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Introduction

L’électrodynamique quantique est depuis 1990 une source d’inspiration majeure pour les
recherches dans les systémes semi-conducteurs. La discrétisation des niveaux d’énergie [1, 2] due au
confinement tridimensionnel dans les boites quantiques a fait émerger I’analogie entre un porteur
piégé dans une boite quantique et un électron périphérique dans un atome. On a alors qualifié les
boites quantiques d’atomes artificiels. Cette analogie, tres fructueuse, s’est accompagnée de I'idée
de transposer a l’état solide les expériences d’électrodynamique en cavité jusque-la réservées aux
atomes [20, 21, 170, 23, 24]. Cette transposition a été rendue possible grace aux progres technolo-
giques réalisés dans la fabrication des microcavités semi-conductrices.

L’ensemble des effets I’EDQC observés sur les atomes, visant a modifier I’émission sponta-
née d’un émetteur par une cavité [25], peuvent étre classés en 2 groupes selon 'intensité du couplage
lumiere-matiere et les pertes de la cavité : le régime de couplage faible et le régime de couplage
fort. Les pertes de la cavité sont caractérisées par le facteur de qualité de ses modes. La force du
couplage dépend des propriétés de I’émetteur et de la cavité caractérisées par les figures de mérite
suivantes :

— Le dipdle de I'émetteur, ou une grandeur proportionnelle, sa force d’oscillateur. Ces 2

grandeurs caractérisent la force du couplage de I’émetteur au champ électromagnétique.

— Le volume effectif de la cavité mesure le volume sur lequel est confiné le champ électro-

magnétique au sein de la cavité.

Dans le régime du couplage faible, les boites quantiques ont comblé toutes les attentes concernant
I’entrée de 'EDQC dans les systemes a 1’état solide : la modification de I’émission spontanée de
I'émetteur par la cavité, ou effet Purcell, est démontré a partir de 1998 [26, 27, 28, 29, 31, 70];
il est ensuite exploité pour produire une source de photons uniques monomodes en 2001 [70] et
indiscernables des 2002 [33, 34].

L’objet de cette these est de présenter la premiere expérience en régime de couplage fort
avec des boites quantiques en microcavité. Dans ce régime, les états du systéeme sont des états
mixtes lumiere-matiere purement quantiques. D’un point de vue temporel, le régime de couplage
fort se caractérise par la réversibilité de 1’émission spontanée.

Ce travail comprend une forte composante expérimentale d’optique quantique dans les semi-
conducteurs, une composante technologique pour la fabrication des microcavités, et enfin une com-
posante de modélisation, tant pour la définition préalable du systéme souhaité que pour I'interpré-
tation des données expérimentales. L’ensemble du travail s’appuie entierement sur les moyens mis a
disposition au LPN : de la croissance des boites quantiques et des microcavités en épitaxie par jets

13



14 Introduction

moléculaires, a la micro-fabrication par lithographie optique ou électronique et gravure chimique
ou ionique réactive, aux expériences de microphotoluminescence sous excitation pulsée ou continue
et résolue en temps.

Le plan de ce mémoire est le suivant :

Le chapitre 1 rappelle les bases théoriques d’interaction lumiere-matiere nécessaires a la
compréhension des phénomenes d’émission spontanée en cavité. La seconde partie du chapitre in-
troduit les systemes semi-conducteurs. Un état de I'art des cavités semi-conductrices et des boites
quantiques au début de cette these permet de choisir le systéme semi-conducteur le plus prometteur
pour l'observation du régime de couplage fort, c’est-a-dire le systeme dans lequel les pertes de la
cavité sont minimales (donc le facteur de qualité maximal) et ou l'intensité du couplage lumiere-
matiére est renforcée par une grande force d’oscillateur de I’émetteur et un faible volume effectif
modal. Le systéme retenu est constitué de boites quantiques de GaAs insérées dans un microdisque.

Apres une bréve présentation et caractérisation optique des échantillons dans le chapitre 2,
nous consacrons le chapitre 3 a I’étude des forces d’oscillateur des émetteurs, les excitons localisés
dans des boites quantiques d’arséniure de gallium. Afin de connaitre leur force d’oscillateur et donc
leur potentiel pour 'observation du couplage fort, nous étudions leur dynamique d’émission au
moyen d’expériences de micro-photoluminescence résolue en temps.

Le chapitre 4 est consacré a I’étude des largeurs de raie des excitons confinés. Ce faisant,
nous établissons quelques-unes des limites de la comparaison des boites quantiques aux atomes
artificiels. En particulier, I’environnement joue un role central dans la perte de cohérence de I’émet-
teur. Les deux interactions prédominantes sont, I’'une avec le réseau cristallin, plus précisément les
phonons acoustiques, l'autre avec I’environnement électrostatique.

Les propriétés des microdisques sont étudiées dans le chapitre 5. Une présentation théorique
des modes qui s’établissent dans ces microcavités, les modes de galerie, permet de comprendre leur
intérét en terme de facteur de qualité et de volume effectif. Dans ce chapitre, nous exposons la
technologie utilisée pour leur réalisation ainsi que les caractérisations optiques qui permettent de
connaitre leur facteur de qualité. Nous décrivons également un nouveau type de cavité, les micro-
disques sur piédestal d’AlOx, réalisés pour la premiére fois au LPN.

Le chapitre 6 est le point de convergence de I’ensemble des chapitres précédents. Apres avoir
détaillé chacun des parametres dans les chapitres 3 a 5, nous recensons l’ensemble des conditions
d’obtention du couplage fort. Nous exposons ensuite la premiere démonstration expérimentale du
régime de couplage fort pour une boite quantique unique de GaAs en microdisque. Nous discutons
également des observations du couplage fort dans les différents systemes semi-conducteurs 0D.

Nous concluons ce manuscrit en donnant quelques pistes pour les travaux futurs sur ce sujet.



Chapitre 1

Electrodynamique quantique en cavité
et boites quantiques

Dans ce chapitre, nous rappelons les bases théoriques d’interaction lumiere-matiere néces-
saires a la compréhension des phénomenes d’émission spontanée en cavité (partie 1.1). Nous adop-
tons le traitement tout quantique [38], dans lequel ’émission spontanée est naturellement incluse.
Nous en déduisons les parametres-clefs de I'émetteur et de la cavité pour observer des effets d’élec-
trodynamique quantique en cavité (EDQC). Dés lors, nous nous concentrons sur les systémes semi-
conducteurs. Dans la partie 1.2, nous présentons brievement les microcavités semi-conductrices
confinant la lumiere dans les 3 directions (les cavités 0D) et leur intérét par rapport a ces para-
metres. Nous introduisons ’émetteur dans la partie 1.3 ; il s’agit d’un exciton localisé par une boite
quantique d’arséniure de gallium (GaAs). Nous définissons la notion d’exciton et celle de force d’os-
cillateur, propriété qui caractérise la force du couplage de ’émetteur au champ électromagnétique.
Enfin, dans la partie 1.4, nous dressons ’état de 'art des effets A’EDQC observés avec les boites
quantiques en microcavité au début de cette theése. Apres la description des principaux effets déja
observés en régime de couplage faible, nous situons 1'objectif de cette these, a savoir le passage au
régime de couplage fort, par rapport a ’état de ’art en 2003.

1.1 Emission spontanée en cavité

1.1.1 Systeme de Jaynes-Cummings

Considérons un émetteur dans une cavité aux parois strictement réfléchissantes. A cause
des conditions aux limites imposées par la cavité, le champ a l'intérieur de celle-ci ne peut exister
que dans une superposition de modes propres aux fréquences parfaitement déterminées. Parmi tous
ces modes, on suppose qu'un seul a une fréquence-propre proche de la transition reliant le niveau
fondamental |g) a son niveau excité |e).

Pour étudier I’évolution du systeme, on isole ce mode, défini par sa pulsation w; et sa polarisation.
Dans la cadre du traitement entierement quantique du couplage lumiére-matiere par 'interaction
dipolaire électrique, ’émetteur et le champ sont quantifiés :
On considere I’émetteur comme un systéme a 2 niveaux, caractérisé par sa fréquence de
Bohr wen, = we — wy.

15



16 Electrodynamique quantique en cavité et boites quantiques
— Le champ électrique quantifié s’écrit :
=1 . Ty — = 3=
E(7) =i ao (7)) —aaf (T 1.1
(7) =15 o (0 (T) = () (1.1

aj et a;r désignent les opérateurs de destruction et de création d’un photon dans le mode

I, g9 et &, les permittivités du vide et du milieu, et o;(7) la fonction spatiale normalisée
du mode. Cette fonction décrit la polarisation du champ en 7 et son amplitude relative.
Nous faisons par la suite 'approximation dite des grandes longueurs d’onde, dans laquelle
le champ est considéré constant sur ’étendue de I’émetteur. L’expression du champ en
— P 5. . , , P

" donnée par I’équation 1.1, est alors remplacée par la valeur du champ évaluée a la
position de ’émetteur.

Le volume du mode, appelé aussi volume effectif de la cavité, est défini par :

v [ [ [im@@eer (1.2)

Ce modele simplifié d’un systeme a 2 niveaux interagissant avec un mode unique du champ élec-
tromagnétique s’appelle systeme de Jaynes-Cummings.

1.1.2 Hamiltonien de Jaynes-Cummings

L’espace des états décrivant le systéme est constitué par le produit tensoriel des états
de 'émetteur & 2 niveaux {|g),|e)} et 'espace d’'un mode unique du champ électro-magnétique
dont une base est celle des états nombres {|n),neN}. Une base de 'espace produit est donc :
{li,n),i = eougetn =0, 1,...}. L’hamiltonien total, dans la jauge de Goppert-Mayer, en négligeant
les couplages non-résonants, est la somme de ’hamiltonien de I’émetteur, de I’hamiltonien du champ
électromagnétique et de '’hamiltonien d’interaction dipolaire-électrique :

Hjc = Hem + Hrayonnement + Hint avec :

Hepy = hwele)(e| @ 1d;

Hr(zyonnement = m}la+a ® Idem

Hiny = —i"5=(le)(gla — |9){ela™)

ou le zéro d’énergie est pris en hw, + %hwl. Ide,, et Id; désignent les opérateurs identités agissant

respectivement sur ’espace de I’émetteur et du champ. La constante de couplage de I'interaction

hQ = ¢ , A . - .
est %5 = [(D.E)| ot D est 'opérateur dipdle. Par la suite, nous utiliserons la force d’oscillateur de

I’émetteur pour caractériser la force de couplage de I’émetteur au champ électromagnétique plutot
2mwem

e2h
I’électron libre. La constante de couplage de I'interaction dipolaire électrique, vaut donc, en fonction

de f :

que le dipole. Ces 2 grandeurs sont liées par la relation : f = d?, on m désigne la masse de

2
h& 5 1 7wesf
2 drege, mV

(1.3)

Nous retiendrons que la force du couplage est proportionnelle a 4/ %

1.1.3 Energies-propres et états-propres

En Dlabsence de couplage, les états-propres du systeme sont les états découplés |i,n). Ils
forment une base de I’espace découplé. Calculons les éléments de matrice :

" Cilg)eld’y + {iledgli')} (nla + a* ') (1.4)

(i, n|Hipg|i',n') = 5
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Ils sont non-nuls si i = g et i’ = e ou si i’ = g avec n’ = n £ 1. Cet hamiltonien n’a pas d’éléments
de matrice diagonaux. Il connecte les états |g,n) et |e,n — 1) avec un élément de matrice :

1
(g’n|Hint|€’n - 1> = ihQU\/ﬁ

On obtient le systeme suivant :

Hjclg,n) = nhwlg,n) —i%2/nle,n —1)
Hjcle,n—1) = (we+(n—1hw)le,n — 1) + %= \/nlg, n)

On constate que la multiplicité M,, = {|g,n),|e,n — 1)} est fermée par cet hamiltonien. Cherchons
les valeurs-propres et vecteurs-propres :
Pour n =0, Hjc|g,0) = 0. Cet état isolé est donc un état-propre avec pour énergie-propre 0.

Pour n # 0, la diagonalisation du systéme (2 x 2) donne pour énergies propres E,, et pour
états-propres [11,) [54] :

Ein = hlnw — 3§ £1/n02+62)
|hin) = cosbylg,n) +isinb,le,n —1)
|Y_p) = isinby|g,n)+ cosbyle,n —1)

ou le désaccord ¢ est défini par § = w; — w, et le parametre 6 par : tan 20,, = @

E
|e,1>— ............................. - |W+2> MU|t|p||C|té
|g’2> T |L172> Mz
= le,0) ¥,y) }Multiplicité
1
l9,1) ') M,
Bt 19.0)—— ——19.,0)
Etats découplés Etats couplés

F1a. 1.1 — Niveaux d’énergie du systéme émetteur-champ en ’absence (a gauche) et en présence (a
droite) de couplage dipolaire-électrique.

Les états |t4y) et |t_,,) sont dits intriqués de I’émetteur et du rayonnement car il n’est pas
possible de les écrire sous la forme d’un produit tensoriel d’états |i) Q) |n), avec i = e ou g. C. Cohen-
Tannoudji a baptisés ces états ”états de I’atome habillés par le champ”. On parle elliptiquement
d’états habillés.

Pour n = 1, cas particulier qui sera notre situation expérimentale, les énergies propres sont :

e .6 R
Eﬂ:nw’;w —hy £ 5 VO + (1.5)

Les niveaux d’énergie E,¢ et E1; sont représentés en fonction du désaccord sur la figure
6.1. Il s’agit de 2 branches d’hyperboles. On observe un croisement évité autour de § = 0 : l'effet du
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couplage est de lever la dégénérescence de |g, 1) et |e,0). L’écart entre les niveaux |¢)4;) est appelé
dédoublement de Rabi et vaut : hQr = hiy/Q2 + §2.

r —
----- Mode |
- - - Emetteur

Energie

E.o

N I E R R R R I R R
-10 -08 -06 -04 -02 00 0.2 0.4 0.6 0.8 1.0

Désaccord 3 (unité = pulsation de Rabi du vide Q )

F1G. 1.2 — Traits pointillés : niveaux d’énergie de la transition de I’émetteur et du mode ! du champ électromagné-
tique en l'absence d’interaction. Traits pleins : Allure des premiers niveaux d’énergie du systéme couplé émetteur-
champ en fonction du désaccord. Du fait de l'interaction, on observe un croisement évité autour de la résonance
(désaccord nul). L’axe vertical brisé signifie que I’écart entre les multiplicités est trés grand devant la levée de dégé-
nérescence a la résonance.

A désaccord nul, c’est-a-dire a la résonance (f = 7), les états-propres sont donnés par :

) = L(9.1) +ile.0))
o) = (il 1) + e, 0))

En s’éloignant de la résonance, § tend vers o0 ; les états-propres tendent vers les états de la base

découplée ; le systeme se désintrique.

1.1.4 Emission spontanée de I’émetteur dans la cavité

A la résonance Supposons le mode de cavité a résonance avec la transition fondamen-
tal/excité de 1’émetteur. Supposons qu’a t = 0, le systéme soit dans 1’état "émetteur excité dans
la cavité vide” |e,0). Cet état n’est pas un état-propre de I’hamiltonien de Jaynes-Cummings in-
dépendant du temps; ce n’est donc pas un état stationnaire. Dans la base des états-propres, il se
décompose en une combinaison linéaire des états-propres [1)41) et ¢_q) :

9(0)) = = (1) + 1) (1.6

Il évolue donc selon :
9O = (=) + e lv) (1.7
—  exp(—iwet)(cos %\e,m - isin(%m, 1) (1.8)

La probabilité P, de trouver ’émetteur dans I’état excité évolue en fonction du temps selon :
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Ut

) (1.9)

Py(t) =) e, nle:())* = (e, 0l (1))[* = cos’(

L’évolution spontanée de I’émetteur dans la cavité est donc tres différente de 1’émission

spontanée dans le vide :

— Dans le vide, I’état excité est couplé a un continuum d’états finals; il en résulte une
évolution exponentielle décroissante.

— En cavité, le couplage entre états discrets rend 1’émission spontanée réversible. L’émetteur
excité se désexcite en émettant un photon dans le mode. En I’absence de pertes de la
cavité, le photon peut ensuite étre ré-absorbé par I’émetteur qui se trouve alors de nouveau
dans ’état excité, la cavité étant a nouveau vide, etc. Ces cycles s’appellent oscillations
de Rabi a un photon.

Hors résonance De fagon identique, le calcul hors résonance donne la probabilité P, (t)
de trouver I’émetteur dans ’état excité :

2

— QR in2( /82 2 !

Cette probabilité reste proche de 1 des que d > Qg. Cela signifie que ’émetteur reste dans ’état
excité méme aux temps longs. Ce comportement est tres différent de celui qu’aurait 1’émetteur
dans le vide. L’émission spontanée est inhibée dans la cavité car les photons susceptibles d’étre
émis spontanément ne forment plus un continuum autour de la transition de ’émetteur.

En résumé, I'’émission spontanée n’est pas une propriété intrinseque de 1’émetteur, mais
plutot de 'émetteur dans son environnement électromagnétique.

1.1.5 Introduction de la relaxation

Dans les situations expérimentales réelles, les cavités ne sont pas parfaitement réfléchissantes
et les niveaux excités des émetteurs ne sont pas parfaitement stables. Pour prendre en compte la
relaxation, il faut décrire le systeme par le formalisme de la matrice densité en intégrant les largeurs
de raie hy, de ’état excité et hy; du mode. Chaque mode de cavité est caractérisé par un facteur de
qualité @) et une largeur spectrale hv; reliés par : Q) = % L’équation-maitresse décrivant 1’évolution
de la matrice densité o est :

do 1 e ol

& = —[Hc,0l = Z(ale) (el + [e){elo) + veloeloledigl — L(oa*a+atas) +yaoa®  (L11)

Supposons de nouveau qu’a t = 0, le systéme soit dans I’état "émetteur excité dans la cavité
vide” |e, 0). Cet état est toujours couplé avec |g, 1), mais tous 2 sont également couplés a |g,0) :
— |e, 0) est couplé a |g,0) par émission spontanée (qui ne rajoute pas de photon dans le
mode considéré de la cavité).
— |g, 1) est couplé a |g,0) par les pertes de la cavité.
On a un systéme a 3 niveaux (et donc une matrice densité (3 x 3)) schématisé sur la figure 1.3.

La dérivation de I’équation-maitresse utilisant la matrice-densité (3 x 3) et du spectre de
luminescence peuvent étre trouvés dans la littérature [55] et ne seront pas détaillés ici. Le calcul
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Etat initial : Oscillations de Rabi
Emission spontanée dans Pertes de la cavité
tout autre mode que le mode au taux
| au taux 7 U
9,0)

F1G. 1.3 — Représentation schématique du systeme a trois niveaux et du réle de la relaxation.
est analytique dans la limite des faibles excitations. Dans cette limite, le spectre de luminescence
du systeme, dans le cas résonant, est de la forme [56] :

Qp —we+iL Q- —we+iL
T e 2 _ c 22 (1.12)

S(w) o (

w—Q+ w— Q_

i 1 Ye — 7
Lt oz (e (113

Q) = we — 5

Le signe du radical de la racine permet de distinguer 2 régimes :

Le régime de couplage fort Si le radical est négatif, c’est-a-dire si Q, > L;e', les 2

solutions sont :

4 2

Il y a 2 fréquences d’oscillation différentes et une méme fréquence de relaxation : cela correspond a

0 = iv, - WL T Jop (10 (L14)

la moitié droite de la figure 1.4.
Le spectre d’émission spontanée est constitué d’un doublet séparé par le dédoublement

de Rabi hQdp = h\/ﬁ%‘f)2 avec une méme largeur spectrale de h—“;%.

Le régime de couplage faible Simaintenant le radical est positif, c’est-a-dire si hlg%‘ >
Qy, les 2 solutions sont :
1 —
O = —iw, — WZ% jEQ\/(%2 Ty2 2 (1.15)

Les 2 oscillations sont en phase (il y a une seule fréquence d’oscillation) mais avec 2 fréquences de
relaxation différentes. Cela correspond a la moitié gauche de la figure 1.4.

Considérons le cas particulier du couplage dit tres faible, ot LQM > ,, c’est-a-dire qu’on
s’intéresse a la région des courbes vers les faibles valeurs de §2, avec y; > ~.. Un développement
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1,0 ; , ; , ; , ;
Termes d'oscillation
05 |
)
g 0,0 .
Couplage faible H&—P Couplage fort
-0,5 | -
-1,0 L II L i L II L
0J0 0,5 1;0 1,5 2jo
- Termes dé relaxation 1
0.5 .
g
7 00
\>;m
g
-0.5 : .
Couplage faible «—i— Couplage fort
1.0 1 | 1 | 1 | 1
0.0 0.5 1.0 15 2.0

Pulsation de Rabi du vide Q,

F1G. 1.4 — Représentation graphique des parties imaginaires (termes d’oscillation) et réelles (termes de relaxation)
en fonction de la pulsation de Rabi du vide. Les grandeurs sont exprimées en prenant pour unité (w) Le passage
couplage faible-couplage fort est matérialisé par les pointillés. En couplage faible (partie gauche), les 2 états couplés
ont une pulsation d’oscillation identique, et 2 pulsations de relaxation différentes. En couplage fort (partie droite),
les 2 états couplés ont, au contraire, 2 pulsations d’oscillation différentes et une méme pulsation de relaxation.
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limité des solutions dans la limite v; > v, donne dans cette approximation les 2 solutions suivantes :
sl
Y w—1ih o
— (e v
Qe = W — 2(7 + m)
Intéressons-nous aux parties imaginaires des solutions, qui correspondent a la relaxation. % est la

2
pulsation de relaxation du mode [ du champ électromagnétique, I', = (%e + %) est la pulsation de
relaxation de I’émetteur dans la cavité. Cela montre que la présence de la cavité résonante modifie

2 2
le taux de désexcitation de I’émetteur, qui est augmenté d’un terme % = Qwle_
Dans le vide, le taux d’émission spontanée est donné par :
4 /e, d*w?
Tvide = 77— 3 (1.16)
34mweqg he
Or ) )
1 mwesf 2mwed
02 =4 et f=——5— 1.17
v (4775057« mV )et f e2h ( )

Ces relations permettent d’exprimer le rapport des taux d’émission spontanée dans le mode [ et du

taux d’émission spontanée dans le vide sous la forme :

Te :i(i)BQ
Yvide 4m2 0’V

(1.18)

connu sous le nom de facteur de Purcell [39].

Ce résultat s’obtient également par la théorie des perturbations [38] : si la largeur de la cavité domine
Ye €t €, le mode de cavité ne peut plus étre considéré comme un mode unique du champ mais
comme un continuum de largeur ;. La regle d’or de Fermi permet alors de calculer la probabilité
de transition avec une densité d’états p(E) = h%z On trouve le méme résultat par cette méthode.

Bilan : passage du couplage faible au couplage fort Le passage du régime de cou-
plage faible au régime de couplage fort a lieu, d’apres 1’équation 1.13 pour 2, = % Ce résultat
est valable si le déphasage de I’émetteur est uniquement di a un couplage a un réservoir. Dans le
cas général (par exemple l'interaction coulombienne), le déphasage subi par I’émetteur n’est pas
forcément de ce type. Dans les expériences résolues spectralement, le régime de couplage fort (resp.
faible) se manifeste par I'observation de 2 (resp. une seule) raie(s) & la résonance. Par la suite, nous
poserons plus simplement : €, > ng%‘ comme condition suffisante. Cette condition signifie que le

dédoublement de Rabi doit étre supérieur a la largeur moyenne des raies d’émission. Or, le dédou-

blement de Rabi est proportionnel a 4/ %, et v, & Q~!. Pour observer le couplage fort,

nous devons donc de maximiser Q\/;. Dans toute la suite, nous envisagerons les dif-
férents systémes semi-conducteurs avec cet objectif : maximiser ) et f, et minimiser V.

Le sens physique de chacun de ces parametres est le suivant :

— @ représente le stockage de ’énergie électromagnétique dans la cavité. L’énergie électro-
2T
e
plus longtemps possible dans la cavité, il faut donc maximiser le facteur de qualité Q.

magnétique décroit en un temps caractéristique = 2:—Q Pour conserver le photon le
l
— f représente le couplage de I’émetteur au champ électromagnétique, et notamment sa
capacité a recycler le photon avant qu’il ne s’échappe définitivement de la cavité. D’ou
Iintérét de maximiser la force d’oscillateur.
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— Enfin, V représente I'inverse du confinement du champ électromagnétique dans la cavité.
Plus le confinement est grand, plus le champ local ressenti par I’émetteur sera fort. Pour
renforcer 'interaction dipolaire électrique, il faut donc minimiser V.

Dans les 2 prochaines sections, nous examinons la potentialité des différents systémes semi-
conducteurs pour l'interaction lumiére-matiere en régime de couplage fort. Les performances des
différentes microcavités semi-conductrices en terme de facteur de qualité et volume modal sont
comparées dans la partie 1.2.

1.2 Bref apercu des cavités semi-conductrices 0D

Dans le domaine des fréquences optiques, il n’existe pas de miroir métallique sans perte.
Le confinement tridimensionnel du champ électromagnétique a I’échelle de la longueur d’onde est
obtenu dans les microcavités semi-conductrices par [37] :

— la réflexion totale interne;

— la réflexion de Bragg.
Les cavités semi-conductrices 0D (c’est-a-dire confinant le champ dans les 3 directions) présentent
un spectre discret de modes confinés dans les 3 directions. Cependant, le confinement n’étant pas
parfait, ce spectre se superpose au continuum des modes de ’espace libre. Un émetteur placé dans
cette cavité répartira donc son émission entre les modes résonants et les modes non-résonants ou
modes dits de fuite, c’est-a-dire tels que leur direction de propagation ne permet pas le guidage.
Dans cette partie, nous donnons un apergu des principales cavités cavités 0D et leurs performances
en terme de facteur de qualité @) et volume modal V.

1.2.1 Micropiliers

F1c. 1.5 — Image obtenue au microscope électronique & balayage d’un micropilier de 0.8 um de diametre [41].

Les micropiliers sont essentiellement des guides d’onde cylindriques délimités a chaque ex-
trémité par un miroir de Bragg. Fabriqués par gravure d’une microcavité planaire, ils combinent le
guidage par I'axe du pilier et la réflexion par les miroirs de Bragg pour obtenir un confinement tridi-
mensionnel de la lumiere [42]. La principale limite des micropiliers est la forte réduction du facteur
de qualité avec la diminution de leur diametre. Le champ électromagnétique devient sensible aux
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défauts de gravure des flancs [40]. L’état de I’art en 2003 correspond & Q=2000 pour Vs = 5(%3)
[26].

1.2.2 Cristaux photoniques

F1a. 1.6 — Cavité a cristaux photoniques formée d’un trou manquant (au centre de I'image) dans un cristal photo-
nique parfait. Le cristal photonique est gravé dans une membrane GaAs de 180 nm d’épaisseur [44].

Les cavités a cristaux photoniques sont des structures périodiques de trous gravés dans le
semiconducteur qui présentent des bandes interdites pour la propagation de la lumiere. La période
de ces structures est de I'ordre de la longueur d’onde du photon. En rompant la périodicité (par
exemple en omettant un trou), le champ est confiné sur les défauts de périodicité, et donc sur un
faible volume.

Les cristaux photoniques sur membrane allient le guidage dans le semi-conducteur et le
confinement latéral par le cristal photonique [43]. Des cristaux bidimensionnels sur membrane
semiconductrice suspendue dans l’air ou sur une couche d’oxyde ont permis la démonstration de
modes ayant un volume effectif de volume V.;y = 0.4(%)3, avec un facteur de qualité de 2800
[45] en 2001. Ce qu’il est important de noter, c’est que ce facteur de qualité est limité non pas
intrinsequement mais a la fois par le dessin de la structure et par I’état de I’art de la technologie.

1.2.3 Microdisques

F1a. 1.7 — Image obtenue au microscope électronique & balayage d’un microdisque de 2 pm de diamétre [46].

Les microdisques, dans lesquels des modes dits de galerie s’établissent par réflexion totale
interne, seront étudiés en détail au chapitre 5. Pour ce bref apergu des cavités semi-conductrices
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0D, retenons que le principal avantage des microdisques sur les micropiliers est d’obtenir un confi-
nement de la lumiere plus grand, avec de meilleurs facteurs de qualité : un microdisque de 2 um de
diametre confine le champ électromagnétique dans un volume effectif comparable & un micropilier
de 1 pm de diametre (V = 6 (%)3)7 les facteurs de qualité des modes de galerie sont 6 fois plus
grands (@ = 12000) [48] que ceux des modes des micropiliers.

Le tableau suivant résume les figures de mérite @,V et % des 3 types de cavité que nous
venons de décrire. Ce tableau montre qu’a ’état de I’art des cavités en 2003, le microdisque est la
cavité la plus prometteuse pour le renforcement de l'interaction lumiere-matiere en vue d’atteindre
le couplage fort. C’est en effet le systeme pour lequel le parametre est % est maximal.

Cavités GaAs/AlGaAs Q V((%)?’) % Références
Micropiliers 2003 | 210° 5 900 26]
Microdisques 2003 | 1.210% 6 5000 48]
Cristaux photoniques | 2003 | 2.8 103 0.4 4400 [45]

1.3 Emetteur : exciton d’une boite quantique unique de GaAs

Une caractéristique des solides semi-conducteurs est leur possible miniaturisation jusqu’a
I’échelle nanométrique. Le confinement a 1’échelle nanométrique conduit alors a la discrétisation
des états électroniques, qui présentent des raies d’émission tres fines de largeur inférieure a kT [3].
C’est l'origine de la terminologie "boites quantiques” et de leur comparaison a des atomes artificiels.
Les avantages communs aux différentes boites quantiques par rapport aux atomes pour les expé-
riences d’EDQC sont les suivants [37] :

Le dipole de la transition fondamentale est bien plus grand pour les excitons des boites
quantiques que pour les atomes. Des mesures d’absorption sur des boites quantiques
d’InAs [135] montrent que le dipole est de I'ordre de 9.1071C'm, ce qui est 10 fois plus
grand que les valeurs typiques des atomes émettant dans la méme gamme d’énergie. La
force d’oscillateur des excitons des boites quantiques & fluctuations d’interface, comme
nous le verrons par la suite, peut dépasser celle des atomes de 2 ordres de grandeur
[35, 36].

— Leur longueur d’onde d’émission dépend de leur taille. Ce qui pourrait étre un incon-
vénient peut étre tourné en avantage. La taille des boites quantiques ne pouvant étre
controlée avec une précision infinie, au lieu de placer une seule boite quantique dans une
cavité, en un endroit précis, ce qui est tres compliqué, I’approche consiste a en mettre
quelques centaines. La distribution statistique des tailles entraine une distribution statis-
tique des longueurs d’onde d’émission des transitions excitoniques, ce qui permet d’obte-
nir une boite quantique a une longueur d’onde proche de la longueur d’onde désirée. Un
accord spectral fin est encore possible pour obtenir I'exacte résonance, au moyen de la
température, comme nous le verrons au chapitre 6.

— Enfin, contrairement aux atomes, les boites quantiques peuvent étre excitées de fagon
non-résonante a haute énergie. La présence des phonons assure la relaxation et la capture
dans la boite quantique des paires électrons-trous photocréées.

Les boites quantiques auto-assemblées formées dans les semi-conducteurs II-VI ou les boites quan-
tiques de GaN pourraient étre intéressantes en terme de force d’oscillateur. Malheureusement, la
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technologie des cavités 0D dans ces matériaux est loin d’étre aussi avancée que dans les I1I-V. Nous
avons retenu, non pas les boites quantiques d’InAs qui sont les boites quantiques les plus étudiées
dans les semi-conducteurs III-V, mais les boites quantiques naturelles de GaAs, formées par les
fluctuations d’épaisseur d’un puits quantique de GaAs étroit, beaucoup plus intéressantes, comme
nous allons le voir, en terme de force d’oscillateur. Le paragraphe suivant est consacré a la descrip-
tion des excitons localisés par ces boites quantiques dites naturelles. Apres avoir défini la notion
d’exciton, nous nous intéressons a la force de couplage de 'exciton au champ électromagnétique,
caractérisée par la force d’oscillateur f.

1.3.1 Notion d’exciton

La démarche que nous adoptons est la suivante : pour commencer, nous rappelons comment
décrire simplement les excitons dans le GaAs massif, puis dans un puits quantique de GaAs, et enfin
dans une boite quantique naturelle de GaAs. Cette description des excitons s’appuie sur 'ouvrage
de référence de G. Bastard [57].

Exciton du GaAs massif Commencons par étudier le cas simple des états excitoniques
du GaAs massif. [’émission et I’absorption du rayonnement dans un semi-conducteur sont régies
par la promotion des électrons de la bande de valence vers la bande de conduction. Ces bandes
sont séparées en énergie par une bande interdite £, (gap en anglais). Or les spectres d’absorption
[58] ou d’émission montrent I'existence de pics étroits et intenses d’énergie inférieure & la bande
interdite €,4. En effet, I'interaction coulombienne attractive électron-trou donne lieu a des états liés
dans la bande interdite, appelés excitons [59], semblables a des états de 'atome d’hydrogene. Le
formalisme utilisé pour décrire les excitons est calqué sur celui de I’atome d’hydrogene.
Considérons la bande de conduction, dont la relation de dispersion est donnée par :

2.2
ec(k) =4+ k" (1.19)

2m}
Elle est séparée par I’énergie ¢, de la bande de valence dont la relation de dispersion est :

co(k) = R (1.20)

*
2m}

m} et m) désignent respectivement les masses effectives de 1’électron dans la bande de conduction
et dans la bande valence. L’état fondamental du semi-conducteur, pris pour origine des énergies est
celui ol N électrons occupent les N places disponibles de la bande de valence, et ou tous les états
de la bande de conduction sont vides. Une excitation du cristal correspond a la promotion d’un
électron de vecteur d’onde k, de la bande de valence dans la bande de conduction avec un vecteur
d’onde k., laissant une place vacante dans la bande de valence. Cette situation peut étre vue comme
la création simultanée d’un électron avec le vecteur d’onde k. = k. et d’un trou avec le vecteur
d’onde k;, = —k,. Ce trou est caractérisée par une charge positive +e et par une masse +m, [60].
L’état excité de plus basse énergie (k. = k, = 0) aurait pour énergie ¢, en I’absence d’interaction
coulombienne. Avec la prise en compte de I'interaction coulombienne, ’énergie de 1’état excité du
cristal devient inférieure a la bande interdite. L’énergie de liaison finie de cette état s’appelle le
Rydberg de I'exciton Ry®*. Comme cette paire électron-trou est faiblement liée (Ry®* < g4) et
délocalisée sur de nombreux sites, 'interaction électron-trou est en partie écrantée par la constante
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diélectrique du cristal. L’hamiltonien d’'un exciton s’écrit :

2

[ p?  p; e

2mt - 2m} B dmeper|re — |

JW(re,rp) = (B —g4)¥(re,1p) (1.21)
v

On procede ensuite exactement comme pour le probleme de 'atome d’hydrogene : puisque
le terme coulombien n’affecte que le mouvement relatif de 1’électron et du trou, il est possible de
séparer le mouvement du centre de masse de I'exciton et le mouvement relatif de la paire électron-

trou. Pour cela on pose :

* *
r:re_rh;R:w (1.22)

*k *
mg + my,
R désignant le vecteur position du centre de masse de la paire électron-trou. L’équation 1.21 se
ré-écrit avec ces opérateurs :

P2 p2 o2
— 4+ ~— — —— U (r,R) = (F — ¢,))¥Y(r,R 1.23
ou les majuscules pour les lettres R et P = —ihid/0R désignent les opérateurs du centre de masse,
mimy
mi+my°
I’hamiltonien ne dépend pas de R, les états-propres sont également états-propres de l'opérateur
iK.R

les minuscules r et p = —ihd/dr ceux de la particule réduite de masse pu = Comme

translation e et la fonction d’onde peut se factoriser en :

U(r,R) = \}ﬁeiK‘R¢3D(r) (1.24)

ou {2 désigne le volume du cristal. En définissant n par I’égalité :

h2K2
E= _—— 1.25
o g vy 12

on obtient finalement : )

e2
(5~ Trogey)? (1) =76 (x) (1.26)

La fonction d’onde de 1’état fondamental 1S hydrogénoide est :

1
1z -
3D - _ - °_-r/a§ 1.97
) = o e (1.27)
ou ai” est le rayon de Bohr de I'exciton :
h%eoe,
&F = 1.28
Qg me2 ( )
Les énergies propres valent : E,, = —R:;’;I. L’énergie de liaison de 1’état fondamental est le
Rydberg excitonique défini par :
4
e
Ry = ——— 1.29
Y 2h2(eoer)? (1.29)

Pour le GaAs, le rayon de Bohr vaut environ 12nm et le Rydberg excitonique 4.8 meV'.

Cette description de ’exciton est valable dans I’hypothese simplificatrice ot une seule paire électron-
trou est créée dans le systeme. En effet, nous avons considéré I'interaction coulombienne uniquement
entre un électron et un trou. Si plusieurs paires électron-trou sont créées, il faut prendre en compte
I'interaction entre tous les constituants, ce qui devient tres complexe.
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direction de croissance z

A
Gag 7Alp 3As
L,=N monocouches
(=10-15) GaAs
Gay 7Alp3As

F1G. 1.8 — Schéma représentant une hétérostructure semi-conductrice formée par un puits quantique
de GaAs étroit dans des barrieres de Gag 7 Aly 3As.

Exciton de puits quantique Considérons maintenant une hétérostructure formée d’un
puits quantique étroit de GaAs d’épaisseur L, dans des barrieres d’Al,Gai_,As, représenté sur
la figure 1.8. x désigne la concentration d’aluminium (aux alentours de 30 % dans la suite). Nous
notons z la direction de croissance, perpendiculaire au plan des couches. Nous supposons que les
masses effectives et les constantes diélectriques sont identiques dans les 2 matériaux. L’hamiltonien
de l'exciton s’écrit :

2 1.2 Ié

2 2
H =gyt oot + o — ———— + VB2 = ] + VO — =

1.30
2my - 2m;  4Awege,r ] ( )

ol © désigne la fonction de Heaviside. Comme la présence des barrieres rompt l'invariance par
translation selon z, nous ne pouvons pas faire la transformation effectuée dans 1’équation 1.22.
Cependant, on peut définir R, et p par :

(me + my)Ray = mepe + mppn 3 p=pe— ph (1.31)

Avec ces opérateurs, 'hamiltonien se réécrit :

H — P, P _ e?
2mg +my)  2u dmeger /(0% + (2e — 2)?)
2 2 2 2
| S P P:n 2 Lz 2 Lz
: : V.O[zZ — 2]+ V;,0[z2 — -2
+ om? + ome + V.O[z2 1 |+ VO[22 1 | +eg4

L’invariance par translation dans le plan des couches conduit a la factorisation de la fonction
d’onde :

1 .
VRay,p) = e Blze: 20,0) (1.32)

ou hK,, désigne I'impulsion du centre de masse et ®(z,zp,p) est la solution fondamentale du
probleme hydrogénoide. Le puits quantique considéré étant d’épaisseur 3-4 nm, donc inférieure au
rayon de Bohr de Iexciton 2D (6 nm), nous pouvons négliger la corrélation électron-trou selon z.
La fonction ® peut alors se factoriser en un produit de fonctions décrivant le confinement selon z
pour I’électron et pour le trou indépendamment et d’une fonction hydrogénoide ¢?P :

D(2e, 20, p ) = Nxe(ze)xn(zn)e "> = xe(ze)xn(20) ™2 (p ) (1.33)

ou N est une constant de normalisation et A représente la distance moyenne électron-trou.
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Exciton localisé par les boites quantiques de GaAs Nous avons considéré les in-
terfaces du puits quantique comme parfaites. En réalité, lors de la croissance par épitaxie par jets
moléculaires, les atomes ne s’agregent pas parfaitement monocouche par monocouche. La croissance
d’une monocouche a lieu en certains points de ’échantillon avant que la monocouche précédente
ne soit compléte, résultant en une rugosité des interfaces a plus ou moins grande échelle [62]. La
figure 1.9 représente un puits quantique de N monocouches avec des fluctuations d’épaisseur d’une
monocouche. Quand la croissance est optimisée, les interfaces sont lisses a 1’échelle atomique et

GaoA7A|0.3AS
z
L,=N monocouches N+1 N GaAs
(=10-15)
y
Gag 7Alp 3As

F1G. 1.9 — Schéma représentant les fluctuations d’épaisseur d’un puits quantique de GaAs étroit. La
région du puits quantique constituée de N+1 monocouches de GaAs constitue une boite quantique
dite naturelle.

présentent des rugosités a une échelle grande devant le rayon de Bohr. Cela conduit a considérer
que l'exciton dans ces puits quantiques est quasi bi-dimensionnel et que les fluctuations d’interface
(de 2.83 d’épaisseur pour le GaAs [64]) affectent uniquement le mouvement du centre de masse
de cet exciton bidimensionnel. On appelle boites quantiques naturelles ou bien boites quantiques a
fluctuation d’interface les structures a I’origine de ce confinement tridimensionnel. Dans la direction
de croissance, le confinement est celui du au puits quantique. Dans le plan, la variation d’épaisseur
du puits quantique localise le centre de masse de 1’exciton.

Comme nous 'avons vu au paragraphe précédent, la fonction excitonique dans un puits
parfait est décrite par la fonction enveloppe :

1 . 2
oy (re, 1)) = ﬁeszwR%(%)m(Z«h),/We—m (1.34)

La fonction d’onde de I’exciton lié a la fluctuation d’épaisseur s’écrit alors :

[ 2 _
\Ile:c(rearh) = gloc(R$y)Xe(Ze)Xh(Zh) We pIA (135)

ol gioc(Ray) est la fonction d’onde du centre de masse de I'exciton, localisé par la fluctuation
d’épaisseur. L’ordre de grandeur de ce potentiel latéral est d’environ 15 meV pour les épaisseurs
considérées. En réalité, les interfaces produites par 1’épitaxie ne sont pas abruptes, et leur profil
n’est pas connu pour chaque boite quantique. La fonction d’onde du centre de masse que nous

utiliserons est la suivante :
2

»

1 1 -2 1 1 -4
R,,) = (—5)1e 2% 1e %y 1.36
e (Rey) = ()b 2 () (1.36)
ou &y = /71 fzy décrit 'extension du centre de masse. Dans I'hypothese isotrope ou L, = Ly,

soit § = &, on pose £ = §2&y. La fonction d’onde d’essai du centre de masse se ré-écrit sous la



30 Electrodynamique quantique en cavité et boites quantiques

forme suivante :
1 _ @2+
gloc(Ra;y) = ﬁe 2¢2 <137)

La relation entre § et les dimensions L, , de la boite quantique, obtenue dans une approche va-

riationnelle, dépend de la forme de potentiel considéré. Nous établissons cette relation dans le cas
d’un puits gaussien et d’un puits cylindrique au chapitre 3.

Finalement la fonction d’onde complete de ’exciton est donc le produit de la distribution gaus-
sienne du centre de masse, de la fonction enveloppe décrivant le confinement du puits quantique
selon z et de la fonction hydrogénoide de I’exciton quasi 2D :

1 _R%g 2 _ /)\
\I/em(rearh): ﬁfe 2 Xe(ze)Xh(Zh) We p (1'38)

1.3.2 Force d’oscillateur de ’exciton : influence du confinement

La connaissance de ’expression de la fonction d’onde excitonique nous permet d’aborder la
force d’oscillateur des excitons. Nous établissons d’abord 'expression de la force d’oscillateur des
excitons du GaAs massif, puis des excitons confinés dans un puits quantique. Enfin, nous analysons
la force d’oscillateur des excitons localisés dans les boites quantiques naturelles et 'influence de la
taille de la boite quantique sur cette force d’oscillateur.

Force d’oscillateur des excitons dans le GaAs massif Dans I’approximation dipo-
laire électrique, I’élément de matrice qui décrit le couplage de I'exciton avec un mode du champ
électromagnétique de vecteur d’onde k,; conduit a I'expression de la force d’oscillateur par unité
de volume pour la transition excitonique [85] :

2
f3p = moth’Mn|2’¢3D(0)|2 (1.39)

ou M, est I’élément de matrice dipolaire électrique de transition entre la bande de valence et la
bande de conduction pour ’ensemble du volume du cristal et pour une polarisation 7.

Le terme |¢3p(0)|> = 1/(ma%) décrit la probabilité par unité de volume de trouver 'électron et
le trou & une méme position de ’espace : en augmentant le recouvrement des fonctions d’onde,
I'interaction coulombienne entre 1’électron et le trou augmente la force d’oscillateur.

Force d’oscillateur des excitons de puits quantiques Nous venons de voir que la
force d’oscillateur dépend fortement du degré de recouvrement des fonctions d’onde de 1’électron et
du trou. La restriction du mouvement relatif di au confinement supplémentaire du puits quantique
conduit aussi a une augmentation de la probabilité de recombinaison excitonique. La force d’oscil-
lateur est proportionnelle a la surface du puits quantique car la structure n’est plus invariante selon
la direction de croissance z. On définit alors la force d’oscillateur par unité de surface d’un exciton
dans un puits quantique, pour une polarisation dans le plan du puits par [63] :

2

P = ot

My 21620 (0)2 / elze)xe (2e)dz] (1.40)

|2 décrit la probabilité par unité de surface de trouver I’électron et le trou & une
P =k

A"
Cette expression montre que la force d’oscillateur augmente quand le rayon de Bohr effectif de

ou le terme |¢pop(0)
méme position dans le plan (zy). Avec les notations précédentes, ce terme vaut |®op(0)
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I’exciton bidimensionnel diminue.

L’invariance par translation, qui n’est plus que dans le plan (xy), modifie le couplage exciton-
photon : elle impose seulement la conservation du vecteur d’onde dans la plan. Par conséquent,
un exciton de vecteur d’onde k;, est couplé a tous les photons de vecteur d’onde ayant le méme
vecteur d’onde dans le plan k., quel que soit leur vecteur d’onde k.. Il existe donc une densité
d’états finals pour le déclin radiatif de ’exciton, donnée par :

L. 2%k
Ky, w) = S 8(hw — K2, + k2) = 2= =0 Q(k — kyy) (1.41)

- %hc /kg_kg%y

% et © désigne la fonction de Heaviside. Cette expression est non-nulle

ou ko =
pour les excitons pour lesquels k;, < ko. Ces excitons sont dits radiants. Les excitons pour lesquels

kgy > ko sont dits non-radiants. Le vecteur d’onde limite kg = %

pour les épaisseurs de
puits considérées (~ 3nm) et pour Ex (kyy = 0) ~ 1.65 eV, vaut environ kg ~ (30 nm) .
Pour des excitons transverses (kzy = 0), le temps de vie radiatif est relié a la force d’oscillateur par

la relation [65] :
4 1
S i mTEYMOC L

C2m €2 fyy

ou n est l'indice du matériau. Pour un puits quantique de GaAs de 3nm d’épaisseur, la force

(1.42)

d’oscillateur typique est de l'ordre de 90.107°72, soit un temps de vie de l'ordre de 7 ps [93]
pour 'exciton en kg, = 0. Les mesures effectuées par Deveaud et collaborateurs [66] sur un puits
quantique de GaAs en excitation strictement résonante ont mis en évidence des temps de vie
radiatifs de 'exciton en k;,, = 0 en accord avec ces prévisions théoriques (10 + 4 ps).

Excitons localisés dans les boites quantiques naturelles Considérons maintenant
le cas ou l'exciton est localisé par une fluctuation d’épaisseur d’un puits quantique étroit. Du fait
de la brisure d’invariance par translation, k;, n’est plus un bon nombre quantique. Nous avons vu
que la fonction d’onde d’un exciton localisé dans une boite quantique naturelle est la suivante :

1 Fay? 2 i
\Pez(rearh):ﬁge 2 Xe(ze>Xh(Zh) me p (143)

ou £ est la distance de localisation du mouvement du centre de masse dans l'espace réel. De facon
équivalente, 1/ représente son extension dans espace réciproque. Si 1/ > kg, 'exciton 0D est
une superposition d’excitons libres radiants (k., < ko) et d’excitons libres non-radiants (kz, > ko).
Une distance de localisation de l'ordre du rayon de Bohr asp = 6nm correspond par exemple
A un vecteur d’onde 1/¢ = (6nm)~! > ko. L’effet du potentiel latéral est donc d’induire une
augmentation de la durée de vie radiative de ’exciton localisé par rapport a celle de I’exciton libre
en kgy = 0. Cet effet du confinement sur le taux de recombinaison radiative d’un exciton est calculé
dans les références [67, 68]. Le taux de recombinaison radiative d’un exciton de trou lourd confiné
dans une boite quantique de GaAs vaut :

Dm:%H%m@ﬂ@%w:O) (1.44)

o H(p) = (20— ~D() +1; D() = e / et ar (1.45)
H ’ 0 '

Cette expression montre que :
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— Dans la limite des trés grandes boites quantiques, 1/¢ tend vers 0 et H(u) ~ 2 : le taux
de recombinaison radiative tend vers celui de I'exciton libre en k;, = 0

— Quand la taille latérale de la boite quantique diminue, £ tend vers 0, et a la limite ou pu
s’annule le taux de recombinaison tend vers :

Tjoe %kgygzrf”@(kmyzo) (1.46)

Le taux de recombinaison radiative varie comme &2, o1 £2 peut étre interprété comme une
surface de cohérence de la fonction d’onde de 'exciton [63]. Pour les boites quantiques
dont I'extension latérale est supérieure au rayon de Bohr dans le puits quantique, cette
surface augmente avec la taille de la boite quantique et entraine une diminution de la
durée de vie radiative. Pour des boites quantiques dont ’extension latérale est inférieure
au rayon de Bohr dans le puits, cette surface augmente au contraire quand on réduit
la taille de la boite quantique. Une facon intuitive de le comprendre est la suivante :
pour les boites quantiques petites devant le rayon de Bohr, la diminution du rayon de la
boite quantique engendre une plus grande pénétration de la fonction d’onde excitonique
dans la barriere du puits quantique, donc une diminution de 1/£, donc une moins grande
contribution des états non radiants et donc une plus grande force d’oscillateur.

amr—7 7
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F1G. 1.10 — Force d’oscillateur des boltes quantiques naturelles de GaAs en fonction du rayon b de
la boite quantique naturelle de GaAs [56].

La dépendance de la force d’oscillateur en fonction du rayon de la boite quantique est représentée
sur la figure 1.10. La force d’oscillateur calculée dans la référence [56] présente un minimum pour
un rayon de boite quantique de l'ordre du rayon de Bohr. Comme nous venons de l'expliquer, la
force d’oscillateur augmente avec I’extension du centre de masse £. Or pour des tres grands rayons,
le potentiel latéral localise trés peu l'exciton qui est quasi-bidimensionnel ; il occupe une surface
croissant avec le rayon. La force d’oscillateur augmente donc avec le rayon. Pour de tres petites
tailles de boites quantiques, le potentiel ne parvient pas non plus a localiser fortement ’exciton,
dont le centre de masse occupe une surface d’autant plus grande qu’on réduit encore ce rayon. D’ou
le comportement en U avec une force d’oscillateur minimale pour une taille de boite quantique de
I’ordre du rayon de Bohr.
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1.3.3 Intérét des boites quantiques de GaAs pour le couplage fort

La figure 1.10 est extraite d’un article qui fait le point en 1999 sur la possibilité d’obtenir

le couplage fort avec des boites quantiques insérées dans des micropiliers a 1’état de I'art.
Cet article montre tout d’abord que le couplage fort ne peut étre atteint avec des boites quantiques
d’'InAs insérées dans des micropiliers a ’état de l'art. Des mesures d’absorption [135] ont montré
que la force d’oscillateur des excitons dans les boites quantiques d’InAs est f = 10, en accord
avec le temps de vie mesuré [26]. Les micropiliers & 1’état de Part présentant le rapport % le plus
favorable sont des piliers de diametre 1 pm avec un facteur de qualité ) = 2000 [26] correspondant
a une largeur de raie v; = 0.6 meV. Le dédoublement de Rabi calculé est de 100 eV, inférieur a
la moyenne des largeurs de raie des états découplés qui est de 300 ueV'. Le passage du régime de
couplage faible au régime de couplage fort ne s’obtient que pour une force d’oscillateur 10 fois plus
importante. Les microdisques de 2 um de diametre qui, pour un confinement identique, multiplient
le facteur de qualité par 6 [48] permettent de se placer au seuil de la transition entre les régimes de
couplage faible et de couplage fort.

Les auteurs de la référence [56] montrent ensuite que la limite couplage faible/couplage fort
peut étre franchie en tirant parti des grandes forces d’oscillateur des excitons de boites quantiques
de GaAs. Leur calcul (voir figure 1.10) prévoit en effet des forces d’oscillateur pouvant étre 30 fois
supérieures aux forces d’oscillateur des excitons dans les boites quantiques d’InAs. Des mesures
d’absorption sur boites quantiques de GaAs naturelles effectuées en 2002 mettent en évidence des
forces d’oscillateur jusqu’a 180 [19]. De telles boites quantiques, insérées dans des microcavités a
I’état de I’art devraient permettre d’atteindre le régime de couplage fort.

1.4 Etat de Part en 2003 - Expériences dA’EDQC en régime de
couplage faible

Les bases théoriques d’EDQC nous ont permis de montrer que les parametres-clefs du
systeme sont :

— le facteur de qualité et le volume effectif modal pour le mode de cavité;

— la force d’oscillateur pour ’émetteur.
Apres avoir brievement décrit les cavités 0D et leurs performances a 1’état de I'art en 2003, nous
avons montré que les forces d’oscillateur des boites quantiques naturelles sont tres intéressantes
pour le couplage fort. Néanmoins, les boites quantiques les plus étudiées dans le domaine des semi-
conducteurs III-V en 2003 sont les boites quantiques d’InAs auto-organisées. Pour cette raison,
les premieres expériences d’électrodynamique en cavité ont été réalisées avec des boites quantiques
d'InAs/GaAs, insérées dans des microcavités GaAs/AlGaAs. De nombreux effets d’électrodyna-
mique quantique en cavité en régime de couplage faible ont été démontrés dans ce systeme. Nous
allons décrire les principaux dans cette partie.

1.4.1 Exaltation/inhibition de ’émission spontanée

La premiére démonstration de 'effet Purcell a été effectuée en 1998 avec un ensemble de
boites quantiques d’InAs auto-assemblées [26]. Des facteurs d’exaltation de 1’émission spontanée de
5 pour les micropiliers puis de 15 pour les microdisques en 2001 ont été démontrés [27]. L’inhibition
de I’émission spontanée sur ensemble de boites quantiques a également fait I’objet de tres belles
expériences dans des micropiliers de GaAs/AlAs recouverts de métal [50]. Grace a une réduction
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des modes de fuite, le temps de vie radiatif de boites quantiques hors résonance a pu étre inhibé
d’un ordre de grandeur, et celui des boites quantiques en résonance exalté d’un facteur 2.

En 2001, Kiraz et al. [31] font une démonstration de l'effet Purcell avec une boite quan-
tique unique insérée dans un microdisque, en utilisant la variation de température pour mettre en
résonance un exciton de boite quantique avec le mode de galerie d’un microdisque entre 4 et 50 K
[31]. Un raccourcissement du temps de vie radiatif de I’exciton confiné d’un facteur 6 est observé a
la résonance.

1.4.2 Emission spontanée quasi-monomode

L’effet Purcell peut aussi étre utilisé pour controéler la polarisation des photons émis. En
effet, le controle de la polarisation est un élément-clef de protocoles de cryptographie quantique
basés sur la polarisation (notamment le protocole BB84 du a Bennett et Brassard [30]), car ces
protocoles nécessitent la préparation de photons dans une polarisation déterminée. L utilisation de
piliers a section elliptique permet de lever la dégénérescence en polarisation des modes qui s’éta-
blissent dans les micropiliers a section circulaire. Les micropiliers elliptiques présentent un doublet
de modes fondamentaux polarisés linéairement, et de polarisations croisées. Les raies excitoniques
en résonance avec I'un de ces modes présentent alors un fort degré de polarisation linéaire (jusqu'a
90 %), alors que les boites quantiques hors résonance ne montrent pas de polarisation préférentielle
dans le plan des couches [51]. Ces expériences, réalisées en 1998, montrent que les photons sont
émis dans un seul mode spatial et de polarisation. Ce point est un pré-requis pour la génération de
photons indiscernables, abordée ci-dessous.

1.4.3 Génération de photons uniques indiscernables

Les expériences d’interférences a 2 photons reposent sur la nature bosonique des photons :
quand 2 photons indiscernables, c’est-a-dire dans le méme mode spatial et temporel arrivent sur
une lame séparatrice 50/50, ils prennent toujours le méme chemin. Ce phénomene s’appelle la
coalescence et a été demontré pour la premiere fois en 2002 par Santori et al. [33] pour une boite
quantique insérée dans un micropilier a 4K. L’effet Purcell est crucial dans cette expérience. Il
permet :

— que les photons soient émis dans un méme mode spatial du micropilier

— de rendre le temps de vie (71) plus court que le temps de déphasage (T2*) qui brouillerait

les interférences.
L’effet Purcell est également envisagé pour générer 'intrication en polarisation de paires de photons
issus de la cascade radiative biexciton-exciton [52].

Syntheése : Les notions théoriques d'EDQC abordées en début de chapitre ont montré que pour
renforcer I'interaction lumiere-matiére, nous devons disposer :
— d’un émetteur ayant une force d'oscillateur maximale, afin d'optimiser son couplage au mode
de cavité résonant;
— d’une cavité confinant le champ électromagnétique dans un volume modal minimal, et capable
de stocker |'énergie électromagnétique du mode le plus longtemps possible
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Aprés un bref tour d’horizon des cavités semi-conductrices, nous avons montré que le microdisque est,
en 2003, une géométrie de cavité dont les figures de mérite et V' sont tres prometteuses pour |'ob-
tention du régime de couplage fort. Nous avons ensuite montré que I'exciton des boites quantiques
naturelles est un émetteur pour lequel de trés grandes forces d'oscillateur sont attendues. Enfin, nous
avons constaté que, si I'état de I'art en 2003 ne permet pas d'atteindre le régime de couplage fort avec
les boites quantiques d'InAs, le franchissement de la limite couplage faible-couplage fort est attendu
avec les boites quantiques naturelles de GaAs insérées dans les cavités a |'état de I'art.

Les objectifs de la thése sont les suivants :
— Etudier les forces d'oscillateurs des boites quantiques naturelles de GaAs;
— Développer et étudier des microdisques contenant ces boites quantiques;
— Démontrer le couplage fort exciton-photon pour une boite quantique unique de GaAs en
microdisque.
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Chapitre 2

Présentation et caractérisation des
échantillons étudiés

Au cours de cette these, nous avons étudié plusieurs échantillons présentant des boites
quantiques naturelles de GaAs, obtenues dans des conditions de croissance différentes, selon essen-
tiellement deux techniques. La plupart des mesures optiques effectuées lors de ce travail ont été
réalisées sur 2 échantillons principaux, représentatifs des structures obtenues pour chacune de ces
techniques.

Nous présentons les conditions de croissance des 2 types d’échantillons dans la partie 2.1. Les tailles
typiques des boites quantiques dans les 2 types d’échantillon ont été déterminées par des analyses
structurales présentée en 2.2. Nous abordons dans la partie 2.3 les mesures de caractérisation op-
tique de macro et micro-photoluminescence réalisées sur ces échantillons. La partie 2.4 est consacrée
a un tour d’horizon des principales études menées depuis 1993 sur les boites quantiques de GaAs.

2.1 Croissance épitaxiale

Cette premiere partie est organisée comme suit : la structure et les conditions de croissance
du premier échantillon sont décrites en détails dans le paragraphe 2.1.1. Les modifications apportées
pour la croissance du second échantillon sont développées dans le paragraphe 2.1.2.

2.1.1 Premier échantillon (nom de nomenclature S614)

La croissance de ’échantillon a été effectuée par F. Laruelle et A. Cavanna en épitaxie par
jets moléculaires sur un substrat de GaAs selon le protocole suivant, résumé dans la figure 2.1 :

1. Apres la croissance d’une couche de lissage de GaAs, la croissance d’1.5 um en AlygGagoAs
est effectuée a une température de substrat de 550°C. Cette couche est destinée a former le
piédestal de la cavité a microdisque, comme nous le verrons au chapitre 5.

2. La température du substrat est ensuite montée a 620°C pour la croissance d’un super-réseau
de 71 nm de composition moyenne en aluminium de 50%. Le role de ce super-réseau est de
compenser la rugosité induite par la couche riche en aluminium.

3. Le puits quantique de GaAs de 3nm, entouré de barrieres d’Alyg7Gag33As de 50 nm est
déposé ensuite. Une interruption de croissance de 120 s a chaque interface du puits quantique
a pour but de lisser la surface.
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4. Un super-réseau identique au premier est alors déposé, afin de symétriser la structure.

5. Enfin, une couche de GaAs de 10 nm prévient la surface de I’échantillon contre une éventuelle
oxydation.

2.1.2 Second échantillon (nom de nomenclature TCO00)

Pour tenter d’obtenir de plus grandes boites quantiques, David Martrou a effectué une étude
visant a optimiser les conditions de croissance. La détermination des conditions de croissance les plus
favorables a ’obtention de grandes boiltes quantiques naturelles a conduit a quelques modifications
par rapport au premier échantillon :

— Des recuits longs de 10 mn a 640° C sous flux d’arsenic sont effectués avant la croissance

des boites quantiques, afin de lisser I’état de surface de 1’échantillon.

— La température de croissance est baissée & 590° C pour la barriere supérieure afin de

limiter I'interdiffusion des éléments III.
La structure des couches épitaxiées du second échantillon (T'C00) est identique & celle du premier
échantillon (S614), hormis I’épaisseur de la couche protectrice de GaAs en surface (réduite a 2 nm
au lieu de 10 nm). La figure 2.1 résume les conditions de croissance épitaxiale et les structures des
2 échantillons.

Structure Matériau Epaisseur | Température | Température |Modification apportées pour
S614 TCO0 I'échantillon TC00
Couche protectrice  |GaAs 10 nm 620 T 590 T 2 nm au lieu de 10 nm
Super-réseau GaAs/AlysGagsAs |71 nm 620 T 590 T
Barriere Alp 67Gag 33AS 50 nm 620 C 590 T Abaissement de la température & 590C
Puits quantique GaAs 3nm 620 T 600 T
Barriére Alp 67Gag 3sAs 50 nm 620 C 600 T
Super-réseau GaAs/AlysGagsAs |71 nm 620 C 600 T

Recuitde 10 mn a 640°C
sous flux d'arsenic

Pied du microdisque |Aly sGag 2AS 1,5um 550 C 555 C
Recuitde 10 mn a 640°C
sous flux d'arsenic
Couche de lissage  |GaAs 1um 610 C 610 C
Substrat GaAs

F1G. 2.1 — Tableau résumant la structure et les conditions de croissance des 2 échantillons.

2.2 Analyses structurales

Dans cette seconde partie, nous présentons les études de microscopie électronique en trans-
mission (TEM) effectuées sur les 2 échantillons, ainsi que ’étude de microscopie a effet tunnel (STM
pour Scanning Tunneling Microscope) ayant permis de déterminer les conditions de croissance op-
timales des boites quantiques naturelles de GaAs.

2.2.1 Premier échantillon (S614)

La microscopie électronique en transmission est une technique de microscopie basée sur
le principe de diffraction des électrons. La limite de résolution dépend de la longueur d’onde de
De Broglie des électrons (donc de leur accélération) et peut théoriquement atteindre le picometre.
Dans la pratique, les aberrations limitent la résolution & I’Angstrom. Ce mode d’imagerie est sensible
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a la composition chimique de I’échantillon : le contraste de diffraction rend les parties plus riches
en aluminium plus claires.

La figure 2.2 montre un exemple d’images obtenues au TEM en haute résolution par G. Patriarche
au LPN. On observe le puits quantique au centre, entouré des barrieres d’Aly33Gag g7 As. Les 3
images correspondent & une méme région de 1’échantillon. Sur chaque image, 1’épaisseur du puits
quantique est mesurée dans le rectangle indiqué.

— Sur I'image de gauche, ’épaisseur du puits quantique est mesurée au milieu de 'image :

elle est de 11 monocouches.

— Sur I'image du centre, la mesure est faite environ 15 nm plus bas : le puits quantique fait

12 monocouches d’épaisseur.

— Sur 'image de droite, la mesure est faite environ 10 nm au-dessus de la premiere et montre

un puits quantique de 13 monocouches.

Le déplacement de la fenétre de mesure le long des couches épitaxiées montre que la taille
latérale d’une zone de puits quantique a épaisseur donnée est de l'ordre de 5 & 15 nm. Ces images
résultent d’une projection des boites quantiques dans le plan de coupe. Or, ces derniéres présentent
des orientations aléatoires par rapport au plan de coupe. On en déduit que la taille typique des
boites quantiques est 5-30 nm sur cet échantillon, soit environ 1 a 5 fois le rayon de Bohr de ’exciton
bidimensionnel.

i
1
i
i
{
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F1G. 2.2 — Images obtenues en microscopie électronique en transmission (TEM) haute résolution
sur le premier échantillon (S614). Les 3 images correspondent & des mesures de I’épaisseur du puits
quantique en différents points de la méme zone du puits quantique. Le profil de composition dans
la fenétre de mesure est superposé aux images TEM. Le nombre central indique 1’épaisseur mesurée
du puits quantique (en monocouches de GaAs). Les 2 chiffres de part et d’autre correspondent a
I’épaisseur (en monocouches) de l'interface entre le matériau puits et le matériau barriere.
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2.2.2 Second échantillon (TCO00)

Les conditions de croissance optimales pour ’obtention de boites quantiques les plus grandes
possibles ont été déterminées par D. Martrou par une étude au microscope a effet tunnel (STM).
En effet, le microscope a effet tunnel couplé a la chambre d’épitaxie donne acces a la morphologie
de la surface de I’échantillon. Une étude préliminaire, sur des échantillons de test, ou la croissance
de I’échantillon est arrétée apres chaque étape de croissance a permis d’étudier les 2 interfaces du
puits quantique pour différentes conditions de croissance.

La figure 2.3 montre chacune des interfaces du puits quantique juste apres l'interruption
de croissance, dans les conditions de croissance retenues pour le second échantillon (TC00). La
surface de la premiere interface présente une certaine rugosité, tandis qu’apres la croissance de 13
monocouches de GaAs, la seconde interface est lisse a I’échelle atomique. Dans cet échantillon, les
boites quantiques sont donc formées soit par un trou dans la premiére interface d’Alg 33Gagg7As
soit par un ilot dans la seconde interface. La soustraction des 2 images permet d’obtenir la taille et
la densité des boites quantiques. L’analyse de ces images met en évidence des tailles latérales des
boites quantique comprises entre 10 et 100 nm avec une densité d’environ 10 pum 2.

Cette étude montre donc que, dans les conditions de croissance utilisées pour le second
échantillon (TCO00), la taille typique des boites quantiques est bien plus grande que
dans I’échantillon S614.

100 nm T—>[110]

Fia. 2.3 — Images STM 800 x 600 nm obtenues dans des conditions de croissance identiques a celles

du second échantillon TCO00. L’image de gauche correspond a la surface apres déposition de la
premiere barriere de 50 nm d’Alg 33Gag.g7As et arrét de croissance. L’image de droite correspond a
la surface apres croissance du puits quantique de GaAs de 13 monocouches et apres 'interruption
de croissance. Une variation de couleur correspond & une variation d’une monocouche.
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Cette observation est corroborée par les études en TEM effectuées par G. Patriarche sur
I’échantillon TCO00. Sur les images haute résolution, on n’observe aucune fluctuation d’épaisseur
du puits quantique (donc aucune boite quantique naturelle) sur une échelle de plusieurs dizaines
de nanometres. Les boites quantiques n’apparaissent qu’en effectuant des mesures a moindre gros-
sissement. La figure 2.4 montre un exemple d’image obtenue au TEM en champ sombre sur cet

F1a. 2.4 — Tmages TEM en champ sombre sur le second échantillon (TC00). Au centre de I'image,
on distingue le puits quantique de GaAs (couleur sombre). Une zone du puits quantique plus épaisse
d’une monocouche et longue de 100 nm est mesurée dans la partie supérieure gauche de 'image.

échantillon, a moindre grossissement. Une variation d’épaisseur de +1 monocouche est mesurée dans
la partie supérieure gauche de I'image. Elle correspond a une boite quantique dont la dimension
dans le plan d’observation est de 100 nm. L’ensemble des images TEM obtenues sur cet échantillon
montre que la taille typique des boites quantiques est effectivement supérieure sur 1’échantillon
TCO00 et confirme les études STM : I’échantillon TCO0 présente des boites quantiques, dont les
dimensions latérales sont tres grandes devant le rayon de Bohr de I'exciton.

Dans la suite de ce manuscrit, pour faciliter la lecture, nous désignerons 1’échan-
tillon S614 ”échantillon a petites boites quantiques” et 1’échantillon TCO00 ”échantillon
a grandes boites quantiques”. Les boites quantiques de ’échantillon a petites boites quantiques
seront indexées par des chiffres (QD1, QD2 et QD3), celles de ’échantillon & grandes boites quan-
tiques par des lettres (QDa, QDb et QDc).
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2.3 Caractérisation optique

Les premieres mesures optiques que nous avons effectuées sur les échantillons épitaxiées
sont des mesures de macro-photoluminescence, décrites dans le paragraphe 2.3.1. Nous discutons
de la signature de la taille des boites quantiques des 2 échantillons dans les spectres de macro-
photoluminescence. Le paragraphe 2.3.2 est consacré aux premieres mesures d’émission de boites
quantiques uniques en micro-photoluminescence et & l’identification des raies d’émission correspon-
dant aux transitions excitonique et biexcitonique.

2.3.1 Macro-photoluminescence

La figure 2.5 représente des spectres obtenus en macro-photoluminescence & 4K, en excita-

tion non-résonante. Le diametre du faisceau d’excitation du laser titane-saphir est de 200 um, ce
qui ne permet pas de distinguer des boites quantiques uniques. On observe donc un ensemble de
boites quantiques avec un élargissement inhomogene résultant de leur distribution statistique en
taille.
Les échantillons présentent un gradient d’épaisseur de sorte que 1’épaisseur du puits quantique varie
de 4-5 monocouches sur ’ensemble de I’échantillon. Les spectres de la figure 2.5 sont obtenus pour
différentes positions de I’échantillon le long du gradient et sont mesurés environ tous les 4 mm.
Pour chaque spectre, I’épaisseur N est indiquée en monocouches de GaAs. N varie de 10 a 13 pour
I’échantillon a petites boites quantiques et de 12 a 15 pour I’échantillon & grandes boites quantiques.
Pour chaque position, on observe la luminescence des régions d’épaisseur N monocouches et N + 1
monocouches, & plus basse énergie. L’insert de la figure inférieure montre, par exemple, I’émission
des épaisseurs 13/14 monocouches. L’excitation de la photoluminescence réalisée en détectant a
I’énergie de la zone & 14 MC montre une forte absorption a 1’énergie du puits quantique de 13 mo-
nocouches et une absorption tres faible & I’énergie de la raie basse énergie. Cette observation montre
que la luminescence observée a basse énergie est due a I’émission des boites quantiques. Quant au
puits de N monocouches, il joue le réle de "couche de mouillage” pour les boites quantiques de la
zone N+1. Les mesures de micro-photoluminescence, exposées au paragraphe suivant, confirmeront
que la raie basse énergie est bien constituée de boites quantiques, en mettant en évidence optique-
ment la nature discrete de ces états.

Intéressons-nous maintenant a la raie d’émission du puits quantique de 14 monocouches
de léchantillon a grandes boites quantiques (partie inférieure de la figure 2.5). On observe un
affinement progressif de la raie d’émission (de bas en haut sur la figure), d’autant plus importante
que la fraction de monocouche de GaAs déposée est grande. Cela signifie que les boites quantiques
deviennent de plus en plus grandes. En effet, la dépendance de 1’énergie d’émission en fonction
de la taille de la boite quantique est beaucoup moins forte pour les grandes tailles que pour les
petites tailles de boites quantiques. Autrement dit, I’élargissement inhomogene est d’autant moins
important que les boltes quantiques sont grandes. La figure 2.5 met en évidence le décalage spectral
vers les basses énergies ainsi que la réduction de I’élargissement inhomogene qui I’accompagne.

Les largeurs de raie de ’échantillon a petites boites quantiques sont systématiquement plus
grandes (~ 5 — 6meV) que celles de 'échantillon & grandes boites quantiques, pour cette méme
raison : I’élargissement inhomogene plus important est la signature de tailles de boites quantiques
plus petites.
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Fia. 2.5 — Spectres obtenus en macrophotoluminescence sur les échantillons non-processés a 4 K.
En haut : Sur ’échantillon a petites boites quantiques. En bas : sur ’échantillon a grandes boites
quantiques. Les différents spectres sont mesurés en différents points de 1’échantillon. Le nombre
de monocouches de GaAs correspondant a I’énergie de 1’émission est indiqué. Pour les 3 spectres
centraux de 1’échantillon a grandes boites quantiques, la largeur de la raie marquée par une fleche
est indiquée sur le coté. Insert : spectre de macrophotoluminescence sur la région de 13-14 MC et
spectre d’excitation de la photoluminescence (symboles) réalisé en détectant a I’énergie de la raie
a 14 MC indiquée par une fleche. On observe une absorption tres faible a ’énergie de la raie de 14
MC et un front d’absorption marqué a ’énergie de la zone de 13 MC d’épaisseur.
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2.3.2 Micro-photoluminescence

Principe de l’isolation de boites quantiques uniques : La spectroscopie de boites
quantiques naturelles uniques a été initiée par Brunner et al. en 1994 [1, 5|, dans une expérience
ou la résolution spatiale est obtenue a 1’aide d’un diaphragme dans le plan image de la photolumi-
nescence, ce qui permet de réduire la taille effective de la sonde de 25 um jusqu’a 1.5 um. Comme
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F1G. 2.6 — [5] Spectres de micro-photoluminescence sur 1’échantillon B (avec interruption de crois-
sance aux interfaces du puits quantique) et sur I’échantillon A (sans interruption de croissance). La
taille 27, de la sonde est indiquée a gauche. L’insert montre une raie discrete de luminescence avec
une résolution de 70 peV.

on peut le voir sur la figure 2.6, la réduction progressive de I'ouverture du diaphragme fait appa-
raitre des pics discrets (de largeur inférieure a 0.1 meV') d’émission a basse énergie de la raie large
d’émission d’un puits quantique. Le nombre de ces pics discrets, attribués aux excitons localisés
par les boites quantiques, diminue avec la taille de la sonde.

D’autres techniques permettent d’isoler des boites quantiques uniques. En 1994, Marzin et al. réa-
lisent la premiere expérience de u-PL sur boites quantiques uniques d’InAs, dans laquelle I'isolation
de boites quantiques est obtenue par gravure de mesas de taille micrométrique [3]. Cette structu-
ration spatiale de ’échantillon permet de sélectionner un nombre d’émetteurs fixé par la densité de
boites quantiques épitaxiée et par la surface du mésa.

Les microdisques que nous utilisons comme cavité étant des structures gravées, ils jouent le role de
mésa pour l'isolation de boites quantiques uniques, tout en constituant une cavité, comme nous le
verrons au chapitre 5.

La figure 2.7 présente un spectre de micro-photoluminescence sur un microdisque d’1 um
de diametre, obtenu sur I’échantillon a petites boltes quantiques, au moyen du dispositif expéri-
mental de photoluminescence décrit dans ’annexe A. Cette figure montre une raie discrete a basse
énergie correspondant a I’émission d’un état 0D. On en déduit que la raie basse énergie de macro-
photoluminescence (d’épaisseur N + 1 monocouches) est constituée d’un ensemble de raies discretes
dont I’émission est distribuée sur un intervalle de quelques meV du fait de leur distribution sta-
tistique en taille. A plus haute énergie, on observe une raie plus large, a 1’énergie d’émission du
puits quantique d’épaisseur N monocouches observée en macro-photoluminescence. La présence
de nombreuses raies discretes dans le puits est attribuée a des états localisés par les fluctuations
d’alliage dans les barrieres d’Aly 33Gag.grAs.
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Fia. 2.7 — Exemple de spectre de micro-photoluminescence sur un microdisque d’1 pm de diametre
mettant en évidence la raie discrete de ’émission d’un exciton confiné dans une boite quantique
isolée, nommée QD1.

Identification de 1’exciton et du biexciton Nous avons vu qu’a basse puissance, le
spectre de u-PL ne présente qu'une seule raie discréte isolée, ce qui prouve que le microdisque
contient une seule boite quantique, ou tout au moins une seule boite quantique optiquement active.
Dans la suite du manuscrit, cette boite quantique est nommée QD1.

La figure 2.8 donne I’évolution de la PL de la boite quantique QD1 en fonction de la puissance
d’excitation. Lorsqu’on augmente la puissance d’excitation, on voit apparaitre une seconde raie,
notée XX, a plus basse énergie. Elle est associée a la transition fondamentale de la boite quantique
mais pour un état de remplissage de la boite quantique de 2 excitons. Cet état est appelé biexciton.
La différence d’énergie de recombinaison entre I’exciton et le biexciton est due a I'interaction cou-
lombienne, renforcée par le confinement tridimensionnel des porteurs. La perturbation a I’énergie
de recombinaison d’un exciton en présence d’un autre exciton est ’énergie de liaison du biexciton ;
elle vaut ici 2.7meV. Cette énergie de liaison dépend de la largeur du puits quantique et de la
taille latérale des boites quantiques [7]. Dans la littérature, cette énergie de liaison varie selon les
échantillons : une énergie de liaison de 4.2 meV est reportée dans I'article de Brunner et al. [1] pour
une largeur de puits quantique de 3.4 nm et des barrieres d’Alg.35Gag.esAs, et de 3.6 meV dans
un article de Gammon et al. [8] pour une largeur de puits quantique de 4.2 nm et des barrieres
d’Alo.gGaojAs.

Pour les plus fortes puissances, la raie d’émission du biexciton devient asymétrique, avec un épau-
lement a basse énergie. Nous étudierons la forme de raie du biexciton au chapitre 4.
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Fia. 2.8 — Spectres de micro-photoluminescence obtenus a 4 K a différentes puissances d’excitation
sur le microdisque contenant la boite quantique QD1. La puissance d’excitation est indiquée au-
dessus de chaque spectre. Les spectres ont été décalés verticalement par souci de clarté. A basse
puissance, on observe une seule raie discrete isolée, notée X. Une seconde raie apparait, notée XX,
apparait aux plus fortes puissances.
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Dépendance en puissance des intensités intégrées L’intensité intégrée pour ’exciton
et pour le biexciton de la boite quantique QD1 est tracée en fonction de la puissance sur la figure
3.12. La dépendance de l'intensité de la raie excitonique en fonction de la puissance est linéaire
a basse puissance. En effet, I'intensité d’émission de I’exciton est proportionnelle & la probabilité
d’avoir un exciton dans la boite quantique. A faible puissance, cette probabilité dépend linéairement
de la puissance, car on injecte moins qu’un exciton en moyenne par temps de vie de ’exciton. Quand
la puissance augmente, la raie X sature, passe par un maximum puis diminue. On est alors dans un
régime ou ’on injecte en moyenne plus d’un exciton par temps de vie de ’exciton. Par conséquent,
la probabilité d’avoir un seul exciton dans la boite quantique diminue.

La raie XX croit de facon quadratique avec la puissance a faible puissance d’excitation, car son
intensité est proportionnelle a la probabilité de présence de 2 excitons dans la boite quantique.
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Fia. 2.9 — Intensité intégrée de l'exciton (symboles carrés) et du biexciton (symboles ronds) en
fonction de la puissance d’excitation sur la boite quantique QD1 a 4 K. Les intensités calculées sont
en traits pleins pour ’exciton et pointillés pour le biexciton.
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Modélisation simple des intensités intégrées en excitation continue Afin de
rendre compte des intensités intégrées des raies observées, on utilise un modele de type équation-
bilan, développé par E. Moreau dans sa theése [80]. La démarche est la suivante : nous allons
considérer les différents états de remplissage de la boite quantique, avec n excitons. L’évolution
d’un état a n excitons est gouvernée par le taux de recombinaison radiative de cet état et par
le taux d’injection dépendant de la puissance incidente. Nous calculons ensuite les probabilités de
chacun de ces états en régime stationnaire, et en déduisons les intensités d’émission correspondantes.

On note 1/t, le taux de recombinaison radiative associé au remplissage de la boite quantique

avec n excitons et 1/t, le taux d’injection dans la boite quantique, proportionnel & la puissance

d’excitation P = % ou B est un coefficient de proportionnalité. On suppose que l'injection des

porteurs est aléatoire et que les phénomenes de capture dans la boite quantique sont indépendants
les uns des autres. L’évolution de la probabilité p, de remplissage de la boite quantique avec n

excitons évolue selon la loi :

W ) 2
Pour n = 0, I’équation 2.1 s’écrit :
% — % = %(j (2.2)
En régime stationnaire, ‘%" = 0 Vn. On obtient par récurrence la relation suivante :

it (2.3)

Pn = — Do

De plus, les probabilités sont normalisées a 1 :

Zpi =1 (2.4)

d’ou 'on en déduit :

H?:l ti/ tq
Pn = Too k & (2'5)
k:O(Hi:l ti)/t
Nous faisons a ce stade I’hypothese supplémentaire que le taux de recombinaison de n excitons %,
est égal a n fois le recombinaison de chaque exciton, c’est-a-dire :

1 n

B 2.6
iy (2.6)
Les probabilités p,, obéissent alors a une loi poissonnienne :
1t n —i
= — (= e ta 2.7
P = () (27)

L’intensité de la raie X est proportionnelle a la probabilité de présence d’un exciton et au

taux de recombinaison 1/t :

Lﬂm:A%:éiﬁ%; (2.8)
1

De méme, 'intensité de la raie XX est proportionnelle a la probabilité de présence de 2 excitons et
au taux de recombinaison de 1/to = 2/t :

AP?t; _py

Ixx(P) = A2 = e B (2.9)

o B2
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ou A est un coefficient de proportionnalité. En définissant I, = A/t; et Psqr = B/t1, on obtient

finalement :
P __P
Ix(P) = Isq——e€ Psat (2.10)
Psat
P2 __r
IXX(P) = IsatPTB Psat (2'11)
sat

ou les coefficients Is,+ et Psgy sont ajustés aux données expérimentales. La figure 3.12 montre le
résultat du calcul avec I+ = 1 et Psqy = 3.8. Le modele rend bien compte de la forme générale des
2 courbes. Le rapport des intensités Iy x/Ix n’est toutefois pas bien reproduit. Nous établirons au
chapitre 4 un modele plus élaboré concernant le biexciton, qui rend mieux compte des données ex-
périmentales. En premiere approche, ce modele simple permet d’identifier la seconde raie du spectre
de la figure 2.8 apparaissant a plus forte puissance. Il rend compte de la dépendance linéaire (resp.
quadratique) de I'intensité d’émission de ’exciton (resp. le biexciton) avec la puissance d’excitation.

Pour résumer cette section, nous retiendrons que :

— Les spectres de macro-photoluminescence confirment que les boites quantiques sont plus
grandes dans le second échantillon (TC00) que dans le premier (S614).

— Les raies discretes des états 0D sont observées en micro-photoluminescence. La transition
fondamentale de la boite quantique a lieu a des énergies différentes pour les états de
remplissage n = 1 et n = 2 de la boite quantique. Nous avons observé et modélisé la
dépendance linéaire (resp. quadratique) de la transition excitonique (resp. biexcitonique).

2.4 Quelques reperes bibliographiques sur les boites quantiques
naturelles de GaAs

Nous situons 'origine de la découverte des boites quantiques naturelles en 1991, dans un
article de D. Gammon et al. [4]. Cet article apporte la réponse a une controverse alors en cours sur
les interfaces des puits quantiques : alors que les études optiques effectuées sur les puits quantiques
montrent que les puits quantiques a I’état de lart sont lisses sur une échelle du micron [9], les
études structurales montrent qu’il existe des rugosités et des fluctuations d’alliage a petite échelle
[10, 11]. Gammon et al. montrent dans la référence [4] que la structure des puits quantique est
en fait bimodale. Les spectres de macro-photoluminescence obtenus sur des puits quantiques de
GaAs tres étroits ayant subi des arréts de croissance aux interfaces sont similaires & ceux que nous
avons analysés dans la partie 2.3. Pour chaque position du faisceau d’excitation, 2 raies sont obser-
vées, correspondant & des épaisseurs du puits quantique différant d’une monocouche. Le rapport de
Iécart entre les raies sur leur largeur est de 0.15, ce qui est ’état de 'art [12]. Ce rapport montre
donc que les puits quantiques sont tres lisses a grande échelle.

Les auteurs étudient différents échantillons, dans lesquels la température du substrat pendant la
croissance est variée. Ils observent en macro-PL des différences d’énergie d’émission entre les diffé-
rents échantillons. Le raisonnement tenu est le suivant : si les interfaces étaient parfaitement lisses,
I’énergie des excitons du puits quantique serait indépendante de ’échantillon et dépendrait seule-
ment des propriétés fondamentales du GaAs et de I’AlAs. Comme ce n’est pas le cas, ils en concluent
que des micro-rugosités causent des changements d’énergie de confinement de ’exciton. En plus de
la structure a grande échelle des interfaces du puits quantique, il existe donc une structure a petite
échelle. De plus, cette structure a petite échelle dépend de la température du substrat pendant la
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croissance.

La terminologie de boites quantiques apparait 3 ans plus tard, lorsque Brunner et al. [1, 5]
puis Zrenner et al. [13] mettent en évidence la nature discrete des états 0D & travers les premieres
expérience de micro-photoluminescence. La réduction de la taille du faisceau d’excitation(jusqu’a 1
um) fait apparaitre des raies discretes tres fines (< 0.1 meV') en micro-photoluminescence. Les pre-
mieres expériences de u-PLE rapportées par Brunner et al. [1] mettent en évidence des états excités
discrets et le front d’absorption 2D du puits quantique ayant une monocouche de moins. Les auteurs
mesurent également l'intensité intégrée en fonction de la puissance, et identifient I’exciton et le biex-
citon. En modélisant le potentiel latéral créé par la fluctuation d’épaisseur par un puits quantique
gaussien, des tailles de boites quantiques de ordre de 100 nm sont déduites des mesures de PLE [6].

En 1996, Gammon et al. montrent que les raies excitoniques présentent une structure fine
[14] de 20 & 50 peV, liée a I’élongation des boites quantiques le long de I’axe cristallographique
[—110]. Ces raies sont polarisées linéairement. En 2000, c’est la structure hyperfine de la raie qui
est sondée dans des expériences de magnéto-optique [15] ainsi que le déplacement Overhauser, bien
connu dans les matériaux massifs. Les auteurs montrent que ’exciton interagit avec les noyaux
(environ 10%) du réseau cristallin, et démontrent qu’il est possible de polariser optiquement environ
65% de ces noyaux en 3s.

Des expériences d’oscillations de Rabi sur I'exciton [16] en 2001 et le biexciton [16] en 2002
conduisent & la réalisation d’une porte logique quantique tout-optique en 2003 [18].

Nous terminons ce bilan bibliographique avec les résultats qui sont les plus intéressants pour
la perspective du couplage fort; il s’agit des mesures de force d’oscillateur des excitons localisés
par les boites quantiques naturelles de GaAs. Une étude des forces d’oscillateur, réalisée en 2002
sur plusieurs boites quantiques, a travers des expériences d’absorption [19], démontre des forces
d’oscillateur excitoniques f variant selon les boites quantiques d’un méme échantillon de 45 a 180.
L’ordre de grandeur de ces forces d’oscillateur est en accord avec les forces d’oscillateur déduites
des expériences de contrdle cohérent [16].

Syntheése : Les 2 types d'échantillons ont été réalisés dans des conditions de croissance diffé-
rentes. En conséquence, nous disposons de 2 échantillons ayant des tailles typiques de boites quantiques
différentes :

— un échantillon dit a petites boites quantiques, avec des boites quantiques de taille typique 1

a 5 fois le rayon de Bohr de I'exciton bidimensionnel (= 5 — 30 nm)

— un échantillon dit a grandes boites quantiques, avec des boites quantiques tres grandes devant

le rayon de Bohr bidimensionnel, pouvant atteindre plus de 100 nm.

Nous allons maintenant étudier les propriétés optiques des excitons localisés dans ces boites quantiques
afin d’évaluer leur force d'oscillateur et leur potentiel pour le couplage fort.



Chapitre 3

Force d’oscillateur des boites
quantiques naturelles de (GaAs

La force d’oscillateur caractérise l'intensité du couplage de l’exciton au champ électro-

magnétique et nous intéresse au premier plan pour le régime de couplage fort. Ce chapitre est
dédié a I’étude de la force d’oscillateur des boites quantiques naturelles de GaAs, a travers des me-
sures de micro-photoluminescence résolues en temps. Ces mesures ne constituent pas une mesure
directe de la force d’oscillateur, généralement obtenue par des expériences d’absorption [135, 19].
Néanmoins, nous allons voir qu’elles fournissent de nombreuses informations sur le comportement
dynamique des boites quantiques.
Apres une bréve introduction au principe de la micro-PL résolue en temps dans la partie 3.1, nous
faisons la démonstration expérimentale dans la partie 3.2 de la corrélation de la taille latérale des
boites quantiques naturelles de GaAs a leur force d’oscillateur. Dans la partie 3.3, nous mettons
en évidence la cascade radiative biexciton-exciton dans 1’échantillon a petites boites quantiques.
La dynamique d’émission dans les grandes boites quantiques est étudiée dans la partie 3.4. Un
modele, unifiant les différentes observations sur les 2 échantillons, est développé dans la partie 3.5.
Enfin, dans la partie 3.6, nous présentons des mesures complémentaires de statistique d’émission
de l'exciton sur les 2 échantillons.

3.1 Principe de la micro-photoluminescence résolue en temps

Cette premiere partie introduit brievement le dispositif expérimental de micro-PL résolue
en temps et le principe d’analyse des mesures.

3.1.1 Dispositif expérimental

Le dispositif expérimental utilisé pour étudier la dynamique des boites quantiques est sché-
matisé sur la figure 3.1. L’excitation est délivrée par un laser titane saphir pulsé accordable sur la
plage 710-850 nm, délivrant des impulsions d’environ 3ps a 800 nm (10 ps vers 720 nm) & une
fréquence de 82 M Hz, c’est-a-dire toutes les 12.5 ns. L’excitation non-résonante a 720 nm est
ensuite focalisée par un objectif de microscope sur I’échantillon, maintenu a 4 K par un cryostat
a hélium liquide a doigt froid. Le diametre du faisceau d’excitation sur I’échantillon est d’environ
2 pm. Un systeme d’imagerie permet de visualiser 1’échantillon et le faisceau laser. Le signal de
photoluminescence est collecté par le méme objectif de microscope puis dispersé spectralement par
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Fia. 3.1 — Schéma représentant le dispositif expérimental de micro-photoluminescence résolue en
temps.

un spectrometre a réseau de 32 c¢m et analysé par une caméra a balayage de fente. Dans la caméra a
balayage de fente, les photons sont convertis en électrons par une photocathode. Ces électrons sont
défléchis par une tension périodique, synchronisée sur les impulsions du laser, perpendiculaire a la
trajectoire des électrons. Cette déflexion permet d’obtenir la résolution temporelle. L’absorption
de ces électrons par un écran de phosphore permet de visualiser le signal résolu en temps et en
longueur d’onde sur un écran CCD. Nous avons privilégié la résolution spectrale a la résolution
temporelle ; la résolution temporelle de notre dispositif lors des mesures présentées ci-apres est de
30 ps et la résolution spectrale de 0.25 meV.

3.1.2 Analyse spectrale et temporelle : exemple du puits quantique.

Un exemple d’image obtenue a la caméra a balayage de fente sur microdisque unique sur
I’échantillon a petites boites quantiques est présenté en figure 3.2. L’énergie est en abscisse, le temps
en ordonnée. L’intensité apparait en fausses couleurs. A partir de cette image, il est possible de
tracer des spectres a un instant donné en intégrant verticalement le signal avec la fenétre temporelle
d’intégration souhaitée. La plage d’intégration est matérialisée sur la figure 3.2 par un rectangle. Les
raies discretes a 1697.7meV et 1695 meV correspondent a ’émission de 'exciton et du biexciton
de la boite quantique QD1, identifiés au chapitre 2 sous excitation continue. L’émission du puits
quantique a lieu a plus haute énergie, sous forme d’une raie large.

Il est également possible de tracer des profils temporels en intégrant horizontalement le
signal a une énergie donnée, avec la fenétre d’intégration spectrale souhaitée. Un exemple de profil
temporel obtenu est représenté sur la figure 3.3. Il s’agit du profil du puits quantique. L’origine
des temps est fixée par I'impulsion laser. L’analyse temporelle de ’émission est assez complexe
et a donné lieu a de nombreuses études sur les puits quantiques dans les années 1990. Il s’agit
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F1G. 3.2 — Image obtenue a la caméra a balayage de fente sur I’échantillon a petites boites quantiques
sur le microdisque contenant la boite quantique QD1. La plage d’énergie en abscisse est de 20 meV',
la plage temporelle en ordonnée est de 2 ns. L’intensité est en fausses couleurs. Les raies discretes
a basse énergie correspondent aux excitons de boites quantiques. Le continuum a haute énergie
correspond au puits quantique. Par intégration verticale sur ’ensemble de la fenétre de 20 meV,
on obtient le spectre représenté dans la partie supérieure de la figure.
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F1G. 3.3 — Analyse temporelle d’'une image obtenue a la caméra a balayage de fente sur I’échantillon
a petites boites quantiques. Le profil temporel de l'intensité du puits quantique (PQ) intégrée
spectralement sur la fenétre spectrale matérialisée par un rectangle met en évidence un temps de
déclin de 150 ps.
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de comprendre comment, en excitation non-résonante, les nombreux processus interviennent : re-
laxation des porteurs, processus de création des excitons, recombinaison sous forme radiative ou
non-radiative.

Le temps de déclin de I’émission du puits quantique vaut 150 ps. Ce temps est bien plus long
que le temps de vie radiatif des états de vecteur d’onde nul dans le plan (k;, = 0). Comme nous
I’avons vu dans le chapitre 1, pour un puits quantique parfait, seule une fraction d’états excito-
niques est radiante. Ainsi, si la population d’exciton est & I’équilibre thermique, le temps de déclin
de la photoluminescence intégrée coincide avec I'inverse du taux de recombinaison moyenné thermi-
quement sur ces états [68]. Cependant, il a été montré qu’en excitation non-résonante, le temps de
déclin peut étre limité par la formation des excitons [69]. De plus, la température des excitons dans
le puits quantique peut étre différente de la température du réseau. Enfin, les fluctuations d’alliage
dans les barrieres conduisent & une faible localisation du centre de masse de I’exciton bidimension-
nel. Comme nous ’avons vu au chapitre 1 pour les fluctuations d’épaisseur, le potentiel engendré
par ces inhomogénéités a pour effet de mélanger les états d’exciton a petits vecteur d’onde dans le
plan (les états radiants) et les états a grand vecteur d’onde dans le plan (les états non-radiants).
Il a été montré que, dans certaines conditions, des temps de déclin dépendant inversement de la
densité d’états localisés sont observés [68].

L’ensemble de ces études montre que le temps de déclin de la photoluminescence du puits
quantique est bien plus long que le temps de vie radiatif de I'état k,, = 0 [66]. De plus, il est
d’autant plus long que le puits quantique est lisse et homogene, c’est-a-dire se rapproche du puits
quantique parfait. La section suivante est consacrée a ’étude de la dynamique des états localisés
dans les boites quantiques dans ’échantillon a petites boites quantiques.

3.2 Mise en évidence de la corrélation entre force d’oscillateur et
taille de boites quantiques

Le calcul théorique [56] ayant motivé I’étude de ces boites quantiques prévoit une dépen-
dance de la force d’oscillateur en fonction de la taille des boites quantiques, comme nous ’avons vu
au chapitre 1. La démonstration expérimentale d’une telle dépendance est l'objet de ce paragraphe.

3.2.1 Mesure des temps de vie radiatifs

La figure 3.4 présente I'image obtenue a la caméra sur ’échantillon & petites boites quan-
tiques, sur le microdisque contenant la boite quantique QD1, & 4 K. Le spectre intégré temporelle-
ment et le profil temporel de I’émission de la raie discrete X sont reportés sur la figure 3.4. Nous
mesurons un temps de déclin de I’émission de ’exciton de 110 ps.

En supposant que le puits quantique (QW pour quantum well) alimente la boite quantique
avec un temps caractéristique t,.;, et ou le temps de vie de I'exciton (incluant les processus radiatifs
et non-radiatifs) est ., la dynamique du systéme peut, dans une approche tres grossieére, étre décrite
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F1G. 3.4 — Image obtenue a la caméra a balayage de fente sur I’échantillon a petites boites quantiques
a 4 K, sur le microdisque contenant la boite quantique nommée QD1. A gauche : Profil temporel de
I’émission de I'exciton X de la boite QD1, intégré spectralement sur la fenétre spectrale matérialisée
par un rectangle. En haut : spectre intégré temporellement sur la fenétre temporelle entiere.
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par les 2 équations de taux suivantes :

dn n
W QW (3.1)
dt Lrel
d
Do Do TOW (3.2)
dt 2% trel
ce qui conduit & l'intensité d’émission pour 'exciton [x(t) proportionnelle a :
tyt _t __t
xim(e tr —e ‘trel) (3.3)
ty — trel

En conséquence :

— Sity > tre, le temps de déclin de la luminescence est le temps de vie radiatif de 'exciton ;

— Sitp < tre, le temps de déclin est le temps de relaxation des porteurs, plus long dans

cette hypothese que le temps de vie radiatif excitonique.

Durant la these de J. Hours, il avait été montré que t,..; < t, pour les boites quantiques de ’échan-
tillon a petites boites quantiques. De plus, en comparant le signal a saturation a celui des excitons
de boites quantiques d’InAs, il avait été montré que les processus non-radiatifs étaient négligeables.
Ainsi, le temps de déclin mesuré sur la figure 3.4 est le temps de vie radiatif de l’exciton, soit
t, = 110ps. Nous montrons par la suite, que le modele simple décrit ci-dessus ne peut suffire a
décrire la dynamique d’émission des plus grandes boites quantiques de GaAs. Cependant, comme
nous le verrons, cette premiere approche suffit pour décrire la dynamique d’émission des petites
boites quantiques et en déduire la corrélation entre les temps de vie radiatifs et la taille des boites
quantiques.

En mesurant le temps de vie radiatif sur plusieurs boites quantiques de 1’échantillon a
petites boites quantiques, nous avons constaté des variations de boite quantique a boite quantique,
de 100 a 220 ps. Pour comprendre 'origine de cette variation du temps de vie radiatif excitonique,
nous avons complété ces mesures par des mesures d’excitation de la photoluminescence sur boite
quantique unique. La figure 3.5 montre des mesures de photoluminescence et d’excitation de la
photoluminescence pour 2 boites quantiques différentes. Le profil d’absorption en marche d’escalier
reflete la densité d’états 2D du puits quantique. La différence d’énergie entre la raie discrete et le
front d’absorption définit ce que nous appellerons par la suite ’énergie de liaison E; de I'exciton.
Cette énergie de liaison résulte a la fois de l'interaction coulombienne et du confinement. Elle vaut
E; = 12meV pour la boite quantique QD et By = 3.7meV pour la boite quantique Q) Ds.

Le confinement de ’exciton de la boite quantique est relié a la largeur du puits de potentiel, donc
a la taille de la boite quantique. Plus la boite quantique est large, plus le niveau d’énergie se
trouve dans le fond du puits quantique, et plus I’énergie de liaison est grande. Pour chaque exciton
étudié, nous relevons son énergie d’émission en pu-PL, sa distance au continuum FE; en u-PLE et
le temps de déclin excitonique mesuré a la caméra a balayage de fente. L’ensemble de ces mesures
est synthétisé sur la courbe 3.6, représentant le temps de vie radiatif en fonction de I’énergie de
liaison Ej. Pour les petites énergies de liaison, donc les petites boites quantiques, le temps de vie
radiatif est minimum (100 ps). Il augmente et atteint un maximum pour une énergie de liaison de
4-5 meV. Puis il re-diminue pour les plus grandes boites quantiques (les plus grandes énergies de
liaison) pour atteindre & nouveau 100 ps pour les plus grandes boites quantiques de cet échantillon.
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3.2.2 Lien entre le temps de vie radiatif et la taille latérale de la boite quantique

Afin de relier I’énergie de liaison a la taille de la boite quantique, nous utilisons une approche
variationnelle, basée sur les hypotheses développées dans le chapitre 1 : 'attraction coulombienne
électron-trou étant plus forte que le potentiel latéral de confinement, on considere un exciton quasi-
2D dont le centre de masse est faiblement localisé par une fluctuation d’une monocouche. Cette
monocouche supplémentaire crée un puits de potentiel de profondeur V;. Ne connaissant pas la
forme précise du potentiel, nous traitons le probleme pour un puits de potentiel cylindrique et pour
un puits gaussien.

Puits cylindrique La fonction d’onde de ’exciton, établie au chapitre 1, est :

ixtam) = Sk Lo (34)

& est un parametre variationnel décrivant I'extension du mouvement du centre de masse. Nous
cherchons alors a résoudre le probleme variationnel pour trouver la valeur du parametre £ qui
donne ’énergie de liaison mesurée en PLE. L’énergie de liaison moyenne de ’exciton est donnée

par :
2 2

(U|E|V) = (Ec) + (V) = 2:%52 + Ve € — 1) (3.5)

ou (E.) désigne I’énergie cinétique moyenne et (V3) le potentiel moyen. L’approche variationnelle
consiste a chercher la valeur du parametre £ qui minimise I’énergie Ej. On obtient alors une relation
entre £ et r :

dEl 2 7“2
d¢ Ln (2% (30

" ) K2 " .. copss N . B2
avec la condition : r* > vy Cette condition signifie que pour un rayon inférieur a rymite = 1/ vy
il n’y a aucun état lié dans le puits quantique.

L’énergie de liaison moyenne de I'exciton se ré-écrit alors en fonction du rayon de la boite

quantique :

2 7.2

(1+In—5—)-V (3.7)

limite

K
UIE|P) =
(WIE) = S

Puits gaussien On considere maintenant que la fluctuation d’épaisseur crée un puits de
potentiel gaussien de profondeur V4, : V = —V};@‘Riy/ ™ oi 1 est le rayon de la boite quantique.
Le potentiel moyen alors vaut V},&. La minimisation de ’énergie conduit a I’expression de £ en

fonction de r :

7,2 7,2

2
") — _ 3.8
€)= e = (338)
h2 rl2imite

L’énergie de liaison moyenne de ’exciton se ré-écrit alors en fonction de r :

h2 7“2
= ome(r? L)

(V[E| W) (3.9)

La profondeur Vj, du puits quantique est déduite des mesures de photoluminescence : elle
correspond a la différence d’énergie entre le puits quantique d’épaisseur N et le puits quantique
d’épaisseur N + 1 (voir le chapitre 2). Pour les boites quantiques considérées, on mesure V;, =
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17meV. Connaissant V3, on déduit des formules 3.7 et 3.9 le rayon de la boite quantique auquel
correspond ’énergie de liaison mesuré en PLE. La figure 3.7 donne 1’énergie de liaison en fonction
du rayon de la boite quantique pour les 2 formes de puits de potentiel. Comme on peut le voir sur
la figure 3.7, une énergie de liaison donnée correspond a un rayon de boite quantique plus grand
pour le puits de potentiel gaussien que pour le potentiel cylindrique.

277
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Fig. 3.7 — Calcul de I'énergie de liaison Ej en fonction du rayon r de la boite quantique pour
T > Tlimite Teprésenté par les pointillés pour Vi, = 17 meV pour un puits de potentiel gaussien (trait
plein) et cylindrique (pointillés).

Enfin, le temps de vie radiatif est relié a la force d’oscillateur par :

1 1 3mep2med
f=——— 5

- = 3.10
ty w2  ne (3.10)

La figure 3.8 donne les valeurs des forces d’oscillateur correspondant & des temps de vie radiatifs
variant de 10 ps a 1000 ps, pour une énergie d’émission hw = 1.7eV.

Nous pouvons alors tracer la force d’oscillateur en fonction de la taille de boite quantique
déduite. La figure 3.9 représente la dépendance théorique déja discutée dans le chapitre 1, ainsi
que les forces d’oscillateur déduites des mesures en fonction des tailles calculées pour les 2 formes
de potentiel. Comme attendu théoriquement, nous observons une dépendance en U de la force
d’oscillateur avec la taille de la boite quantique. La comparaison des figures 3.9b et 3.9¢ montre
que la taille déduite est tres dépendante de la forme précise du potentiel. Dans le cas du puits de
potentiel cylindrique, ce minimum de force d’oscillateur est atteint pour un rayon de boite quantique
de 3 nm; dans le cas du puits gaussien, il est atteint pour un rayon de 6 nm, donc de l'ordre du
rayon de Bohr de ’exciton 2D. Le modele du puits gaussien semble donc plus adapté dans ce cas;
comme les interfaces ne sont pas abruptes, une forme gaussienne de potentiel est probablement
plus réaliste pour les petites boites quantiques. Il reste toutefois une contraction des abscisses d’un
facteur 2 par rapport au calcul de la référence [56]. Etant donnée I'extréme sensibilité des tailles
déduites a la forme précise du potentiel, nous ne cherchons pas d’autre raison a ce désaccord.
Nous constatons également un désaccord d’un facteur 2 sur 'ordonnée : alors que le modele prévoit
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FiG. 3.8 — Force d’oscillateur calculée pour des temps de vie radiatifs variant de 10 & 1000 ps pour
une énergie d’émission fuw ~ 1.7eV.

une force d’oscillateur minimale de 60, nous mesurons des forces d’oscillateur minimales de 30. Des
mesures de dynamique de la polarisation dans des boites quantiques a fluctuation d’interface [36]
ont montré que la diffusion entre états sombres et états clairs pourrait étre tres efficace. Rappelons
que la formation d’un exciton, a partir d’un électron de spin :t% et d'un trou lourd de spin i%
donne lieu a 4 états quantiques : 2 de spin total £2, donc non couplés a la lumiere par un opérateur
a un photon, dits états sombres, et 2 états de spin total £1, qui peuvent se désexciter par émission
de photons de spin F1, dits états brillants. Par conséquent, si les excitons piégés dans la boite
quantique, créés en excitation non-résonante sont un mélange statistique mi-sombre/mi-brillant, le
temps de déclin observé correspond alors a la recombinaison radiative d’une population d’excitons
brillants & 50 % seulement, soit un temps 2 fois plus long que le temps de vie radiatif de I’exciton
brillant.
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Fia. 3.9 — Force d’oscillateur en fonction du rayon de la boite quantique. a-Dépendance théorique
[56]. b-Mesures en fonction du rayon r déduit dans I’hypothese ou la fluctuation d’épaisseur crée
un puits de potentiel gaussien V' = —Vbe_ng/ r* c-Mesures en fonction du rayon r déduit dans
I’hypothese ou la fluctuation d’épaisseur crée un puits de potentiel cylindrique de profondeur V; et

de rayon égal au rayon r de la boite quantique. La courbe grise sur les figures b et ¢ est un guide
pour les yeux.
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En conclusion, nous avons fait la démonstration expérimentale de la dépendance de la
force d’oscillateur des boites quantiques naturelles de GaAs en fonction de leur taille latérale. La
dépendance observée est celle attendue théoriquement, avec une force d’oscillateur minimale pour
des tailles de boites quantiques de I'ordre du rayon de Bohr de I'exciton 2D. Cette force d’oscillateur
minimale est de 30 (60 si l’on considere les états sombres dans ’hypothese développée au paragraphe
précédent), ce qui correspond a un temps de vie radiatif maximal de 220 ps (resp. 110). Nous avons
confirmé que les plus grandes boites quantiques présentent des forces d’oscillateur croissant avec la
taille de la boite quantique. Sur I’échantillon a petites boites quantiques sur lequel cette étude a
été menée, la taille maximale des boites quantiques est de 'ordre de 20-30 nm. Pour aller plus loin
et bénéficier pleinement de cet effet, les conditions de croissance permettant d’obtenir des grandes
boites quantiques ont été développées, comme nous ’avons vu au chapitre 2. Nous présentons dans la
section 3.4 les mesures résolues en temps sur ’échantillon a grandes boites quantiques. Cependant,
avant d’entreprendre cette étude, nous présentons dans la section 3.3 une étude en puissance sur la
boite quantique QD1.

3.3 Mise en évidence de la cascade radiative

Dans cette partie, nous mettons en évidence par les expériences de u-PL résolue en temps la
cascade radiative biexciton-exciton, habituellement démontrée dans des expériences de corrélations
[70, 71]. Nous nous intéresserons également a la dépendance en puissance de U'intensité intégrée de
I’exciton et du biexciton. Cette étude montrera la nécessité d’établir un modele prenant en compte
le temps de capture des paires électron-trou dans la boite quantique.

3.3.1 Evolution de la dynamique d’émission avec la puissance d’excitation

La figure 3.10 représente les images obtenues a 4 K sur le microdisque contenant la boite
quantique QD1, a 3 puissances d’excitation différentes : Py = 320nW, 2P, et 5F,.

L’image a plus faible puissance correspond a celle que nous avons étudiée au paragraphe
précédent. Nous nous intéressons a I’évolution de I’émission des 2 raies discretes X et X X, respec-
tivement & 1697.7 meV et & 1695 meV . A basse puissance, la raie X domine le spectre. Quand on
augmente la puissance, la raie XX apparait vers 1695 meV . Cette raie est associée a la transition
fondamentale de la boite quantique mais avec deux excitons dans la boite quantique, le biexciton,
comme nous 'avons vu au chapitre 2. L’identification de la raie biexcitonique est confirmée par la
dépendance quadratique de son intensité en fonction de la puissance, comme nous le verrons dans
le prochain paragraphe. Remarquons par ailleurs que pour les spectres obtenus pour les puissances
2P, et 5P, la raie d’émission du biexciton n’est plus lorentzienne mais développe une aile a basse
énergie. Nous étudierons la forme de raie du biexciton en détails au chapitre 4.

La figure 3.11 représente les profils temporels d’émission de I’exciton et du biexciton. Aux
temps longs, les temps de déclin de I’émission de ’exciton et du biexciton sont mono-exponentiels,
et valent respectivement ¢, = 110 ps et t;; = 60 ps. Comme on peut le voir sur cette figure, quand le
biexciton apparait, ’émission de I’exciton est retardée. Le retard croissant de I’émission de I’exciton
avec la puissance est la signature de 1’émission séquentielle biexciton/exciton.
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Fi1c. 3.10 — Images obtenues a la caméra a 4 K sur le microdisque contenant la boite quantique
QD1 pour 3 puissances d’excitations : Py = 320nW, 2P, et 5FPy. Au-dessus de chaque image figure
le spectre en échelle logarithmique intégré sur la fenétre temporelle entiere.
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Fia. 3.11 — Profils temporels de I’émission de 1’exciton et du biexciton de la boite quantique QD1
a 4 K pour différents puissances d’excitation en échelle logarithmique. La méme échelle d’intensité
du signal de PL est utilisée en ordonnée pour les 3 graphes.
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3.3.2 Mise en évidence de la re-capture du biexciton

L’observation de la cascade radiative confirme I’identification des raies réalisée en excitation
continue au chapitre 2, o, a faible puissance d’excitation, la raie X est linéaire et la raie XX est
quadratique avec la puissance. Nous reportons sur la figure 3.12 I'intensité intégrée spectralement
et temporellement pour ’exciton et pour le biexciton incluant son aile basse énergie en fonction de
la puissance, sous excitation pulsée. Ces mesures sont effectuées a plus forte puissance d’excitation
qu’en excitation continue, de sorte que les régimes linéaire (pour ’exciton) et quadratique (pour le
biexciton) ne sont visibles que sur les 2 premiers points.
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F1a. 3.12 — Intensité de 'exciton (symboles carrés) et du biexciton (symboles ronds) de la boite
quantique QD1 a 4 K en fonction de la puissance d’excitation. Les traits pleins correspondent au
calcul basé sur un modele sans ré-alimentation (équations 3.13 et 3.15).

Il est important de remarquer que, pour des puissances d’excitation supérieures a 1 uW, l'intensité
du biexciton devient supérieure a celle de I'exciton. Ceci est contraire a ce qui est normalement
attendu pour une boite quantique sous excitation impulsionnelle. En effet, I’émission d’un exciton
(resp. biexciton) est proportionnelle a la probabilité d’injecter au moins une paire électron-trou
(resp. 2 paires). Sil’on considere des puissances d’excitation suffisamment grandes, ces 2 probabilités
tendent vers 1. Le modele couramment utilisé décrivant ce phénomene repose sur les hypotheses
suivantes :

— Le processus de capture est indépendant du nombre de porteurs présents dans la boite.

— La capture instantanée a lieu uniquement a t = 0. Tout phénomene de recapture est

négligé.

— L’injection des paires électron-trou dans la boite quantique est poissonnienne.
Sous ces hypotheses, la probabilité P(n) d’avoir n excitons dans la boite quantique suit une distri-
bution poissonnienne :

P
—)"e Psat (3.11)
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ou (n) est le nombre de paires électrons-trous créées par impulsions, dépendant linéairement de la
puissance incidente P. Il s’ensuit que :
— La probabilité d’injecter au moins une paire électron-trou vaut :

__pP
ng=1—p0)=1—e Fat (3.12)
de sorte que l'intensité I, de la raie excitonique X, proportionnelle a n,, vaut :

I = Io(1 —p(0)) (3.13)

ou Iy caractérise 'efficacité de collection de I'expérience.
— La probabilité d’injecter au moins deux paires électron-trou vaut :

__P P __r
Ngz =1 —p(0) —p(l) =1—¢ Psat — e Psat (3.14)
Psat
L’intensité I, de la raie biexcitonique X X vaut
Low = Io(1 = p(0) — p(1)) (3.15)

Calculons maintenant les intensités d’émission a I’aide des équations 3.13 et 3.15, en ajustant
le coefficient de proportionnalité Iy aux données expérimentales. Sur la figure 3.12, ces calculs
correspondent aux traits pleins. On obtient un tres bon accord pour ’exciton. Pour le biexciton,
I’accord est bon a basse puissance seulement. A forte puissance, I'intensité mesurée pour le biexciton
est supérieure a celle prévue par ce modele. Le modele développé n’est valide qu’en 'absence de
processus de recapture au sein de la boite quantique. Or, le temps de vie du biexciton (60 ps)
étant inférieur a celui du puits quantique (150 ps), apres I’émission d’un biexciton, la probabilité
qu’il reste des paires électrons-trous dans le puits quantique est non-nulle. La boite quantique peut
donc & nouveau capturer une paire électron-trou et émettre un autre biexciton, ce, jusqu’a ce que
le puits quantique soit vide. Nous attribuons la différence de signal entre les mesures et le calcul
basé sur I’équation 3.15 a cette ré-alimentation du biexciton. Le nombre total de photons émis par
impulsion dépend alors des temps de vie radiatifs de I’exciton, du biexciton, du puits quantique
et du temps de capture fini : il y a compétition entre la recombinaison des paires électron-trou
dans le puits quantique et leur capture dans la boite quantique suivie de recombinaison radiative.
Nous développons dans la partie 3.5 un modele plus complet prenant en compte ces différents
phénomenes.

3.4 Dynamique d’émission des grandes boites quantiques sous ex-
citation non-résonante

Dans cette partie, nous étudions le comportement dynamique des boites quantiques plus
grandes. Comme les propriétés de couplage a la lumiere sont gouvernées par les tailles des boites
quantiques, nous nous attendons & observer des propriétés radiatives différentes. Nous allons voir
en effet que les profils temporels des excitons ont des temps de déclin plus longs (300-400 ps) que
le temps de vie radiatif maximal des boites quantiques naturelles de GaAs. D’autre part, nous
n’observons pas de cascade radiative dans cet échantillon. Pour comprendre la dynamique des
excitons dans les boites quantiques a grandes force d’oscillateur, ’analyse des profils temporels
établie pour les boites quantiques a faible force d’oscillateur doit étre entierement revue.



68 Force d’oscillateur des boites quantiques naturelles de GaAs

3.4.1 Temps de déclin de ’émission excitonique dans les grandes boites quan-

tiques

Considérons pour commencer la figure 3.13, présentant des images obtenues a la caméra a
balayage de fente pour des puissances d’excitation croissantes : 500 nW, 1 uW et 10 uW.
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Fia. 3.13 — Images obtenues a la caméra a balayage de fente sur le second échantillon pour 3
puissances d’excitation : P; = 500nW, 2P; et 20P;. On distingue en particulier 2 raies discretes
que nous appelons QDa et QDb. En haut : spectres intégrés sur toute la fenétre temporelle en

échelle logarithmique.
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Contrairement a ce que nous observions précédemment sur les petites boites quantiques,
aucune raie biexcitonique n’apparait aux fortes puissances sur la figure 3.13. Nous en concluons,
d’apres la formule 3.15, que la probabilité de présence de 2 paires électron-trou dans la boite quan-
tique est négligeable.

La figure 3.14 montre I'intensité intégrée en fonction de la puissance pour la raie excitonique
de la boite quantique @) Da. Dans les gammes de puissances atteintes expérimentalement, I'intensité
intégrée de 'exciton est constamment linéaire. Cela confirme que la probabilité d’avoir plus d’une
paire électron-trou dans la boite quantique est négligeable et signifie que la puissance d’excitation
est toujours tres inférieure a la puissance de saturation.
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F1G. 3.14 — Intensité intégrée a 4 K de 'exciton de la boite quantique QDa (symboles carrés) en
fonction de la puissance d’excitation sur I’échantillon a grandes boites quantiques et ajustement
linéaire par une droite de pente 1 (trait).

Comme les puissances d’excitation sont identiques a celles utilisées sur ’échantillon précé-
dent, on en déduit que, dans cet échantillon, la puissance de saturation est bien plus élevée. B.
Gayral avait montré dans sa these [47] que les puissances de saturation sont en rapport inverse
des temps de vie radiatifs. Or, I, est linéaire jusqu’a au moins 10 uW, alors que sur I’échantillon
précédent, I, cessait d’étre linéaire des 500 nW. Si 'on estime ainsi que la puissance de saturation
est au moins 20 fois plus grande que sur I’échantillon précédent, le temps de vie radiatif serait au
moins 20 fois plus court, soit inférieur a 5 ps. Ce raisonnement est faux puisqu’il oublie le réle
du temps de capture, qui ne peut plus étre considérée comme instantanée. Nous allons dans un
prochain paragraphe modéliser I’émission de ces boites quantiques en incluant le temps de capture
fini. Nous pouvons des lors retenir que ’absence de raie biexcitonique, ainsi que la persistance du
régime linéaire pour ’exciton montrent que la probabilité de présence de 2 paires électron-trou
dans la boite quantique est négligeable. Cela implique que le temps de vie radiatif ¢, est court
devant le temps de vie radiatif du puits quantique et le temps de capture. Dans cette hypothese,
la dynamique des grandes boites quantiques sous excitation impulsionnelle non-résonante peut étre
schématisée de la facon suivante. Considérons la figure 3.15 :
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1)
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3)

Fia. 3.15 — Schéma chronologique de la recombinaison des excitons de boites quantiques a temps

2)

4)

6)

de vie radiatif tres court devant celui du puits quantique.
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1. On suppose que la boite quantique a capturé un premier exciton. Comme nous n’observons pas
de biexciton, nous faisons I’hypothese que le temps de capture est plus long que le temps de
vie de I’exciton. La recombinaison radiative de I’exciton produit un photon. Comme le temps
de vie de ’exciton est beaucoup plus court que celui du puits quantique, de nombreuses paires
électron-trous sont encore présentes dans le puits quantique.

2. La boite quantique peut alors capturer une 2eme paire électron-trou.
3. La recombinaison de cet exciton donne lieu a 1’émission d’un second photon.

4. Apres ces 2 captures et ces 2 recombinaisons, s’il reste encore des paires électron-trou dans le
puits quantique, la boite quantique peut encore capturer un exciton.

5. Puis elle émet un troisieme photon du a la recombinaison de cet exciton...etc

6. Le scénario s’arréte quand il ne reste plus de paires électron-trou dans le puits quantique. Le
nombre total de photons émis dépend des temps de vie radiatifs de l’exciton et des paires
électron-trou du puits quantique, ainsi que du temps de capture. Ce schéma permet de com-
prendre qualitativement que le temps de déclin de la luminescence de ’exciton n’est pas son

temps de vie radiatif.

Les profils temporels de I’émission de ’exciton mesurés sur la boite quantique QDa a 4 K,
normalisés a la puissance d’excitation sont représentés sur la figure 3.16. Le temps de déclin de
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Fia. 3.16 — Profils temporels de la luminescence normalisée a la puissance de la raie discrete QDa

pour différentes puissances d’excitation a 4 K.

I’émission excitonique est indépendant de la puissance et vaut 300 ps pour la boite quantique
QDa. Nous trouvons un temps de déclin identique pour 'exciton de la boite quantique QDb. De
nombreuses mesures semblables ont été effectuées; elles montrent toutes des temps de déclin plus
longs que sur I’échantillon a petites boites quantiques, allant de 200 a 600 ps, avec une moyenne de
300 ps. Un temps de vie radiatif de 600 ps correspondrait a une force d’oscillateur f ~ 13, ce qui
est tres en-dessous du minimum de la courbe de force d’oscillateur en fonction de la taille de boite
quantique (rappelons que ce minimum expérimental était obtenu pour un temps de vie radiatif de
220 ps, soit f = 30). Ceci indique que nous ne sommes plus dans les conditions ou le temps de
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vie radiatif excitonique est le temps de déclin de la luminescence. Avec les notations du début de
cette partie sur la dynamique, le temps de déclin correspond a ce que nous avons appelé temps de
relaxation. Nous verrons plus loin ce qu’il recouvre exactement.

3.4.2 Synthese

Nous avons constaté que la dynamique d’émission des boites quantiques sous excitation
impulsionnelle est tres différente dans les petites boites quantiques et dans les grandes boites quan-
tiques.

— Dans les petites boites quantiques, on observe une recombinaison séquentielle du biexciton
et de ’exciton pour les plus fortes puissances. Nous avons constaté que la recapture
est responsable d’une intensité de saturation plus importante sur le biexciton que sur
I’exciton. Le temps de capture ne peut plus étre négligé, des lors qu’il devient comparable
aux temps de vie radiatifs.

— Dans les grandes boites quantiques, nous avons observé une dynamique d’émission tres
différente : l'intensité intégrée de l’exciton est linéaire sur toute la gamme de puissance
observée. En termes imagés cela signifie que la boite quantique se vide plus vite qu’on
ne la remplit, mémes aux plus fortes puissances d’excitation. Nous n’avons pas observé
de raie biexcitonique ; on en conclut que la probabilité de mettre 2 excitons dans la boite
quantique est rendue négligeable par un temps de vie radiatif court devant le temps de
capture.

3.5 Modélisation de la dynamique des boites quantiques de GaAs

Afin d’unifier les différentes observations sur les 2 échantillons, nous développons un modele
qui prend en compte la capture dans la boite quantique a tout instant avec un temps de capture fini,
ainsi que la recombinaison radiative du puits quantique qui alimente la boite quantique considérée.

3.5.1 Description du modele

On considere une boite quantique avec un seul niveau, pour simplifier, alimentée par un
puits quantique. Le puits quantique, alimenté a ¢t = 0 comprend ¢ paires électrons-trous et la boite
quantique contient un nombre d’excitons noté j, j valant 0, 1 ou 2. Le systeme est donc décrit a
tout instant par le couple de valeurs (i, j).

On modélise son évolution sachant que ’état (i, ), évolue vers :

— I'état (i — 1,7 + 1) pour j < 2 par capture d’une paire électron-trou du puits quantique
a un taux ﬁ
Pétat (i — 1,7) si @ > 1 par recombinaison radiative d’une paire électron-trou du puits
i
tow

— état (7,7 — 1) si j = 1 ou 2 par recombinaison radiative de l'exciton (si j = 1) ou du

quantique & un taux

biexciton (si j = 2) de la boite quantique & des taux respectifs i et i
L’ensemble des états d’arrivée de 1'état (i, 7) est résumé sur la figure 3.17.
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Fi1G. 3.17 — Schéma représentant les connexions entre les différents états d’occupation pris en compte
dans le modele. Partant d’un état (i, 7) & i paires électron-trou dans le puits quantique et j excitons
dans la boite quantique, le systéme peut évoluer vers (i — 1, j + 1) par capture d’une paire électron-
trou dans la boite quantique (en haut), vers (i — 1, j) par recombinaison d’une paire électron-trou
du puits quantique (au centre) ou vers (i, j — 1) par recombinaison radiative d'un état discret de la
boite quantique (en bas).
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On considere donc les 3 équations de taux suivantes :

dp(i, 0 . ) 7 . 1+ 1 p(t, 1
GO 0+ ) pli 1,0 4 2D
dp(i, 1 . ) ] 1 . L+ 1 . + 1 . 1
POD — et e Dl 1) i 1,05 2
dt tQW tcap 12 tQW tcap tox
dp(i, 2 . i 1 1 ) 1+ 1 . 1+1
P2 iy Yy it a1t
dt tow leap  lax tQw cap

Les conditions initiales sont les suivantes : en excitation non-résonante, on considere qu’a t = 0, la
boite quantique est vide. L’injection de paires électron-trou dans le puits quantique est supposée
poissonnienne. La probabilité p(n,0) d’avoir n paires électron-trou dans le puits quantique et 0
dans la boite quantique a t = 0 suit la loi suivante :

<n>n —(n) _ 1 P n, —po
n! € _E(Psat) ¢ (3.16)

ou (n) est le nombre de paires électron-trou créées par impulsion, dépendant linéairement de la

p(n, 0) =

puissance incidente P.

L’évolution du systéme pour une puissance d’excitation donnée est obtenue numériquement, en
fonction des parametres t;, tre, teap, €t tow. L'évolution de la luminescence de ’exciton est donnée
par :

Ix(t) = ;zpa, 1)(1) (317)

De méme, l'intensité instantanée de luminescence due a la recombinaison radiative du biexciton est
donnée par :

Tyx(t) = tl (i, 2)(0) (3.18)

Nous allons tester ce modele successivement sur les boites quantiques naturelles de GaAs a petites
forces d’oscillateur, puis a grandes forces d’oscillateur, et enfin sur les boites quantiques d’InAs
auto-organisées.

3.5.2 Modélisation de la dynamique des petites boites quantiques

La dynamique de la boite quantique QD1 de I’échantillon a petites boites quantiques est
calculée avec les temps de vie t;, tz5 et t4, mesurés. Le temps de capture est le seul temps dont
nous n’avons pas de mesure directe. Nous déduisons sa valeur des intensités intégrées en fonction
de la puissance. En effet, I'importance de la ré-alimentation du biexciton dépend du temps de
capture ; plus le temps de capture est long, moins elle est importante. En ajustant le rapport des
intensités intégrées [y x/Ix représenté sur la figure 3.18a, nous déduisons une estimation du temps
de capture. Le rapport expérimental II‘”—; est bien reproduit pour un temps de capture t.,, = 200 ps,
comme le montre la figure 3.18a. Sur cette figure, nous avons également reporté le calcul de ce
rapport a partir du modele analytique simple basé sur les équations 3.13 et 3.15, dans lequel la
capture instantanée, est supposée n’avoir lieu qu’a ¢t = 0.

Le temps de capture de 200 ps ainsi déduit est long comparé a la capture dans les boites quantiques
d’InAs. Dans ces dernieres, la capture est rendue extrémement efficace par le couplage fort avec
les phonons longitudinaux optiques. Dans les boites quantiques de GaAs, ces phonons optiques ne
peuvent intervenir puisque la différence d’énergie entre le puits quantique et les boites quantiques
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F1a. 3.18 — a-Rapport des intensités intégrées I,,/I;. Symboles : mesures a 4 K. Pointillés : modele
analytique basé sur les équations 3.13 et 3.15. Trait plein : calcul basé sur le modele exposé. b-
Intensités intégrées de l'exciton (symboles carrés) et du biexciton (symboles ronds) en fonction
de la puissance d’excitation pour des boites quantiques de GaAs avec t, = 110ps, t, = 60 ps,
tqw = 150 ps et t.qp = 200 ps.

(~ 10 — 15meV) est tres inférieure & celle d’'un phonon longitudinal optique (36 meV'). La figure
3.18b montre la comparaison entre les mesures et les calculs des intensités intégrées de I’exciton et
du biexciton en fonction du nombre moyen de porteurs dans le systeme. Le coefficient de propor-
tionnalité entre le nombre < n > de porteurs créés par impulsion et la puissance d’excitation, fixé
par la saturation de 'exciton est : < n >= 9.4P(uW). Nous utilisons ce méme coefficient pour tous
les calculs.

Comme on peut le voir sur la figure 3.18b, le calcul rend compte du fait que 'intensité a saturation
du biexciton est supérieure a celle de I’exciton. Le nombre de photons émis lors de la recombi-
naison radiative du biexciton a la plus forte puissance est de 3, du fait de la ré-alimentation. La
ré-alimentation a lieu également, mais dans une moindre mesure sur ’exciton, qui émet 2 photons

a la saturation.

La figure 3.19 montre la comparaison entre les mesures et les calculs des profils temporels
d’émission de I'exciton et du biexciton mesurés 3 puissances d’excitation avec un temps de capture
pris égal a 200 ps.
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Fia. 3.19 — Comparaison des mesures et du calcul de la dynamique de I'exciton et du biexciton de la
boite QD1 de I’échantillon & petites boites quantiques. a-Intensités instantanées de photolumines-
cence mesurées a 4 K pour l'exciton (trait plein) et le biexciton (pointillés) pour P = Py = 320 nW,
P = 2Py et P = 5F). La méme échelle est utilisée pour les différentes puissances. b-Intensités
instantanées de photoluminescence calculées pour I'exciton (trait plein) et le biexciton (pointillés)
pour < n >=<ng>=3,<n>=<ng> <n>=DH5<ng>. La méme échelle est utilisée pour les
différents < n >. Les temps de vie utilisés dans le calcul sont t, = 110 ps, tz; = 60 ps, g, = 150 ps

et teap = 200 ps.



Force d’oscillateur des boites quantiques naturelles de GaAs 7

Conformément aux observations, les calculs montrent que :
— Les temps de déclin de I’émission de I’exciton et du biexciton sont égaux a leur temps de
vie radiatif respectif.
— La cascade radiative biexciton/exciton se manifeste par un retard & 1’émission de l'exciton,
pour les fortes puissances.
En conclusion, le modele développé dans cette section rend compte de la dynamique d’émis-
sion du biexciton et de ’exciton, ainsi que du phénomene de ré-alimentation du biexciton, di a un
temps de vie radiatif biexcitonique court devant le temps de vie radiatif du puits quantique.

3.5.3 Modélisation de la dynamique des grandes boites quantiques

Lien entre le temps de déclin et les temps de vie du systeme : Pour analyser les
mesures effectuées sur I’échantillon & grandes boites quantiques, nous avons supposé que, dans les
grandes boites quantiques, le temps de vie radiatif excitonique est court devant le temps de capture
et le temps de vie du puits quantique. Afin de comprendre le lien entre le temps de déclin mesuré et
les temps caractéristiques du systeme, nous effectuons un premier calcul des profils d’émission de
I’exciton et du biexciton pour 2 temps de vie radiatifs différents : t, = 80 ps et t,, = 30ps. Dans les
2 cas, nous prenons t,, = t;/2, un temps de capture de 200 ps et un temps de vie radiatif de puits
quantique de 300 ps. La figure 3.20 représente les intensités instantanées de photoluminescence
calculées pour < n >=1.

Comme attendu qualitativement, nous constatons que le temps de déclin de ’émission n’est pas

001 r———————— — M
' Exciton pour t =30 ps | ] ; Biexciton pour t =15 ps| ]
""" Exciton pourt =80 ps | ] I ------ Biexciton pour t_=40 ps| ]
1E3E |/ 4 1E3t 3
= y =
o " déclin 120 ps 1z
: : : déclin 62 ps
1E4L 4 1E4L | E
r déclin 120 ps E ol
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1E_5 1 " " " " 1 1 1E'5 N N " i 1 N N N " 1
0 500 1000 0 500 1000
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F1a. 3.20 — Intensités instantanées de photoluminescence calculées pour exciton (& gauche) et
le biexciton (& droite) pour < n >= 1 et pour 2 temps de vie radiatifs différents (¢, = 30ps et
tz = 80ps) avec tgw = 300ps et teqp = 200 ps.

égal au temps de vie radiatif des états considérés. Le temps de déclin de la photoluminescence de
I’exciton est de 120 ps dans les 2 cas; celui du biexciton vaut environ la moitié du temps de déclin
de l'exciton : 62 ps pour ty; = 15ps et 60 ps pour ty; = 40ps.

Pour comprendre l'origine de ces temps de déclin, nous calculons sur la figure 3.21 le temps
de déclin en fonction du temps de vie radiatif de I’exciton. On observe 2 régimes : pour des temps de
vie radiatifs tres courts, le temps de déclin de la luminescence vaut (tq% + i)_l. Pour des temps de
vie radiatifs plus longs, le déclin de la luminescence est le temps de vie radiatif. La transition entre
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F1G. 3.21 — Temps de déclin de la photoluminescence en fonction du temps de vie radiatif excitonique
ty en prenant ty, = 150ps et t.qp = 200ps. Pour les temps de vie radiatifs trés courts, la courbe
a pour asymptote t, = (tQLW + t;p)_l. Pour les temps de vie radiatifs les plus longs, la courbe a
pour asymptote la premiere bissectrice.

les 2 régimes a lieu pour t, = (t%w 4 t(ip

)~L. Pour cette figure, nous avons utilisé les parametres
tqw = 150 ps et tcqp = 200 ps de la boite quantique QD1 de I'échantillon a petites boites quantiques.
Cette figure confirme que les temps de déclin mesurés sur 1’échantillon a petites boites quantiques
sont effectivement les temps de vie radiatifs, puisque la transition entre les 2 régimes a lieu vers 85
pS.

De ce calcul, nous déduisons que les temps de déclin de 120 ps (resp. 60 ps) de I’exciton (resp. du
biexciton) sur la figure 3.20 correspondent a t,¢; (resp. t,.;/2), avec :

1 1 . 1 1
trel:(i_‘_ )1:(

-1
: 3.19
tow | toap 300 2000 P (3.19)

Influence du temps de capture Nous avons maintenant, en dehors de t,, 2 inconnues :

le temps de capture t.,p et le temps du réservoir bidimensionnel qui alimente les boites quantiques

1 1
(7 + ey
distincts de ces 2 temps, nous calculons sur la figure 3.22 l'intensité intégrée de 1’émission de

tqw- Ces 2 temps sont liés par la contrainte : )~ = 300 ps. Pour comprendre les roles
I'exciton et du biexciton pour 2 couples (tcqp, tqw) différents (teqp = 600 ps,tqy, = 600ps), (teap =
1000 ps, tgwy = 430 ps). Les temps de vie radiatifs excitonique et biexcitonique sont fixés & ¢, = 30 ps
et t,, = 15 ps. Le nombre de photons émis par impulsion laser s’obtient par simple mesure de I'aire
sous la courbe : [ Ix(t)dt pour exciton et [ Ixx(t)dt pour le biexciton.

La figure 3.22 montre que :

— Le phénomene de recapture diminue globalement pour I'exciton et le biexciton quand le

rapport teqp/tqw augmente.



Force d’oscillateur des boites quantiques naturelles de GaAs 79

N
o

8
— 53 1

Q am

| =
01k /?t J
'/ —o— Ixx /
/ o teap=1000 ps tg,=430 ps /
» / —A—t5ap=600 ps g, =600 ps

—o—Ix &
=1000 ps tqw=430 ps

—
cai

O

/;

N

=

Ol

=
./

=600 ps t,

qw=600 ps

tcap
- —m—Ix H

4
~

Rapport Ixx/Ix

o
o
=

Intensité intégrée (nombre de photons)

—o0— Ixx —A—

teap

L A S S A S I 001f, ., . 9
1 10 100 1 10 100
<n> <n>

Fia. 3.22 — A gauche : Intensités intégrées de photoluminescence en fonction du nombre moyen
de porteurs < n > calculées pour I'exciton (symboles carrés) et le biexciton (ronds) pour (teqp =
600 ps, tqw = 600ps) (symboles pleins) et (teqp = 1000ps,tq, = 430ps) (symboles creux). Les
temps de vie radiatifs excitonique et biexcitonique sont fixés a t, = 30ps, t,, = 15ps. A droite :
rapport des intensités intégrées I,,/I, en fonction du nombre moyen de porteurs < n > pour
(teap = 600 ps, tqy = 600 ps) (symboles pleins) et (teqp = 1000 ps, tg,, = 430 ps) (symboles creux).

— Le rapport des intensités I, /I, tracé sur la partie droite de la figure 3.22 diminue quand

le temps de capture augmente.

— L’augmentation du temps de capture a pour conséquence d’augmenter la puissance de

saturation. La différence des puissances de saturation entre les 2 échantillons vient donc
a la fois de la diminution du temps de vie radiatif excitonique et de I'augmentation du
temps de capture.
Nous en concluons que ’absence de raie biexcitonique et la persistance du régime linéaire de l'in-
tensité de 'exciton sur toute la gamme de puissances explorées observées sont la signature d’une
capture tres peu efficace.

Les profils d’émission sont calculés pour le couple (tcqp = 1000 ps, tow = 430 ps) et pour des
temps de vie radiatifs t, = 30 ps et t,, = 15 ps. La figure 3.23 présente la comparaison des mesures
aux calculs. Comme on peut le voir sur la figure 3.23, le temps de déclin de I'exciton confiné n’est
pas son temps de vie radiatif.

Pour la plus forte puissance, le calcul met en évidence un retard a 1’émission de ’exciton et une
forte intensité biexcitonique. Le modele ne permet pas de rendre compte de 'absence totale de
biexciton. Nous n’avons pas d’explication claire de ce point. Nous supposons que le biexciton est
soumis a des processus non-radiatifs beaucoup plus efficaces que ’exciton, ou que la capture en
présence d’un exciton est beaucoup moins efficace que la capture dans une boite quantique vide.

D’autre part, le déclin mesuré (300 ps en moyenne) correspond a (tq%ﬂ + ﬁ)*l = 300ps. tow et
teap sont donc nécessairement supérieurs a 300 ps. Or, nous avons mesuré un temps de déclin du
puits quantique de 185 ps. Cela implique que le réservoir 2D qui alimente la boite quantique a
un temps de déclin différent de I’ensemble du puits quantique mesuré. Notre modele, relativement
simple, ne permet pas d’expliquer que le temps de vie de ce réservoir puisse étre supérieur au temps
de déclin du puits quantique. La réalité est donc certainement plus complexe. Il est possible, par
exemple, que les temps de vie de ce réservoir et/ou le temps de capture ne soient pas constants au

cours du temps.
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FiGc. 3.23 — Comparaison des mesures a 4 K et du calcul de la dynamique de l'exciton et du
biexciton de la boite QDa de I’échantillon a grandes boites quantiques. a-Intensités instantanées
de photoluminescence mesurées pour l'exciton (trait plein) et le biexciton (pointillés) pour P =
P, =500nW, P = 2P et P = 16P;. b-Intensités instantanées de photoluminescence calculées
pour P'exciton (trait plein) et le biexciton (pointillés) pour < n >=<n; >=4.7, <n >=2 < nj >,
<n >=16 < n; >. Les temps de vie utilisés dans le calcul sont t, = 30 ps, ty, = 15 ps, tgw = 430 ps
et teqp = 1000 ps.
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En résumé, nous avons montré que dans les grandes boites quantiques :

— Un temps de déclin de la luminescence différent du temps de vie radiatif excitonique
prouve que t, < (7 + ~-)7!

tQW teap
— L’absence du biexciton s’explique par le fait que ¢, < tcqp et que tegp > tguw-

— La persistance du régime linéaire de 'intensité intégrée de ’exciton résulte de la conju-
gaison d’un temps de vie radiatif et d’un temps de capture long.

En résumé, on a les relations : | t, < tgw < teap ‘ : ’étude de ’émission des grandes boites quantiques

sous excitation pulsée montre que ces boites quantiques possedent de grandes forces d’oscillateur.

3.5.4 Que donne ce modele pour les boites quantiques d’InAs?

Pour conclure cette section concernant la modélisation de I’émission des boites quantiques
sous excitation impulsionnelle, nous allons voir ce que donne notre modele sur les boites quantiques
d’InAs auto-organisées, pour lesquelles le modele analytique simple sans capture, basé sur les équa-
tions 3.13 et 3.15 est couramment utilisé pour décrire les expériences. Les parametres utilisés pour
les boites quantiques d’InAs auto-organisées sont les suivants [80, 70, 71] : t, = 1.5ns, tz, = 750 ps,
tow = 200 ps, teqp = 30 ps. La figure 3.24 présente les courbes de déclin de la photoluminescence de
I'exciton et du biexciton pour 3 valeurs de (n) différentes correspondant a 3 puissances d’excitation
différentes. On observe que le temps de déclin de I’exciton (resp. du biexciton) est le temps de vie
radiatif de 'exciton (resp. du biexciton). Ce résultat est conforme aux expériences de photolumi-
nescence résolues en temps menées sur boites quantiques d’InAs, citons par exemple [27].
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F1G. 3.24 — Intensités instantanées de photoluminescence calculées pour lexciton (traits pleins)
et le biexciton (pointillés) confiné dans une boite quantique d’InAs pour 3 nombres moyens de
porteurs dans le systeme. Les temps de vie considérés sont ¢, = 1.5ns, t,, = 750 ps, t4, = 200 ps
et teap = 30 ps.
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La figure 3.25 représente le calcul de l'intensité intégrée en fonction de la puissance, et
sa comparaison au modele précédent sans recapture (équations 3.13 et 3.15). On constate que les

0.1

0.01

m  Calcul X avec capture
1E-3 ® Calcul XX avec capture

—— X modéle précédent 3
—— XX modele précédent

Intensité (nombre de photons)

1E-4

1E_5 ||||T 1 11111 1 11111 1 R 1 1
0.01 0.1 1 10

<n>

F1a. 3.25 — Intensités intégrées de 1’exciton (symboles carrés) et du biexciton (symboles ronds) en
fonction de la puissance d’excitation pour une boite quantique d’InAs avec t, = 1.5ns, t;, = 750 ps,
tqw = 750 ps et toqp = 30 ps.

2 modeles donnent des résultats tres proches; la prise en compte de la capture modifie trés peu
I'intensité d’émission de I'exciton. Celui-ci est émetteur de photons uniques, quelle que soit la puis-
sance dans les 2 modeles. En revanche, a tres forte puissance, notre modele met en évidence un
phénomene de recapture sur le biexciton. Des mesures sur boites quantiques d’InAs ont montré
qu’effectivement a forte puissance, le nombre moyen de photons émis par le biexciton atteint est
légerement supérieur a 1 (1.2 dans la référence [80]). Notre calcul peut toutefois sur-estimer la
recapture si les recombinaisons non-radiatives deviennent importantes, comme c’est le cas pour les
mesas (piliers ou cristaux photoniques) de taille inférieure au micron. Les processus non-radiatifs
ont alors pour effet d’annihiler les paires électrons-trous de la couche de mouillage beaucoup plus
efficacement. Dans ce cas, le temps de déclin de la couche de mouillage doit étre revue a la baisse,
au cas par cas, selon les structures.

En conclusion, on retiendra que le modele donne des résultats en excellent accord quantitatif
avec les expériences menées sur les boites quantiques d’InAs. Dans la limite ol le temps de capture
devient négligeable par rapport aux autres temps caractéristiques du systeme (t, tzq, €t tgy), il
donne des résultats tres proches du modele simple considérant la capture instantanée a t = 0 et
ignorant la recapture.
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3.6 Mesures complémentaires : statistique d’émission

Nous venons de montrer, par des mesures de micro-photoluminescence résolue en temps,
que les temps de vie radiatifs excitoniques sont plus courts que tous les temps caractéristique du
systeme dans les grandes boites quantiques. Dans cette partie, nous présentons des mesures de
statistique d’émission, les expériences de corrélation de photons, effectuées en collaboration avec I.
Robert-Philip, S. Laurent, R. Braive et A. Beveratos. Dans une premiere partie, nous allons rappeler
les résultats obtenus sur les petites boites quantiques par J. Hours dans sa these. Le rappel des
propriétés d’émission de photons uniques des boites quantiques a faible force d’oscillateur nous
permettra de mettre en évidence la spécificité des boites quantiques a grandes forces d’oscillateur
dans une seconde partie.

3.6.1 Principe des mesures de corrélation

L’émission d’un oscillateur quantique est caractérisée par le fait que les photons sont émis
de maniere dégroupée. La probabilité d’émettre un second photon chute a 0 apres ’émission d’un
premier photon. Le premier effet de dégroupement de photons a été observé par Kimble et al. sur
des atomes de sodium dans un jet atomique [20]. Depuis, ces propriétés de dégroupement de photons
ont été observées sur une grande variété d’émetteurs isolés tels que les ions [72], les nanocristaux
[73], les centres N-V de diamant [74], les molécules [75]. Dans le cas d’une émission aléatoire de
photons d’un état cohérent, ou la distribution de photons est poissonnienne, cette probabilité est
au contraire constante dans le temps et indépendante des événements antérieurs. Dans le cas des
sources thermiques au contraire ou la distribution de photons est super-poissonnienne, on observe
un groupement de photons [76, 77] : la probabilité de détecter un photon est plus élevée juste apres
en avoir détecté un. Pour plus de détails sur ce sujet, on pourra consulter, par exemple, la these
d’A. Beveratos [78].

La statistique d’émission des photons est étudiée au moyen d’un montage expérimental de
Hanbury Brown et Twiss décrit en annexe, greffé sur un montage de microphotoluminescence. Les
expériences sont réalisées sous excitation pulsée, avec un laser titane saphir-pulsé délivrant des
impulsions d’1.5 ps avec un taux de répétition de 82 M Hz (i.e. toutes les 12.2 ns). Le montage de
Hanbury Brown et Twiss fournit une mesure du la fonction d’auto-corrélation du second ordre de
I'intensité du signal.

IWI(t+7) ) _ ((a(t)ta(t + 7)ta(t + T)a(t))
(I(¢))? (a(t)ta(t)

Dans le cas d’'un champ monomode, I'expression 3.20 devient :

92(7_) = )2 (3.20)

ey = (3.21)

ou n désigne le nombre moyen de photons. Dans le cas d’un état nombre monomode, la fonction
d’autocorrélation du second ordre est simplement reliée au nombre moyen de photons dans le mode

par :
1

(n)

Pour un émetteur de photons uniques, g%(7) = 0. Sinon, ¢*() > 1.

g(r)=1- (3.22)
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3.6.2 Petites boites quantiques

105 0.981
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Temps (ns)

Nombre d'événements

Fi1G. 3.26 — Histogramme de l'auto-corrélation de la raie X de la boite quantique QD1 a faible
puissance. Le nombre d’événements détectés est donné en fonction du délai de séparation entre une
détection sur la photodiode "start” et une autre sur la photodiode "stop”. Les nombres au-dessus

des pics sont les valeurs de g(7) & ces instants.

La figure 3.26 montre un histogramme du nombre d’événements en fonction du temps
d’arrivée entre 2 photons successifs [79]. On observe des pics bien séparés, espacés de 12.2 ns,
période de répétition Tj,s des impulsions laser. Les pics a t = nTj,s (n # 0) refletent la proba-
bilité conditionnelle de détecter un photon durant une impulsion sachant qu’un premier photon
a été détecté au cours de I’émission n1j,s plus tot. Comme t = nlj,s est bien plus grand que le
temps de vie de I'émetteur, ’émetteur est revenu dans 1’état fondamental dans cet intervalle de
temps. Les événements sont donc indépendants. Le pic a ¢ = 0 correspond a la probabilité condi-
tionnelle de détecter un photon sur la photodiode "stop” sachant qu’un premier photon a déja été
observé sur la photodiode "start” pendant le méme impulsion. Son aire est 5 fois moins importante
que les autres pics, ce qui est une signature de la nature non-classique de la lumiere émise. Pour
obtenir la fonction d’autocorrélation, il faut soustraire le bruit des données expérimentales, respon-
sable de corrélation signal-bruit et bruit-bruit. Le nombre de photons détectés par les photodiodes
étant N1 = 3200 et N2 = 2400 sur un fond Bl = 280 et B2 = 180. Le signal utile est donc

S1= N1—-Blet 52 = N2— B2. 1l faut donc soustraire les corrélations bruit-bruit et bruit signal :

B152452B1+B1B2
NI1IN2

donc de 6 % ; cette valeur tres faible permet d’affirmer que cette boite quantique est un émetteur

~ 16%. Finalement la valeur de la fonction d’auto-corrélation du signal & t = 0 est
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de photons uniques.

En conclusion, nous retiendrons que, dans les boites quantiques ayant des forces d’oscillateur f <
75, soit (t; > 110 ps), les excitons sont, au moins a faible puissance, des sources de photons uniques.
Il n’y a donc pas de phénomene de recapture sur I'exciton.

3.6.3 Grandes boites quantiques

Des mesures de corrélation de photons ont également été effectuées sur I’échantillon a
grandes boites quantiques. La figure 3.27 présente 2 histogrammes de ’auto-corrélation de la raie
X de la boite quantique QDa, obtenus a 4K, I'un a faible puissance, I'autre & forte puissance.

A faible puissance la hauteur du pic central est de 0.75. A forte puissance, la différence de
hauteur entre le pic central et les pics adjacents est inférieure ou égale au bruit. D’apres la formule
3.22, nous déduisons que le nombre de photons émis par I’exciton par impulsion laser est supérieur
a 1. De plus, le nombre de photons émis augmente avec la puissance. Dans les boites quantiques
a grande force d’oscillateur, I’exciton n’est donc pas un émetteur de photons uniques; ’exciton
est ré-alimenté plusieurs fois pendant le temps de vie des paires électrons-trous. Une résolution
temporelle inférieure au temps de vie t, serait nécessaire pour observer a I'intérieur du pic central
un creux a 0 a t = 0 et prouver ainsi que la probabilité de détecter 2 photons au méme instant est
nulle. La largeur de ce trou attendu a ¢t = 0 dépend a priori du temps de vie radiatif de ’exciton t,
mais aussi du temps caractéristique de pompage, c’est-a-dire de t.qp. Dans le cas limite considéré
(teap > tz), la largeur attendue est donnée par ¢, et n’est donc pas observable dans cette expérience.

Syntheése : Nous avons montré au début de ce chapitre que la force d'oscillateur des boites
quantiques naturelles de GaAs est fonction de leur taille latérale. Nous avons observé une force d'oscil-
lateur minimale pour des boites quantiques dont la taille latérale est de I'ordre de grandeur du rayon de
Bohr (6 nm) de I'exciton bidimensionnel.

Nous avons ensuite rapporté une mesure directe des temps de vie radiatif sur I'échantillon a petites
boites quantiques, pour des temps de vie radiatifs de 100 a 220 ps, soit des forces d'oscillateur de 30
a 75. Une mesure directe du temps de vie radiatif des excitons des grandes boites quantiques n’est pas
possible en excitation non-résonante, car, comme nous I'avons montré, le temps de déclin de I'émission
excitonique n’est pas le temps de vie radiatif. Ceci est une premiére signature de temps de vie radiatifs
courts. L'absence de cascade radiative et la persistance du régime linéaire de |'exciton prouvent égale-
ment que le temps de vie radiatif excitonique est court devant les temps caractéristiques du systeme,
qui sont le temps de capture, et le temps de recombinaison radiative des paires électron-trou du puits
quantique qui alimente les boites quantiques. Enfin, les grandes forces d'oscillateur se manifestent dans
la statistique d'émission par I'émission de plusieurs photons par impulsion laser.

En conclusion, I'ensemble des preuves expérimentales de grandes forces d'oscillateur excitoniques, font
des excitons des grandes boites quantiques des candidats idéaux pour I'observation du couplage fort.
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a) Faible puissance

1.00 0.75 1.03 1.03 1.06

Nombre d'énénements n(z)

12.2 0.0 122 244  36.6
Délai t (ps)
b) Forte puissance

1.00 1.01 0.98 0.98 0.98

Nombre d'énénements n(t)

-12.2 0.0 12.2 244 36.6

Délai t (ps)
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Fi1G. 3.27 — Histogramme de 'auto-corrélation de la raie X de la boite quantique QDa sur ’échan-

tillon a grandes boites quantiques a 4 K. En haut : a basse puissance d’excitation. En bas : a forte

puissance d’excitation.
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Chapitre 4

Effet de ’environnement sur les raies
d’émission de ’exciton et du biexciton

Le confinement tridimensionnel entrainant la discrétisation de la densité d’états dans les
boites quantiques a conduit a comparer les boites quantiques semi-conductrices aux atomes artifi-
ciels. Cette analogie fructueuse a été et reste source d’inspiration pour l'optique quantique semi-
conductrice, notamment pour 'objet de cette these, le couplage fort. Ceci ne doit pas faire oublier
qu’une boite quantique est un systeme a 1’état solide, et 'analogie entre un atome isolé et un agré-
gat plongé dans une matrice cristalline de millions d’atomes en mouvement connait évidemment
quelques limites. Quand la température n’est pas nulle, I'interaction avec les vibrations des noyaux
est une cause de processus de déphasage, entrainant un élargissement spectral. De plus, sous excita-
tion non-résonante, I’émission de la boite quantique a lieu en présence d’une distribution fluctuante
de charges dans I’environnement immédiat des boites quantiques. L’interaction coulombienne avec
ces charges est une source supplémentaire d’élargissement spectral. Dans ce chapitre, nous nous
intéressons a ces 2 types d’interactions entre les porteurs confinés dans la boite quantique et leur
environnement.

Comme nous 'avons vu au chapitre 1, la transition du couplage faible au couplage fort se produit
lorsque le dédoublement de Rabi devient supérieur a la moyenne des largeurs de raie de I’émetteur
et du mode de cavité. Or, comme nous le verrons au chapitre 6, ’accord spectral entre ’état confiné
de la boite quantique et le mode de cavité est obtenu par variation de la température. L’étude des
largeurs spectrales et leur évolution avec la température est donc déterminante.

Les processus d’interaction avec I’environnement sont en étudiés dans la partie 4.1 pour 'exciton

et dans la partie 4.2 pour le biexciton.

4.1 Effet de ’environnement sur la raie d’émission excitonique

Le couplage exciton-phonons acoustiques a été mis en évidence expérimentalement dans les
boites quantiques II-VI par L. Besombes et al. [84]. De ce couplage, il résulte que le premier état
excité de la boite quantique est une entité mixte exciton-nuage de phonons acoustiques. Ce couplage
se traduit dans les spectres de photoluminescence par I’apparition de bandes latérales autour d’une
raie centrale dite raie zéro-phonon (notée ZPL pour zero-phonon line).

Nous présentons ici la démonstration expérimentale d’ailes de phonons acoustiques dans les boites
quantiques III-V de GaAs sur ’exciton et le biexciton. Nous modélisons I'interaction exciton-phonon
sur la base du modele de Huang-Rhys [82, 83]. Nous montrons que le parametre qui conditionne
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I’observation ou non de ces ailes de phonons est I’extension du mouvement de centre de masse. Nous
démontrons I'importance de ce parametre d’un point de vue théorique et expérimental. Nous ob-
servons en effet une différence d’intensité de couplage entre I’échantillon a petites boites quantiques
et I’échantillon a grandes boites quantiques.

4.1.1 Mise en évidence expérimentale du couplage aux phonons acoustiques

La transition fondamentale d’une boite quantique envisagée dans le cadre d’un émetteur
a 2 niveaux isolé donne lieu a un spectre lorentzien dont la largeur est déterminée par les taux
d’amortissement des cohérences. L’objet du paragraphe suivant est de mettre en évidence une
déviation par rapport au profil lorentzien attendu.

Etude en température sur I’échantillon & petites boites quantiques Nous étudions
dans ce paragraphe les spectres d’émission de 2 boites quantiques a différentes températures; il
s’agit de la boite quantique QD1, déja étudiée aux chapitres 2 et 3, et d’'une boite quantique que
nous nommerons QD3. La figure 4.1 représente le spectre de luminescence des 2 boites quantiques
4 10 K, & une intensité d’excitation de 30W.cm™2. A cette puissance, la boite quantique QD1 ne
présente pas de biexciton, contrairement a la boite quantique QD3. Nous n’avons pas de mesure du
temps de vie radiatif de QD3 ; néanmoins, si 'on suppose le temps de capture comparable sur les
2 boites quantiques de cet échantillon, on en déduit le temps de vie radiatif de I’exciton de la boite
QD3 est plus long que celui de la boite quantique QD1 (¢, = 110 ps) car sa puissance de saturation
est moins élevée. Comme le temps de vie radiatif est relié a la localisation du centre de masse, les
excitons de ces 2 boites quantiques ont une extension du mouvement du centre de masse différente.
Au chapitre 3, nous avons montré que la boite quantique QD1 se trouve sur la partie droite de la
courbe en U de dépendance de force d’oscillateur en fonction de la taille des boites quantiques. Si
donc le temps de vie radiatif de ’exciton de la boite quantique QD3 est plus long, 'extension du
centre de masse de ’exciton de la boite quantique QD3 est plus petite que celle de I'exciton de la

boite quantique QD1. A basse température, on observe pour les 2 boites quantiques un profil de

10 K X 10K X f
@ S | .
3 QD1 3 QD3
— —
o 1 o
1.696 1.697 1.698 1.682 1.684  1.686 1.688 1.690
Energie (eV) Energie (eV)

F1a. 4.1 — Spectres de photoluminescence a 10 K. A gauche : exciton de la boite quantique QD1. A
droite : Exciton et biexciton de la boite quantique QD3. Des profils lorentziens en traits hachurés
mettent en évidence la déviation des profils par rapport au profil lorentzien ainsi que leur asymétrie.

raie non-lorentzien & 10 K, tant pour lexciton que pour le biexciton (voir figure 4.1). Les écarts
entre la photoluminescence et les ajustements lorentziens (traits hachurés) sont mis en évidence sur
la figure 4.1. Sur les 2 raies, cet écart semble plus important a basse énergie qu’a haute énergie :
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les raies d’émission sont asymétriques.
La figure 4.11 représente des spectres obtenus sur les 2 boites quantiques QD1 et QD3 entre 5 et
30 K. Cette figure montre que, lorsque la température augmente :

— L’énergie d’émission baisse : ceci est di a la diminution de la bande interdite de GaAs et
d’AlGaAs.

— L’intensité diminue avec la température. Cette diminution d’intensité provient de l'ac-
tivation de processus non-radiatifs avec la température, comme par exemple 1’éjection
de porteurs (électrons ou trous) confinés vers des états délocalisés du puits quantique de
GaAs. De plus, la population thermique des états excités de trous lourds, situés & quelques
meV fait diminuer la fraction d’états optiquement actifs, car la paire électron-trou formée
par un électron dans I’état fondamental et un trou dans le premier état excité n’est pas
active optiquement.

— Les raies excitoniques se symétrisent progressivement et retrouvent une forme quasi-
lorentzienne vers 25-30 K.
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Fia. 4.2 — Spectres de photoluminescence en fonction de la température a-sur la boite QD1 b-
sur la boite quantique QD3. La méme échelle est utilisée pour les différentes températures. Des
lorentziennes sont représentées en pointillés afin de mettre en évidence la déviation par rapport au
profil lorentzien attendu et 'asymétrie des raies. L’insert de la figure b montre le spectre a 15K sur

une plus grande fenétre spectrale.
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Etude en température sur I’échantillon 4 grandes boites quantiques Une étude
en température a également été menée sur 1’échantillon a grandes boltes quantiques. Nous nous
intéressons a une boite quantique nommée QDc, représentée sur la figure 4.3. Le profil de cette raie
est gaussien et non lorentzien, comme le montre 'insert de la figure 4.3. Nous donnerons un peu
plus loin dans le chapitre une interprétation physique de ce profil spectral.

L} L} l L} L} L} L} l L} L} L} L} l L} L} L} L} l L} L}
[ Ve T=4K ]
= Expérience
Q D C Lofemzienne
- .. ] —— Gaussienne |4

2000 | | - .
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1 1646.5 1647.0 1647.5
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1000 |- w -
O - 1 1 l 1 1 1 1 l 1 1 1 1 l 1 1 1 1 l 1 1 .

1640 1650 1660 1670
Energie (meV)

Fi1G. 4.3 — Spectre d’émission du microdisque contenant la boite quantique QDc a 4K. Insert : Des
ajustements gaussiens et lorentziens de la raie d’émission de ’exciton de la boite quantique QDc
sont superposés au spectre pour mettre en évidence le profil gaussien de la raie.

La figure 4.4 représente les spectres obtenus sur la boite quantique QDc a différentes tem-
pératures entre 4 et 38 K. Comme pour les boites quantiques précédentes, on observe une asymétrie
de raie d’émission de I’exciton. Pour mettre en évidence cette asymétrie, nous avons ajusté le centre
de la raie d’émission par une gaussienne.
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Fi1G. 4.4 — Spectres de I'exciton de la boite quantique QDc a différentes températures. La méme
échelle est utilisée pour les différentes températures. Le centre de la raie est ajusté par une fonction
gaussienne.
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Evolution des largeurs des raies d’émission avec la température La figure 4.5
représente la largeur a mi-hauteur des raies d’émission en fonction de la température. On observe
une augmentation avec 2 pentes :
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F1a. 4.5 — Evolution de la largeur a mi-hauteur des raies d’émission en fonction de la température.
Des ajustements linéaires servent a mettre en évidence la rupture de pente.

— A basse température, la mesure de la largeur a mi-hauteur correspond a la largeur de la
raie zéro-phonon. Les pentes mesurées sont de 21 pueV.K ! pour X1, 29 ueV.K ! pour X3
et 23 ueV. K~ pour XX3. Pour la raie X de la boite quantique QDc, cette pente est de
seulement 2.7 ueV.K~!. Notons que la largeur de raie de I’exciton de la boite QDc, qui
est de 140 peV a 4K, n’est pas limitée par la résolution du dispositif expérimental, qui
est de 90 peV.

— A plus haute température, typiquement vers 15 K pour QD1, 25 K pour QD3, et environ
25-30K pour QDc, la raie zéro-phonon et les bandes latérales contribuent a la largeur a
mi-hauteur. A cette température, 1’élargissement dii au déphasage pur (c’est a dire déclin
de la cohérence sans perte de population) s’additionne & celui de la raie zéro-phonon.
Les pentes mesurées sont de 50 & 60 pueV.IK ! pour les boites quantiques QD1 et QD3.
La pente mesurée sur QDc est beaucoup plus faible; elle vaut 9 pueV.K~!. Les largeurs
de raies des transitions des boites quantiques QD1 et QD3 sont beaucoup plus élargies
par augmentation de la température que celle de I'exciton de la boite quantique QDc;
a 30K les largeurs de ces transitions valent entre 0.85 a 1.4 meV, tandis que la largeur
de 'exciton de la boite quantique QDc vaut 0.27 meV'.

Cette figure met clairement en évidence la différence entre les 2 échantillons : quelle que soit la
température, I'exciton de la boite QDc est plus fin que celui de QD1 et QD3. De plus, I’élargissement
avec la température est beaucoup moins important sur ’exciton de la boite quantique QDc. Nous
allons effectivement démontrer que l'interaction avec les phonons est beaucoup moins importante
dans les grandes boites quantiques, telles QDc. Dans une moindre mesure, mais pour la méme raison
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(Pexciton de la boite quantique QD1 est moins localisé que celui de QD3), on observe également
une différence entre les 2 boites QD1 et QD3.

4.1.2 Estimation du couplage exciton-phonon

De telles bandes latérales sur les raies d’émission excitoniques ont également été observées
sur l'exciton dans les boites quantiques II-VI [84] et dans les boites d’InAs [99, 98] ainsi que
sur le trion négatif dans ces derniéres [97]. Elles sont dues au couplage non-perturbatif entre les
excitons localisés et les phonons acoustiques. Ce probleme a été traité remarquablement dans la
these de L. Besombes [85] pour un systeme de boites quantiques a fluctuations d’interface C'dTe,
par extension du modele de Huang-Rhys aux excitons localisés. En effet, les phonons longitudinaux
acoustiques interagissent avec les excitons via le potentiel de déformation di au mouvement des
noyaux. L’hamiltonien du systéme {exciton, phonons} est la somme d’un terme pour l’exciton, un
terme pour les phonons, traités comme des oscillateurs indépendants et d’un terme de couplage
exciton-phonon non-nul en présence de I’exciton :

H = Hemciton + thonons + Hcouplage (41)
avec
Hepeiton = CTCE:L"
1
thonons = Zq: bj;bq(hwq + 5)

Hcouplage = CTCMq(bL + bfl)

olt ¢ et ¢ désignent les opérateurs annihilation et création pour I'exciton et b et bl les opérateurs
annihilation et création pour les phonons. Mg est I’élément de matrice du couplage via le potentiel
de déformation. Il s’écrit :

/ hlq| i j
M, = D (X|e"1"e| X)) — D, (X |e*d™h| X 4.2

ou p est la masse volumique du matériau, V le volume de quantification, D. et D, le potentiel

de déformation de la bande de conduction et de la bande de valence. Dans le modele de Huang-
Rhys, l'interaction avec les phonons n’est pas traitée en perturbation; on prend en compte les
nouveaux états-propres résultant du couplage de I’état discret excitonique avec le continuum des
phonons. Ces nouveaux états-propres sont des états mixtes exciton-phonons; cependant, il n’y a
pas d’intrication exciton-phonon. Ils restent factorisables en un produit tensoriel exciton ® phonons.

Le premier état excité est une combinaison linéaire d’états | X @) n phonons) avec n quel-
conque. La transition fondamentale de la boite quantique a donc lieu entre ce premier état excité
et le réservoir de phonons. Cela se traduit en photoluminescence par un spectre formé d’une raie
centrale (n = 0) et des bandes latérales ( n # 0), correspondant & la recombinaison radiative exci-
tonique assistée par I’émission ou ’absorption de phonons. La probabilité que la transition ait lieu
avec émission ou absorption de p phonons est donnée par :

n +]. P n.
Wy(q) = (qT)ze 9a (2 qH)Ip(Qq\/ ng(ng +1)) (4.3)
q
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ou le nombre d’occupation de phonons suit une distribution de Bose pour un potentiel chimique
1

nul : ng = SpERT=1" Ja est le parametre de Huang-Rhys, caractérisant la force du couplage
exciton-phonon défini par :
9(a) = My (4.4)
(iewq)?

La fonction I(n,) est la fonction de Bessel d’argument complexe qui décrit la probabilité

que l'exciton soit "habillé” par 0,1,2,...phonons.

— Les termes avec p > 0 correspondent a la création de p phonons pendant la transition
optique, c’est-a-dire que la recombinaison radiative s’accompagne de 1’émission de p pho-
nons.

— Le terme avec p = 0 donne lieu a la raie zéro-phonon : aucun phonon n’est créé ni absorbé
pendant la transition.

— Les termes avec p < 0 correspondent a la recombinaison radiative accompagnée de ’ab-
sorption de p phonons, ce qui n’est possible qu’a température finie, quand des phonons
sont thermiquement activés dans 1’état initial.

Chaque valeur de p non-nulle donne lieu a une réplique discrete d’amplitude W), sur les flancs
de la transition zéro phonon (p = 0). Par simplicité, nous discrétisons la relation de dispersion
des phonons et considérons une distribution discrete de /N modes ¢; d’énergie hw,,. La distribution
spectrale de I'intensité d’émission est alors le produit des probabilités pour que la transition optique
implique simultanément p; photons de chaque mode g; :

pP1=00  pN=0O0
IE)= Y .. > Wy .. Wpy6(E = Ex + prhwy + ... + pyhwn) (4.5)
p1=0  pn=0

ou p; est le nombre de phonons du mode ¢ impliqué dans la transition optique.

Pour calculer le couplage dans ces boites quantiques, nous ne considérons que les modes
acoustiques longitudinaux [86, 89], pour lesquels la relation de dispersion isotrope est approchée
par celle de Debye :

W= usq (4.6)

ou us est la vitesse moyenne du son dans le matériau [83]. Les phonons considérés sont ceux du
GaAs massif. En effet, les propriétés mécaniques du GaAs et de I’ Al 33Gag ¢7As étant trés proches,
on suppose que les modes de vibrations s’étendent dans tout le matériau. Nous considérons une
fonction d’onde de 'exciton de la forme :

v,

Wlre,mn) = —rse 2 €A xe(ze)xn(z) (4.7)

ol Ry décrit le mouvement du centre de masse et p le mouvement relatif de la paire électron-trou, et

V' est le volume de normalisation. A est la distance moyenne entre 1’électron et le trou, et vaut 6 nm
dans un puits quantique de 30 de GaAs/Aly3Gag7As [93]. £ est un parametre ajustable décrivant
I’extension latérale du centre de masse. Le calcul fournit les valeurs £; = 4.7nm pour la boite
quantique QD1, &3 = 3.45nm pour la boite quantique QD3 et ({, = 7nm pour la boite quantique
QDc. Le choix des valeurs de D, et D, fixe, a £, donné l'intensité du couplage. En effet, au premier
ordre, M, < (D, — D,). Les valeurs de D, et D, trouvées dans la littérature sont assez dispersées,
allant de 1.5 & 6.5 eV pour D, et de —13.5 & —7 eV pour D,. [90]. La détermination de ¢ est liée
aux valeurs retenues. En conséquence, le parametre £ ne fournit pas de détermination absolue de
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la taille de la boite quantique. Pour tous les calculs présentés ici, nous prenons D, = —11.5¢eV [91],
D, = 5.6V [92], valeurs déterminées sur des échantillons réalisés dans le méme bati d’épitaxie que
nos échantillons.

Dans I'approximation du puits quantique infini, les fonctions enveloppes x.(ze) et xn(zn)

. Tz . . N . . 3 71 2
sont simplement : cos( Le’h), ce qui conduit a une expression analytique approchée pour 1’élément
z

de matrice du couplage [86] :

M, = | M4 (D= (g - DuEnla) (@) T (4.8)
q = 2puSV c=elq)| v=h\G))) L L Gz .

ou les fonctions Xi, et Zj sont définies par :

—_ 1
Sep = — (4.9)
(1+(75%)%)2
avec N
me,h
b = =2 | gy | (110)

l

oum} = 0.057my et m;‘, = 0.45m sont les masses effectives de 1’électron et du trou dans la matériau,
mo désignant la masse de ’électron dans le vide. I (g,) est I'intégrale de recouvrement de la fonction
d’onde de I’électron et du trou avec 'onde plane des phonons acoustiques perpendiculairement au
plan du puits :

Ly

2 [T72 e ,
Ii(q:) = L/L2 COSQ(%)e“}”d?J (4.11)
z —TZ z

La probabilité d’interaction avec un phonon de vecteur d’onde q est proportionnelle au module au
carré de I’élément de matrice M, de I’équation 4.8. Or, d’apres cette équation, il apparait 3 vecteurs
d’onde de coupure, au-dela desquels le couplage est négligeable. C’est naturellement le plus petit
des 3 qui sera le vecteur d’onde de coupure :

— Pour un phonon se propageant selon z, ¢ = 0. Le terme | I.(q.) |? devient faible pour
q. > %’T
. - . , . 2My
— Les fonctions =, 5 deviennent négligeables quand ¢ < min (.= . 1)
) R . .
— Pour un phonon dans le plan du puits, ¢, = 0, le terme en e~"2 devient faible pour

a > ¢
La figure 4.6 résume I’ensemble de ces probabilités d’interaction. On voit sur cette figure que
c’est le terme concernant I’extension du centre de masse qui impose le vecteur d’onde de coupure le
plus faible. Cette figure justifie également ’approximation suivante : on considere le puits infiniment
étroit afin d’écrire :
I(q,)~1,(0)~1 (4.12)

Cette approximation est justifiée tant que le vecteur d’onde de coupure ¢,. reste grand devant les
2 autres.

Influence du confinement Pour comprendre l'influence du confinement (a travers le
parametre £), considérons le parametre de Huang-Rhys, caractérisant la force du couplage exciton-
phonon :

M

g9(a) (hy)? (4.13)
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1.0 g

0.8
- exp(-£529°12)

0.6 exp(-£c24°/2)

0.4

0.2

0.0

FiG. 4.6 — Probabilité d’interaction entre un exciton localisé et un phonon de vecteur d’onde
q = ,/q||2 +¢2. I;erp représente la dépendance en fonction de la composante ¢, pour un puits
quantique d’épaisseur L, = 3nm. Z2 représente le facteur dii au mouvement de I'électron. Les 2
autres courbes représentent la dépendance de la probabilité en fonction du parametre de localisation

& pour 2 valeurs de ce parametres : 3 = 3.45nm et £, = Tnm

Comme nous avons considéré une relation de dispersion isotrope, chaque mode est caracté-
risé par |g|. Nous pouvons donc définir la constante de couplage intégrée sur toutes les directions
de ¢, qui est le résultat de I'intégration, & module de ¢ fixé de la constante de couplage g(g). On
se ramene ainsi d’un continuum 3D & un continuum 1D. Le facteur de Huang-Rhys est tracé sur la
figure 4.7 pour les parametres &1, €3 et €. des boites quantiques QD1, QD3 et QDc. De cette figure,
on déduit que le confinement influence de 2 fagons la force de couplage :

— La force de couplage est d’autant plus grande que I'extension du centre de masse est

petite.

— Le maximum est atteint pour des valeurs d’énergie du phonon d’autant plus grandes

que 'extension du centre de masse est petite : il est atteint pour un vecteur d’onde

d’environ % De plus, les phonons ayant une énergie supérieure a 2’2“8 (un vecteur d’onde

supérieur a 2/&) ne contribuent quasiment pas au couplage. Ce vecteur d’onde de coupure
est d’autant plus grand que ’extension du centre de masse est petite, ce qui est assez
intuitif : plus la boite quantique est petite, et plus grande est I’extension du parametre &
dans l'espace réel, et donc plus petits seront les vecteurs d’onde de phonons auxquels il
pourra se coupler dans I’espace réciproque. Pour les grandes boites quantiques, le vecteur
d’onde de coupure est petit, et le couplage peu important : les répliques phonons sont
donc tres proches de la raie zéro phonon.
La figure 4.7 montre que le couplage aux phonons est d’autant plus intense et plus "visible” que la
distance de localisation du centre de masse de I’exciton est petite. Cette dépendance du couplage
aux phonons acoustiques en fonction du confinement a également été démontrée par P. Borri et al.
[99] au moyen d’expériences de mélange a 4 ondes.
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Energie de phonon (meV)

F1G. 4.7 — Constante de couplage g(q) en fonction de I’énergie des phonons pour différentes valeurs
du parametre de localisation &.

4.1.3 Etude de la raie zéro-phonon

Origine de la largeur de raie zéro-phonon Dans le modele de Huang-Rhys, la largeur
de la raie zéro-phonon est nulle. La contribution a la luminescence de hauteur W), doit donc étre
élargie par une fonction spectrale. Si la largeur de raie zéro-phonon et sa dépendance en température
ont été rapportées dans de nombreux articles [94, 95, 96, 97, 98, 99] aucun modele n’existe & ce jour a
notre connaissance pour rendre compte de I’élargissement linéaire observé a basse température. Dans
les boites quantiques, la discrétisation des états devrait donner lieu & un élargissement thermoactivé
et non linéaire. L’origine de cette dépendance n’est donc pas entierement comprise. Takagahara
propose 2 processus microscopiques & l'origine d’un déphasage pur pour la raie zéro-phonon [100],
dont I'importance relative dépend du régime du confinement. Dans le régime de confinement faible
des boites quantiques de GaAs, ces 2 processus sont d’égale importance :

— L’un des processus consiste en une transition assistée par les phonons acoustiques vers

les autres niveaux de la boite quantique suivis d’un retour a I’état excitonique initial.
Ces processus font intervenir les éléments non-diagonaux du couplage exciton-phonon.
Nous les avons négligés en considérant un seul niveau excitonique. Le traitement d’une
interaction exciton-phonon non-diagonale dans une boite quantique d’InAs a été repris
par Muljarov [101]. Cette hypothese induit effectivement un élargissement de la raie zéro-
phonon car I’état exciton habillé du nuage de phonons est instable. Ce calcul donne des
ordres de grandeurs corrects pour certaines expériences menées sur des boites quantiques
d’InAs [159], mais dans d’autres cas [103] y compris le notre, le phénomene de transition
virtuelle est trop faible pour expliquer quantitativement les élargissements observés

— Dans l'autre processus, l’exciton reste tout le temps dans le méme état quantique. La

fluctuation temporelle de la phase est diie par exemple a la présence soudaine d’une charge
dans ’environnement de la boite quantique ou la présence d’'un champ magnétique local.
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Nous allons montrer qu’effectivement I’environnement électrostatique de la boite quantique joue un
role crucial dans I’élargissement homogene de 'exciton. Il influence également le profil spectral de
la raie zéro-phonon, comme nous allons le voir dans le paragraphe ci-dessous.

Profils de la raie zéro-phonon Le profil de la raie zéro-phonon dépend des boites quan-
tiques considérées. A 4K, la raie centrale est la raie zéro-phonon. Pour les petites boites quantiques
(QD1 et QD3), le profil de la raie zéro-phonon est lorentzien, pour la boite quantique QDc de
I’échantillon a grandes boites quantiques, ce profil est gaussien

Dans sa these, A. Jankovic [105] montre que ’environnement électrostatique fluctuant de la
boite quantique peut engendrer, sous certaines conditions un profil gaussien. Partant d’un émetteur
a 2 niveaux isolé, il calcule la perturbation par effet Stark sur I’énergie d’émission engendrée par
la présence de pieges dans ’environnement de la boite quantique. Les pieges peuvent étre occupés
ou vides, et c’est la dynamique du piégeage ou dépiégeage qui va conditionner le profil spectral. En
effet, la raie se déplace en énergie avec des temps caractéristiques qui sont ceux du peuplement et
dépeuplement des pieges.

— Lorsque le piégeage et dépiégeage se produisent sur des temps longs devant le temps

de vie radiatif, la raie d’émission se déplace en énergie avec le temps caractéristique du
peuplement et dépeuplement des pieges. Si ces déplacements se produisent plus vite que
le temps d’acquisition de la mesure, le spectre obtenu a un profil qui correspond & la
distribution statistique des décalages Stark. Si cette statistique est gaussienne, le spectre
est gaussien.
Si ces déplacements se produisent sur des temps supérieurs au temps d’acquisition, on
résoud dans le temps les différentes raies d’émission; on observe alors de la diffusion
spectrale, comme par exemple dans les nanocristaux [162], ou les boites quantiques II-VI
[85].

— Dans le cas de pieges dont la dynamique est rapide par rapport au temps de vie radiatif
de P’exciton (ou du biexciton), la raie d’émission est au contraire homogene, lorentzienne
et sa largeur est déterminée par la morphologie des pieges et leur dynamique.

Nous interprétons alors les différents profils observés de la facon suivante : Supposons que
la dynamique de piégeage/dépiégeage soit comparable dans les 2 échantillons avec un temps carac-
téristique ¢, plus court que les temps de vie des excitons dans les petites boites quantiques mais
plus long que dans les grandes boites quantiques, c’est-dire tel que :

tz(grandesBQ) < t, < t;(petitesBQ) (4.14)

Alors, la différence d’ordre de grandeur entre les temps de vie radiatifs excitoniques entre les 2
échantillons explique la différence de profil spectral obtenu : pour les grandes boites quantiques,
nous sommes dans le cas ou la dynamique des pieges est lente devant le temps de vie radiatif de
I'exciton, d’ou un élargissement gaussien. Dans les petites boites quantiques (donc les forces d’os-
cillateurs plus faibles), nous sommes dans le cas ou la dynamique de pieges est rapide devant celle
de l'exciton, d’ou un élargissement lorentzien.

Les différents profils de raie zéro-phonon observés sont donc la signature de 'interaction
coulombienne des excitons avec I'environnement électrostatique, avec des dynamiques différentes,
résultant des forces d’oscillateur différentes.
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Evolution de la largeur de la raie zéro-phonon avec la puissance et la tempéra-
ture Afin de mieux comprendre le role de 'environnement électrostatique, nous avons étudié la
largeur de la raie zéro-phonon en fonction de la puissance et de la température.

a) b)
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Fi1G. 4.8 — a-Spectres de I'exciton de la boite quantique QD1 a différentes puissances d’excitation.
Les maxima ont tous été rapportés a la méme hauteur, afin de mettre en évidence 1’élargissement
croissant avec la puissance. b-Largeurs de la raie zéro-phonon en fonction de la puissance d’excita-
tion a différentes températures entre 6 et 20K.

Nous avons effectué des mesures de la largeur de raie zéro-phonon sur la boite quantique
QD1, entre 6K et 20K, c’est-dire aux températures ou la largeur & mi-hauteur de la raie excitonique
est imposée par la raie zéro-phonon et n’inclut pas les ailes de phonons. La figure 4.8a représente
les raies d’émission & 4K superposées pour différentes puissances d’excitation. On observe que la
largeur de raie augmente avec la puissance. La figure 4.8b résume 1’évolution des largeurs de raie
zéro-phonon en fonction de la puissance a différentes températures. Pour toutes les températures,
on observe un élargissement croissant avec la puissance d’excitation. Comme nous avons expliqué
I’élargissement par des fluctuations de l'environnement électrostatique, il est assez naturel d’en
déduire que les fluctuations augmentent avec le nombre de porteurs photocréés (donc la puissance
d’excitation). La saturation que nous observons a forte puissance s’explique alors par I'occupation de
tous les pieges disponibles autour de la boite quantique. Il est également possible que la dynamique
des pieges soit modifiée par la puissance d’excitation.

A puissance donnée, on observe sur la figure 4.8b également un élargissement croissant avec
la température : la température augmente la dynamique de piégeage/dépiégeage, c’est-a-dire les
fluctuations de I’environnement électrostatique. On comprend alors qu’a basse température, et en
excitation résonante ou quasi-résonante, des largeurs de raie limitées radiativement aient pu étre
observées [18, 87, 88|, puisque dans ce cas, 'environnement électrostatique de la boite quantique
n’est pas activé.

4.1.4 Calcul de la raie d’émission excitonique a différentes températures.

Connaissant le profil spectral de la raie zéro-phonon, nous pouvons calculer les spectres
d’émission excitonique aux différentes températures.
La température intervient dans le nombre d’occupation moyen des phonons. Une augmentation
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de la température a 2 conséquences : d’une part, elle fait apparaitre des raies nouvelles, d’autre
part elle entraine la diminution de la raie zéro phonon ; la force d’oscillateur de la raie centrale se
répartit progressivement sur les raies correspondant aux transitions avec changement du nombre
de phonons.

A basse température, nq < 1 donc la probabilité W, pour que la transition implique p phonons, est
proportionnelle & (n‘;‘L—;rl)g R (%)% Cette probabilité est donc bien plus grande pour p > 0 (coté
basse énergie de la transition) que pour p < 0 (c6té haute énergie de la transition). La recombi-
naison radiative de I’exciton assistée par I’émission de phonons est beaucoup plus probable que la
recombinaison radiative assistée par I’absorption de phonons. Quand la température augmente, les

processus d’émission et d’absorption tendent a s’égaliser. Le profil spectral devient alors symétrique.

Pour le calcul, le continuum de phonons est discrétisé par une distribution de N modes
effectifs de phonons ¢;, chaque mode ¢; interagissant avec une constante de couplage effective :

qz'+%q

9(qi) = / 9(q)dq (4.15)

[
4%—%

ou dq est le pas de discrétisation choisi. Les calculs sont effectués avec N = 12 et en prenant en
compte les transitions impliquant 0,1 ou 2 phonons.

Les largeurs de raie zéro-phonon sont lues a basse température sur la figure 4.5. A plus haute
température, elle sont extrapolée d’apres ’ajustement linéaire d’évolution de la largeur & basse
température. La figure 4.9 présente le résultat des calculs sur la boite quantique QD1, a différentes
températures, avec un parametre & = 4.7 nm. L’accord expérience/calcul est excellent. Le modele
reproduit 'asymétrie a basse température ansi que I'importance des bandes latérales.

Un calcul similaire est mené pour modéliser la boite quantique QDc. Afin de rendre compte des
données, nous devons prendre £, = 7nm. Cette boite quantique est donc plus grande que QD1,
qui est la boite quantique la plus grande que nous ayons étudiée sur ’échantillon & petites boites
quantiques (voir chapitre 3). La figure 4.10 montre la comparaison des calculs aux spectres expéri-
mentaux pour la boite quantique QDc a différentes températures. Le calcul pour la boite quantique
QD3 est présenté dans la section suivante, car nous allons traiter simultanément I'exciton et le
biexciton.

En résumé, nous avons, dans cette premiere partie, mis en évidence le couplage de ’exciton
(et du biexciton) aux phonons acoustiques. Les raies d’émission sont en conséquence constituées
d’une raie centrale dite a zéro-phonon et de bandes latérales ou ailes de phonons. Nous avons montré
que le couplage aux phonons est d’autant plus important que le centre de masse de I’exciton est
localisé. Le couplage est donc plus important pour les petites boites quantiques que pour les grandes
boites quantiques ; il résulte en un élargissement avec la température plus conséquent dans les petites
boites quantiques.
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Symboles : expérience. Traits pleins : calcul et raie zéro-phonon.

Fia. 4.9 — Spectres de photoluminescence a différentes températures sur la boite quantique QD1.
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F1G. 4.10 — Spectres de photoluminescence pour l'exciton de la boite quantique QDc. Symboles :

expérience. Trait épais : calcul. Trait fin : raie zéro-phonon.
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4.2 Effet de ’environnement sur la raie d’émission biexcitonique

Cette partie est consacrée a I’étude des processus d’interaction du biexciton avec ’environ-
nement. Dans le paragraphe 4.2.1, nous nous intéressons au couplage du biexciton aux phonons
acoustiques. L’interaction coulombienne du biexciton avec I’environnement électrostatique de la
boite quantique étudiée au paragraphe 4.2.2 nous permettra d’interpréter et de modéliser 1’épau-
lement apparaissant sur la partie basse énergie de la raie du biexciton. L’ensemble de cette étude
a été effectué sur I’échantillon a petites boites quantiques; comme nous ’avons vu au chapitre 3,
nous n’observons pas de biexciton sur I’échantillon & grandes boites quantiques.

4.2.1 Interaction avec les phonons acoustiques

Afin de modéliser le spectre de la boite quantique QD3, nous devons étendre le modele de
Huang-Rhys au biexciton. L’élément de matrice du couplage du biexciton aux phonons acoustiques

g A A
MXX = D, < XX|e'Te1 4 ¢lTea| X X 4.16
a \/2%‘/( e < e +e | > (4.16)

—D, < XX e h1 4 "9 h2 | X X >)

est donné par :

La fonction d’onde du biexciton | XX > est basée sur le produit symétrisé de 2 excitons [104] :
|IXX >= %(|Xe1,h1 > | Xey hy > +|Xey by > [ Xeyn, >), en négligeant I'interaction coulom-
bienne [104]. Nous trouvons alors :

A 1 1 .
< XX|e"Te1 | X X >= (§ + 5) < X|e'd"e1| X > +(echange) (4.17)
ol les termes d’échange sont de la forme
<< X€17h1’ < X€27h2|) el (’Xel,hQ > ’Xez,hl >) (4'18)

et représentent ’échange de trous (ou d’électrons) entre les 2 excitons. Finalement, 1’élément de
matrice du couplage est donné par : Méx X = 2M;( + M;Ch‘mge, avec un terme d’échange que nous
ne savons pas calculer.

D’autre part, nous devons prendre en compte le fait que I’état final est maintenant un état exci-
tonique, couplé aux phonons acoustiques. En conséquence, la probabilité que la transition optique
implique p phonons est :

ne + 1\7/?
we = (20 ) (4.19)
ou M;f F = MéX X MéX [83]. Comme nous ne savons pas calculer le terme d’échange, nous sommes
réduits a des conjectures :
— Si le terme d’échange est négligeable, la contribution aux ailes de phonons au spectre du
biexciton est identique a celle de ’exciton.
— Si le couplage biexciton-phonons est le méme que le couplage exciton-phonons, alors
quf F = 0, et on n’observe aucune aile de phonons sur le biexciton.
— Si le terme d’échange est non-nul, sa contribution s’ajoute au couplage.
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La figure 4.11 présente le calcul des raies d’émission de I'exciton et du biexciton de la boite quantique
QD3 pour un parametre £3 = 3.45nm. Comme on peut le constater, le calcul reproduit tres bien le
spectre expérimental de ’exciton ; en revanche, on voit qu’en négligeant le terme d’échange, on ne
reproduit pas la forme du biexciton. La contribution aux bandes latérales n’est pas assez importante.
Néanmoins, un autre effet se conjugue au couplage avec les phonons pour modifier la forme de raie du
biexciton. Il s’agit de l'interaction coulombienne entre le biexciton et les paires électrons-trou dans
I’environnement de la boite quantique, que nous étudions dans le prochain paragraphe. Nous allons
montrer qu’en additionnant les 2 effets, on reproduit correctement la forme de raie du biexciton.

T T T T T T
O expérience
10K zPL

calcul

1684 1.685 1.686 1.687 1.688 1.689
Energie (eV)

15 K O Expérience

Calcul

1684 1.685 1.686 1.687 1.688 1.689
Energie (eV)

O Expérience
ZPL
Calcul

1683 1.684 1.685 1.686 1.687 1.688 1.689
Energie (eV)

Fi1G. 4.11 — Spectres de photoluminescence pour ’exciton et le biexciton de la boite quantique QD3.
Symboles : expérience. Pointillés : raies zéro-phonon. Trait plein : calcul.
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4.2.2 Interaction coulombienne du biexciton avec ’environnement électrosta-
tique

Observations en excitation pulsée Rappelons les observations faites au chapitre 3 :
nous avons noté sur les images fournies par la caméra a balayage de fente une émission a basse
énergie du biexciton aux temps courts. Des spectres pris a différents instants sont représentés sur la
figure 4.12, Uorigine des temps étant fixée par 'impulsion laser. On observe que I’énergie d’émission

PL

340 ps

475 ps

560 ps

720 ps

900 ps

1100 ps

1695 1700 1705
Energie (meV)

F1G. 4.12 — Spectres mesurés a différents instants apres 'impulsion laser, décalés verticalement
par souci de visibilité. Ces instants sont indiqués en face de chaque spectre a gauche de 'axe des
ordonnées.

du biexciton augmente avec le temps jusqu’a l'énergie £ = 1695 meV, qui est également 1’énergie
d’émission du biexciton a plus basse puissance. Simultanément, l'intensité relative du puits quan-
tique diminue. Nous relions le décalage d’énergie du biexciton a la diminution du nombre de paires
électrons-trous dans ’environnement de la boite quantique. En effet, les paires électrons-trous pré-
sentes dans le puits quantique, et plus particulierement dans ’environnement de la boite quantique
sont en interaction coulombienne avec les 2 excitons de la boite quantique. Cette interaction cou-
lombienne perturbe ’énergie d’émission, d’autant plus que les paires électron-trou sont nombreuses.
Ainsi, au fur et & mesure que les paires électron-trou du puits quantique se recombinent radiative-
ment, ’énergie du biexciton se décale vers I’énergie non-perturbée £ = 1695 meV . Notons ici que
nous appelons toujours biexciton la particule émise en présence d’un autre exciton dans la boite
quantique et de paires électron-trous dans ’environnement. Certains auteurs préferent utiliser le
terme multi-exciton. Le dernier biexciton (pour ces auteurs, c’est le seul & étre appelé biexciton) est
émis a ’énergie non-perturbée car il n’y a plus de paires électron-trou dans ’entourage de la boite
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quantique. L’exciton est émis apres le (dernier) biexciton ; son énergie n’est donc pas perturbée par
I’environnement coulombien.

Mesures en excitation continue Afin d’approfondir cette explication, nous avons com-
plété notre étude par des mesures sous excitation continue, et avec un double spectrometre d’1 m
apportant une meilleure résolution (100 peV').
Commencgons par une interprétation qualitative des raies de luminescence. Nous considérons le sys-
teme formé par la boite quantique et son environnement immédiat, c¢’est-a-dire les états du puits
quantique qui ’alimentent. Nous supposons que la boite quantique n’a qu’un seul état discret lo-
calisé. Cette supposition est justifiée par le fait que nous n’observons pas d’états excités en PLE.
Nous notons n le nombre d’excitons injectés dans le systeme considéré. Des que n > 3, le systeme

(X
hv W |
) Vs hve IS hva
T OQO SISl ®)
Probabilité (n-2)/ty,, Probabilité : 1/t2

Fi1a. 4.13 — Représentation schématique des 2 voies de désexcitation du systeme comprenant n
paires électron-trou. A gauche : par le puits quantique. A droite : par le biexciton de la boite
quantique.

a 2 voies possibles de désexcitation, schématisées sur la figure 4.13 :
— soit une des n — 2 paires électron-trou du puits quantique se recombine radiativement a
I’énergie du puits quantique. Le taux de recombinaison de ces n — 2 paires est ;;;Vg
— soit le biexciton se recombine radiativement en présence des n — 2 paires électron-trou
dans le puits quantique. Le taux de recombinaison du biexciton est % = i
Les temps t,; et t4, pour la boite quantique QD2 ont été mesurés a la caméra a balayage de fente et
valent : t;, = 100 ps et t4, = 160 ps. Comme ¢, est plus court que tgw, le second processus n’est
pas négligeable pour n=3,4 voire 5 et 6. En conséquence, la recombinaison du biexciton a également
lieu pour un nombre de porteurs n > 2. L’interaction coulombienne avec ’environnement induit
alors un décalage vers les basses énergies (un redshift) de I’énergie d’émission du biexciton. Un
tel redshift a été observé dans les boites quantiques d’InAs en présence d’excitons sur les niveaux
excités de la boite quantiques [108]. Les auteurs expliquent I’abaissement de 1’énergie du biexciton
par la somme des termes d’échange électron-électron et trou-trou.

Modélisation Nous allons dériver un modele simple pour rendre compte du profil spectral
du biexciton sous excitation continue, dans lequel I'interaction coulombienne avec ’environnement
électrostatique est supposée proportionnelle au nombre de paires électron-trou présentes dans 1’en-
vironnement de la boite quantique. On désigne par p, la probabilité que le systéme comprenne n
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paires électron-trou. Les équations de taux qui régissent ’évolution de ces probabilités sont :

d _ 1 1
Pn _ Pn+1 Pn—1 *pn(* i 7)
dt tn+1 ta t, g

(4.20)

ol t,, désigne le temps de recombinaison de la énieme paire électron-trou. La capture étant supposée
instantanée dans ce modele, la configuration définie par un exciton dans la boite quantique et
des paires électron-trou dans le puits quantique, n’est pas prise en compte. 1/t, désigne le taux
d’injection de paires électron-trou dans le systeme. t, est proportionnel a la puissance incidente P.
On note 1/A le facteur de proportionnalité :

ta=— (4.21)

La solution stationnaire de ces équations est :

no"
n = HztIZ pourn # 0 (4.22)
¢ o0
Po=1-> pa (4.23)
i=1

Nous connaissons toutes les valeurs de t,, grace aux mesures faites a la caméra a balayage
de fente. On note t1 = t, et to = t,;. Nous pouvons calculer toutes les probabilités p,, en fonction
de P/A. 1l reste a déterminer A. Pour cela, on considere le rapport :

oo Pi
Iy Zi:l tox

fow _ . (4.24)

PL
I o

Ce rapport est une fonction de A. Les données expérimentales nous permettent d’obtenir ce rapport

05 <i> 10 15
I

15 L
1.0 |-
_x i
Y
X o Mesures
0.5 —_ Modéle
1 1 1 I 1 1 1 1 I 1 1 1 1
0.0 0.5 1.0 15

Puissance (pW)

Fia. 4.14 — Rapport d’intensité entre le biexciton et ’exciton de la boite quantique QD2. Symboles :
données expérimentales. Trait : Calcul du rapport d’apres ’équation 4.24.

pour chaque puissance. L’ajustement des points expérimentaux permet alors de déterminer A. La
figure 4.14 représente ce rapport pour la boite quantique QD2 ainsi que le calcul basé sur I’équation
4.24.
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Le signal de photoluminescence en continu est la somme de la recombinaison des n excitons,
n=1.00:

— Pour n = 1, la recombinaison radiative a lieu a ’énergie excitonique F, avec une intensité

L=,

T Tty
— Pour n = 2, la recombinaison radiative a lieu a 1’énergie biexcitonique FE,, avec une
intensité I, = 2= ;
rxT
— Pour n > 2, il y a recombinaison soit & I’énergie du puits avec une intensité Igw(n) =

—2 [N 4 . , . . . s
% soit & I'énergie perturbée du biexciton avec une intensité I,,(n) = £~
T
Nous supposons que la perturbation de I’énergie d’émission du biexciton, due a l'interac-
tion coulombienne avec les paires électron-trou dans I’environnement de la boite quantique est

simplement proportionnelle & ce nombre de paires, c’est-a-dire que :
Eio(n) = Epp — (n—2)d; (4.25)

ol dj est un parametre ajustable qui représente le déplacement énergétique induit par la présence
d’une paire électron-trou dans ’environnement. Les calculs numériques sur les boites quantiques
d’InAs montrent que cette hypothese est correcte tant que le nombre de paires n’est pas trop grand
[107], ce qui est le cas ici, puisque nous nous limitons a n < 6.

On obtient a ce stade pour chaque valeur de n l'énergie et l'intensité du pic d’émission
correspondant. La figure 4.15 montre le résultat de ce calcul en prenant d; = 0.7meV . Les temps
tz, tzz €t tow mesurés sont respectivement de 150, 100, et 160 ps pour la boite quantique QD2. On
obtient un histogramme des probabilités, et des intensités pour n = 1 a 5. Chaque pic est ensuite
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F1G. 4.15 — Histogramme des intensités et des probabilités pour les nombres d’occupation ¢ = 1 a
5 contribuant au signal de photoluminescence pour la boite quantique QD2.

élargi par une méme fonction spectrale normée. Cette fonction est la somme de 2 lorentziennes,
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une pour la raie zéro-phonon et une pour reproduire les ailes de phonons, dans I’hypothese ou le
terme d’échange est négligeable, c’est-a-dire que la contribution aux ailes de phonons au spectre du
biexciton est identique a celle de I'exciton. La figure 4.16 montre le résultat du calcul complet. La
somme des contributions montre un bon accord avec I’expérience.

| I | I |
10 — o o & Expérience

PL (u.a)

1.695 1.698
Energie (eV)

F1G. 4.16 — Spectres d’émission a 3 puissances différentes obtenus sur la boite quantique QD2 pour
laquelle ¢, = 150ps, tz; = 100ps et tow = 160 ps. Symboles : spectres mesurés. Traits : spectres
calculés.

Cette aile apparailt sur toutes les boites quantiques, avec plus ou moins d’importance selon
les boites quantiques. Qualitativement, on comprend que 'aile a d’autant plus d’importance que
le temps de vie du biexciton est court par rapport au temps de vie du puits quantique. Dans les
boites quantiques de GaAs, le puits quantique a toujours un temps de déclin d’environ 160 ps. En
revanche, les temps de déclin varient selon les biexcitons. Parmi les différents boites quantiques de
I’échantillon, nous pouvons faire varier le parametre t,,/tow a travers t;,. Il est donc intéressant
de faire ce calcul sur la boite quantique étudiée au chapitre 3, puisque le temps de vie radiatif de
son biexciton est le plus court de ’ensemble des mesures. La figure 4.17 représente les spectres
d’émission mesurés et calculés de ’exciton et du biexciton de la boite quantique QD1, pour laquelle
nous avons mesuré t, = 110 ps, t,, = 60 ps et ty, = 160 ps. La comparaison des figures 4.16 et 4.17
a des puissances comparables ((< ¢ >= 0.75, < i >= 0.65) et (< i >=1.12,< ¢ >= 1.16)) montre
qu’a nombre moyen de porteurs égal, ’aile basse énergie est plus importante sur la boite quantique
QD1 et que sur la boite quantique QD2.
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T l T l T
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F1G. 4.17 — Spectres d’émission de la boite quantique QD1 pour laquelle t, = 110ps, t,, = 60 ps
et tow = 160ps a 3 puissances différentes. Symboles : spectres mesurés. Traits : spectres calculés.

Pour confirmer I'importance du parametre t,,/tgw, nous allons étudier le cas des boites
quantiques d’InAs, dans lesquelles on n’observe généralement pas d’épaulement sur le biexciton,
ou seulement a tres forte puissance. Pour cela, nous devons adapter le modele puisque ces boites
quantiques ont plusieurs niveaux excités. On considere alors que les états excités et la couche de
mouillage constituent un réservoir pour les boites quantiques, dont le temps de vie radiatif moyen
est de 200 ps. Les temps de vie ¢ et t,, sont pris respectivement égaux a 1.5ns et 750 ps [106]. La
figure 4.18 résume le calcul de la fraction de I’épaulement sur I'intensité biexcitonique totale pour
les 2 boites quantiques de GaAs identifiées par le temps de vie de leur biexciton et pour les boites
quantiques d’'InAs. Cette fraction est donnée par le rapport :

Iaile _ Z?i?) bj
Lo Z;.;Q Dj

— La comparaison des 2 boites quantiques de GaAs montre qu’a puissance égale, le biexciton
dont le temps de vie radiatif est le plus court présente un épaulement plus important.

— La comparaison des boites quantiques de GaAs au calcul effectué avec les parametres des
boites quantiques d’InAs montre qu’a puissance égale, I’épaulement est plus important
dans les boites quantiques de GaAs.

(4.26)

Considérons le rapport ;% = % dans les 2 types de boites quantiques :
— Pour les boites quantiques de GaAs, t3 =~ ty car t,,; < tgw. Par conséquent, %Z ~ %.
— Pour les boites quantiques d’InAs, au contraire t3 < to, donc 2—2 < z—i.
Les fonctions p,,(n) décroissent beaucoup plus vite avec n dans les boites quantiques d’InAs. L’ob-

servation de l'aile basse énergie n’a été, pour cette raison, rapportée qu’a tres forte puissance dans
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FiG. 4.18 — Fraction de l'aile basse énergie du biexciton dans la raie biexcitonique. Symboles :
mesures sur les boites quantiques de GaAs. Traits : calcul pour les boites quantiques de GaAs et
d’InAs. Les boiltes quantiques sont identifiées dans la légende avec le temps de vie du biexciton en
indice, en picosecondes.

ces boites quantiques [108, 109], pour des nombres moyens d’occupation < ¢ > de 4 a 13. Récem-
ment Santori et al. ont rapporté I'observation d’un épaulement & basse énergie sur le biexciton
dans des boites quantiques d'InGaAs ayant un temps de vie relativement court (t, = 479 ps et
tye = 316ps) [110]. Dans les premiéres études sur boites quantiques de GaAs, une raie "satellite”
de la raie biexcitonique est observée par Brunner et al. [1].

En conclusion, cette analyse montre que la manifestation de 'interaction coulombienne sur
la raie biexcitonique est une signature des boites quantiques dont le temps de vie radiatif est court
devant le réservoir qui les alimente en excitation non-résonante. L’environnement électrostatique
de la boite quantique joue alors un role crucial sur son émission, y compris a faible puissance
d’excitation.

Syntheése : Nous avons étudié les processus de déphasage dans les 2 types de boites quantiques
et observé des différences significatives. Nous avons notamment constaté des élargissements des raies
d'émission avec la température beaucoup moins importants dans les grandes boites quantiques (0.25
meV a 30 K) que dans les petites boites quantiques (plus d'1 meV a 30 K). Comme nous le verrons au
chapitre 6, le dédoublement de Rabi attendu a la résonance est inférieur a 0.5 meV et I'accord spectral
est obtenu par variation de la température jusqu’aux environs de 35 K. L'élargissement spectral observé
exclut donc les petites boites quantiques mais confirme I'intérét des grandes boites quantiques pour
I'observation du régime de couplage fort.



Chapitre 5

Cavités a haut facteur de qualité et
petit volume effectif : les microdisques

Un microdisque est un disque de taille micrométrique et d’épaisseur comparable a %, oun
est 'indice du disque et vaut environ 3 dans les semi-conducteurs III-V. Dans les microdisques, il
existe des modes confinés & la périphérie, appelés modes de galerie (WGM pour Whispering Gallery
Modes), que nous allons étudier en détails dans ce chapitre. Apres un bref rappel historique (partie
5.1), nous nous attachons & donner une description théorique des modes de microdisques (partie
5.2). Nous décrivons dans la partie 5.3 les étapes technologiques de fabrication des microdisques.
Dans cette partie, nous décrivons également la fabrication de nouveaux microdisques, développés
pendant cette these, a savoir les microdisques sur pied d’oxyde d’aluminium (AlOx) [112]. Ensuite,
nous présentons 1’étude des performances des cavités réalisées en terme de facteur de qualité et de
volume effectif dans la partie 5.4. Enfin, nous nous intéressons dans la partie 5.5 au systeme boites
quantiques naturelles de GaAs en microdisques. Apres avoir déterminé les parametres optimaux
pour l'observation du couplage fort, nous consacrons le dernier paragraphe a 1’étude du diagramme
de rayonnement des modes de galerie.

5.1 Bref rappel historique

Les modes de galerie tirent leur nom de leur observation dans le domaine des ondes acous-
tiques, et plus précisément la propagation d’ondes sur la paroi intérieure d’'un déome. D’anciennes
églises en Egypte témoignent de leur utilisation a une fin bien particuliere : la confession de ma-
lades atteints de la lepre. Le confessé chuchotait ses confessions contre le mur d’une salle votutée,
tandis que le confesseur recueillait ses paroles a ’autre extrémité de la salle voutée, sans crainte de
contagion. Aujourd’hui, on pourra tenter I’expérience, sans soutane et en parfaite santé, dans des
lieux aussi divers que la cathédrale St-Paul de Londres, le Museum de Cincinnati, Grand Central
Station a New-York, ou plus simplement dans le métro parisien. C’est Lord Rayleigh qui baptise
les modes de galerie (whispering gallery modes en anglais) en 1877 dans un livre sur la Théorie
du son [113], précisément pour expliquer la particularité du déme de la cathédrale de St-Paul de
Londres, ou 2 personnes peuvent converser en murmurant quel que soit leur éloignement.

En électromagnétisme, le probleme de la diffusion de la lumieére par une sphere de dimension
grande devant la longueur d’onde, résolu par Mie en 1908, met en évidence de fines résonances as-

sociées aux modes de galerie ou résonances de Mie [114]. Rayleigh interprete en 1912 ces résonances

115
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comme les interférences constructives de 'onde électromagnétique qui, apres réflexion totale interne
sous incidence quasi-rasante dans la sphere, revient en phase avec elle-méme au bout d’un tour [115].

L’étude expérimentale des modes de galerie dans le domaine optique a été initiée, d’abord

avec des micro-gouttelettes en chute libre [116] et des microbilles solides [117], puis des microdisques
dans les polymeres [118] et dans des matériaux semiconducteurs [119, 120, 121, 122]. Grace a leur
fort indice, les semi-conducteurs permettent d’obtenir un confinement de la lumiere sur des vo-
lumes beaucoup plus faibles. L’ordre de grandeur du confinement atteint dans les microdisques est
de l'ordre de quelques (%)3 alors que dans les microspheres de silice, par exemple, le confinement
typique est de 10* ( %)3 [125, 126]. Les microdisques ont alors été utilisés pour constituer la cavité
de lasers semi-conducteurs. En conséquence, les progres technologiques dans la réalisation des mi-
crodisques ont été mus par la quéte constante d’abaissement du seuil laser, qui est conditionné par
Paugmentation du facteur de qualité.
Intrinsequement capables de confiner tres fortement la lumiére, une fois technologiquement dotés
de grands facteurs de qualité, les modes de galerie sont devenus des candidats idéaux pour les expé-
riences d’électrodynamique quantique en cavité. Dans le regime de couplage faible, les microdisques
ont permis d’obtenir une exaltation de ’émission spontanée avec un facteur 20 [130, 48]. Nous allons
voir comment leurs performances peuvent étre utilisées pour observer des effets d’EDQC en régime
de couplage fort.

5.2 Description théorique des modes de galerie dans les micro-
disques

Dans cette partie, nous commencons par donner une image simple, basée sur 'optique
géométrique, des différents modes qui s’établissent dans les microdisques, et notamment des modes
de galerie. Puis, nous formalisons le confinement tridimensionnel en vue d’obtenir la dépendance
spatiale du champ électro-magnétique des modes de galerie, leur spectre, leur facteur de qualité
intrinseque et leur volume effectif.

5.2.1 Approche simplifiée de ’optique géométrique

sC nvide

FiG. 5.1 — Schéma d’un disque d’indice ng. plongé dans un milieu d’indice nyige < Nse.

Considérons un microdisque semi-conducteur d’indice ng., entouré par ’air ou le vide, d’in-
dice Nyige < Nse- Le contraste d’indice confine le champ électromagnétique a la fois dans la direction
verticale et dans la direction radiale. Le contraste d’indice dans la direction verticale donne lieu a
une cavité Fabry-Pérot de faible finesse. Dans la direction radiale, une approche simplifiée d’optique
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géométrique suffit pour mettre en évidence 2 types de modes, en fonction de I’angle d’incidence sur
la périphérie intérieure du microdisque :

— Les modes rayonnants dont I’angle d’incidence est inférieur a 1’angle critique du dioptre
vide/semi-conducteur y. = arcsin "n“—zdce, ou 1. désigne 'indice du microdisque. Ces modes
sortent du disque par réfraction.

— Les modes guidés dits modes de galerie, dont 'angle d’incidence est supérieur a ’angle
critique du dioptre vide/semi-conducteur y. = arcsin ”ﬁ—i‘je. A chaque rebond, I'angle
d’incidence est conservé, du fait de l'invariance par rotation de la cavité. Le trajet du
photon repasse donc un grand nombre de fois au méme point. Le retour en phase apres
chaque tour donne lieu a des interférences constructives. Dans la limite des incidences
rasantes, la condition de retour en phase s’écrit : 2nng, R = pAg, ol p est un entier
et Ag la longueur d’onde dans le vide. Cette équation est formellement analogue a la
condition de résonance d’un Fabry-Pérot, avec une longueur de cavité aller-retour qui
vaut ici 2mng.R.

vide SC

FIG. 5.2 — Réflexion d'un rayon d’angle d’incidence x > arcsin “2“e dans le disque d’indice 7.

plongé dans un milieu d’indice nyige < Nse.

5.2.2 Description des modes de galerie

Considérons une cavité a microdisque dont la hauteur est petite devant le diametre et de
I’ordre de la longueur d’onde dans le matériau. Le champ est fortement confiné verticalement par
le contraste d’indice entre le semiconducteur et le vide. On peut donc découpler les dépendances
suivant z et les dépendances suivant r et 8. Nous considérerons le probleme en 2 temps :

— Verticalement le disque est un guide d’onde plan infini diélectrique a 3 couches. Les
solutions bien connues de ce guide se décomposent en ondes TE (avec un champ électrique
transverse) et des ondes avec un champ magnétique transverse (TM). De la résolution
ce probleme, on extrait 'indice effectif vu par le champ électrique confiné dans le milieu
d’indice le plus fort.

— On résout ensuite ’équation de propagation du champ électromagnétique dans le plan du
disque, sachant que l'indice vu par le champ est 'indice effectif qu’on vient de calculer.

Guide d’onde infini Considérons le guide plan infini représenté sur la figure 5.3, consti-
tué par une couche de semiconducteur d’indice ng. dans le vide d’indice m,;q.. Nous traiterons
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z

X

Fia. 5.3 — Représentation schématique du guide plan infini formé par une couche d’indice ng. = 3.3
d’épaisseur e dans un milieu d’indice n;4. = 1.

ce probleme dans le systeme de coordonnées cartésiennes (x,y,z). Nous cherchons a résoudre les
équations de Maxwell suivantes :

- =
V.(eE) = (5.1)
— —
V. (uoH) 0 (5.2)
- @ — —
VxE = —jwuH (5.3)
- = —
VxH = +4jweE (5.4)

N — —
ot £(7°) = egn?(7).
En coordonnées cartésiennes, les 2 dernieres équations donnent lieu au systeme de 6 équa-

tions suivantes :

aa% O~ o, (5.5)
a;i - 83% = —jwpH, (5.6)
S-S = ieut. (5.7)
852 - % — jweE, (5.8)
a(im - ac,gz = jweky (5.9)
% - 8;;‘” = jwekE, (5.10)

Avec les conventions de la figure 5.3, les solutions recherchées se propagent selon y donc les champs

varient en e/“tFs¥) ol w est la pulsation et ky la constante de propagation libre selon y. Nous
— —

cherchons donc les champs E et H sous la forme suivante :

E = (Eopts + Eoyey + Eppez)el@kuy) (5.11)
H = (Hopey+ Hoyey + Hpol)ed @imhu) (5.12)

= — = e | - . N
ou (e, ey, e;) sont les vecteurs unitaires de la base du repere cartésien. Puisque le systeme est
invariant par translation selon z et y, les amplitudes F,., Eyy, E,. et Hop, Hoy, H,. ne dépendent a
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priori que de z. On obtient alors des expressions pour F,., F,, H,, H, en fonction des composantes
longitudinales E, et H, :

—jwp OH,

E, = ey o (5.13)
R (5.14)
H, = kji“%%%’ (5.15)
o= gl (5.16)

ol k = w,/ue est la constante de propagation dans le milieu. De plus, des équations de Helmholtz :

=1 = —
V'E+k'E = 0 (5.17)
= = —
V'H+k"H = 0 (5.18)
il s’ensuit que :
2E 9 o\
9.2 = —(k* =k, E (5.19)
82H 9 N2
9.2 = —(k* —k,)H (5.20)

Deux types de solutions sont possibles pour ce systeme : des ondes avec un champ électrique
transverse (TE) et des ondes avec un champ magnétique transverse (TM) :
1- Le champ électrique TE ne possede qu’une composante non-nulle : E,. Le champ magnétique
aura alors 2 composantes non-nulles : H, et H,. L’équation (1.15) devient alors :

DB (K2~ k2)E, =0 (5.21)

2- Le champ magnétique des ondes TM ne possede qu'une composante non-nulle ; il s’agit de H,. Le
champ électrique aura alors 2 composantes non-nulles : E, et E,. L’équation (1.16) devient alors :

Ole + (k2 — k2)H, = 0 (5.22)

Solutions de 1’équation d’onde Les 2 équations obtenues sont les équations de propa-
gation des composantes H, et E, avec les expressions :

E, = Eo(z)ed@tFw)
H, = Hy(z)ed@ k)

Elles sont formellement analogues a ’équation de Schrodinger obtenue dans le cadre du puits de
potentiel unidimensionnel. Le probleme se résout de maniere similaire, le guide d’onde 3 couches
constituant un puits de potentiel rectangulaire de hauteur finie pour le champ électromagnétique.
Nous allons détailler le raisonnement pour les ondes TE et simplement donner le résultat pour les
ondes TM, pour lesquelles le raisonnement est rigoureusement identique. Les solutions de I’équation
5.21 auront 2 formes possibles :
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— La premicre est constituée des solutions oscillantes E, = exp(jk.z) si k? > k‘Z ou la

constante de propagation est k. = ,/k* — k2

— La seconde correspond & des ondes évanescentes £, = e~%% si k% < k; ol la constante

d’atténuation est o, = , /k:% — k2
Les solutions qui nous intéressent sont celles qui sont oscillantes dans le guide et amorties a 'exté-

rieur. Leur champ F, s’écrit donc :

Aet@* 5 —c0 <z < —g (5.23)

Betik=z 4 Cemih=2 g —% <z< % (5.24)

De %% si g <z <00 (5.25)

ou oy = (/k2 — k2, et k. = /k%. — k2 sont les constantes de propagation libre dans les milieux

vide et semiconducteur d’indice ny;qe et ngs.. Le guide étant symétrique par rapport a z = 0, il
est possible d’identifier 2 types de solutions : les solutions paires (dont le champ électrique est
symétrique autour de z = 0) et les solutions impaires (dont le champ électrique est antisymétrique
autour de z = 0.) Le champ électrique E, des modes pairs s’écrit :

Aete=+5) o oo <2< —g (5.26)
Bceos(k,z) si —g <z< g (5.27)
Ae==(>72) g g <z <00 (5.28)

Le champ électrique E, des modes impairs s’écrit :

At Gt g oo < 2 < —g (5.29)
Bsin(k,2) si —g << g (5.30)
Ae==(373) g g <z< o0 (5.31)

Conditions de continuité aux interfaces
— La composante tangentielle du champ électrique (E,) doit étre continue en z = £§ donc :

5
®

z

A = B cos( 5

) (5.32)

pour les modes pairs et

™
9

z

A = Bssin( 5

) (5.33)

pour les modes impairs.
— La composante tangentielle du champ magnétique (c’est-a-dire H,) doit étre continue en

z==x5:
1 8E;p sc 1 aE:L" vide
— 2 _ e = _— —_1e 534
pse 0z |Z_i2 Hoide 0% |Z_i2 ( )
d’ou
. kse
Aa, = Bk, sin(—) (5.35)

2
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pour les modes pairs et

k
—Aa, = Bk, cos( ;e) (5.36)
En regroupant les 2 conditions pour chaque parité, on obtient 2 équations transcendantes :
k k
age = ;e tan %epour les modes pairs (5.37)
k k
_age — ;e cot %epour les modes impairs (5.38)

Ces équations transcendantes ne peuvent se résoudre analytiquement. Il faut remarquer que :

a.e k.e (k2 —K2,)e* (k2 — k2)e?
(52 +(5)7 = e e (5.39)
koe
= (nf. - n%ide)(T)Z (5.40)
= R? (5.41)

ol kg = wy/Ho€o est la constante de propagation dans le vide. L’équation obtenue décrit un cercle
de rayon R dans le plan («., k,). Les solutions des équations transcendantes seront donc les inter-
sections entre ce cercle et les tangentes et co-tangentes des expressions 5.37 et 5.38 respectivement
pour chaque parité. La résolution graphique se fait a 'aide de graphes comme celui de la figure 5.4,
sur lequel nous avons représenté les courbes d’équations y = ztanx et y = xcotx dans le quart
de plan (k,e/2,a,e/2), ainsi que le cercle d’équation 22 + y?> = R%. Pour chaque intersection des
courbes avec le quart de cercle, on obtient un couple de solutions (k,, ), ce qui permet ensuite de
calculer I'indice effectif n.y.

. _ koe 2 2
Comme on peut le voir sur la figure 5.4, selon la valeur de R = =3%4/n3, —nZ,,. , donc

selon la valeur du saut d’indice et selon le rapport entre 1’épaisseur de la couche centrale sur la
longueur d’onde dans le vide, un nombre limité de modes peut s’établir. Ce nombre augmente avec
I’épaisseur. La limite d’existence de ce mode correspond a l'intersection sur ’axe des abscisses, soit :

k.e pm
=— 5.42
5 =5 (5.42)
La condition d’existence d’un mode p pour des structures ayant une épaisseur e est la suivante :
e
— > P (5.43)

Ao 2 2
2 Nse = MNyide

Pour une épaisseur donnée e et pour un indice de semiconducteur de l'ordre de 3, on retiendra qu’il
existe 6% modes, ou Ay est la longueur d’onde dans le vide.
Pour chaque mode p, le nombre de lobes est p + 1. Les modes pairs ont donc un ventre au centre
de la structure et les modes impairs un noeud. Notre objectif étant de maximiser I'interaction avec
le champ électro-magnétique, seuls les modes pairs nous intéresseront par la suite (et en particulier
le mode fondamental p = 0), car nous placons la couche active au centre de la structure.

Nous arrivons a ce stade & ['objectif de cette partie : connaitre I'indice effectif du guide plan.
Ayant déterminé k, et o, la constante de propagation selon y est donnée par

ky = VK3 — k2 = [k} + 02 (5.44)

comprise entre ky;qe et kse. L'indice effectif est défini par la relation

ky = neffk‘o
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TE3 |

a /2

k,e/2

Fia. 5.4 — Illustration de la résolution graphique des équations transcendantes pour e = 250 nm,
ko = 8.10°m~! et n,. = 3.3. Les traits pleins représentent les modes pairs et les pointillés les modes

impairs. Le couple solution (k.,a,) est déduit des coordonnées de l'intersection entre les courbes

2
vide"

et le quart de cercle de rayon R = % n2.—n

Modes TM La méme démarche aboutit & I’équation transcendante :

Q6 Eyide k2€ ¢ k.e

5.45
2 T . 2 BT (5:45)
pour les modes pairs et
—Q,€  Eyide ko€ k.e
= —— 5.46
2 fe 2 07 (5.46)

pour les modes impairs. La seule différence avec les modes TE réside dans le rapport de permitti-
vités.

Dans le plan Nous avons d’abord considéré le microdisque comme un guide d’ondes
électromagnétiques infini & 3 couches confinant verticalement le champ électro-magnétique, séparant
ainsi les modes en polarisations TE et TM (cette séparation devient une approximation pour les
microdisques de diametre fini). Nous avons obtenu un indice effectif pour le microdisque dans la
direction z et la dépendance du champ électromagnétique en z. Pour le mode fondamental p = 0,
cette dépendance en z est en cos(%, /n2, — n? 7 fz) Nous allons maintenant considérer le confinement
dans les 2 autres directions de l’espace, di au contraste d’indice dans le plan entre le vide et le
disque d’indice n.f¢ et de rayon a. _

L’équation de propagation a résoudre a la méme forme pour les champ électrique E et
magnétique H:

2 —

A?+@H%F:0 (5.47)

_
ou F' désigne le champ électrique ou magnétique. Le systeme présentant une invariance par rotation
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s |

48] \

Fia. 5.5 — Structure schématique du microdisque de rayon a et d’épaisseur e.

autour de z, les coordonnées les plus adaptées sont les coordonnées cylindriques (7,0, z), avec les
conventions de la figure 5.5. L’équation 5.47 se ré-écrit en coordonnées cylindriques sous la forme :

2 1d 1 & &2 s w? =
G2t rar T zae T e T g F =0 (5:48)

Avec I'approximation que nous avons faite de séparer les modes en polarisations TE (E,, Ey, H.)
et TM (H,, Hy, E.), I'équation 5.48 devient une équation scalaire en F., ou F, désigne H, (resp
E.) pour les modes TE (resp. TM). L’équation 5.47 est séparable en r et 6 et z [153]. La solution
se présente comme un produit de 3 fonctions en r, 0 et z :

F. = R(r)O(0)Z(2) (5.49)

L’équation 5.48 se scinde alors en 3 équations :

d*0
Wﬂn?@ =0 (5.50)
>z W?
W+072(n2—ngff)z = 0 (551)
@R 1dR  wnl;; m?
a? T dr ( 2 2 B =0 (5:52)

La premiere équation se résout analytiquement : ©(6) = €. La forme de la solution résulte
de I'invariance par rotation. Il s’agit en effet de la fonction propre de 'opérateur moment cinétique
L. : ™ ot m-valeur propre de L., est un entier, appelé ici nombre azimuthal du mode de galerie.

La seconde est 1’équation du guide plan que nous avons résolue au paragraphe précédent.

La derniere équation permet de connaitre la dépendance radiale du champ électromagné-
tique. Les solutions de cette équation sont les fonctions de Bessel dans le disque (r < a) et de
Hankel & Pextérieur du disque (r > a). Comme discuté dans la référence [152], la fonction solution
de Hankel peut étre approchée par une exponentielle décroissante, d’ou [132] :

u)’l’leff’r'

R(r) = Jn(

) pour r < a (5.53)

u}’l’leff’l“

R(r) = Jnl )=~ pour r > a (5.54)

Cc

) 7 . _w 2 o 2
avec la constante d’atténuation oo = R /neff Nde:

Le nombre azimuthal m est déterminé, a (w, a, nrs) fixés, par les conditions de continuité
en r = a, ce qui conduit & I’équation transcendante [152] :
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w wn, a
s Im( off

) = (& +ma) (L) (5.55)

oun= Q_Qd pour les modes TE et n = 1 pour les modes TM.

Pour chaque valeur de m, cette équation a une infinité de solutions w, ,, que 'on indexe

par le nombre radial n. Le profil radial du champ correspondant présente alors n — 1 noeuds dans la
direction radiale. Une approximation couramment faite, dite approximation des modes de galerie,
consiste a considérer que R(a) = 0 pour r > a.

Profil d’intensité La figure 5.6 résume les profils d’intensité en fonction des 3 variables
z,0 et r. Sur cette figure, nous avons représenté a titre d’exemple les dépendances en intensité pour
le mode TE(p =0,m = 17,n = 2) dans un disque d’1 um de rayon et de 250 nm d’épaisseur :

Z
A
A
0
I
e
< 2a / . A
Dépendance en z (p=0) : en 6 (m=17) : enr(n=2):
| mode TE (17,2)
L. A’ L T T ? T T L “ ] L L L L L L L L L
-0.25-0.20-o.15-0.10-0.053.82)005 0.10 0.15 0.20 0.25 O‘ODiDsltanO(z;e :u ;‘;ntDrSe c;l‘z doi;q:; (:fm)w

Fi1G. 5.6 — Représentation des dépendances de 'intensité du champ électrique en fonctions des
coordonnées cylindriques dans un disque d’1 um de rayon et de 250 nm d’épaisseur pour le mode
TE(p=0,m=17,n =2).

Le champ est caractérisé par 3 nombres quantiques : p, m,n.

— p, lié a la coordonnée z, correspond au numéro du mode TE ou TM considéré. Le mode
fondamental correspond & p = 0. La dépendance de l'intensité du champ est en cos® k,z
a lintérieur du disque. A l'extérieur, elle est exponentiellement décroissante en e 2%,

Les coefficients k., et a, sont les solutions des équations transcendantes, précédemment

calculées.
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— Le nombre m, attaché a la coordonnée 6 correspond au nombre de zéros divisé par 2 dans
la direction orthoradiale. L’intensité varie comme cos? mé, avec 2m noeuds sur un tour
(sur le schéma m = 17).

— n, lié a la coordonnée r correspond au nombre de zéros le long du rayon. En r, la dépen-
dance est donnée par Jm(rneffWT”T’")2 a l'intérieur du disque et par Jm(%)%_h(““)

a l'extérieur du disque.
Dans ’approche simplifiée de 'optique géométrique, nous avions distingué 2 types de mode.

Ils se distinguent, dans cette approche, par la valeur du nombre m :

— Les modes de galerie, qui nous intéressent, décrits par les fonctions de Bessel J,,, pour m

grand, pour lesquels la propagation se fait le long du périmetre du disque, par réflexion
1

Neff -

totale interne, en incidence quasi-rasante (supérieure a arcsin 20°). La longueur

effective de la cavité est 2mancy;.
— Les modes rayonnants pour lesquels m est petit ou nul : Ces modes sont, au contraire,

dominés par le mouvement dans la direction radiale. Ils correspondent aux angles d’inci-
71 pr—
Neff

a une longueur de 2n.¢ra ol a est le rayon du disque. Ce mode consiste en oscillations

dence plus petits que ’angle critique qui vaut ici : arcsin 20°. La cavité équivalente
radiales du champ électrique, comme les ondes formées par un caillou jeté dans ’eau.

Un article de Mair et al. [133] décrit I'observation de ces 2 types de modes dans des microdisques

d'InGaN/GaN, les modes de galerie se distinguant par leur facteur de qualité supérieur.

5.2.3 Caractéristiques théoriques des modes de galerie

Facteur de qualité intrinseque Les modes de galerie sont intrinsequement couplés par
une barriere d’épaisseur finie au continuum des modes propagatifs de I’espace libre. Pour estimer
ces pertes dans la direction radiale, une approche courante consiste a utiliser ’analogie formelle
du probléme avec I’équation de Schrodinger. En effet, en posant ®, = /rR(r), '"équation 5.52 se
réécrit : 2o 2

- dr; +V(r,w)®, = )

D, (5.56)

Cette équation est analogue & une équation de Schrodinger auto-cohérente ou le terme positif ‘2—22
joue le role de I’énergie, et ou le potentiel s’écrit :
w? 4m? +3

V(irw)=—=(1- n2(7“)) + 2

> (5.57)

avec n(r) = nesyp pour v < a et n(r) = 1 pour r > a. Notons qu'ici le potentiel dépend de la valeur-
propre, a la différence d’une vraie équation de Schrodinger. Il apparait clairement que la différence
d’indice crée un potentiel attractif (1 — n? < 0) tandis que le moment angulaire du photon est &
l'origine de la barriere centrifuge (4m? 4+ 3 > 0). L’addition des 2 termes crée un puits métastable
(pour m # 0) représenté sur la figure 5.7. La résolution de ce probleme montre que les solutions
(définies positives) sont de 2 types, comme nous 'avons déja vu au travers des diverses approches :
— Pour les valeurs propres supérieures a V.., la particule n’est pas piégée par le potentiel
mais diffusée. Ces états de diffusion sont associés aux modes rayonnants, ayant des pertes

par rayonnement importantes donc un mauvais facteur de qualité.
— Pour les valeurs propres comprises entre 0 et Vi,q:, les états-propres quasi-liés corres-
pondent aux modes de galerie. qui peuvent s’échapper du disque par couplage tunnel.
Ils sont évanescents dans la barriere tunnel, s’étendant hors du disque sur une distance
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Fia. 5.7 — Potentiel radial pour un disque d’1l pum de rayon pour E = 1660 meV et m = 21.

d’environ ’;‘—7?‘ ~ negra pour les modes de nombre radial n = 1 [127]. Donc le mode est
évanescent sur cette distance puis propagatif, comme le montre la figure 5.8.

Il est usuel de caractériser la qualité d'un résonateur par = x5, ot Aw représente la
largeur de résonance, supposée de forme lorentzienne. La durée caractéristique d’amortissement de
I’énergie et donc le temps de stockage du photon dans la cavité est relié a @ par : teqy = 277%. Le
facteur de qualité intrinseque est estimé dans I'approximation WKB [127] par : Qunner = exp 2m.J,

ol

J =tanh /1 - 1/n2; = \J1—1/n?, (5.58)

Pour nesy ~ 3, une valeur approchée du facteur de qualité intrinseque est donnée par la formule
plus simple :

Qtunnel = 5m—1 (559)
Pour les modes de galerie s’établissant & I’énergie des boites quantiques dans des microdisques de 2-
3 um de diametre, m prend ses valeurs dans I'intervalle 10-25. Les facteurs de qualité intrinseques
correspondants valent entre 10 & 106, ce qui signifie que les pertes par rayonnement sont tres
faibles.

Volume effectif des modes de galerie Au chapitre 1, nous avons écrit le champ élec-
— —
trique quantifié sous la forme E(7) =i}, 260& (e (T) — a; & (7)) a et a) . Avec ces nota-

tions, nous avons défini le volume du mode par :

///\al VPd3T (5.60)

Dans la pratique, une formule équivalente plus facile a utiliser est la suivante :

V= f”T;E ‘(T)’ )dr (5.61)
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n=1

r=a r

Intensité du champ électrique

Tunnel | Propagatif

0 a n_a
Distance r au centre du disque de rayon a

F1G. 5.8 — Intensité du champ électrique du mode T'E,—g ,—21,,=1 en fonction de la distance au
centre d’un microdisque de rayon a. Le mode est guidé dans le disque ; la région évanescente s’étend
de a a ngyra; la région propagative s’étend de nsra a I'infini. La discontinuité du champ électrique
au bord du disque vient du fait que seul D (et pas E) est continu. Insert : schéma du microdisque
de rayon a d’indice n.rs plongé dans un milieu d’indice 1 [123].

Elle a l'avantage de s’affranchir des coefficients de normalisation des fonctions d’onde du champ
puisque le volume effectif est normalisé par le maximum d’intensité du champ électrique.

Cette formule met en évidence l'intérét de minimiser ce volume. V' est en effet inversement pro-
portionnel au maximum du champ électrique. L’émetteur étant supposé placé au maximum du
champ électrique, le confinement obtenu en diminuant V' a pour effet de renforcer le champ local
en interaction avec I’émetteur.

Nous calculerons plus loin dans le chapitre les volumes effectifs des microdisques. Citons pour
I'instant une valeur a titre d’exemple : pour un disque de 2 um de diametre et pour le mode
TEp,—0n=1,m=21, le volume effectif du mode de galerie est de 0.07 pum3. Pour obtenir un tel confine-
ment, il faut soit fabriquer un micropilier de diametre 2 fois plus petit, soit des cristaux photoniques
avec des trous de taille nanométrique. L’avantage des microdisques est donc de pouvoir confiner
la lumiere sur de treés petits volumes, avec des cavités de taille relativement grande. Ces petits
volumes effectifs, associés a des facteurs de qualité intrinseques extraordinairement grands font des
microdisques de trés bons candidats pour le couplage fort.

5.3 Réalisation technologique

Cette partie est consacrée a la description des étapes technologiques de fabrication des
microdisques. Les microdisques étaient déja fabriqués au laboratoire au début de cette these, selon
un procédé établi par B. Gayral. Nous commengons par décrire ce procédé, puis nous indiquons les
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améliorations apportées au cours de la these. Le dernier paragraphe est consacré a la réalisation de
microdisques que nous avons développés récemment, les microdisques sur AlOx.

5.3.1 Technologie utilisée au début de cette these

Structure de ’échantillon : La structure de la couche épitaxiée est constituée de :

— Une couche tampon de GaAs afin d’avoir une couche de GaAs de meilleure qualité que
la surface du substrat commercial.

— Une couche riche en aluminium (1.5um de Gag2AlpgAs) destinée a former le pied du
disque.

— Le disque lui-méme, au centre duquel se trouve la couche active. Pour la caractérisation
des microdisques, la couche active est formée de 3 plans de boites quantiques d’InAs.
La facon usuelle de sonder une cavité est d’utiliser les boites quantiques comme sources
internes a la cavité, en 'occurrence des boites quantiques d’InAs auto-organisées, ce, pour
plusieurs raisons. D’une part, la dispersion en taille de ces boites quantiques résulte en une
largeur inhomogene, permettant de sonder les modes sur une plage spectrale de plusieurs
dizaine de meV. C’est pourquoi pour caractériser les microdisques, nous utilisons une
couche épitaxiée contenant des boites quantiques d’InAs plutét que les boites quantiques
de GaAs n’émettant que sur une plage spectrale de 10 — 15meV . Une fois la technologie
caractérisée et mise au point, nous la testons alors sur un échantillon contenant des boites
quantiques de GaAs et vérifions que les qualités de la cavité sont conservées. D’autre part,
le coefficient d’absorption des boites quantiques est relativement faible [135], condition
nécessaire pour ne pas dégrader les qualités de la cavité. Nous reviendrons en détails
sur la question de I'absorption dans le paragraphe caractérisation optique des modes de
galerie.

La figure 5.9 résume les structures des couches épitaxiées pour les 2 types de boites quantiques :

20 nm GaAs

2 nm GaAs

20 nm Alg ,Gag gAs

71 nm Aly 4Gag As

40 nm GaAs x3

Barrieres 50 nm Al 3Gag 7As

Couche active : boites quantiques InAs x3

Puits quantique GaAs 4nm

40 nm GaAs x3

Barrieres 50 nm Al 3Gag 7As

20 nm Alp ,Gag gAs

71 nm Alg 4Gap 6AS

20 nm GaAs

2 nm GaAs

Couche riche en aluminium :
1,5 pm Alg gGag oAs

Couche riche en aluminium :
1,5 pm Alg gGap ,As

Couche tampon GaAs

Couche tampon GaAs

Substrat GaAs

Substrat GaAs

F1a. 5.9 — Schéma de la structure de la couche épitaxiée avec des boites quantiques d’InAs (a
gauche) ou de GaAs (a droite). La partie destinée a former le pied du disque est en gris foncé. La

zone active est en blanc.

Etapes Technologiques Au début de cette theése, nous avons bénéficié des développe-
ments technologiques effectués sur les microdisques par B. Gayral et al. [136]. Les principales étapes
technologiques, schématisées sur la figure 5.10, étaient les suivantes : Apreés enduction et recuit d’une
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résine positive tres utilisée en lithographie électronique, le PMMA (polyméthylméthacrylate, plus
connu sous le nom générique de plexiglass), des motifs circulaires de 2.5 & 3.5 um sont définis en
lithographie électronique (étape a sur la figure 5.10). Une couche de dépdt de titane de 70 nm est dé-
posée (étape b) puis "liftée” dans du trichloréthyléne chaud (étape c). La gravure chimique (étape
d) est effectuée a température ambiante en plongeant 1’échantillon dans une solution d’attaque
non-sélective, c’est-a-dire que la vitesse de gravure est la méme pour les différentes concentrations
d’aluminium présentes dans ’échantillon. A ce stade, on obtient des cylindres sous le masque de
titane. Les flancs du cylindre sont des arcs de cercle car la gravure est isotrope. Les flancs du disque
lui-méme (le guide d’ondes) sont & peu pres verticaux car leur épaisseur est tres inférieure a la
profondeur de gravure. Le masque de titane est retiré en plongeant ’échantillon dans du trichlor-
éthylene chaud sous ultra-sons pendant 15 & 30 mn (étape e). Le pied du disque est défini par une
solution d’attaque tres sélective (étape f) : 'acide fluorhydrique HF dilué a 3% a la température de
4°C. Les sélectivités de la gravure du Gag.2AlpgAs et de GaggAlp.4As sont dans un rapport mille.
La vitesse de gravure, abaissée par la température, est d’environ 10nm.s~! & 4°C. L’épaisseur du

pied est donc réduite d’environ 1.2 um.mn=!.

- —

a) Insolation d’'une résine b) Dépbt de Ti sur la résine c) Dissolution de la résine
positive Lift-off

T VAN T

d) Gravure non-sélective e) Retrait du masque de Ti f) Gravure sélective

Fi1Gg. 5.10 — Schéma représentant les principales étapes technologiques de réalisation des micro-
disques.

Inconvénients Cette technologie produit des microdisques qui ont un facteur de qualité
allant jusqu’a 12000 pour des microdisques de rayon r > 1 ym. Pour les rayons inférieurs, le facteur
de qualité se dégrade. Ce facteur de qualité correspondait a I’état de I’art au début de cette these,
ce qui explique son intérét. Elle présente toutefois quelques inconvénients :

— Cette solution d’attaque & base de HBr doit étre préparée au moins 24h a I’avance, et sa
réactivité diminue ensuite au cours du temps. La gravure sans agitation prend quelques
heures ; la gravure avec une légere agitation dure quelques minutes mais dépend fortement
de la vitesse d’agitation et donc de 'expérimentateur. Elle est par conséquent difficilement
reproductible.

— Le procédé de retrait du masque n’est pas entierement reproductible et il peut arriver
que la surface du disque ne soit pas exempte de petits résidus de titane. Ces résidus sont
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génants; ils peuvent en effet absorber ou diffuser les photons émis dans le mode et donc
faire chuter le facteur de qualité.

— La derniére étape de gravure au HF engendre 2 limites supplémentaires : d’'une part, des

pieds fins fragilisent le disque. D’autre part, avec une profondeur de gravure donnée, il
n’est pas possible de réaliser des disques de diametres tres différents sur un méme morceau
d’échantillon.

Pour chacun de ces inconvénients, nous avons développé une solution. Nous avons changé
de solution d’attaque, optimisé le retrait du masque puis nous nous sommes affranchis de cette
étape par utilisation d’une résine négative. Enfin, pour pallier aux 2 derniers inconvénients cités
ci-dessus, nous avons développé un nouveau type de cavité : les microdisques sur pied d’AlOx. Nous
allons maintenant détailler ces solutions successivement.

5.3.2 Améliorations apportées aux microdisques

Reproductibilité de la gravure Dans le but d’obtenir une gravure reproductible, nous
avons abandonné la solution d’origine au profit d’une solution dont on peut controler la vitesse de
gravure. La solution utilisée est constituée de 3 composants en proportions égales : des cristaux de
dichromate dissous dans I'eau (12.4mg/100ml d’eau), de I’acide bromhydrique et de I’acide acétique.
La vitesse d’attaque de la solution dépend de la température. Afin de définir cette vitesse, nous

thermostatons la solution & 20° C. La vitesse de gravure est alors de 80 nm.s™!

, C’est-a-dire que la
gravure de 1.5 um est obtenue en environ 17 s. Afin d’avoir une gravure homogene sur I’échantillon,
et en particulier sans effet de bords sur un échantillon de moins d’1 em?, il est nécessaire de tourner
I’échantillon dans la solution d’attaque, puis de rincer abondamment 1’échantillon dans 1’eau apres
gravure (2 minutes). Le controle de la profondeur de gravure se fait au MEB. Nous observons une
sous-gravure dans un rapport d’environ 2/3 avec la gravure, car la gravure est moins rapide sous
le masque de titane. La figure 5.11 montre le résultat apres gravure avec le masque de titane.
L’isotropie de la gravure est mise en évidence par le rayon de courbure des flancs. Le rayon initial
du masque est de 4 ym. Le diametre final du disque est de 2 um pour une profondeur de gravure

est de 1.5 um.

F1G. 5.11 — Images obtenues au MEB obtenues apres gravure non-sélective avec le masque de titane
(en clair sur I'image).

Retrait du masque Le titane sert de masque de gravure. L’épaisseur initialement dépo-
sée était de 70 nm. Afin de faciliter le retrait du masque nous avons cherché a optimiser 1’épaisseur
de titane a déposer. Différents essais ont montré que cette épaisseur peut étre réduite jusqu’a 20 nm ;
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c’est I’épaisseur minimale pour que le masque résiste a la solution d’attaque pendant le temps né-
cessaire a la gravure. En réduisant cette épaisseur, nous facilitons I’étape de retrait ; néanmoins, la
surface apres le retrait n’est pas toujours exempte de résidus de titane, comme le montre la figure
5.12.

EoiLEBum K 1. B88um

Fia. 5.12 — Images obtenues au MEB de microdisques présentant des résidus de masque de titane.

C’est le développement récent au laboratoire d’une résine négative (MAN2340) qui a per-
mis de s’affranchir de ce probleme et d’améliorer la technologie microdisques. En effet, la résine
négative MAN2340 résiste a la solution de gravure non-sélective ; elle peut donc servir de masque
de gravure. Cette résine simplifie la fabrication des microdisques, puisque le nombre d’étapes est
réduit : Apres désoxydation de la surface de I’échantillon, on procede a I’enduction et au recuit
de la résine pendant 1 mn & 90°C. A l'issue de cette étape, la résine se rétracte et change de cou-
leur. La figure 5.13a montre une image MEB des motifs de résine apres développement pendant
20 a 30 s dans le révélateur MIF726 pur. Il s’agit de cylindres de 5 um de diametre et de 550 nm
d’épaisseur environ, avec des flancs parfaitement verticaux comme le montre la figure 5.13a. Apres

4.97 mu

a) Aprés développement b) Aprés retrait du masque ¢) Apres gravure au HF

Fia. 5.13 — Images obtenues au MEB apres les principales étapes technologiques de réalisation des
microdisques a partir d’une résine négative.

le développement, I’échantillon est gravé par la solution non-sélective. Le retrait de la résine se fait
dans l'acétone en quelques secondes (figure 5.13b). Cette étape retire parfaitement le masque et de
fagon reproductible. La derniere étape de gravure au HF est identique.

5.3.3 Microdisque sur AlOx

Motivations Nous avons également vu que les microdisques présentent 2 autres inconvé-
nients : D’une part, la gravure chimique au HF ne permet pas de réaliser sur un méme échantillon
des microdisques de tailles tres différentes. Cet inconvénient est illustré sur la figure 5.14. Un temps
de gravure donné est adapté a un diametre de microdisque : pour les microdisques les plus gros
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(voir le disque & I'arriere-plan sur la figure 5.14), ce temps n’est pas suffisant, pour des microdisques
plus petits, 'intégralité du pied a été gravée (voir en bas a droite sur la figure 5.14). D’autre part, la

FiG. 5.14 — Image obtenue au MEB de microdisques a partir d’un masque présentant des tailles
différentes.

forme méme du microdisque rend ces objets tres fragiles mécaniquement. Pour assurer la robustesse
des microdisques, il faut une épaisseur minimale de pied, ce qui exclut la possibilité de réaliser des
microdisques de tres petits diametres (< 1 um). Afin de remédier a ces 2 inconvénients, nous avons
développé un nouveau type de microdisque, en collaboration avec I. Sagnes : les microdisques sur
oxyde d’aluminium (AlOx). Le principe est simple : le pied, au lieu d’étre gravé est oxydé de fagon
controlée. Autrement dit, la gravure sélective de la partie riche en aluminium est remplacée par
une oxydation sélective. La technique d’oxydation controlée a été découverte en 1990 [137]. Depuis,
I'oxydation controlée de I’aluminium trouve un large champ d’applications : grace a ses propriétés
d’isolant, I’AlOx peut par exemple confiner le courant dans les VCSELSs [138], grace & son indice
faible (n = 1.6), il est utilisé pour confiner la lumiére dans les miroirs de Bragg [139], les cristaux
photoniques [140], ou les micropiliers [165]. C’est de ce faible indice dont nous chercher a tirer
parti avec les microdisques sur AlOx; le contraste d’indice entre le disque et son environnement,
nécessaire au confinement de la lumiere est assuré par l'interface GaAs /AlOx d’une part et par
le contraste vide/GaAs d’autre part. Ces microdisques remédient aux 2 inconvénients évoqués : le
pied du disque est aussi grand que le disque lui-méme, ce qui assure une plus grande robustesse.
De plus, avec ce procédé, on peut réaliser simultanément des microdisques avec une dispersion de
diametres arbitrairement grande.

Structure des couches épitaxiées La seule différence de structure par rapport a celle
décrite précédemment et reportée en figure 5.9 réside dans la composition en aluminium du pied,
qui doit étre supérieure a 95 % pour I'oxydation.

Etapes technologiques Dans le principe, les étapes technologiques sont identiques a celle
des microdisques précédents, la derniere étape de gravure étant remplacée par une étape d’oxyda-
tion. Néanmoins, apres la premiere attaque, il n’est pas possible de retirer le masque de titane, car
I’échantillon doit immédiatement aller dans le four d’oxydation. A la sortie du four d’oxydation, le
titane a formé du T70,, tres difficile a retirer. Ceci nous impose donc de changer de masque.
Nous avons également essayé de transposer la technologie utilisant la résine négative des micro-
disques "sur air”; apres la gravure, la résine doit étre enlevée avant l'aller dans le four a 400°.
Pour cela, I’échantillon est plongé dans ’acétone. Les essais ont montré qu’en présence de solvants,
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I'oxydation controlée ne se déroule pas de facon reproductible. Une autre solution, a développer a
I’avenir consistera a transférer le masque de résine négative dans le nitrure.
La procédure qui a produit avec succes des microdisques AlOx est résumée sur la figure 5.15 :

Lift-off Ni
PMMA Ni PMMA + Ni
Si;N, Gravure ionique RIE SigN,
aas GaAs 222 aas GaAs 22a
| e——
Alg 95Gag gsAS Alg 95Gag gsAS
GaAs buffer GaAs buffer
Gravureﬂ chimique
Ni
Oxydation SigN,
saGaAs 22 + aaGagAsasa
Retrait du masque
AlOx _ AlGaAs

GaAs buffer

F1c. 5.15 — Description schématique des étapes technologiques pour la réalisation de microdisques
AlOx.

1. Apres un dépot de 300 nm de nitrure SizNy, un lift-off de 10 nm de nickel est suivi d’une
gravure en RIE & base de fluor (SFg) pour graver le nitrure, et d’oxygene pour graver la
résine. Des motifs circulaires de 4.8 a 6 pum de diametre sont ainsi définis par transfert du
masque de nickel vers le nitrure.

2. Ensuite, ’échantillon est gravé par la solution d’attaque non-sélective, de la méme facon que
pour les microdisques dits "sur air”. Apres une gravure d’1.8 um, le diametre des disques est
diminué d’environ 1.2 ym. L’échantillon est alors immédiatement rincé dans ’eau désioniséee
et l'on doit éviter tout contact avec l'air avant de le placer dans le four d’oxydation. En
effet, au contact de ’air s’initie une oxydation incontrolée, qui provoque des dislocations dans
I’échantillon. L’oxydation contrélée du pied est réalisée dans un four d’oxydation a 400 °C
pendant 90 mn sous vapeur d’eau et flux d’azote avec un débit de 11.h~1.

3. A la sortie du four, il ne reste plus qu’a enlever le masque de Ni/Si3Ny : le nickel s’enléve au
moyen d’une solution diluée d’acide nitrique HNOs, le SisN4 en RIE fluorée a base de SFg.

La figure 5.16 montre 2 microdisques : la photographie de gauche a été prise a la sortie du
four. Le masque de nitrure est visible. La photographie de droite est prise apres retrait du masque de
nitrure. Comme I’AlOx est un isolant, le faisceau d’électrons du microscope électronique a balayage
charge le GaAs et ces charges ne peuvent s’évacuer dans le pied du disque : ¢’est pourquoi le disque
apparait blanc. Le pied du disque est aussi grand que le disque lui-méme. Par conséquent, 'un
des avantages de ces microdisques est leur plus grande robustesse. Cela rend possible la réalisation
de tres petits microdisques, qui requerraient des épaisseurs de pied trop fines avec la technique
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“classique”. De plus, il est possible de fabriquer sur un méme échantillon des disques de tailles tres
différentes : il suffit d’attendre suffisamment longtemps pour oxyder les pieds les plus épais.

F1a. 5.16 — Image obtenue au MEB de microdisques AlOx. A gauche : & la sortie du four d’oxydation,
on distingue le disque avant retrait du masque. A droite : microdisque AlOx apres I'étape finale de
retrait du masque.

En résumé, dans cette partie, nous avons exposé les étapes technologiques de réalisation
des microdisques, qui consistent essentiellement en 2 étapes de gravure humide. Nous avons montré
les différentes solutions apportées pour améliorer pour améliorer la fabrication et la rendre repro-
ductible. L’une d’elles consiste a remplacer la gravure du pied par son oxydation controlée. La
caractérisation des microdisques sur AlOx fait I’objet de la partie ci-dessous.

5.4 Caractérisation optique des modes de galerie dans les micro-
disques sur AlOx

Au chapitre 1, nous avons montré que le facteur de qualité des modes de cavité est un
parametre-clef pour 'observation du régime de couplage fort, et plus généralement pour 1’observa-
tion de phénomenes ’EDQC. Cette partie de caractérisation est consacrée a la mesure du facteur
de qualité des microdisques AlOx.

5.4.1 Caractérisation optique des modes de galerie

Pour caractériser les microdisques, nous étudions la photoluminescence des boites quan-
tiques dans les modes de cavité, 'un des avantages des boites quantiques d’InAs étant leur tres
grande largeur inhomogene. La largeur inhomogene des boites quantiques et la présence d’états ex-
cités nous permet de sonder les modes entre 1200 et 1320 meV . Les mesures de caractérisation des
modes sont effectuées en microphotoluminescence a 4 K sur le dispositif de micro-photoluminescence
sous excitation continue décrit dans 'annexe A. Le procédé de caractérisation est le méme qu’il
s’agisse des microdisques ”classiques” ou des microdisques sur AlOx. Nous décrivons dans cette
partie la caractérisation des microdisques dits sur AlOx. Pour les performances atteintes dans les
microdisques classiques, nous n’avons pas apporté d’amélioration en terme de facteur de qualité
par rapport a la technologie apportée au laboratoire par Gayral et al. [48]. Le facteur de qualité
est limité a 12000.
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WGM 1
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1200 1220 1240 1260 1280 1300 1320
Energie (meV)

F1G. 5.17 — Spectres de micro-photoluminescence mesurés a 4 K sur les microdisques sur AlOx de
diametre variant de 2 a 4 ym.
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La figure 5.17 montre les spectres obtenus pour différents diametres de microdisques, allant
de 2 a 4 pum. Les raies observées résultent de I’exaltation de I’émission des états de boites quantiques
dans les modes de galerie par effet Purcell [31]. L’observation de raies discretes montre que le
contraste d’indice entre ’A10x (n = 1.6) et le GaAs (n = 3.3) confine effectivement les modes dans
le plan du disque. Comme attendu, 'intervalle spectral libre augmente quand le rayon du disque
diminue. Nous allons maintenant étudier leur facteur de qualité.

5.4.2 Facteur de qualité

Le facteur de qualité intrinseque, dii aux pertes par effet tunnel optique (c’est-a-dire aux

pertes radiatives) peut étre limité par 2 sources de pertes :

— L’absorption : elle dépend du matériau actif et de la puissance de pompe et peut théori-
quement étre annulée a la transparence.

— La diffusion des photons par les rugosités de la surface : ce sont des pertes extrinseques,
induites par les imperfections de la technologie. Pour cette raison, la technologie doit
s’efforcer de minimiser les causes de diffusion.

En résumé, le facteur de qualité expérimental @) est donné par [124] :

-1 -1 —1 -1
Q = Qtunnel + Qabsorption + Qdiffusion (562)

Pour évaluer le facteur de qualité des modes de galerie des microdisques, nous étudions
I’émission des boites quantiques dans les modes en fonction de la puissance. La figure 5.18a montre
I'intensité intégrée du mode de galerie étiqueté WGM 1 sur la figure 5.17 en fonction de la puissance
d’excitation. Cette figure met en évidence un seuil & 1100 uW (soit une intensité de 3900 W.cm=2).
Au-dela du seuil, les boites quantiques lasent dans les modes de galerie.

La figure 5.18b représente la largeur & mi-hauteur (FWHM) de ce mode aux puissances
correspondantes, avec un comportement en U en fonction de la puissance. La raie s’affine avec
la puissance jusqu’au seuil, passant de 250 a 100 ueV. En augmentant la puissance d’excitation,
on augmente le facteur de remplissage des boltes quantiques jusqu’a la saturation de I’absorption.
L’affinement spectral sous la transparence montre qu’a basse puissance, le facteur de qualité est
limité par 'absorption des boites quantiques. Ce terme Q;bls diminue avec la puissance, et devient
négligeable a la transparence. Le terme de transparence signifie que les états de boites quantiques
sont remplis avec un taux de remplissage exactement égal & 1. L’émission compense alors exactement
I’absorption par les états des boites quantiques. Le facteur de qualité, a la transparence, est donné
par : Q = %, ou F est I'énergie d’émission et AFE la largeur spectrale du mode. On mesure une
largeur de raie a la résonance de 100 ueV a I’énergie EF = 1252 meV, d’ott 'on déduit un facteur de
qualité de 12500, soit un temps de stockage du photon dans la cavité de 4 ps.

De la valeur de largeur de raie de 250 peV a basse puissance, correspondant a un facteur de

qualité de % = 5000, nous déduisons une valeur pour ’absorption :
1 1 1
_ (5.63)
Qaps = 5000 12500
soit Qgups = 8300, ce qui correspond & un coeflicient d’absorption o = Imnefi= _ g em ™!, compatible

abs

avec les mesures d’absorption reportées sur boites quantiques d’InAs [135]. Les mesures effectuées
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Fia. 5.18 — A gauche : PL intégrée spectralement du mode de galerie WGM1 a 4 K en fonction de
la puissance d’excitation sur un microdisque de 2 um de diametre. A droite : Largeur a mi-hauteur

du mode WGM1 a 4 K en fonction de la puissance d’excitation.
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sur d’autres disques, y compris de diametre supérieur donnent des valeurs identiques pour le facteur

de qualité.

Au-dela du seuil, la raie s'élargit; cet effet a également été observé par [48, 141, 142] et attribué

a absorption par les porteurs libres. Il peut également étre di aux fluctuations de la densité de

porteurs dans la région active, résultant en une fluctuation d’indice [143, 144]. En supposant que
n

la fluctuation est de la forme < An? >=< n >, I'dlargissement attendu est proportionnel a , /v

ou n est la densité de porteurs et V. le volume occupé par ces porteurs.

En résumé, les microdisques AlOx/GaAs ont des facteurs de qualité identiques aux micro-

disques "sur air” que nous fabriquons. Par ailleurs, cette technologie présente plusieurs avantages :

— I1 est possible de réaliser toutes les tailles de microdisques sur le méme échantillon.

— Les microdisques obtenus sont plus robustes, ce qui ouvre la possibilité de réaliser des
microdisques tres petits. Nous n’avons pas testé cette possibilité, a la fois par manque de
temps et car la technologie n’est pas encore parfaitement maitrisée (en particulier avec
la résine négative). De plus, la forte composition en aluminium du pied du disque risque
de rugosifier 'interface avec la zone active, ce qui est néfaste pour la réalisation de tres
grandes boites quantiques naturelles. Les microdisques AlOx (et notamment les plus pe-
tits) sont donc particulierement prometteurs si 'on envisage une zone active comprenant
d’autres boites quantiques que les boites quantiques naturelles de GaAs.

5.4.3 Identification des modes de galerie

Dans ce paragraphe, nous allons tenter d’identifier les nombres (n, m) des principaux modes
observés sur la figure 5.17. Dans la partie inférieure de la figure 5.19 nous avons repris le spectre
de photoluminescence du microdisque de 2.4 ym de diametre de la figure 5.17.

On distingue sur le spectre 5 raies principales, a 1237, 1255, 1268.1, 1285 et 1298.5 meV, soit
un intervalle spectral libre moyen d’environ 20 meV. L’intervalle spectral libre entre les nombres
radiaux n = 1, qu’ils soient TE ou TM est d’environ 80 meV. Donc pour rendre compte de I’écart
de 20 meV, il faut également prendre en compte les modes radiaux n = 2.

La partie supérieure de la figure 5.19 montre le calcul de tous les modes TE et TM de
nombre radial n = 1 et n = 2 dont I'énergie se trouve dans la fenétre spectrale 1200 — 1320 meV,
pour des diametres allant de 1.9 a 2.5 um. Nous avons considéré par simplicité que le disque est
entouré d’un milieu d’indice moyen 1.3. Sur cette figure, les traits verticaux pointillés rappellent
I’énergie mesurée des 5 modes considérés. Une bonne adéquation entre mesures et calculs est ob-
tenue pour un diametre de 2.25 um. Les raies mesurées correspondent aux énergies calculées aux
modes suivants :

TEp:O,m:19,n:17 TEp:O,m:lll,n:Qy TMpzo’mzl&n:l, TEp:(]’mzlg,,n:Q et TMp:O,m:ZO,n:l- Les autres
modes mesurés en photoluminescence correspondent donc aux nombres radiaux n > 3. Plus que
Iidentification exacte des modes, dont nous avons calculé I’énergie, rappelons-le, dans I’approxi-
mation des modes de galerie, ce qu’il faut retenir, c’est que les modes qui dominent le spectre et
présentent de bons facteur de qualité correspondent aux polarisations TE et TM et aux nombres
radiaux n = 1 et n = 2. Notons au passage que les valeurs de m correspondantes sont élevées
(m > 14); il s’agit donc effectivement de modes de galerie et non de modes radiaux.

L’analyse des spectres des microdisques de 2 um et 2.2 um de diametre conduit aux mémes conclu-
sions.
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F1G. 5.19 — En bas : Photoluminescence d’un microdisque sur AlOx de 2.4 um de diametre. En haut :
Calcul de I'énergie d’émission des modes TE et TM (n=1 et 2) dans la fenétre 1200-1320 meV pour
différents diametres de microdisques. Les énergies des principales raies du spectre expérimental sont

reportées en traits verticaux pointillés.



140 Cavités a haut facteur de qualité et petit volume effectif : les microdisques

En résumé, nous avons mesuré des facteurs de qualité sur les microdisques AlOx identiques
aux microdisques sur air que nous fabriquons. Ce facteur de qualité, mesuré dans des expériences
de micro-PL en fonction de la puissance, vaut ¢ = 12000 pour des diameétres supérieurs a 2 um.
Une autre technique, plus délicate a mette en oeuvre consiste a coupler la lumiere du microdisque
au mode fondamental d’une fibre, dans la région de l'espace ou le champ du mode de galerie
est évanescent. Cette technique est trés intéressante pour réaliser en transmission des mesures de
facteurs de qualité tres élevés. Des facteurs de qualité de plusieurs centaines de milliers ont ainsi pu
étre mesurés sur des microdisques [152, 155]. Il faut toutefois noter que ces valeurs importantes de
facteur de qualité (Q ~ quelques 10°) dans les microdisques ont été atteintes dans les microdisques
AlysGag7As pour des longueurs d’onde supérieures a 1.2 um [132]. En revanche, il a également
été montré que dans ces mémes microdisques, les pertes optiques augmentent dramatiquement
pour A < 1 um. Ces pertes s’étendent sur 350 meV dans la bande interdite et sont attribuées a
I'incorporation d’impuretés d’oxygene dans le réseau d’AlGaAs [132].

5.5 Boites Quantiques de GaAs en microdisques

Dans la partie précédente, nous avons testé la qualité de la technologie sur des boites
quantiques d’InAs. Comme nous souhaitons in fine insérer des boites quantiques de GaAs en mi-
crodisques pour observer le couplage fort, il est nécessaire de vérifier le facteur de qualité des modes
dans les microdisques contenant des boites quantiques de GaAs, qui different des boites quantiques
d’InAs par leur densité, leur énergie et leur coefficient d’absorption. Nous allons également déter-
miner le diametre des microdisques le plus favorable & I’observation du couplage fort. Enfin, nous
nous intéressons au diagramme de rayonnement des modes de galerie de ces microdisques.

5.5.1 Facteur de qualité et volume effectif : choix du diameétre optimal

Facteur de qualité La figure 5.20 montre des spectres obtenus a forte puissance, plus
précisément a la transparence pour des microdisques dont le diametre varie de 1.9 a 3.5 um. La
plage d’émission des boites quantiques est beaucoup plus réduite (environ 15meV').

Le calcul des facteurs de qualité en fonction du diametre montre que celui-ci est constant (environ

12000) des plus gros diametres jusque vers 3 um (voir la figure 5.21). Pour des diametres inférieurs,

il diminue. Il y a a cela 2 raisons conjuguées, d’origines différentes :
Une origine intrinseque : En effet, plus le disque est petit, plus ’ordre m diminue, a énergie
fixée. Or nous avons vu que le facteur de qualité intrinseque dépend exponentiellement
du nombre m. Ceci peut étre compris qualitativement en considérant la figure 5.7. La
hauteur de barriere centrifuge est d’autant plus petite que le moment angulaire m est
petit. Rappelons que sa hauteur est proportionnelle & m?. Une barriére plus petite facilite
le couplage tunnel (donc les pertes), en vertu du principe d’incertitude de Heisenberg
AFE.At = constante.

— Une origine extrinseque : le diametre limite dj;te en-dessous duquel on observe une
dégradation du facteur de qualité est dépendant de la technologie, ce qui signifie que les
pertes extrinseques dominent les pertes intrinseques. Il varie entre 2 et 3 microns pour
I’ensemble des technologies réalisées.

Volume effectif Le volume effectif est le second parametre important, caractérisant le
confinement obtenu par la cavité. Verticalement, le confinement est fixée par la hauteur du disque



Cavités a haut facteur de qualité et petit volume effectif : les microdisques

d=2.4 ym
Q=10300

PL (u.a.)

d=2.8 ym
Q=11500

d=3.2 ym
Q=12000

1640 1650 1660
Energie (meV)

1670

141

Fi1G. 5.20 — Spectres obtenus a 4 K a forte puissance sur des microdisques contenant des boites
quantiques de GaAs de diametre variant de 1.8 um a 2.5 um. Le facteur de qualité mesuré a la

transparence est indiqué pour chaque spectre.
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Fia. 5.21 — Facteur de qualité () mesuré sur des microdisques contenant des boites quantiques de
GaAs de diametre variant de 1.8 um a 6 pum.

et le contraste d’indice. Il dépend du nombre p considéré. Reprenons ici la figure permettant la
résolution graphique des équations transcendantes expliquée au paragraphe 1 du chapitre précédent.
Nous prenons comme énergie £ = 1650 meV . L’intersection du cercle avec les modes p = 0,1, 2
montrent que ces 3 modes-ci existent a cette énergie. Seuls les modes pairs se couplent aux boites
quantiques, puisque le champ électromagnétique des modes impairs est nul au milieu du guide. Le
mode p = 2 est a la limite d’existence, c¢’est-a-dire qu’il est tres peu confiné. La figure 5.23 résume
les indices effectifs du guide d’indice 3.3 et d’épaisseur e = 250 nm pour ces modes, a 'énergie
E = 1650 meV. La valeur pour le nombre p = 2 correspondant au mode T Fs est de 1.35, et de
1.01 pour le mode T M. En conséquence, le champ local vu par les émetteurs au milieu de la zone
active est trés peu renforcé; ce mode n’est donc pas intéressant pour le couplage exciton-photon.
Par la suite, nous nous intéresserons uniquement aux modes TE et TM caractérisés par le nombre
p=0.

Dans le plan, le confinement du champ électromagnétique, dépend du diametre du disque, & énergie
fixée. Les volumes effectifs correspondant aux modes de galerie a ’énergie des boites quantiques de
GaAs sont calculés pour différents diametres pour les nombres p = 0 et n = 1 et reportés sur la
figure 5.24. Notre objectif, rappelons-le est de maximiser le rapport Q/vV, qui figure sur la moitié
droite de la figure 5.24. D’apres ce graphe, le rapport % et donc le couplage est maximal pour un
diametre de microdisque d’environ dp; = 3.1 pm. Ce maximum dépend du diametre limite djjpize
et prend ses valeurs entre 2 et 3 um. Ce qu’il faut remarquer, c’est que la variation de @/ VV
avec le diametre du disque est assez douce : si I'on prend un diametre qui dévie d’un micron du
diametre optimal, le rapport Q/ V'V ne se dégrade que de 10%. En résumé, on pourra fabriquer
des disques de diametre variant de 2 a 4 pum, le choix d’un diameétre précis n’étant pas imposé par
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Fia. 5.22 — Résolution des équations transcendantes pour déterminer les modes possibles pour un
disque de 250 nm d’épaisseur, a I’énergie 2 = 1650 meV . Les modes qui s’établissent sont ceux qui
ont une intersection avec le cercle de rayon R.
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Fia. 5.23 — Tableau récapitulatif des indices effectifs des modes TE et TM du guide d’onde pour
un disque de 250 nm d’épaisseur d’indice 3.3 a I’énergie £ = 1650 meV.
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F1a. 5.24 — Figure de gauche : calcul de volume effectif des modes de galerie en fonction du diametre

du microdisque. Figure de droite : calcul du facteur % a partir des données expérimentales du

facteur de qualité Q). Ce rapport est normalisé par rapport son maximum qui vaut (%)max =

36600 pm s .
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la variation de ce rapport dans l'intervalle 2-4 um, mais plutot par la densité de boites quantiques
et par l'intervalle spectral libre souhaité.

5.5.2 Boites quantiques de GaAs en microdisques

Nous avons, dans la partie précédente, caractérisé le facteur de qualité a la transparence,
c’est-a-dire en saturant ’absorption des boites quantiques d’InAs. Nous voulons maintenant savoir
comment ’absorption des boites quantiques de GaAs modifie la largeur de la raie d’émission dans
le mode a basse puissance. Rappelons que le critére d’observation du couplage fort est le suivant : a
la résonance, le dédoublement de Rabi doit étre supérieur a la largeur moyenne des états découplés.
Nous devons donc connaitre la largeur de la raie d’émission dans les modes de galerie aux puis-
sances d’excitation auxquelles on observe simultanément les résonances de la cavité et les excitons

de boites quantiques.

Par rapport aux microdisques contenant 3 plans de boites quantiques d’InAs, ’absorption
par les états des boites quantiques dans les microdisques contenant des boites quantiques de GaAs
est modifiée pour 2 raisons :

— D’une part, la densité de boites quantiques est beaucoup plus faible. Ce qu’il faut compa-
rer, c’est plus exactement la densité d’états. La densité de boites quantiques d’InAs est de
4.10"%m =2 par plan, réparties sur 75meV, soit une densité d’environ 10 um=2.meV L.
Les images STM et la spectroscopie conduisent a une estimation de la densité de boites
quantiques de GaAs relativement faible, d’environ 1 & 5 pm ™2, répartie sur 10 meV, soit
une densité d’environ 0.1 & 0.5 pm~2.meV !, donc de 20 & 100 fois moins importante.

— D’autre part, la force d’oscillateur et donc I'absorption des boites quantiques de GaAs
est plus grande. Supposons 'absorption typiquement 30 fois plus grande dans les boites
quantiques de GaAs.

Les ordres de grandeur de ces variations, estimées grossierement, montrent alors que le produit de
la densité d’états par I'absorption (et donc (Qups)) est globalement conservé, voire diminué d’un
facteur 3.

La figure 5.25 présente un spectre, sur lequel les raies discretes correspondent soit & 1’émis-
sion d’excitons de boites quantiques soit a I’émission du fonds continu filtré par les modes de galerie.
Nous verrons au chapitre suivant comment les distinguer. Les raies d’émission dans les modes sont
pour l'instant identifiées par une fleche. La largeur a mi-hauteur des modes WGMa,b,c est res-
pectivement de 95, 100 et 180 ueV. Cette mesure prouve qu’avec une densité si faible de boites
quantiques, il est possible de mesurer une émission dans les modes & basse puissance, avec des raies
d’émission de largeur typique de 100 a 200 peV.
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Fi1G. 5.25 — Spectre d’émission obtenu sur microdisque unique a basse puissance a 4 K. Les modes
de galerie sont identifiés par les fleches.

5.5.3 Diagramme de rayonnement des modes de galerie

De nombreuses caractérisations de microdisques dans la littérature [127, 133, 31] utilisent
un montage de micro-photoluminescence avec collection du signal a incidence normale. Rappelons
qu’intrinsequement 1’émission dans les modes de galerie a lieu dans le plan du disque : les rayons
se propageant par réflexion totale interne, ils restent contenus dans le plan d’incidence en vertu
des lois de Descartes. La réflexion totale interne donne lieu a une onde évanescente a I'extérieur du
disque qui devient propagative au-dela d’une certaine distance. Il en résulte une émission dans le
plan équatorial du disque. Néanmoins, si la surface est rugueuse, les photons vont diffuser sur les
rugosités. Les résidus de masque créent par exemple des défauts diffusifs, qui re-dirigent, au moins
en partie, ’émission du disque dans la direction normale au plan du disque. Apres amélioration du
retrait du masque, nous n’observons plus d’émission & incidence normale. I1 devient impératif d’in-
cliner I’échantillon pour collecter le signal des modes de galerie. Pour cela, nous collons 1’échantillon
sur un support incliné avec un angle d’inclinaison de ¢+ = 70 degrés. L’utilisation d’un tel porte-
échantillon permet de collecter ’émission dans le plan du disque comme illustré sur le schéma 5.26.
Ce dernier paragraphe est consacré a I’étude du diagramme de rayonnement des modes de galerie
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F1G. 5.26 — Schéma du porte-échantillon incliné permettant la collection du signal émis dans le plan

du disque entre -3 et 43 degrés.

dans les microdisques que nous avons réalisés. Les mesures ont été effectuées sur I’échantillon dont

la zone active est constituée de boites quantiques de GaAs.

Micro-photoluminescence résolue en angle Pour obtenir le diagramme de rayon-
nement, nous avons ajouté au dispositif expérimental une résolution angulaire, selon le principe

schématisé sur la figure 5.27 :
Position 1 Position 2 Position 3 Position 4 Position 5
A A A[ A

Diaphragme

AIA AEIA AA| A TAI AAIA

Objectif de

microscope|

B

Angle

sélectionné

F1G. 5.27 — Schéma du principe de la sélection angulaire obtenue par déplacement d’un diaphragme.
Chaque position du diaphragme sélectionne un rayon résultant de I’émission dans un certain angle,

indiqué schématiquement dans la partie inférieure de la figure.

On utilise un diaphragme placé derriere ’objectif de microscope permettant la collection du
signal sélectionné. Le diaphragme est déplacé perpendiculairement au faisceau. Chaque position du
diaphragme sélectionne une plage angulaire d’émission. Pour cela, nous supposons que ’émetteur
est ponctuel. Ceci est justifié par la taille du microdisque (2 pum), faible devant la largeur du faisceau

(8mm).
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Diagramme de rayonnement Afin de préserver un signal suffisant tout en ayant une
bonne résolution angulaire, nous effectuons des mesures a tres forte puissance. On obtient un
spectre pour chaque position du diaphragme. La figure 5.28 montre des spectres pour quelques
positions de diaphragme. Pour nous affranchir de la réponse angulaire du dispositif expérimental,
nous mesurons dans les mémes conditions I’émission du GaAs d’'un échantillon non incliné (voir
figure 5.29). L’intensité d’émission du GaAs variant en fonction de l’angle de collection § comme
cos?(f), pour 6 variant de -23° & +23°, cette intensité est quasiment indépendante de I’angle dans
la plage angulaire considérée.

WGlM T wem2 WGM 3

= 1

LA A A\

1660 1662 1664 1666 1668

Positions du
diaphragme

F1G. 5.28 — Spectres obtenus sur un microdisque contenant des boites quantiques de GaAs. On
distingue 3 modes de galerie, dont I'intensité dépend de la position du diaphragme. Les spectres
sont décalés horizontalement et verticalement pour améliorer la visibilité.

La figure 5.29 montre la courbe servant de normalisation, en reportant, pour chaque position
du diaphragme l'intensité collectée pour le GaAs massif. Nous normalisons nos mesures a cette
courbe. Nous avons vérifié, en tournant le porte-échantillon de 180" que les mesures sont symétriques
par rapport a ’angle droit. Apres normalisation, on obtient le diagramme de rayonnement symétrisé

par rapport a 'angle droit, représenté sur la figure 5.30.
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Fia. 5.29 — Intensité du GaAs massif en fonction de I'angle de collection servant a normaliser
I'intensité de photoluminescence des modes.
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L’intensité en fonction de l’angle présente un maximum centré sur 5° (et son supplémen-
taire) et un maximum secondaire a 25 © (et son supplémentaire). La largeur & mi-hauteur du pic
principal est de 5 ©; I’émission est donc extrémement directive, beaucoup plus que I’émission des
lasers émettant par la tranche de méme épaisseur, donnée par [145] : tan~—! % ~ 70°.

I ——WGM1 |
12 - T—— A— —e— WGM2 [T

- —— WGM 3|
1.0

0.8

0.6

PL normallisée (u.a)

0.4

0.2

0.0

0 30 60 920 120 150 180
Angle (degrés)

F1G. 5.30 — Intensité de photoluminescence sur les 3 modes de galerie WGM1-2-3 en fonction de
Pangle de collection. Insert : Schéma du microdisque et représentation du diagramme de rayonne-
ment en coordonnées polaires entre 0 et 180 degrés.

Un article, intitulé "Far-field emission narrowing effect of microdisk lasers 7 [146] étudie le dia-
gramme de rayonnement de microdisques placés au bord d’un échantillon, de sorte a éliminer les
interférences causées par la réflexion du substrat. Les auteurs montrent que I’émission a lieu dans
le plan du disque avec une ouverture angulaire de 22°, pour un microdisque de 4.3 ym de diametre,
et de 200 nm d’épaisseur et une longueur d’onde d’émission A = 1.5 um. Les auteurs montrent
également que cette valeur est bien inférieure a la valeur donnée par la formule de diffraction de
Fraunhofer. Ils développent une théorie scalaire de la diffraction en coordonnées cylindriques, qui
rend compte des données expérimentales et est également en accord avec des calculs numériques
basés sur la théorie vectorielle de la diffraction. Leur théorie explique pourquoi ’émission est plus
étroite que dans le cas d’une source planaire de méme épaisseur. La principale différence vient du
fait que pour les microdisques, la distribution angulaire d’intensité n’est pas simplement le carré de
|2

la transformée de Fourier du champ proche |F(0)|?, mais est divisée par un facteur supplémentaire

reflétant la géométrie du systeme et qui dépend du diametre du microdisque :

1 FO)

1(0) x — 5.64)
) Qng)(kaCOSO) (
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ol HT(,%) désigne la fonction de Hankel de seconde espece, k = 27“ le vecteur d’onde, a le rayon

du microdisque. De plus, la largeur du terme | )]2 étant bien inférieure a celle du terme

-1
Hﬁ,%)(ka cos 0
de champ proche |F(#)|?, elle gouverne completement Iouverture angulaire en champ lointain.
Finalement, la distribution angulaire de 'intensité en champ lointain est donc simplement donnée

par :
1 2

[
Hg)(ka cos 0)

Ce terme dépend du rayon a du microdisque et du nombre azimuthal m considéré.

1(6) (5.65)

Le rayon du disque sur lequel nous avons mesuré les diagrammes d’émission est évalué
d’apres des mesures effectuées sur les images obtenues au MEB : a = 1.25 um. Le calcul de la dis-
tribution angulaire selon la formule 5.65 montre une émission centrée sur 0 degré avec une largeur
de 21 degrés, représentée sur la figure 5.31, bien plus importante que celle que nous avons mesurée.
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Fia. 5.31 — Distribution angulaire de I’émission dans un mode de galerie selon la formule 5.65, pour
un rayon a = 1.25 ym, un vecteur d’onde k = 8.410%m~! et un nombre azimuthal m = 18. Les 2

maxima d’intensité sont centrés sur 0 et 180 degrés.

A la différence de l'article de Lee et al. [146], nos microdisques ne sont pas au bord de
I’échantillon ; nous devons donc également calculer 'effet des interférences dues a la réflexion du
substrat. En notant d/2 la distance du microdisque au substrat, I'intensité du champ lointain est

proportionnelle & :
1

H,(T%)(ka cosf)

ou r(6) désigne le coefficient de réflexion du substrat. Ce coefficient dépend de la polarisation du
champ électrique. Pour une polarisation s, c¢’est-a-dire le champ électrique perpendiculaire au plan

1(6) | 121 + r(f)ei X dsind|2 (5.66)
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d’incidence et le champ magnétique dans le plan d’incidence, il vaut :

i

sin () —ny/1 — (Coi(f) ’
rs(0) = (5.67)

sin (0) +ny/1 — (cos(0))*

n2

Pour une polarisation p, c’est-a-dire le champ magnétique perpendiculaire au plan d’incidence et le
champ électrique dans le plan d’incidence, il vaut :

nsin () — /1 — (Coi(f))z
rp(0) = (5.68)

nsin (6) +1/1 —

La figure 5.32 représente le calcul de l'intensité I(#) suivant la formule 5.66 pour ces 2
polarisations. La distance entre le disque et le substrat d/2 = 1.35 um est celle mesurée au MEB
sur le microdisque correspondant. La profondeur de gravure est de 1.25 um, soit d = 2.5 um. Cela
montre que la gravure n’a pas atteint la couche de GaAs. L’indice utilisé pour la réflexion est donc
celui de la partie riche en aluminium en AlygGag.oAs, soit n ~ 3.

La figure 5.32 permet de comprendre que :

— La réflexion sur le substrat affine la distribution angulaire : le calcul donne une largeur

de 6.4 degrés pour les 2 polarisations.

— L’émission n’est plus centrée sur 0 (et 180) degrés. Le maximum d’émission se trouve a

6-7 degrés (et son supplémentaire).
— La réflexion crée un maximum secondaire, a 21 degrés (et son supplémentaire) pour la
polarisation s, vers 18 degrés pour la polarisation p.

On constate un bon accord entre les mesures et le calcul pour la polarisation s. Ce calcul
donne les bons ordres de grandeur pour I'ouverture angulaire et pour les angles des maxima. Néan-
moins, on observe expérimentalement une plus grande importance relative du maximum secondaire.
D’autre part, les modes T'E et T'M des microdisques sont en réalité un mélange des polarisations s
et p. Une étude doit étre menée dans 1’équipe afin d’approfondir la compréhension de ces différents
points.

L’émission dans les modes, a la fois dans le plan du disque, et sur 360 ° rend I'extraction de
la lumiere délicate : des tentatives ont été faites pour rendre I’émission directionnelle : citons par
exemple la déformation du disque en forme d’oeuf [147], I'introduction d’un cran a la périphérie
[148], la réunion de 2 disques [149]. Malheureusement, ces améliorations de la collection se font
toutes au détriment du facteur de qualité. Une technique de collection apparue plus récemment,
assez délicate a mettre en oeuvre repose sur le couplage de la lumiere du disque au mode fondamental
d’une fibre, dans la région de I’espace ou le champ du mode de galerie est évanescent. Le travail de
Srinivasan et al. [151] décrit cette technique et compare notamment, & puissance d’excitation égale,
la puissance collectée au moyen de la fibre, a la collection “dans I’espace libre”. Le gain obtenu est
d’un facteur 30.
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Fi1G. 5.32 — Distribution angulaire calculée pour les polarisations s et p pour un rayon a = 1.25 um,
un vecteur d’onde k = 8.4105m ™!, un nombre azimuthal m = 18 et une distance au substrat de

1.35 pm. Les maxima d’intensité sont marqués d’'une croix et leur abscisse indiquée sur le graphe
en degrés.
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Synthése : Dans ce chapitre, nous avons montré que le confinement tridimensionnel dans les
microdisques conduit a |'établissement de modes discrets, dont le facteur de qualité intrinséque est trés
élevé, et qui sont confinés sur un volume de quelques (%)3 L'intensité de ces modes, dits modes de
galerie, est concentrée a la périphérie du microdisque.

Nous avons montré dans la seconde partie que nous pouvons fabriquer 2 types de microdisques : des
microdisques "sur air’ ou "sur AIOx". Dans les 2 cas, le facteur de qualité mesuré est de I'ordre de 12000
pour les microdisques de 2 a 3 um. Comme nous I'avons montré par la suite, le rapport Q/\/V le plus
favorable a I'observation du régime de couplage fort est obtenu dans les microdisques de 2 a 3 um de
diamétre.

La faible densité de boites quantiques dans les échantillons de boites quantiques naturelles de GaAs
permet d'observer ces modes a faible puissance, avec des largeurs de raie de 100 — 200 peV, comparable
aux largeurs de raie de I'exciton mesurées au chapitre 4.

Enfin, nous avons montré que I'émission dans les modes de galerie a lieu avec une ouverture angulaire
trés inférieure a celle d'un laser émettant par la tranche de méme épaisseur, et affinée par les interférences
avec la réflexion par le substrat.
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Chapitre 6

Observation du couplage fort
exciton-photon

Ce chapitre est consacré a la démonstration expérimentale du régime de couplage fort. Dans
la partie 6.1, nous calculons le dédoublement de Rabi attendu dans le systeme boites quantiques
de GaAs en microdisque, caractérisé dans les chapitres précédents. Puis, nous nous intéressons aux
conditions d’accord spectral et d’accord spatial. Dans la partie 6.2, nous présentons la premiere
observation du couplage fort pour une boite quantique unique de GaAs insérée dans un microdisque,
caractérisé par ’anticroisement a la résonance dans des expériences de micro-photoluminescence.
Dans la partie 6.3, nous dressons I'état de ’art en 2006 du régime de couplage fort pour les systemes
0D semi-conducteurs.

6.1 Conditions pratiques d’observation du régime de couplage fort

Dans cette premiere partie, nous calculons le dédoublement de Rabi attendu dans notre sys-
teme. Nous examinons également la validité des hypotheses de calcul du dédoublement de Rabi du
vide, faites au chapitre 1. Puis, nous nous intéressons dans le paragraphe 6.1.2 a la condition d’ac-
cord spatial entre le mode de cavité et I’émetteur. Enfin, dans le paragraphe 6.1.3, nous montrons
que la condition d’accord spectral est relaxée partiellement par la température.

6.1.1 Dédoublement de Rabi

Le dédoublement de Rabi, calculé au chapitre 1, vaut a la résonance :

02 e
W = 2h\/4” gL y Tey2 (6.1)

1 me?f
dmege, mV

hQ, = 2/(d .E)| = 2h (6.2)

v et v, désignent les largeurs spectrales du mode et de I’émetteur. Nous avons vu au chapitre
1 qu’une condition suffisante pour que le systéme soit en couplage fort est : Qp > % L’ordre
de grandeur typique de 7. et v est de 100 — 200 pueV, comme nous 'avons vu respectivement
aux chapitres 4 et 5. Nous avons également vu dans le chapitre 5 que les microdisques de rayon
a = 1 — 1.5um ont un rapport Q/vV optimal. Prenons a = 1um; le volume effectif est de
V =6(2)% ~0.07 um?,

n

155
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Le calcul du dédoublement de Rabi Af)g avec I'ensemble de ces parametres est représenté
sur la figure 6.1. Le passage couplage faible/couplage fort a lieu pour hdr = 200ueV soit pour
une force d’oscillateur f = 25. Cette valeur n’impose aucune condition supplémentaire sur les
boites quantiques de GaAs, puisque leur force d’oscillateur est bornée inférieurement par la valeur
expérimentale f = 30 (voir chapitre 3).

600 -

400 | -

Dédoublement de Rabi

1 couplage fort visiblet
200

olev v v i v v
0 25 50 75 100 125 150 175 200

Force d'oscillateur f

Fia. 6.1 — Calcul du dédoublement de Rabi en fonction de la force d’oscillateur pour un microdisque
de rayon a = 1 pum. La ligne horizontale matérialise la limite de visibilité du couplage fort. Elle
intersecte la courbe pour une force d’oscillateur f = 25.

Rappelons les hypothéses sur lesquelles repose le calcul du dédoublement de Rabi du vide Af2,, :
— L’émetteur se trouve au maximum du champ électromagnétique ;
— L’émetteur est ponctuel;
— Les polarisations du dipole et du champ électrique sont alignées.
Nous allons maintenant voir quelles sont les corrections & apporter en cas d’écart a ces hypotheses.

Corrections au modele du dipole ponctuel Pour calculer le terme de couplage dipo-
laire électrique, h% = |(d .E)|, nous nous sommes placés, par souci de simplicité, dans 1’approxi-
mation du dipole ponctuel (dite aussi des grandes longueurs d’onde). Dans cette approximation, la
fonction d’onde de I’émetteur est une fonction delta de Dirac. Le calcul de I'intégrale sur ’espace
|(d .E)| est alors immédiat; le champ est évalué uniquement a la position de I’émetteur. Cette
approximation, valable pour des excitons confinés sur quelques nanometres comme dans les boites
quantiques d’InAs. Nous devons en revanche vérifier la pertinence de cette approximation dans les
grandes boites quantiques.

Nous allons pour cela comparer I'extension du mouvement de centre de masse aux longueurs de
variations du champ électromagnétique des modes de galerie. Nous avons vu que le champ électro-
magnétique est un produit de fonctions en r et 0 :

— La dépendance radiale de la composante radiale du champ F,(r) dans le disque est donnée

par (212417 (

I’énergie des boites quantiques de GaAs dans un microdisque d’1 pum de rayon, I'extension

voir chapitre 5). Pour le mode de galerie (m = 21,n = 1) s’établissant &
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du champ électromagnétique est de 'ordre de 140 nm, et supérieure pour les modes de
nombre radial supérieur (m = 17,n = 2) et (m = 14,n = 3).

— La dépendance angulaire de la composante Eg du champ électrique est celle de | cos(m8)|.
La loi de variation de l'intensité du maximum le long du périmetre du cercle de rayon

Tmaz €St ]cos(r;”;)\, oll Tmar désigne la distance au centre du disque pour lequel le
champ est maximum, et s ’abscisse curviligne le long du périmetre du cercle de rayon
Tmaz- La longueur de variation typique est donc As = 2”:’;% ~ 90nm, pour m = 21 et
Tmaz = 380nm.

D’apres les mesures TEM et STM, on évalue le diametre maximal des boites quantiques
vers 100-200 nm. L’extension du centre de masse de ’exciton correspondante est de & ~ 20 — 35 nm
dans 'approximation du puits de potentiel cylindrique, adapté aux plus grandes boites quantiques
(voir le chapitre 3 pour la relation entre £ et le diametre de la boite quantique). L’extension du
centre de masse est donc faible comparée aux longueurs de variations typiques du champ en r et en
0. Nous en concluons que 'approximation du dipole ponctuel est correcte, y compris dans les plus

grandes boites quantiques.

Correction du couplage en fonction la polarisation Nous avons calculé le dédou-
blement de Rabi du vide en faisant ’hypothese que la polarisation de I’exciton et du mode étaient
colinéaires. Nous supposons que l'orientation du dipole est aléatoire dans le plan (xy), car nous
n’observons pas d’orientation des boites quantiques dans une direction préférentielle, d’apres les
images STM. Le dédoublement de Rabi est a corriger dans chaque cas du cosinus de I’angle entre
le dipole et le champ électrique. 2 cas sont a distinguer :

— Pour un mode de galerie ayant une polarisation TE, la seule composante non-nulle du
champ est E, (voir chapitre 5). La correction a apporter au dédoublement de Rabi sera
la valeur absolue du cosinus de I'angle entre E, et 'orientation du dipole. Supposons que
la force d’oscillateur moyenne des boites quantiques est de 100, nous allons estimer la
probabilité d’observer le couplage fort. Le dédoublement de Rabi attendu pour f = 100
est de 400 peV, et la transition couplage faible-couplage fort a lieu pour un dédoublement
de Rabi de 200 ueV. La valeur absolue du cosinus de ’angle entre F, et le dipdle doit
donc étre inférieure & 1/2. D’ott 'on en déduit que la probabilité d’observer le couplage
fort avec une force d’oscillateur de f = 100 est de 2/3.

— Pour un mode de galerie ayant une polarisation TM, le champ électrique a 2 composantes
non-nulles, E, et E, (voir chapitre 5). La situation est donc moins favorable au couplage
puisque seule la composante E, pourra se coupler au dipole. La probabilité de 2/3 est
diminuée du facteur E,/E,. Or, comme nous ’avons vu au chapitre 5, un spectre comporte
des modes TE et TM en nombre comparable. La situation favorable de couplage au mode
TE a donc une probabilité 1/2.

6.1.2 Accord spatial

Le dédoublement de Rabi du vide h% =|(d .E )| dépend linéairement de 'amplitude du
champ électrique. 11 varie donc comme la racine carrée de I'intensité de ce champ. Or, nous n’avons
aucun controle sur la position de I’émetteur dans le microdisque. Nous allons donc essayer d’évaluer
la probabilité d’occurrence d’une situation favorable conduisant a I'observation du couplage fort.
Nous poserons le probléme ainsi : supposons qu’un exciton soit résonant (spectralement) avec un
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mode, quelle est alors la probabilité d’observer le couplage fort ?

La surface occupée par le champ dans le microdisque peut-étre représentée par la surface
effective, définie & 'image du volume effectif par :

) B2 T

=
2 2
n E max

s (6.3)

Le rapport de la surface effective sur la surface géométrique du disque S/7a? donne 'occupation du
disque par une région de champ non-nulle. C’est donc la probabilité p que I’émetteur soit placé dans
une région non-nulle du champ. La figure 6.2 montre les profils d’intensité des différents modes TE
qui s’établissent a 1’énergie des boites quantiques dans les microdisques de rayon a = 1 um. Sous
chaque profil est indiqué la probabilité p = S/ma? que I’émetteur soit dans une région d’intensité
non-nulle pour le mode considéré. Cette probabilité est d’autant plus faible que le mode est plus
confiné. Sur ’ensemble de ces modes, on obtient une probabilité moyenne de 15.3 % soit environ
%. On obtient un résultat analogue pour les modes TM.
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Fi1Gg. 6.2 — Profil d’intensité du champ électromagnétique du mode de galerie en fonction de la
distance au centre du microdisque de rayon a = 1 ym pour les modes de galerie de nombre radial
n =1 a 3 s’établissant a I’énergie d’émission des boites quantiques de GaAs.

Proximité de la surface : Comme le montre la figure 6.2, le maximum pour le mode
T Foy 1 est a seulement 120 nm de la surface ; le mode T'F17 2 a un maximum secondaire a seulement
80nm de la surface, le mode T'E14 3 a 70 nm. Or, la recombinaison radiative d’excitons des boites
quantiques pres de la surface peut étre entravée par plusieurs difficultés : tout d’abord, les proces-
sus non-radiatifs deviennent plus efficaces pour les paires électrons-trous du puits quantique. Cela
diminue l'efficacité de capture de ces paires dans la boite quantique. D’autre part, des expériences
dans les cristaux photoniques ont montré que la proximité d’une surface gravée peut engendrer un
élargissement spectral important (quelques meV) [164]. Nous ajoutons alors une condition supplé-
mentaire, en excluant la possibilité de couplage d’un mode de galerie avec une boite quantique située
a moins de 100 nm de la surface. Cette condition supplémentaire revient a corriger légerement la
surface effective. Les nouvelles surfaces effectives S’ = :::Oa_loonm EQ(r)cF? / Eﬁnw sont données
sur la figure 6.2. Elles définissent de nouvelles probabilités p’ = S’/7r? pour que 1’émetteur soit
placé dans une région non-nulle de l'intensité du mode considéré et a plus de 100 nm du bord du
disque. Ces probabilités varient de 9 & 14 %. On retiendra donc de ce calcul que la proximité de la
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surface restreint légerement les possibilités d’accord spatial, sans empécher le couplage de la boite
quantique, y compris avec le mode de nombre radial n = 1.

Dans les 2 paragraphes précédents, nous avons supposé qu’émetteur et mode de cavité sont
résonants. Nous allons voir dans le paragraphe suivant comment 1’accord spectral est obtenu.

6.1.3 Accord spectral

Pour accorder spectralement la transition de I’émetteur et le mode de cavité, nous avons
choisi d’utiliser la température. En effet, comme nous allons le voir, les résonances de la cavité et
les transitions excitoniques ont des dépendances avec la température différentes.

Les spectres d’émission d’un exciton de boite quantique de GaAs isolée sont représentés a différentes
températures sur la figure 6.3. La mesure est réalisée a faible excitation, afin d’avoir un contraste
maximal de la raie excitonique par rapport au fond continu. La variation de I’énergie d’émission de
la raie excitonique en fonction de la température est reportée sur la partie droite de cette figure.
L’exciton se déplace de 2.1 meV vers les basses énergies entre 4 et 39K. Ce déplacement résulte
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Fic. 6.3 — A gauche : Spectres de photoluminescence d’un exciton de boite quantique entre 4
et 39 K. Insert : spectre de PL sur une plus grande fenétre spectrale. A droite : Variation de
I'énergie d’émission de ’exciton de boite quantique (symboles ronds), et de l'exciton du GaAs
massif (pointillés) en fonction de la température.

de la variation de bande interdite du GaAs en fonction de la température, sachant que l'offset de
bandes GaAs/AlGaAs reste constant. Pour le vérifier, nous avons également mesuré la variation
d’énergie d’émission d’un exciton du GaAs massif en fonction de la température. Comme on peut le
voir sur la figure 6.3, les 2 courbes sont superposées. La variation d’énergie d’émission de ’exciton
du GaAs est également en parfait accord avec la description théorique donnée dans la référence
[157].

La figure 6.4 représente des spectres d’émission a différentes températures obtenues a forte
puissance d’excitation sur un autre microdisque. En effet, a forte puissance, I’émission des boites
quantiques, du puits quantique ou du fond continu sont filtrées par le(s) mode(s). On a pris garde
de ne pas se placer dans des gammes de puissances telles que ’évacuation de la chaleur par le
pied du disque n’est plus efficace. L’augmentation incontrolée de la température induirait alors un
déplacement énergétique supplémentaire incontrolé de la raie d’émission.
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F1a. 6.4 — A gauche : Spectres de photoluminescence d’un mode de galerie entre 7 et 45 K. Insert, :
spectre de PL sur une plus grande fenétre spectrale. A droite : Variation de I’énergie de la résonance
optique en fonction de la température.

La partie droite de la figure reporte la variation de 1’énergie d’émission de la résonance optique
en fonction de la température. Le déplacement énergétique du mode de galerie est de seulement
1.3meV entre 7 et 45 K. Il est dii a la variation d’indice du microdisque. A notre connaissance,
il n’existe pas de description théorique de variation de l'indice d’AlGaAs entre 0 et 50 K. Néan-
moins, le déplacement que nous observons est identique a celui observé par Kiraz et al. dans des
microdisques similaires [31]. Les auteurs utilisent également la température dans le but de mettre
en résonance ’exciton d’une boite quantique et un mode de galerie de microdisque, comme nous
I’avons décrit dans la section "Effet d’EDQC en régime de couplage faible” du premier chapitre.
En résumé, le déplacement énergétique de I'exciton est plus fort que celui du mode. Nous pouvons
tirer parti de cette différence pour obtenir un accord spectral de ’exciton et du mode entre 0 et 40
K sur une plage d’environ 1 meV.

Nous allons maintenant illustrer le role de la température sur des spectres de micro-photoluminescence
pris sur un méme disque, a basse puissance, a différentes températures. Sur la figure 6.5, on dis-
tingue plusieurs raies. Parmi ces raies, 2 sont visibles de 4 a 41 K et sont indiquées d’une fleche a
chaque température. Les énergies d’émission de chacune de ces 2 raies sont reportées sur la figure
de droite. Le déplacement de la raie WGM est identique a celui du mode de galerie caractérisé au
début de ce paragraphe (-720 peV entre 4 et 41 K). Le déplacement de la raie X est identique au
déplacement de I’exciton caractérisé au début de ce paragraphe (-2.4 meV entre 4 et 41 K).

En résumé, les dépendances différentes des énergies d’émission de I'exciton et du mode de
galerie permettent :

— l’identification des raies d’émission. Nous avons vu que l’identification des modes peut

également étre obtenue grace a la puissance. L’insert de la figure 6.5 montre un spectre
a 4 K, obtenu a forte puissance sur le méme microdisque, sur une fenétre spectrale plus
grande. La raie discrete visible superposée a la raie large d’émission du puits quantique
correspond a l’émission dans le mode de galerie WGM.

— l’accord spectral sur une plage d’environ 1 meV d’un exciton et d’un mode de galerie.
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F1a. 6.5 — A gauche : Spectres de photoluminescence obtenu sur un microdisque unique & différentes
températures entre 5 et 49K. Insert : spectre a forte puissance a 4 K sur une échelle d’énergie plus
grande faisant apparaitre le mode WGM. A droite : Energie d’émission des 2 raies principales en
fonction de la température.

6.2 Observation du régime de couplage fort

Dans cette seconde partie, nous allons décrire la premieére observation expérimentale du
régime de couplage fort pour un exciton localisé par une boite quantique de GaAs en micro-
disque. Dans le premier paragraphe, nous étudions la signature spectrale de ce régime, a savoir
I’anticroisement a la résonance. Nous montrons dans le second paragraphe comment l'intrication
lumiere-matiere des états-mixtes produits dans ce régime de couplage se manifeste dans I’évolution
des largeurs de raie en fonction du désaccord.

6.2.1 Signature spectrale : ’anticroisement

Considérons la figure 6.6. On distingue 5 raies dont 1’énergie varie avec la température selon
le déplacement (caractérisé dans la section précédente) des modes de galerie, et 3 raies dont 1'énergie
varie selon le déplacement (caractérisé dans la section précédente) de la transition excitonique.

Les spectres présentés mettent en évidence la difficulté expérimentale suivante : du fait
de I'ouverture finie du 'objectif de microscope par lequel est collecté le signal, et du fait que les
diagrammes d’émission dans les modes de galerie ou hors des modes de galerie sont différents, il
n’est pas possible de trouver des conditions de collection optimales pour les 2. Dans les conditions
expérimentales qui correspondent a cette figure, la collection de I’émission dans les modes de galerie
est privilégiée. Par conséquent, les excitons ne sont clairement visibles que lorsqu’ils sont couplés aux
modes. Cette augmentation du signal excitonique est particulierement claire sur ’exciton croisant
un mode a 1665 meV a T=35K.

Considérons les 2 pics, notés A et B sur la figure 6.6. Leur déplacement énergétique, guidé
par les traits pleins, ne correspond ni au déplacement caractéristique d’un mode de cavité, ni au
déplacement caractéristique d’un exciton. La figure 6.7 présente un spectre centré sur ces 2 pics
ainsi que le relevé de leur énergie d’émission en fonction de la température.

Entre 4 et 30 K, le déplacement de la raie B est plus important que celui de la raie A. Cela
nous conduit & identifier la raie B comme raie “excitonique” et la raie A comme raie "photonique”.
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Fi1a. 6.6 — Spectres de photoluminescence obtenus sur un microdisque unique entre 4 et 51 K en

1668

échelle lin-log. Les différents pointillés sont des guides pour suivre le centre de chaque raie aux
différentes températures et reproduisent les déplacements caractéristiques de ’exciton (tirets) ou
du mode de galerie (points). Les traits pleins guident le déplacement de 2 raies A et B, ne pouvant
étre identifiées ni comme exciton ni comme mode de galerie.

Au-dela de 30 K, I'identification s’inverse : I’énergie de la raie A variant plus fortement que celle
de la raie B, elle devient la raie excitonique, tandis que la raie B devient la raie photonique.

Plus quantitativement, la figure 6.8 compare les déplacements de chacun de ces raies aux
déplacements caractéristiques de l’exciton et du mode de galerie. On constate qu’effectivement,
la raie B, raie haute énergie (resp.A, raie basse énergie) a un déplacement de type excitonique
(resp. photonique) a basse température. A la température de la résonance, a 30 K, on observe un
anti-croisement, qui est la signature du régime de couplage fort. Au-dela de 30 K, c’est la raie A,
raie basse énergie (resp. B, raie haute énergie) qui a un déplacement de type excitonique (resp.
photonique).

En reprenant les notations introduites au chapitre 1, les 2 raies résultent de la désexcita-
tion des 2 états fortement couplés [1p11) vers le fondamental |¢)y). Loin de la résonance, les états
sont quasiment découplés et correspondent aux états |g,1) (I’état fondamental4+un photon dans le
mode) et |e,0) (état excité et cavité vide). En s’approchant de la résonance, les états s’intriquent
progressivement. A la résonance, U'intrication est maximale : les 2 états sont moitié exciton/ moitié
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relevé des énergies d’émission pour chacune des 2 raies en fonction de la température.
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Fia. 6.8 — Symboles : énergie d’émission mesurés en fonction de la température. Traits pleins :
Energies calculées d’apres la formule 6.4. Pointillés : déplacements caractéristiques d’un exciton
(points) et d’un mode de galerie (tirets).

photon.

i) = Z5(lg,1) +ile, 0))
V1) = Zlilg, 1) +1e,0))

Les énergies des 2 états couplés |¢4;) se calculent grace a la formule vue au chapitre 1 :

xS

4+
2 2

hwe(T) + hw(T) h\/%(T>_wl(T>)2+Qg_(%—%)2

En(T) = 1

—

ou huw(T') et hwe(T') sont les énergies des états non couplés exciton et mode de galerie. Ces
énergies calculées sont représentées en traits pleins sur la figure 6.8. Nous obtenons un trés bon
accord avec les énergies relevées sur les spectres avec un dédoublement de Rabi du vide A}, =
400 peV'.

6.2.2 Signature de l’intrication lumiere-matiere sur les largeurs de raie

Intéressons-nous maintenant a I’évolution des largeurs de raies entre 4 et 45 K. A basse
température, les états sont quasiment découplés. La raie B, excitonique, a une largeur d’environ
240 peV. Cette largeur n’est pas purement radiative (elle correspondrait & un temps radiatif de 2.5
ps), mais résulte des processus de déphasage étudiés au chapitre 3 [158, 159]. La raie A, photonique
a basse température, a une largeur d’environ 160-170 peV. Le facteur de qualité correspondant est
de 10000. La raie du mode est donc plus fine que la raie excitonique. En variant la température et
donc le désaccord, ’échange des caracteres photonique et excitonique des 2 raies se manifeste aussi,
comme le montre la figure 6.9, dans I’échange de leur largeur :

— Hors résonance, la raie majoritairement excitonique est toujours la plus large des deux,

avec une largeur a peu pres constante jusqu’a 40 K (~ 240 peV'). Au-dela de 40 K, élar-
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Fia. 6.9 — Largeur spectrale des raies du doublet en fonction de la température. La raie basse
énergie correspond aux symboles carrés, la raie haute énergie aux ronds.

gissement di aux processus de déphasage (interaction avec les phonons acoustiques et
avec l’environnement coulombien) devient trés important pour cette raie. La raie majori-
tairement photonique reste la plus fine avec une largeur a peu preés constante jusqu’a 40
K (~ 170 peV).

— A la résonance, ou les états sont mi-exciton, mi-photon, les 2 raies du doublet ont la méme
largeur (voir la figure 6.10), comme attendu théoriquement. Cette largeur vaut 170 ueV .
Elle est donc légerement inférieure de 30 peV a la largeur attendue théoriquement. En
effet, nous avons vu au chapitre 1 que la largeur des résonances est théoriquement la
moyenne des largeurs des 2 raies non-couplées, ici 200 peV'.

6.2.3 Etude du doublet de Rabi

A la résonance, les 2 états-couplés sont séparés de 'énergie h{dr = 410 ueV (voir figure
6.10). Nous avons déja mentionné que les conditions de collection du signal sont différentes pour
I’exciton et pour le mode, du fait de leurs différents diagramme de rayonnement. A la résonance,
ce probleme disparait : sur la figure , nous constatons qu’a la résonance, les 2 états habillés ont la
méme intensité. Cela s’explique par le fait que chacun étant mi-exciton/ mi-photon de cavité, leurs
diagrammes d’émission sont nécessairement identiques. Dans ’hypothese ol la boite quantique est
placée exactement au maximum du champ électromagnétique, et ou son dipole est parfaitement
aligné avec la polarisation du mode supposée TE, le dédoublement de Rabi du vide est relié a la
force d’oscillateur par 1'égalité :

hQ, 5 1 mef
2 dmege, mV

(6.4)

Du dédoublement de Rabi du vide de 400 eV, on déduit une force d’oscillateur de 100 dans les
conditions optimales citées ci-dessus. En se référant au calcul de force d’oscillateur en fonction de
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la taille de la boite quantique [56] on en déduit une taille de boite quantique de 44 nm, cohérente
avec les tailles typiques de boites quantiques mesurées en STM et en TEM (voir chapitre 2). En
résumé de cette section, nous avons démontré par des expériences de photoluminescence résolues
spectralement le régime de couplage fort pour une boite quantique unique de GaAs en microdisque.
Le dédoublement de Rabi obtenu est de 410 peV pour des largeurs de raie de 200 peV. Nous avons
également étudié 'influence du désaccord sur les largeurs de raie des états habillés, et avons montré

que leur évolution est une signature supplémentaire de 'intrication de ces états.

6.3 Etat de I'art du couplage fort dans les systemes 0D semi-
conducteurs

De 2004 a 2006, le couplage fort a également été obtenu par 3 autres groupes, chacun
utilisant des systemes différant a la fois par I’émetteur et par la cavité utilisés. Il est intéressant
d’analyser ces réalisations car elles ont emprunté des stratégies différentes dans la quéte de maxi-

misation du rapport 4/ %

6.3.1 Boite quantique d’InAs en cristaux photoniques

Description du systéme Le groupe américain constitué de T. Yoshie, A. Scherer, J.
Hendrickson, G. Khitrova, H. M. Gibbs, G. Rupper, C. Ell, O. B. Shchekin et D. G. Deppe a
démontré le régime de couplage fort pour une boite quantique d’InAs (f = 10) insérée dans une
cavité a cristaux photoniques [160]. Nous avons vu, au premier chapitre, que le couplage fort n’était
pas accessible avec ces cavités a 1’état de I’art en 2003. Les cristaux photoniques ont fait depuis
des progres technologiques géants. Le groupe de Noda [161] a fabriqué en 2003 des nanocavités de
silicium ayant des modes caractérisés par un facteur de qualité () = 45000 et un volume effectif
V = 0.07 pm3. La nanocavité réalisée pour 'observation du couplage fort [160] utilise la méme
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F1G. 6.11 — [160] Image obtenue au MEB de la nanocavité, montrant 1’espacement entre les trous

a = 300nm, le diametre des trous 2r = 162nm, et le décalage s = 60nm de 2 des trous aux
extrémités du défaut de périodicité créé par 3 trous manquants.

Le confinement vertical est obtenu par réflexion totale interne aux interfaces air/GaAs. Le confi-
nement dans le plan est obtenu grace & une membrane possédant un réseau triangulaires de trous,
dans lequel un défaut de périodicité est crée par ’absence de 3 trous. Le concept-clef de Noda pour
réduire les pertes est de mettre des trous aux bords du défaut de périodicité : "The light has to
be confined gently in order to confine it strongly”. Autrement dit, il faut éviter la situation ou la
fonction enveloppe du champ est stoppée abruptement, car sa transformée de Fourier a alors un
important recouvrement avec les petits vecteurs d’onde du plan qui sont couplés aux modes de
fuite.

Les cavités utilisées pour ’observation du couplage fort allient un confinement tres fort de la lumiere
a un facteur de qualité qui reste grand (jusqu'a 18000). Le mode en couplage fort a un facteur de
qualité de 13000 a forte puissance, quand I’absorption est blanchie. Aux puissances intermédiaires
d’excitation ou le couplage fort est observé, le mode est élargi par ’absorption des boites quantiques
et son facteur de qualité est réduit & 8000. Son volume effectif est de V = 0.04 um?.

Observation du couplage fort La mise en résonance spectrale du mode de cavité et
de I’émetteur repose également sur les différentes dépendances avec la température des énergies
d’émission respectives du mode et de 'exciton. Le déplacement énergétique d’un mode de cavité
est observé a tres forte puissance d’excitation, de sorte a saturer les boites quantiques non-couplées
au mode. Le spectre (figure 6.12a) est alors dominé par 1’émission dans le mode de cavité. A cette
puissance, le facteur de qualité du mode est de 13000. A plus faible puissance, on observe ’émission
de boites quantiques non-couplées (figure 6.12b). Leur déplacement énergétique est plus important
que celui du mode de cavité. Au centre, on observe un anticroisement entre un exciton et un mode
de cavité, en résonance a 1182.6 nm (soit 1048.4 meV). Les énergies d’émission des 2 états fortement
couplés sont reportées sur la figure 6.12¢ en fonction de la température, et comparées aux énergies
des états non-couplés. L’anticroisement est caractérisé par un dédoublement de Rabi de 170 ueV’
pour des largeurs de raie de 130 pueV'.
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F1G. 6.12 — Anticroisement [160]. La température est variée de 13 K (en haut) a 29 K (en bas)

par pas de 1 K. a-PL a forte puissance d’excitation. b-PL a faible puissance d’excitation. Les

fleches indiquent les déplacements caractéristiques des excitons et modes non-couplés. c-Symboles :

Evolution du systeme couplé avec la température (les traits pleins sont des guides) comparé au

systéme non-couplé (traits clairs).
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6.3.2 Boite quantique d’InGaAs en micropiliers

Description du systéme Le couplage fort exciton-photon a également été observé avec
des boites quantiques d’In(Ga)As en micropiliers [41] dans le groupe allemand constitué de J.
P. Reithmaier, G. Sek, A. Loffler, C. Hofmann, S. Kuhn, S. Reitzenstein, L. V. Keldysh, V. D.
Kulakovskii, T. L. Reinecke et A. Forchel. L’effort de recherche de ce groupe a essentiellement
porté sur la fabrication d’un nouveau type de boites quantiques, en vue d’atteindre de grandes
forces d’oscillateur.

Fia. 6.13 — [41] Images MEB de boites quantiques d’InGaAs avant encapsulation. L’échantillon
est incliné par rapport a la direction du faisceau d’électrons. Par conséquent, le grandissement
dans la direction horizontale est environ 3 fois plus important que la direction verticale. Pour une
concentration en indium de 30 %, des boites quantiques se forment, avec une longueur typique de
100 nm et une largeur d’environ 30 nm.

Les boites quantiques sont formées par déposition de 0.12nm de Gagsglngi12A4s et de
0.03nm d’InAs. Apres 30 de ces cycles, on obtient 4.5nm d’InGaAs contenant 30 % d’InAs.
Ce mode de croissance favorise la formation de structures allongées de tailles typiques de 50 a
100 nm x 30 nm. Les boites quantiques obtenues sont donc significativement plus grandes que les
boites quantiques d’InAs auto-assemblées fabriquées usuellement, dont la taille typique est de
20 x 20nm. Cette augmentation de taille est recherchée car elle induit une augmentation de I'ex-
tension de la fonction d’onde excitonique et donc une augmentation de la force d’oscillateur (voir
section 3 du chapitre 1).

Ces boites quantiques sont insérées dans des micropiliers. Le diametre des micropiliers
maximisant le facteur @/ VV est de 1.5 pum. Le facteur de qualité correspondant est de 9000,
et le volume effectif vaut V = 0.3 ums3.

Observation du couplage fort La mise en résonance spectrale du mode de cavité et
de I'émetteur repose toujours sur les différentes dépendances avec la température des énergies
d’émission du mode et de 'exciton. La figure 6.14 montre 'anticroisement entre 5 K et 30 K entre
I’exciton et le mode du micropilier, résonants a 1323.4 meV'. Les énergies d’émission sont reportées
sur la figure 6.14b. L’anticroisement est caractérisé par un dédoublement de Rabi de 140 ueV.
De ce dédoublement de Rabi est déduit une force d’oscillateur excitonique minimale f = 50. La
largeur de raie (figure 6.14c) et I'intensité d’émission (figure 6.14d) des états-couplés sont également
étudiées en fonction de la température. On observe un échange des largeurs de raie et des intensités
d’émission, du fait du couplage : loin de la résonance, 1’état majoritairement photonique a une
intensité environ 2.5 fois plus grande que I’état majoritairement excitonique et une largeur de raie
de 200 peV. La largeur de la transition excitonique est d’environ 80ueV. La raie la plus intense
et la plus large est donc la raie basse énergie a basse température et la raie haute énergie a haute
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F1a. 6.14 — [41]. a-Dépendance en température des spectres de PL pour un micro-pilier de diametre
1.5 pum (Q = 7350). L’anticroisement observé est la signature du régime de couplage fort entre
I'exciton et le photon du mode de cavité. b-Anticroisement de I'exciton (X) et du mode de cavité
(C). c-Evolution des largeurs de raies en fonction du désaccord. d-Evolution des intensités d’émission
intégrées en fonction du désaccord, calculées & partir d’un ajustement lorentzien.

température. En s’approchant de la résonance, les intensités et largeurs de raies s’égalisent. A la
résonance, les états couplés ont une largeur de 140 peV et une intensité quasiment identique.

6.3.3 Nanotige de CdSe couplée a une microsphere de polystyrene

Description du systéeme Le couplage fort exciton-photon a également été rapporté ré-
cemment dans un systéme formé d’un nanocristal semi-conducteur de séléniure de cadmium (CdSe)
couplé & un mode de microsphere diélectrique [162] dans un groupe germano-israelo-bielarusse
constitué de N. Le Thomas, U. Woggon, O. Schops, M. Kazes, U. Banin et M. V. Artemyev.

Les cavités sont des microspheres commerciales de polystyréne. Le diametre optimal de ces
microspheres pour le couplage fort est de 6 um, ce qui correspond & un volume effectif de 8 um?. Les
modes de galerie des microspheres sont caractérisés par leur polarisation TE ou TM, et les nombres
angulaire [, radial [ et azimuthal m. Du fait de leur symétrie sphérique, un mode (1,n) est dégénéré
(2141)fois. Cette dégénérescence correspond aux 2! + 1 valeurs possibles de m. En appliquant une
légere déformation aux spheres, la dégénérescence peut étre levée, de sorte a coupler ’émetteur
avec un mode non-dégénéré. La figure 6.15 montre le spectre résolu spatialement et spectralement
du mode T'F41,1 d’'une microsphere de 6 um de diametre. Les largeurs de raie pour les différentes
valeurs de m varient de 20 a 714 peV.

L’émetteur est un nanocristal de CdSe tres allongé (une nanotige), de rayon R = 2.5nm et
de 25 nm de longueur. Le temps de vie radiatif de ces nanotiges est d’environ 1mns, soit une force
d’oscillateur d’environ 5. Le spectre d’une nanotige unique et son évolution au cours du temps sont
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F1G. 6.15 — [162] A gauche : structure fine du mode montrant la levée de dégénérescence pour le
mode [ = 41. Insert : spectre théorique. A droite : Intensité résolue spectralement en fonction d
du temps (échelle linéaire de gris) a 15 K avec un temps d’acquisition d’ls. L’insert montre des
spectres a différents instants, avec un saut spectral de 700 ueV .

reportés sur la figure 6.15. Comme on peut le voir sur cette figure, I’énergie d’émission est constante
sur un intervalle minimal de 4s. Au-dela, les fluctuations de charge de I’environnement engendrent
des sauts de I’énergie d’émission allant jusqu’a 700 peV. Ces sauts sont donc plus importants que
la largeur de raie du mode de cavité. L’idée des auteurs est alors d’utiliser cette diffusion spectrale
comme “outil naturel” pour accorder I’émetteur et le mode.

Observation du couplage fort La partie gauche de la figure 6.16 montre des spectres
pris a 4 différents instants, soit a 4 désaccords différents. Sur la partie droite de la figure, les spectres
mesurés a différents instants ont été ordonnés en fonction du désaccord. Le mode en ’absence de
nanotige est réprésenté au bas de la figure. Sa largeur est de 26 ueV, ce qui correspond a un facteur
de qualité Q = 80000. En présence des nanotiges, ce facteur de qualité est réduit par ’absorption
des nanotiges; la largeur de raie du mode loin de la résonance vaut 65 peV soit un facteur de
qualité @ = 35000. La largeur de raie de I’émetteur est d’environ 20 peV. On observe alors un
anti-croisement caractérisé par un dédoublement de Rabi de 40 peV pour des largeurs de raie
d’environ 40 peV, correspondant a la moyenne des largeurs de raies des états découplés.
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exemples de spectres pour différents désaccords observés pendant

I’acquisition. En bas : spectre de référence de la sphere sans nanotige. A droite : spectres ordonnés

en fonction du désaccord. On observe un croisement évité autour de ’énergie de référence de la

cavité sans nanotige (en bas).

6.3.4 Discussion

Le tableau suivant synthétise les parametres des différents systemes 0D semi-conducteurs

dans lesquels le régime de couplage fort a été observé. Pour chaque systeme, nous reportons les

parametres-clefs @, f, V et le produit @4/ % Nous indiquons également le dédoublement de Rabi
hQg et les largeurs de raies du doublet & la résonance fi7y, en vue de calculer le rapport Qr/v. En

effet, ce rapport constitue une figure de mérite du couplage fort, puisqu’il est une indication, du

point de vue temporel, du nombre d’oscillations bien définies effectuées par le systeme avant perte

de sa cohérence.

Cavité Cristal photonique p-pilier p-disque | p-sphere

Q 8800 7350 10000 35000
V(um?) 0.04 0.3 0.07 8

Emetteur BQ InAs BQ InGaAs | BQ GaAs | Nanotige CdSe
f 8 50 100 5

Q\@ (um™2) 125.10° 95.103 380.10% | 28.103

hQr (ueV) 170 140 410 40

hry (neV) 130 140 200 40

Qr/vy 1.3 1 2 1

Référence [160] [41] [46] [162]

Ce tableau met en évidence les différentes stratégies d’obtention du couplage fort :



Observation du couplage fort exciton-photon 173

Tout d’abord, il est intéressant de remarquer que les facteurs de qualité des 3 cavités
semi-conductrices contenant des boites quantiques sont du méme ordre de grandeur (Q ~
10%). La différence entre ces 3 systémes repose donc sur les différentes valeurs de forces
d’oscillateur f et de volumes effectifs V.

— L’observation du couplage fort avec les boites quantiques d’InAs en cristaux photoniques

repose sur le tres fort confinement du champ électromagnétique obtenu dans les cristaux
photoniques (V = 0.04 um?), ce qui permet de compenser une force d’oscillateur faible
(f = 10). Le dédoublement de Rabi obtenu est de 170 ueV pour des largeurs de raie de
130 peV. Le rapport /7 vaut donc 1.3.
L’observation du couplage fort avec des boites quantiques naturelles d’'InGaAs en micro-
piliers repose au contraire sur les grandes forces d’oscillateur excitoniques (f = 50), ce qui
compense un relativement faible confinement du champ électromagnétique (V = 0.3 um?).
Le dédoublement de Rabi est de 140 ueV pour des largeurs de raie de 140 peV'. Le rapport
Qpr/~ vaut donc 1.

— Le systeme boites quantiques naturelles de GaAs en microdisque tire parti a la fois des
grandes forces d’oscillateur (f = 100) et du confinement important du champ électro-
magnétique dans les microdisques (V = 0.07 um?). Le dédoublement de Rabi observé est
alors de 410 peV pour des largeurs de raie de 200 eV, d’out une figure de mérite record
Qr/v = 2 pour les systemes 0D semi-conducteurs. Notons toutefois que cette valeur est
encore trop faible pour envisager des expériences de manipulation cohérente.

— L’observation du couplage fort dans les nanotiges de CdSe couplées a une sphére de poly-
styrene repose sur les faibles largeurs de raies. En effet, le facteur de qualité est plus élevé
que dans les systémes décrits précédemment (Q = 35000), ce qui correspond a une largeur
de raie de 60 peV. La raie d’émission de la nanotige est également tres fine (20 peV'). Ces
largeurs de raies permettent d’observer le couplage fort avec un dédoublement de Rabi
de seulement 40 peV, la force d’oscillateur et le confinement du champ étant relativement
faible (f =5 et V = 8 um3). Le rapport Qg/vy vaut 1 dans ce systéme.

Syntheése : Un bilan du systéme boites quantiques de GaAs en microdiques en termes de force
d'oscillateur, facteur de qualité, volume effectif et largeurs de raie nous a permis de calculer dans la
partie 6.1 |'ordre de grandeur du dédoublement de Rabi attendu. Dans cette partie, nous avons également
recensé toutes les conditions d'observation du régime de couplage fort : accord en polarisation, accord
spatial et accord spectral.

Dans la partie 6.2, nous avons exposé la premiere démonstration expérimentale du régime de couplage
fort exciton-photon dans le systéeme boites quantiques de GaAs en microdisque. Nous avons observé,
dans des expériences de micro-photoluminescence, un anti-croisement caractérisé par un dédoublement
de Rabi a la résonance de 410ueV, avec des largeurs de raie de 200 ueV'.

Dans la partie 6.3, nous avons discuté des différentes observations du couplage fort dans les systemes
semi-conducteurs 0D. Nous avons établi une figure de mérite du couplage fort, qui est le rapport du
dédoublement de Rabi a la résonance sur les largeurs spectrales des états habillés. Ce rapport est de
I'ordre de I'unité dans les différents systémes, avec un record de 2 pour les boites quantiques de GaAs
en microdisque.
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Chapitre 7

Bilan et Perspectives

7.1 Bilan

Dans ce travail de these, nous avons participé au développement de 1’électrodynamique

quantique en cavité dans les systéemes entierement semi-conducteurs et avons ouvert la voie aux
expériences en régime de couplage fort.
Nous avons choisi d’étudier les boites quantiques de GaAs insérées dans des microdisques pour
observer le régime de couplage fort. Apres avoir identifié le systéme semi-conducteur candidat au
couplage fort, nous nous sommes attachés a caractériser les propriétés de ce systéme : nous avons
étudié les propriétés radiatives de I’émetteur a travers les expériences de micro-photoluminescence
résolues en temps. Nous avons alors montré que les boites quantiques naturelles de GaAs, en particu-
lier les plus grandes, possedent de tres grandes forces d’oscillateur excitoniques. Nous nous sommes
ensuite intéressés a leur largeurs spectrales au cours d’une étude des processus d’interaction avec
I’environnement : I'interaction avec le réseau cristallin, d’une part, et l'interaction avec 1’environ-
nement coulombien, d’autre part. Concernant la cavité, nous avons d’abord travaillé a rendre la
réalisation technologique des microdisques plus reproductible ; nous avons également montré qu’un
nouveau type de cavité peut renforcer la robustesse des microdisques les plus petits. Enfin, I’en-
semble de ces études a convergé vers la démonstration expérimentale du régime de couplage fort
exciton-photon, prouvant par-la que la cohérence du systeme boite quantique en microdisque est
assez robuste pour permettre la production d’états purement quantiques, mélanges intriqués de
lumiere et de matiere.

7.2 Du hasard au déterminisme

Dans les premieres démonstrations du couplage fort dans les systémes semi-conducteurs
0D, chaque groupe a étudié de nombreuses cavités et compté sur le hasard pour réunir toutes les
conditions d’obtention du couplage fort. Le hasard intervient principalement dans la localisation
de la boite quantique par rapport au maximum d’intensité du champ électromagnétique et dans
I’accord spectral émetteur-mode de cavité, la température ne servant qu’a un accord fin sur une
plage de moins d’un meV. Le couplage fort ayant été démontré, ’enjeu essentiel est dorénavant
d’obtenir ce régime de fagon controlée. Nous allons présentons les principaux travaux engagés dans
cette voie.

175
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7.2.1 Controle de 1’accord spatial

Le controle de la position de la boite quantique par rapport au ventre d’un mode du champ
électromagnétique est d’autant plus nécessaire que le confinement du champ électromagnétique est
grand. En effet, plus le volume effectif du mode est petit, plus la probabilité d’accord spatial, s’il
est laissé au hasard, est petite. Les efforts du controle du positionnement de la boite quantique
dans un ventre du champ électromagnétique se sont donc assez naturellement développés dans les
cristaux photoniques. La référence a ce jour est le travail de Badolato et al. [163, 167], visant &
positionner les motifs d’'une membrane photonique apres avoir repéré les coordonnées d’une boite
quantique. L’énergie du mode est ensuite accordée par la technologie, comme nous le verrons au
prochain paragraphe.

La cavité est une membrane photonique de 175 nm d’épaisseur, formée d’un réseau carré de trous
tous identiques, avec un trou manquant. Le mode qui s’établit au niveau du défaut de périodicité
est un mode de galerie. Son intensité est donc maximale a la périphérie des trous. Afin d’éviter
I’élargissement engendré par la proximité d’une surface a l’air libre & moins de 40 nm [122], 'objectif
visé est de placer la boite quantique non pas au maximum du champ mais aux 2/3 du maximum,

pour ’éloigner des trous d’environ 70 nm.
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F1a. 7.1 - [163] Schéma de I’empilement des boites quantiques dans une membrane photonique. La
transition fondamentale des boites quantiques au centre de la membrane se situe vers A = 940 nm.
La transition des boites quantiques servant de traceurs pour la visualisation est a plus basse énergie,
vers A = 1020 nm.

Dans un premier temps, il s’agit de repérer la boite quantique. La solution trouvée par
Badolato et al. consiste a placer un "traceur” a la surface, a I'aplomb de chacune des boites quan-
tiques située au centre du guide. Ce traceur est formé pendant 1’épitaxie, par empilement de boites
quantiques au-dessus de celles qui se trouvent au milieu de la membrane (voir la figure 7.1). En
effet, il est bien connu que le champ de contrainte crée par le premiere couche de boites quantiques
favorise la nucléation des couches suivantes de boites quantiques au méme endroit. Afin que ces
traceurs n’aient pas de recouvrement spectral avec les boites quantiques étudiées, les conditions
de croissance visent a les désaccorder de 150 nm vers les basses énergies. La derniére couche de
boites quantiques n’est pas recouverte de GaAs; elle peut étre visualisée en microscopie électro-
nique a balayage, de sorte a effectuer la lithographie électronique des motifs du cristal par rapport
aux coordonnées des boites quantiques repérées. Les auteurs estiment I'erreur de positionnement
inférieure a 25 nm, ce qui est suffisant assurer le recouvrement spatial de ’exciton avec une région
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ou le champ électromagnétique est fort. La figure 7.2 montre une boite quantique positionnée acti-
vement dans une membrane photonique. L’objectif visé et atteint avec une erreur négligeable, était
d’avoir la bolte quantique a mi-distance entre le centre et le trou au bord du défaut de périodicité.
Cette technique est donc efficace. De plus, elle est reproductible. Elle est transposable & un autre

F1a. 7.2 — [163] Image obtenue au MEB montrant Uefficacité du procédé de controle spatial. L’ob-
jectif visé était de placer la boite quantique a mi-chemin entre le centre du défaut et le premier trou
du cristal photonique a gauche du défaut, pour étre dans une région de forte intensité du champ
électromagnétique. L’erreur de positionnement est négligeable.

type de cavité, par exemple les microdisques mais est spécifique a ’emploi de boites quantiques
auto-assemblées.

Le facteur de qualité mesuré pour le mode est de 8500. Son volume effectif est de 0.7(%)3.
Des études optiques sont actuellement en cours sur le couplage exciton-photon. L’effet Purcell a
été mis en évidence dans ce systeme [166]. Cette technique devrait conduire a 'observation du

couplage fort. En effet, avec une force d’oscillateur f = 10, le facteur Q\/; (pour @ = 8500) est
identique a celui de la boite quantique de GaAs en microdisque avec laquelle nous avons démontré
le couplage fort. Ces travaux ouvrent donc la voie & ’observation déterministe du couplage fort,
en plagant activement la boite quantique au ventre du champ électro-magnétique. Nous allons voir
que le controéle de ’accord spectral constitue une seconde avancée dans cette voie.

7.2.2 Controle de ’accord spectral

De fagon générale, pour les micropiliers, les microdisques ou les cavités a cristaux photo-
niques, il est difficile de controler précisément 1’énergie des modes de cavité, car leur taille ne peut
étre controlée avec une précision infinie en lithographie ou en gravure. Pour cette raison, on fabrique
habituellement sur un méme échantillon des cavités avec des tailles différentes pour obtenir une
distribution statistique des énergies des modes de cavité.

Une premiere technique de controle spectral fin est décrite dans la these de Thiyagarajan
[123], en vue d’obtenir 'effet laser & une longueur d’onde précise. Les cavités étudiées sont des mi-
crodisques sur saphir, dont le principe est identique aux microdisques sur AlOx. Le saphir possede
un indice proche de celui de l'air (n=1.7) et une conductivité thermique 2000 fois plus grande,
ce qui est tres intéressant pour les lasers. L’idée pour accorder le mode laser est de déposer une
couche de Si0Oy sur le microdisque. Le microdisque peut alors étre vu verticalement comme un
guide d’onde a 4 couches : saphir, semiconducteur, SiOs et air. L’indice effectif du microdisque et
donc I’énergie du mode de galerie dépendent alors de I’épaisseur de SiOs déposée. Le dépot est



178 Perspectives

répété jusqu’a atteindre la longueur d’onde souhaitée. Dans un microdisque de 1.5 ym, un mode
émettant a A = 1526.3 nm émet apres dépot de 25 nm de SiOs a A = 1529.8 nm. Corrélativement,
le seuil laser est augmenté de 15 %, du fait notamment que ce dépot renforce asymétrie verticale
et déplace verticalement le maximum du champ. Un décalage de 8 nm est obtenue par un dépot
de 80 nm de Si0s. Des calculs effectués dans cette méme these montrent qu'un décalage de 50 nm
pourrait étre obtenu en utilisant de 'InP plutot que du Si0O2. Le matériau choisi doit avoir un
indice aussi faible que possible et étre transparent a I’énergie d’émission des boites quantiques.

Une autre technique est utilisée par Badolato et al. pour accorder I’énergie du mode de la
cavité positionnée comme nous I’avons vu dans le premier paragraphe [167]. Dans un cristal photo-
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F1G. 7.3 — [167] A gauche : longueurs d’onde de résonance en fonction des itérations de gravure. A
droite : spectre de photoluminescence d’'une boite quantique unique positionnée dans la membrane
photonique, pour différents nombres de pas de gravure. Apres 5 cycles de gravure, le mode (M) est
quasi-résonant avec 'exciton chargé (X ), apres 7 cycles avec le biexciton (2.X).

nique, ’énergie du mode dépend du diametre des trous. L’idée de Badolato et al. est d’accorder tres
finement cette énergie en augmentant progressivement la taille des trous par gravures chimiques
successives dans une solution diluée d’acide citrique [167]. Chaque étape de gravure augmente le
diametre des trous d’environ 5.65 ce qui permet de répéter 'opération des dizaines de fois avant
de dégrader le facteur de qualité, du fait de la réduction de I’épaisseur de la membrane. Un accord
spectral de 80 nm a pu ainsi étre obtenu par pas de 2-3 nm, comme le montre la figure 7.3. Cette
figure montre également des spectres de photoluminescence, et I'accord progressif obtenu aprés
un nombre croissant de cycles de gravure. Cette méthode peut étre envisagée pour placer, par la
technologie, le mode en quasi-résonance avec une transition de la boite quantique, un accord fin
pouvant ensuite étre obtenu par une variation de température limitée.

La transposition de ce procédé d’accord spectral mérite d’étre tentée sur les microdisques.
En effet, I’énergie du mode de galerie d’un microdisque dépend de facon tres sensible du diameétre
du disque. Pour un disque de 2 pum de diametre, une variation de diametre d’l nm entraine une
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variation de longueur d’onde du mode fondamental de 0.1 % soit 0.75 nm ou 1.6 meV. Un accord
spectral fin pourrait étre ainsi obtenu sans dégrader la qualité des flancs du microdisque.

7.3 Perspectives d’expériences d’EDQC en régime de couplage
fort avec des boites quantiques

Dans cette derniere partie, nous exposons brievement quelques idées d’expériences inspirées
de la physique atomique [168], envisageables avec des boites quantiques en cavité.

7.3.1 Statistique d’émission des états du doublet de Rabi

Considérons le schéma des niveaux de la figure 7.4 représentant les états exciton-photon

couplés |¥ £ 1) et I’état fondamental du systeme, noté |g,0). On note fuw I’énergie de la résonance
et 7821 le dédoublement de Rabi. Rappelons qu’a 'intérieur d’'une multiplicité M, il n’existe pas
de dipole entre les états |¥ 1, ), donc pas de transition possible.
Dans une expérience sous excitation impulsionnelle non-résonante, supposons que 1’état initial, par
exemple |¥,1), se désexcite en émettant spontanément un photon a énergie hw + % Il faut
attendre la prochaine impulsion laser pour pouvoir observer une transition de |W_;) vers |g,0), &
I’énergie hw — % La probabilité conditionnelle de détecter un photon, avant 'impulsion suivante,
a l’énergie hw — @ si un photon est détecté a hw + % (et inversement) doit étre nulle. Une anti-
corrélation entre les 2 états |¥1) est donc attendue dans une expérience de statistique d’émission
des états couplés.

N
¥,g)
8,00 _ -
® F I Q,
|g,1) ...................
)
o +Q,/2
0 Ll g0
19.0)
Etats découplés Etats couplés

F1G. 7.4 — Diagramme d’énergie du systeme découplé (a gauche) et couplé (a droite). L’état |g, 0)
désigne I'état fondamental du systeme.

7.3.2 Emission spontanée du biexciton : doublet d’Autler-Townes

Introduisons maintenant le biexciton dans le diagramme d’énergie. Du fait de I'interaction
coulombienne entre les 2 excitons de la boite quantique, le biexciton n’est pas résonant avec le mode
de cavité. Son énergie est égale a hw,, = 2hw — hw;, ou hw; est I'énergie de liaison du biexciton.
Cette énergie est typiquement de 2—3 meV, c’est-a-dire tres supérieure aux dédoublements de Rabi
observés jusqu’alors dans les boites quantiques. Supposons qu’a ¢ = 0 le systeme soit dans 1’état
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biexcitonique | X X), créé par exemple par absorption a 2 photons. La cascade radiative peut avoir
lieu selon 2 chemins schématisés sur la figure 7.5 :
— L’état | X X) se désexcite vers I’état |¥ 1) par émission d'un photon a l'énergie h(w —
wp — %), puis de 'état |¥ ) vers le vide en émettant un photon & I’énergie h(w + %)
— L’état | X X) se désexcite vers I'état |¥_1) par émission d’un photon & ’énergie h(w —
wy + %), puis de 'état |¥_;) vers le vide en émettant un photon a I’énergie h(w — %)

Q=20
20 e R i 12,2)
. gT i )
®-0-Q,/2 -0+ Q,/2
e R — . [¥a)
® = e
19.1) Q v)
®+Q,/2 »-Q,/2
0 9.0)
19.0)
Etats découplés Etats couplés

Fia. 7.5 — Diagramme d’énergie des 2 premiéres multiplicités du systeme découplé (a gauche) et
couplé (a droite) et niveau d’énergie du biexciton (non-couplé). Les 2 chemins de désexcitation du
biexciton sont indiqués par des fleches, avec 1’énergie des photons émis spontanément en regard.

On s’attend donc a observer sur le spectre du biexciton une structure de doublet, analogue
au doublet Autler-Townes [171], aux énergies fiwg, £ hw% = hw + hw; £ @
On attend également des corrélations temporelles entre les photons émis aux 2 énergies différentes
hw + hwy + @ et fuw + hw; — @, signature des cascades radiatives | X X)-|¥1)-|g,0) et | X X)-|W_1)-
|g, 0). Des anti-corrélations sont au contraire attendues entre les photons & I'énergie h(w—w;— %) et
les photons & I'énergie A(w —w;+ %) et A(w— %) ainsi qu’entre les photons d’énergie h(w —w;+ %)
et les photons d’énergie h(w — w; — %) et i(w + %)
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7.3.3 Cascade radiative entre niveaux habillés.

La cascade radiative entre niveaux habillés a été étudiée sur les atomes en 1980 par A. Aspect
et al. [170]. Dans un premier temps, nous décrivons le principe sur lequel repose cette expérience
de physique atomique; nous verrons ensuite dans quelle mesure elle peut étre envisagée avec des
boites quantiques en microcavité. Considérons la figure 7.6 représentant les états habillés dans les

Z.n)
SEES \ELLL Q

A4

V.,

Multiplicité M,,

ot Q

v |L-D+(n-1)>
. A Q

|Lp—(n—1)>

Fia. 7.6 — Diagramme d’énergie des multiplicités M,, et M, _1 du systeme couplé.

Multiplicité M,,_;

multiplicités M,, et M, _1. Comme n est grand dans ’expérience considérée, le dédoublement de
Rabi des multiplicités M,, et M, 1 est considéré identique (la différence entre \/n et v/n + 1 est
négligée). Nous notons €2 ce dédoublement de Rabi et w la pulsation de résonance du systeme
atome+cavité. Comme les transitions entre états d’une méme multiplicité ne sont pas permises,
I’émission spontanée peut avoir lieu entre :

~ [Wyn) et [V ,_1)) a l'énergie hw
|Win) et [W_(,—1)) & énergie hw + hS)

= |W_p) et [V (,_1)) & 'énergie hw

— |V_p) et [W_(,_1)) & I'énergie hw — RS
Le spectre observé a alors une structure de triplet [169], appelé triplet de Mollow, avec une raie

centrale a I’énergie hiw et des raies latérales a ’énergie hw + Af).

Des mesures de statistique d’émission ont mis en évidence des corrélations temporelles entre
photons de fluorescence filtrés en fréquence [169]. Pour le comprendre, considérons la figure 7.7.
Le systeme initialement dans I'état |W,), se désexcite par exemple vers |[W_(,_1)) en émettant en
photon a I’énergie Aw + RS2, puis vers |\I/+(n,2)> par émission d’un photon d’énergie iw — hS2, puis
vers |W_(,_3)) en émettant un photon & I’énergie hw + hQ2.

Cette image permet de comprendre les corrélations temporelles entre photons émis dans les
différentes raies du triplet : apres émission d’un photon d’énergie hw + A2 le systéeme peut émettre
un photon a Aw ou un photon & hw — Af). Plus généralement, apres chaque émission de photon,
il existe 2 voies de désexcitation. En revanche, entre 2 émissions de photons a hw + AS2, il doit
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‘Lp+(n-1)>

‘q/- (n-1) >

‘w+(n-2)>

‘LP_ (n-2) >

|¢+(n—3)>

|W_ (n-3) >

FiG. 7.7 — Cascade radiative dans la base des états-couplés dans les multiplicités de M,, a M,,_3.
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nécessairement y avoir un photon a hw — hf), comme le montre la figure 7.7. Les corrélations entre
photons a hw + hS) et hw — AS) ont été observées entre les 2 raies latérales du triplet avec des atomes
en cavité en 1980 [170].

Cascade radiative entre états habillés dans les boites quantiques en microcavité
La démonstration du couplage fort dans les systemes semi-conducteurs repose sur 1’observation d’un
doublet dans ’émission spontanée de la transition fondamentale de la bolte quantique en résonance
avec la cavité, contenant un photon dans le mode. L’expérience que nous venons de décrire suppose
de peupler le mode avec un nombre de photons n (grand). Une étape préalable a ’observation
de la cascade radiative entre états habillés des différentes multiplicités est donc de démontrer la
possibilité d’injecter 2 photons (et plus) dans le mode de cavité.

L’expérience la plus simple de démonstration de la cascade radiative que nous envisageons
se limite aux multiplicités M7 et Ms. Le diagramme énergétique pour ces multiplicités est représenté
sur la figure 7.8. Supposons qu’a t = 0, le systéme soit dans I'un des états de la multiplicité Mo,
suite a une absorption a 2 photons, par exemple. Le biexciton est omis du diagramme, car les
processus qui connectent les états de la multiplicité My a Iétat | X X) sont du deuxiéme ordre.
L’émission spontanée du systeme initialement dans la multiplicité My vers 1’état fondamental du
systeme comporte 4 chemins possibles :

— De [W2) vers [W_(;)) en mettant un photon & I'énergie hw + h%

puis de |¥_ 1)) vers
lg, 0) par émission d’un photon a ’énergie fiw — h% Y
— De U 19) vers ¥, (1)) en mettant un photon a I'énergie hw—l—h@ puis de |V (1)) vers
lg,0) par émission d’un photon a ’énergie fuw + h%
— De |¥_5) vers [W_(y)) en mettant un photon a I'énergie /w — h@ puis de |¥_)) vers
lg, 0) par émission d’un photon a ’énergie fiw — h%
De [W_j) vers |V (1)) en mettant un photon & I'énergie /w — hw puis de [ (q)) vers
lg,0) par émission d’un photon & ’énergie fuw + h%
Des mesures de statistique d’émission devraient mettre en évidence ces 4 cascades radiatives.
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N
20+ Q,/2 y |Q7+2>
Q, Multiplicité M,
20- Q2 Y ,)
o +Q1+ 2)/2
® +(Q2{Q1)/2
® +(Q1-[Q2)/2
o -(Q1F Q2)/2
ov 02 —— 7,,)
Q Multiplicité M,
1
o- Q,/2
g Ly
® 1Q1/2
o +Q1/2
o -QLU2
w|+Q1/2
0 9,0)

F1a. 7.8 — Diagramme d’énergie du systéme couplé limité aux multiplicité M; et Ms. L'état |g0)
désigne I’état fondamental du systeme. Des fleches schématisent la désexcitation des états habillés
par émission spontanée de photons a I’énergie indiquée.



Perspectives 185

7.3.4 Blocage de photons

Une expérience dite de blocage de photons, rapportée en 2005 dans les atomes, peut éga-
lement étre envisagée dans les boites quantiques. Le principe du blocage de photons repose sur le
diagramme d’énergie suivant :

\— 2,
V)
Q)]
@y
|'I/+1>
...................... Q
Py)
() (1)p
- 0)

Fia. 7.9 — [172] Diagramme d’énergie sur lequel repose le blocage de photons.

Apres absorption résonante d’un photon a I’énergie notée w,, le systeme devient transparent
a cette énergie. L’absorption est "bloquée”, d’ou le terme de blocage de photons. En effet, ’absorp-
tion entre les états |W_1) et |W_s) nécessite ’absorption d’un photon a I’énergie h(w + @) > wp.
Cette expérience peut étre envisagée dans les boites quantiques, a condition que la transition a 2
photons w;, ne soit pas résonante avec le biexciton c’est-a-dire que le dédoublement de Rabi soit
différent de I’énergie de liaison de I’exciton. Toutefois, elle est plus délicate a mettre en oeuvre que
les expériences décrites précédemment dans lesquelles I'excitation était non-résonante. Ici, il s’agit
en effet de sonder la transmission ou I’absorption du systéeme & 1’énergie de I'excitation.

Les pistes de travail esquissées dans cette derniere partie sont des réflexions tout-a-fait
préliminaires aux suites de ce travail. Une réflexion est actuellement en cours au niveau international
pour déterminer les effets d’EDQC envisageables avec les boites quantiques.
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Annexe A

Dispositif de micro-photoluminescence

Cette annexe décrit ’expérience que nous avons utilisée pour I'étude optique des boites
quantiques et des modes de galerie.

CCD
(PL)
_ Moniteur video
SiAPD (PLE) |
Spectrométre
a
réseaux °

D

Imagerie
Laser Ti-Sa | ...................... \ (R=0.1 T=0.9)
| ——| He

Cryostat : T=5 K
Fia. A.1 — Dispositif expérimental de micro-photoluminescence.

Le principe de la photoluminescence est de fournir de 1’énergie sous forme lumineuse et de
collecter la réponse lumineuse a cette excitation. Un objectif de microscope permet d’obtenir la
résolution spatiale pour ’étude d’un objet unique : on parle donc de micro-photoluminescence. Le
montage est représenté sur la figure A.1. L’excitation est fournie par un laser titane-saphir. Le laser
excitateur est accordable entre 690 nm et 850 nm. Une lame (R=0.1 T=0.9) permet d’injecter 10
% de la puissance du laser dans un objectif de microscope, puis de le focaliser sur 1’échantillon.
L’objectif de microscope utilisé a une ouverture numérique de 0.5. Le diametre du spot obtenu
est d’environ 3 um. L’échantillon est placé dans un cryostat a doigt froid fonctionnant a I’hélium
liquide. Une résistance chauffante permet de varier la température entre 4 et 300K. Le cryostat peut
étre déplacé grossierement avec des moteurs pas a pas ou plus finement avec des moteurs piézo-
électriques, avec une précision de quelques nanometres. Un systeme d’imagerie permet d’éclairer et
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de visualiser sur une caméra CCD I’échantillon et le spot laser, afin de se repérer sur I’échantillon.
La visualisation est obtenue en intercalant une lame amovible sur le trajet optique. La collection du
signal d’effectue par le méme objectif de microscope. Elle est réfléchie par le miroir puis transmise a
90 % par la méme lame (R=0.1 T=0.9). Elle est ensuite focalisée sur la fente d’entrée d’un double-
spectrometre de focale f = 1 m, comprenant 2 réseaux de 1200 traits/mm. La résolution maximale
est de 30 peV. En sortie du spectrometre, le signal dispersé spectralement peut étre détecté par 2
détecteurs, le passage de 'un a l'autre se faisant par basculement d’un miroir. Une photodiode a
avalanche de silicium couplée a un module de comptage de photons permet une détection monoca-
nale. Ce détecteur est surtout utilisé pour les expériences d’excitation de la photoluminescence : la
détection étant fixée a la longueur d’onde choisie, on mesure 'intensité du signal de photolumines-
cence en fonction de la longueur d’onde du laser d’excitation. L’autre détecteur est une barrette
CCD silicium refroidie a I'azote qui permet la détection sur une plage spectrale de 20 nm.



Annexe B

Dispositif de corrélations de photons

Cette annexe décrit I’expérience de corrélation de photons dite de Hanbury Brown et Twiss.

Compteur

de photons tart f\nalyselfr
E—— star empore
Excitation non résonante
Ti-saphire S

7 .
Lame  Compteur de photons
50 - 50
Echantillon 4K

FiG. B.1 — Dispositif expérimental de corrélations de photons.

Le montage, schématisé sur la figure B.1, est associé au dispositif de p-PL décrit dans
I’annexe A. L’excitation est fournie par un laser titane-saphir pulsé. Le signal de photoluminescence
est envoyé sur un cube séparateur 50/50. Chacun des faisceaux est focalisé sur la fente d’entrée d’un
spectrometre de focale f = 0.32m. Le signal dispersé spectralement est focalisé sur la fenétre de
détection d’une photodiode a avalanche silicium. Elles ont un temps d’extinction apres la détection
d’un photon de 30 ns, raison pour laquelle on utilise 2 photodiodes. Les sorties des photodiodes
sont reliées a un module de comptage de photons puis aux entrées ”start” et "stop” d’un analyseur
(HP 53310A). Une ligne a retard de 20 ns est ajoutée en sortie de la diode reliée a ’entrée "stop”.
Cet appareil réalise I’histogramme temporel des événements “start” et ”"stop”, ce qui, pour un grand
nombre d’événements accumulés donne a 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 "jitter”
des photodiodes.
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Annexe C

Publications

— Ezxciton photon strong-coupling regime for a single quantum dot in a microcavity, E. Peter,
P. Senellart, D. Martrou, A. Lemaitre, J. Hours, J. M. Gérard, et J. Bloch, Phys. Rev.
Lett 95, p067401 (2005)

— Phonon sidebands in exciton and biexciton emission from single GaAs quantum dots, E.
Peter, J. Hours, P. Senellart, A. Vasanelli, A. Cavanna, J. Bloch, et J.M. Gérard, Phys.
Rev. B 69, p41307(R) (2004)

— Ezxciton radiative lifetime controlled by the lateral confinement energy in a single quantum
dot, J. Hours, P. Senellart, E. Peter, A. Cavanna, et J. Bloch, Phys. Rev. B 71, p161306(R)
(2005)

— High-Q whispering-gallery mode in GaAs/AlOx microdisks, E. Peter, I. Sagnes, G. Guir-
leo, S. Varoutsis, J. Bloch, A. Lemaitre, et P. Senellart, Appl. Phys. Lett. 86, p021103
(2005)

— Few particle effects in the emission of short radiative lifetime single quantum dots, E.
Peter, J. Hours, A. Cavanna, et J. Bloch, Phys. Rev. B 72, p115302 (2005)
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