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Résumé

Résumé Le siécle dernier a vu ’accomplissement de la mécanique quantique, du trai-
tement de l'information et de l'optique intégrée. Aujourd’hui, ces trois domaines se ren-
contrent pour donner naissance a ’optique intégrée pour les communications quantiques.
Un des enjeux aujourd’hui dans ce domaine est le développement de sources de photons
uniques et de lasers compacts aux longueurs d’onde des télécommunications. Les émet-
teurs étudiés dans ce travail de theése sont des boites quantiques InAsP /InP [001] obtenues
par Epitaxie en Phase Vapeur aux OrganoMétalliques (EPVOM). Il a été démontré, par
I'intermédiaire de mesures spectrales et des mesures de durée de vie, que ces émetteurs
présentent les caractéristiques nécessaires en vue des applications visées. Plus particulié-
rement, la mise en évidence expérimentale d’'un dégroupement de photons, a partir d’une
boite unique, valide la possibilité de réaliser une source de photons uniques. En paralléle,
des études sur les lasers a cristaux photoniques de faible volume modal et fort facteur de
qualité, utilisant les mémes boites quantiques & température ambiante, ont montré des pro-
priétés originales, particuliérement sur la physique au niveau du seuil laser. La différence de
comportement au niveau du seuil, par rapport aux lasers conventionnels, s’explique dans
nos structures par le fort taux de couplage de I’émission spontanée dans le mode laser.

Mots clés Boites quantiques InAsP/InP, Semiconducteur III/V, Spectroscopie, Source
de photons uniques, Cristal photonique, Laser

Optical properties and time-resolved photoluminescence of InAsP/InP [001]
quantum dots; Application to the realization of single photon sources and
photonic cristal lasers emitting at telecommunication wavelength.

Abstract The last century saw the advent of quantum mechanics, information proces-
sing and integrated optics. These fields lead to the integrated optics for quantum commu-
nication. One of the challenges is the development of single photon sources and compact
lasers operating at telecommunication wavelength, for quantum cryptography and quan-
tum information applications. In this work, we present an optical study of InAsP/InP [001]
quantum dots, obtained by MetalOrganic Vapour Phase Epitaxy (MOVPE). It has been
demonstrated, through spectral measurements and time-resolved photoluminescence expe-
riments, that these quantum dots present the characteristics necessary for the applications
mentioned. Specifically, we have performed measurments with single dots and we clearly
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observed a photon antibunching. This quantum behaviour, validates the feasibility of a
single photons source at telecommunication wavelength. In parallel, studies on photonic
crystal lasers, with low modal volume and high quality factor, using the same quantum
dots at room temperature, showed original properties, specially near the threshold region
of the lasing transition. The difference between conventionnal lasers and our structures is
explained with the high spontaneous emission coupling through the cavity mode.

Key words InAsP/InP quantum dots, III/V Semiconductor, Spectroscopy, Single pho-
ton source, Photonic crystal, Laser
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Introduction

Les boites quantiques constituent un sujet de recherche trés actif depuis le début
des années 1980 [1]. Dans ces objets nanométriques, le fort confinement tridimensionnel
des porteurs entraine des propriétés physiques originales comparées aux puits quantiques
(confinement unidimensionnel des porteurs). Les boites quantiques ont notamment été
proposées dans le but d’améliorer les performances des lasers a puits quantiques déja exis-
tants [2]. Dans ces travaux, les auteurs prédisent des courants de seuil plus faibles, ainsi
qu’une faible dépendance & la température de ce courant de seuil, comparée aux lasers
a puits quantiques. Depuis ces prédictions, de nombreuses réalisations de lasers & boites
quantiques ont été reportées (voir par exemple [3] pour la premiére réalisation d’un laser a
boites quantiques modulé & 10 GHz). La maitrise de la croissance des boites auto-organisées
d'InAs/GaAs par Epitaxie par Jet Moléculaire a fait de ces boites quantiques émettant
vers 1 pum un objet de choix dans les laboratoires.

Parallelement & ces développements, avec ’observation des premiers effets du confi-
nement tridimensionnel (tels que la séparation nette des niveaux d’énergie [4], I’émission
quasi-monochromatique & basse température et des effets coulombiens marqués), l'idée
d’utiliser une boite quantique comme atome artificiel est apparue. Les expériences de
Kimble et al. [5] avaient déja démontré la possibilité de réaliser une source de photons
uniques avec un atome isolé. Dans le domaines des semi-conducteurs, les premiéres expé-
riences de dégroupement de photons ont eu lieu en 2001 avec les travaux de C. Santori et
al. |6]. Une telle source est capable d’émettre & la demande des impulsions contenant un et
un seul photon. En cryptographie quantique, ce type de source peut servir de base a des
protocoles de communication garantissant une confidentialité parfaite [7].

Pour des applications a la cryptographie quantique et en optoélectronique, et pour
pouvoir utiliser le réseau existant de fibre optique, il est nécessaire d’avoir des sources de
photons uniques ou lasers émettant a 1.55 um, longueur d’onde correspondant au minimum
d’absorption des fibres optiques utilisées dans les télécommunications. Pour atteindre ces
longueurs d’onde, plusieurs équipes se sont mis a étudier des boites quantiques InAs/InP,
pouvant émettre jusqu’a 2 pm.

L’objet de ce travail est d’étudier les propriétés optiques et dynamiques de boites

uniques d’InAs/InP, obtenue par Epitaxie en Phase Vapeur aux OrganoMétalliques (EP-
VOM). Au Laboratoire de Photonique et de Nanostructures, ’étude de ce systéme a com-

13
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mencé depuis 2004 avec les travaux d’I. Sagnes, G. Saint-Girons et A. Michon [8]. Au début
de ma thése, I’équipe du laboratoire possédait déja la maitrise de la croissance des boites
et la photoluminescence des boites pouvait étre accordée & 1.55 um. Cependant, il était
nécessaire de développer un banc de mesure adapté a I’étude de boites individuelles en
vue de la réalisation d’'une source de photons uniques a 1.55 um. Mon travail de départ a
constitué & monter cette expérience de micro-photoluminescence et d’étudier les propriétés
optiques des boites a ’échelle de ’émetteur unique. Au fur et & mesure de ce travail de
recherche, les propriétés de luminescence des ensembles de boites quantiques m’ont amené
a envisager d’utiliser ces objets comme milieu & gain pour la réalisation de lasers a base de
microcavité a cristaux photoniques.

Le premier chapitre de ce manuscrit sera consacré a la présentation du contexte
général de ce travail de recherche. Nous introduirons pour cela les concepts de la crypto-
graphie quantique et de source de photons uniques. Nous aborderons également l'intérét
de la réalisation de lasers a fort taux de couplage de I’émission spontanée au mode laser.

Le deuxiéme chapitre sera consacré a la présentation plus détaillée de la croissance
des boites quantiques InAs/InP. Nous présenterons également les dispositifs qui nous per-
mettent de caractériser ces objets quantiques. Nous finirons ce chapitre par une analyse
détaillée des propriétés d’'un ensemble de boites quantiques : propriétés structurales, op-
tiques et dynamiques.

Dans le chapitre 3, nous analyserons cette fois les propriétés des boites quantiques a
I’échelle unique. Nous mettrons en évidence expérimentalement un phénomeéne de cascade
radiative ainsi qu’'un dégroupement de photon sur une boite unique a 1.3 ym a 4 K.

Dans le chapitre suivant, nous aborderons les effets d’électrodynamique quantique
en cavité. En effet, pour réaliser une source de photon unique efficace, outre ’émetteur
en lui-méme, il faut pouvoir améliorer la dynamique d’émission et rediriger un maximum
de la lumiére émise dans un mode privilégié de collection. Ces deux effets sont possibles
en insérant les émetteurs dans une cavité & cristal photonique. Aprés une présentation
du cadre théorique, nous aborderons les stratégies utilisées au laboratoire pour réaliser de
telles cavités.

Le chapitre 4 sera consacré aux lasers & boites quantiques a fort couplage de I’émis-
sion spontanée. Nous présenterons les motivations pour la réalisation de tels lasers ainsi que
leurs propriétés physiques attendues. Enfin, nous présenterons des résultats expérimentaux
sur la démonstration d’effet laser & 1.5 um & température ambiante. Nous discuterons de la
physique particuliere du passage du seuil, grace notamment & des mesures de corrélations
de photons.

En conclusion, nous dresserons le bilan de cette étude et aborderons les applications
futures possibles.
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Chapitre 1

Contexte général

1.1 Introduction a la cryptographie quantique

Dans un premier temps, nous allons introduire les deux applications principales
étudiées pendant ce travail de these. Ces deux applications reposent sur 1'utilisation de
boites quantiques émettant & 1.55 pm. La premiére est la réalisation de sources de photons
uniques pour une utilisation en cryptographie quantique. La seconde est la réalisation de
nanolasers non-conventionnels qui présentent des propriétés originales comme la possibilité
d’obtenir de fortes bandes passantes de modulation directe (jusqu’a 10 GHz [9]). Nous
ferons ensuite un rappel sur les processus d’émission dans les boites quantiques semi-
conductrices. Nous montrerons qu’elles peuvent émettre de facon déterministe des photons
un par un. Nous verrons également que les boites sur InP présentent la caractéristique
d’étre peu sensibles a des défauts non radiatifs & haute température. Elles peuvent donc
étre utilisées comme milieu a gain dans des microstructures pour réaliser des lasers émettant
a 1.55 pum & température ambiante.

1.1.1 Principe de la cryptographie

AvEe UM CopAiN,
O A TROUVE |
L TRUC GEMAL
our ,\?g: PERMET

COMMUNIQUER f
R

ou SAppPEILE AU
TELE £ Eron
LAISSE SONWER
UNE fpis povR A .
Deve Fors pourk 8,
Tha/S Foif ov;g .
i 7 v,
O plon.
Erding:
br
Sulre

ETCOMME GA .
LETTRE. paR

FiGg. 1.1 — Extrait de la bande dessinée ’Le chat’ de Philippe Geluck

Depuis environ 3000 ans, les hommes ont cherché & coder des informations afin
qu’elles ne puissent étre lues que par certaines personnes bien identifiées. C’est notamment
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dans le domaine militaire que les maniéres de coder les plus diverses ont été inventées. On
appelle la cryptographie ’art de transformer un message et de le rendre incompréhensible
aux yeux d’un espion et lisible seulement par son interlocuteur. Aujourd’hui, les besoins
en cryptographie sont devenus énormes, a la fois dans le domaine militaire mais également
pour sécuriser les données numériques (économie, Internet et paiement électronique...).

Les techniques ont beaucoup évolué, passant des moyens rudimentaires pour mas-
quer physiquement I’écriture!, a des systémes plus ou moins complexes de codage mathé-
matique. Mais dans tous les cas, le schéma reste le méme : Une personne (que ’on appellera
Alice?) décide d’envoyer un message a Bob. Pour cela, elle code son message 4 I’aide d’une
clé. Le message est donc codé et peut étre envoyé par un canal quelconque & Bob. Ce
dernier posséde également une clé qui va lui permettre de décoder le message et d’obtenir
finalement le message lisible d’origine.

Ce protocole est basé sur I’échange de la clé. En effet, si un espion (Eve) s’empare
de la clé, il peut alors décoder le message. L’échange de cette clé représente la faille de
sécurité. Dans les systémes de cryptographie, on identifie deux grandes catégories :

— Les systémes & clé privé symétrique ;
— Les systémes a clé publique asymeétrique.

Dans le premier cas, on parle de clés symétriques car la clé de chiffrement et la clé
de déchiffrement sont identiques. Cette technique pose deux problémes. Premiérement, il
faut trouver un moyen sir de transmettre les clés, et de plus, si le réseau s’étend & plus
de deux personnes, le nombre de clé & échanger devient trop important. Cependant, il faut
noter que ce systéme peut se révéler trés sir voire méme 100% fiable si la clé est aussi
longue que le message et si elle est & usage unique (code de Vernam).

Dans les systémes a clé publique, le but est de rendre str le transfert de clé. Imagi-
nons que Bob crée une clé privée et une clé publique lui correspondant. Ces clés publiques
peuvent étre envoyées a différentes personnes, notamment Alice, le tout par un canal clas-
sique. Ce dernier peut alors coder son message avec la clé publique et 'envoyer a Alice qui
sera la seule & pouvoir le décoder avec sa propre clé privée. Dés lors, si le message était lui
méme une clé, Alice et Bob se retrouvent avec deux clés que personne a aucun moment
n’a pu déchiffrer. Le reste de la communication cryptée peut se faire de maniére symétrique.

Le code RSA inventé en 1977 par R. Rivest, A. Shamir et L. Adleman est un code
a clé publique trés largement répandu dans les réseaux de télécommunications actuelles. Il
est basé sur la multiplication et la factorisation en nombres premiers de grands nombres,
supérieurs a 150 chiffres. Voici en quelque lignes les principales étapes du codage en RSA :

— Bob choisit deux nombres premiers p et ¢;

— Il calcule ensuite le nombre n = p X q et cherche ensuite un nombre e aléatoire

!Durant 'antiquité, écriture était masquée par Putilisation d’une encre élaborée avec du jus de citron
’Dans la communauté des cryptographes, le choix d’Alice et Bob avec Eve pour espion reste une
constante...
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qui est premier avec (p — 1) x (¢ — 1). Le couple (n, e) constitue la clé publique.

— 11 calcule ensuite le nombre d tel que e x d = 1 mod[(p — 1) x (¢ — 1)]. Il garde
ensuite ce couple (n, d) qui constitue sa clé privée.

— Alice qui a regue la clé publique peut encoder son message (m) en appliquant la

formule ¢ = m® mod|n].

— Bob recoit ce message codé et applique alors sa clé privée : Bob(c) = ¢? mod[n] =
exd

m*® mod[n] = m mod[n] = m.

Tout le monde peut utiliser la clé publique pour crypter un message. Par exemple,
Bob peut diffuser sa clé publique sur Internet ou par tout autre canal. Si Alice veut envoyer
son numéro de carte bancaire & Bob, elle cherche la clé publique de Bob pour pouvoir
crypter son message. Seul Bob connait les nombres p, ¢ et d. La seule fagon pour un espion
(Eve) de décoder le message est qu’elle trouve le nombre d, ce qui revient & trouver la
factorisation de n par p et q.

La sécurité de ce systéme repose donc sur une conjecture mathématique qui stipule
qu’il est tres difficile de factoriser un nombre en facteur premier surtout si le nombre de
départ contient un nombre de chiffres supérieurs & 100. Cette conjecture repose sur les
algorithmes mathématiques connus de factorisation et sur la puissance actuelle des ma-
chines de calcul. Mais, on peut trés bien imaginer que l'on puisse trouver des algorithmes
plus puissants et méme utiliser les futurs ordinateurs quantiques qui permettraient théo-
riquement de diminuer drastiquement les temps de calcul pour la factorisation de grands
nombres en nombres premiers. Un premiére démonstration expérimentale de la factorisa-
tion du nombre 15 (!) en suivant un algorithme quantique a été publié en 2001 [10] et
derniérement [11] sur un circuit photonique.

Pour toutes ces raisons, une partie de la communauté scientifique s’est tournée vers
un moyen star de transmettre une information (clé de codage). Cette fois, la méthode ne
repose plus sur une conjecture mathématique mais sur les lois de la physique. Il s’agit de
la cryptographie quantique.

1.1.2 Cryptographie quantique

La cryptographie quantique a pour but de fournir un protocole siir afin de trans-
mettre une clé de codage définie précédemment. Si jamais 1’échange de cette clé est sur,
alors les deux interlocuteurs peuvent utiliser un systéme de communication symétrique.
Plusieurs protocoles de cryptographie quantique existent [12, 13], utilisant soit des sources
de photons uniques (variables discrétes) ou des sources intenses (variables continues). Le
codage se fait alors sur un état quantique de la lumiére tel que la polarisation, la phase,
I’énergie ou méme la fréquence du photon. Prenons pour illustrer nos propos le cas d’un
codage de l'information sur I’état de polarisation d’un photon unique.

Nous devons disposer de deux bases distinctes pour coder 'information. Le plus
simple est de choisir une base |H) et |V) de polarisations rectilignes (pour Horizontale et
Verticale) et |D) = 1/v/2|H)+i/v2|V) et |G) = 1/v/2|H)—i/+/2|V), base de polarisation
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circulaire (pour Droite et Gauche) (voir figure 1.2). Ces deux bases étant orthogonales,
I'information ne peut étre lue que si ’on connait la base de polarisation dans laquelle elle
a été codée. Si par exemple un photon est préparé dans ’état |®) = |H) alors il aura une
probabilité 1/2 d’étre détecté sur les deux états de la base [|D),|G)].

— 1 0Q
IH> V> ID> 1G>

FiG. 1.2 — Schéma représentant les états de polarisation possibles des photons.

La sécurité de ce protocole réside dans le théoréme de non clonage de la mécanique
quantique : il n’est pas possible de copier parfaitement un état quantique inconnu (dont on
ne connait pas la base de projection). La clé étant codée de maniére aléatoire sur I'une des
deux bases, un espion qui serait susceptible de recueillir I'information ne saurait pas dans
quelle base effectuer la mesure et ne pourrait pas renvoyer exactement la méme information.

Nous présentons dans la suite le protocole de cryptographie le plus simple (BB84),
défini par Charles Bennett et Gilles Brassard, qui utilise des variables discrétes codées sur
des photons uniques et qui est une réalisation concréte de la méthode de cryptage défi-
nie précédemment. Ce protocole est actuellement le plus utilisé en cryptographie quantique.

</
100100 @_‘J

Gt Canal Quantique

101011 101011

001111 001111

-
| ||| 100100
e\

FiG. 1.3 — Illustration de principe du transfert de clé par un canal ’quantique’. Le message

codé est transmis a travers un canal ’classique’ (fibre optique, ondes radio, ...)

Dans ce protocole, Alice et Bob peuvent par exemple coder 'information sur la
polarisation du photon. Les photons sont préparés et mesurés suivant les deux bases dé-
finies ci-dessus (voir figure 1.2). On distingue deux canaux de communication (voir figure
1.3). L’un est dit 'quantique’ ou ’échange de clé va se faire et 'autre dit ’classique’ qui
contient le message codé (mail, document, etc...). A l'intérieur du canal quantique, les deux
interlocuteurs procédent de la fagon suivante :
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— Alice choisit une base au hasard ainsi qu'une polarisation dans cette base et
envoie le photon a Bob.

— Bob choisit aléatoirement une base de mesure. Il note le résultat de sa mesure
ainsi que la base choisie.

— Au bout d’un certain nombre de bits envoyés, Alice et Bob comparent les bases
utilisées et écartent les bits ayant été préparés et mesurés dans une base différente
(en moyenne un événement sur deux).

— Bob compare une partie de la clé avec celle d’Alice par un canal classique (la
longueur de clé comparée est insuffisante en elle méme pour déchiffrer ’ensemble
de la clé). Ceci leur permet d’évaluer le taux d’erreur lors de 1’échange.

— Les bits validés constituent la clé secréte qui peut étre utilisée pour coder un
message (code de Vernam par exemple). En 'absence d’intrus, le tableau 1.4

résume ces étapes.

Alice envoie aléatoirement des bits | 0 1101 0 0 110710 1 1 1
(0 ou 1) dans deux bases différentes | x | + | + | x | + X | x|+ | x| + | +]x
Bob mesure aléatoirement dans X | 4+ |+ | X X + X |+ | X X + | x
la base + ou x et enregistrelebit | 0 | 1 | - | 1 1 0 110 | - 0 171

Bob annonce publiquement sa base
et la compare avec Alice ok | ok | - | ok | non | non | ok | ok | - | non | ok | ok

Les bits de différentes bases

sont rejetés 0 1]1-11 - - 110 - - 1 1

FiG. 1.4 — Principe d’échange de clé par un canal quantique en [’absence d’intrus sur la
ligne. Lorsque les bits sont préparés et mesurés sur la méme base (correspondant auz bits
1, 2, 4, 7, 8, 11, 12 sur le tableau), ils constituent la clé aléatoire. Dans ce tableau, on

consideére également que la ligne posséde un tauz de perte. Les bits 3, 9 sont perdus.

11 faut encore vérifier que ce protocole est siir. Si Eve écoute le canal quantique, elle
peut faire la méme chose que Bob, c’est a dire intercepter les photons et faire une mesure
sur I'une des deux bases. Elle doit ensuite reémettre un photon afin que Bob ne se doute de
rien, mais elle a une chance sur deux d’envoyer un bit codé sur une mauvaise base. Ainsi, il
y a une chance sur 4 que Bob recoive une information erronée, ce qu’il verra en comparant
ses mesures avec Alice. Ce schéma de principe est résumé sur le tableau 1.5. Dans cet
exemple, le bit 2 est faux. En pratique, Alice et Bob comparent une partie de la clé, et
calculent le taux d’erreurs de ce type. Si ce taux est supérieur & une certaine valeur, alors
la conversation est écoutée et la clé n’est pas stre. Il faut donc couper la communication.

A Theure actuelle, les protocoles de cryptographie quantique ont été essentielle-
ment réalisés & partir de 'utilisation de diodes lasers fortement atténuées [14, 15]|. Bien
que les impulsions cohérentes de faible intensité délivrées par ces sources ne soient que
des approximations d’impulsion & un photon, le protocole de transmission peut étre in-
conditionnellement str dans certains cas (correspondant en pratique & une communication
a courte distance). On comprend bien que si la source a une probabilité trop importante
d’émettre deux photons par impulsion, Eve pourrait trés bien trouver un moyen de prélever
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Alice envoie aléatoirement des bits | 0 | 1 | 0 0 0 17010 1 1 1
(0 ou 1) dans deux bases différentes + |+ | x| + X X | + |+ | x

Eve intercepte et renvoie - X | - - X - X | - | - +
certains bits - 0 -1 - 1 - 1 - - 1 - -
Bob mesure aléatoirement dans X |+ |+ ]| x X + X |+ | X% X + | x
la base + ou x et enregistrelebit | 0 | 0 | - | 1 1 0 110 - 0 111

Bob annonce publiquement sa base
et la compare avec Alice ok |ok| - | ok |non |non|ok|ok| - |non|ok]|ok
Les bits de différentes bases

sont rejetés 010 ]-]1 - - 110 - - 1 1

FiG. 1.5 — Principe d’échange de clé par un canal quantique en présence d’un intrus, FEve.
Dans cet exemple, Eve intercepte certains bits (2, 5, 7, 10) avant de les renvoyer. Comme
Eve ne connait pas la base dans laquelle le bit a été préparé, le bit est renvoyé dans une
base aléatoire. Lorsqu’Alice et Bob comparent un certain nombre de bits, le taux d’erreur
est augmenté o cause de l'intervention d’Eve (cas du bit 2).

un seul photon et Alice et Bob ne se rendraient compte de rien. Ce type d’attaque, dite PNS
pour Photon Number Splitting, reste néanmoins difficile & réaliser expérimentalement. En
effet, Eve doit effectuer dans un premier temps une mesure quantique non destructive pour
mesurer le nombre de photons dans un pulse. Si le pulse contient plus d’un photon, Eve
renvoie un photon & Bob et stocke le deuxiéme photon dans une mémoire quantique en
attendant que Bob fasse part & Alice de sa base de mesure [16]

1.2 Source de photon unique efficace pour des applications a
la cryptographie quantique

1.2.1 Quelle source/protocole pour quelle utilisation ?

Pour étre fiable, le protocole de cryptographie BB84, défini précédement, requiert
une probabilité d’avoir deux photons par impulsion, notée P, proche de zéro (P, =~ 0). En
effet, la présence d’impulsions contenant plus de deux photons ouvre une voie d’attaque a
un éventuel espion. On peut néanmoins conserver la confidentialité de la communication
en atténuant plus fortement le signal, ce qui a pour conséquence de réduire le débit de
I’échange. Ainsi, il faut donc choisir entre un réseau fiable (avec une sécurité maximale)
et un taux de transmission réaliste. Avec une source classique, une sécurité absolue corres-

pond & un taux de transmission nul.

Il existe plusieurs type de sources et différents protocoles pour réaliser des dis-
positifs de cryptographie quantique. Le degré de complexité étant différent dans chaque
protocole, les contraintes sont différentes et la gamme d’utilisation également. Sur la fi-
gure 1.6, sont représentées les différentes sources et protocoles actuellement utilisés en
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RELAIS QUANTIQUE

Souce cohérente D

atténuée / {Source de photon unique/}
Decoy states BB84

‘)
Source cohérente
atténuée / BB84

Source intense /
Variables continues

Source / Protocole

10 20 30 40 S50 60 70 80 90 100 110 120 130 140
Distance de communication {km)

Fi1G. 1.6 — Sources et protocoles utilisés dans la cryptographie quantique, ainsi que les do-
maine d’utilisation en terme de distance mazimale de communication sire. Les limites
d’utilisation ont cependant des origines différentes selon les sources utilisées. Dans le cas
des sources cohérentes, la possibilité d’une attaque PNS limite la distance de communica-
tion. Dans le cas des sources de photons uniques, la limitation provient principalement du
bruit des détecteurs.

cryptographie quantique. Le critére majeur que l'on retiendra est la distance maximale de
communication. Par exemple, pour de trés courtes distances (<10 km), il existe des proto-
coles de cryptographie utilisant des sources intenses et 'information se retrouve codée sur
des variables continues [17]. Pour des distances de communications plus importantes, les
protocoles vont reposer sur I'utilisation de variables discrétes.

Le systéme le plus répandu actuellement ® repose sur 'utilisation de sources cohé-
rentes atténuées. En régle générale, une source classique produit des photons en suivant
une statistique de Poisson. Si par exemple on essaie d’atténuer une telle source dans ’op-
tique d’obtenir un photon en moyenne, il subsiste une probabilité P non nulle d’avoir
deux photons dans I'impulsion. Cette probabilité vaut environ P, ~ P?/2 en notant P la
probabilité d’en avoir seulement un seul. Ce protocle est donc sensible & des attaques PNS.
Pour palier & ce défaut, on utilise des "leurres" (Decoy States). Nous n’entrerons pas dans
les détails des protocoles correspondant et pour plus d’information, le lecteur peut consul-
ter les références [18, 14, 19]. On retient principalement que ce procédé de cryptographie
est fiable sur des distances plus ou moins courtes (<50 km). En effet, pour ces protocoles,
Alice et Bob doivent mettre en commun davantage d’information sur leur statistique de
photons recus et envoyés que le simple choix des bases utilisées dans le protocole BB84.
Or, les pertes augmentent avec la distance de communication, et au deld d’une certaine
distance, la quantité d’information non sire (une partie de la clé secréte) augmente. Au
final, le débit "utile" d’information (sécurisée) tend vers 0 pour des grandes distances. Nous
allons maintenant présenter le protocole de cryptographie basé sur une source de photon
unique.

3Commercialisée par les sociétés ID Quantique, Smart Quantum, MagiQ, etc.
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1.2.2 Les critéres nécessaires pour une source de photons uniques

Actuellement, dans le domaine de la cryptographie quantique, le seul protocole
permettant d’établir des communications & grande distance (>100 km) repose sur l'utili-
sation de sources de photons uniques. De plus, on peut trés bien imaginer dépasser les 130
km en utilisant des relais quantiques. Dans ce cas, on utiliserait des sources de photons
intriqués et I'idée de la mesure est la méme que celle utilisée dans les expériences de té-
léportation quantique. Pour le moment, 'utilisation de sources de photons uniques dans
les réseaux actuels de communications par fibre optiques se heurte principalement a des
barriéres technologiques. Nous allons exposer dans la suite de ce paragraphe quelles sont
les caractéristiques attendues pour une telle source.

Afin de pouvoir intégrer une telle source dans un réseau de communication quan-
tique, cette source de photons uniques doit répondre & un certain nombre de critéres pra-
tiques. Un protocole d’échange de clé par un canal quantique nécessite un débit supérieur
au GHz. On doit donc étre capable de produire des photons & la demande & des intervalles
inférieurs & la nanoseconde. Dés lors, les sources de photons uniques annoncés, reposant
sur la conversion paramétrique, sont limitées a cause du temps nécessaire pour détecter le
premier photon "annonceur". Les débits atteints avec ce genre de source sont de l'ordre
du MHz. D’autre part, la longueur d’onde des émetteurs doit se situer aux alentours de
1.55 pm. Cette longueur d’onde correspond au minimum d’absorption & lintérieur des
fibres standard utilisées dans les télécommunications. De plus, la largeur spectrale des
émetteur doit étre faible pour éviter des recouvrements spectraux causés par la dispertion
chromatique dans les fibres. Enfin, on cherchera & réaliser une source compacte, pouvant
fonctionner & hautes températures (> 77K), et pouvant étre pompée électriquement. Les
caractéristiques d’une source de photons uniques idéale sont résumées dans le tableau sui-

vant :
Statistique | Longueur | FWHM | Débit | Température | Excitation
d’émission d’onde d’utilisation
Source idéale | P ~ 100% | 1.55 um <nm | > GHz > 77K électrique
P, < 0.01%

FiGg. 1.7 — Caractéristique d’une source de photon unique idéale pour des applications a la

cryptographie quantique

Aujourd’hui, ce type de source n’existe pas. Une source de photon unique "a la
demande" est une source purement quantique (voir chapitre 3.4.1). Un moyen "simple"
et connu pour réaliser une telle source est 'utilisation de la transition fondamentale d’un
dipdle unique. Prenons par exemple le cas d’école d’'un systéme a deux niveaux, avec un
état fondamental et un état excité ayant une durée de vie donnée 7. Supposons que 1'on
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excite ce dipole par un train d’impulsions laser de durée o trés inférieure a 7 (on vient
peupler I’état une seule fois par impulsion) et de taux de répétition T supérieur a 7. Alors,
a chaque impulsion, le dipéle se trouve dans son état excité pendant une durée 7 puis
retombe dans son état fondamental en émettant un photon. Il restera dans cet état jusqu’a
la prochaine impulsion excitatrice. Nous allons voir dans la suite quels sont les différents
moyens d’isoler un tel dipdle.

1.2.3 Catalogue des sources existantes

Il existe différentes approches pour isoler un dipdéle unique. Il peut s’agir d’un atome
unique, d’un ion, d’'une molécule, d'un défaut dans un cristal de diamant ou bien d’une
boite quantique. Dans ce paragraphe nous reviendrons sur les principales caractéristiques
de chacune de ces sources afin de dégager celle qui répond au mieux aux critéres définis
précédemment.

Atomes et ions

La premiére démonstration de source de photons uniques fut réalisée en 1977 [5] par
Kimble et al. en utilisant un jet atomique dilué d’atomes de sodium excités par laser. Cette
expérience a permis d’observer un effet de dégroupement de photon (un photon unique
arrivant sur une lame semi-réfléchissante ne peut pas étre détecté au méme moment en
transmission et en réflexion). En 1986, Grangier et al. mettent en évidence un phénomeéne
de cascade radiative toujours a partir d’atomes [20]. Un atome dans un état excité peut
conduire & I’émission de deux photons, dont I’émission se fait de maniére séquentielle. En
1987, Diedrich et al. observent un dégroupement de photons & partir d’un ion piégé. Cette
fois, un seul émetteur est isolé, mais ces expériences nécessitent un important dispositif
expérimental, difficile & mettre en ceuvre en pratique.

Molécules

Dans les années 90, les efforts se tournent vers la génération de photons uniques a
partir de molécules. Aux premiers abords, les molécules semblent étre un excellent candi-
dat : leurs caractéristiques chimiques sont généralement trés bien connues, et il est assez
simple de préparer des échantillons & faible concentration et d’isoler des molécules dans
des matrices solides. De plus il est possible de faire fonctionner ces systémes a température
ambiante. Les premiéres expériences de dégroupement de photons & partir de molécules
uniques ont eu lieu en 1992 sur des molécules de pentacéne dans une matrice de para-
terphényl, refroidies a 1.5 K sous excitation continue [21]. Ce méme systéme a aussi été
utilisé en 1999 pour réaliser cette fois une source de photons uniques "a la demande" [22].
La molécule d’Oxazine 720 fut également utilisée en 1996 [23|, ou les auteurs reportent
pour la premiére fois la réalisation d’une source de photons uniques & base de molécule,
sous excitation impulsionnelle & une température de 10 K. Plus récemment des travaux
font état de source de photons uniques "a la demande" & température ambiante [24].

Malgré tout, le principal défaut des molécules est leur manque de photostabilité a

température ambiante. Toutes ces molécules subissent sous excitation optique une transfor-
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mation chimique irréversible et ce aprés avoir émis un nombre fini de photons (de ’ordre de
10%). Ce phénomeéne est connu sous le nom de photoblanchiment, et intervient généralement
aprés quelques millisecondes d’excitation & saturation. Notons qu’a trés basse température
et pour certaines molécules émettrices, I’émission peut étre parfaitement photostable.

Cependant, la longueur d’onde de ces émetteurs se situe dans la majorité des dé-
monstrations aux alentours de 400-600 nm et ne convient pas & une utilisation pour des
communications quantiques a longue distance.

Sources solides

Utiliser une source solide revient & isoler a l'intérieur d’un matériau solide un dipole
unique, que l'on appelle plus communément un "atome artificiel". On emploie cette déno-
mination car dans tous les cas, on se rapproche d’un systéme dont les niveaux d’énergie
sont discrets tout comme un atome pris individuellement. Parmi les sources de photons

uniques solide, on dénombre trois grands systémes :

— Les centres colorés du diamant, comme par exemple le centre "NV’ correspondant
a un complexe azote-lacune dans le réseau cristallin ou le centre '"NE8’ associé a
un complexe Nickel-Azote ;

— Les nanocristaux colloidaux (CdSe/ZnSe par exemple) ;

— Les boites quantiques semi-conductrices auto-assemblées sur différents types de
matériaux semi-conducteurs II1I/V ou II/VIL.

Les centres colorés du diamant

Le diamant est naturellement riche en centres colorés. On en dénombre plusieurs
milliers optiquement actifs répartis principalement dans le visible et proche infra-rouge.
Ces centres colorés sont toujours produits par la présence d’un défaut dans la maille cris-
talline, comme par exemple la substitution d’'un atome de carbone par un atome d’azote
(N) et d’une liaison vacante (V) pour le centre "NV". Son avantage est sa photostabilité
intrinséque & température ambiante. Sa durée de vie de l'ordre de 11 ns permet un taux
de répétition jusqu’a 10 MHz, et son efficacité quantique est proche de 'unité 25, 26].
L’existence de centres NV individuels dans le diamant massif a été mise en évidence expé-
rimentalement en 1997 [27] et 1999 [28], mais sans observer de signature de dégroupement.
Depuis, plusieurs travaux [29, 30] ont démontré expérimentalement des protocoles de cryp-
tographie quantique en utilisant ces centres actifs. Néanmoins, 'inconvénient majeur de
ce dispositif réside dans la longueur d’onde d’émission (637 nm) et le débit d’informa-
tion inférieur & 10 MHz. Enfin, ces centres présentent une largeur homogéne relativement
grande (environ 50 nm*) ce qui pose un probléme d’étalement spectral si on envisage une
transmission fibrée.

“4sauf pour le centre Nickel qui présente une émission plus étroite mais restant cependant a une longueur
d’onde < 1.5 pm
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Les nanocristaux colloidaux

Il existe une famille de centres émetteurs semiconducteurs, que ’on peut manipu-
ler & température ambiante. Un exemple est les nanocristaux de CdSe. Ces cristaux de
CdSe, d’environ 3 nm de diamétre, sont entourés d’une "coquille" de ZnS. Ces objets se
comportent comme une boite quantique et sont assimilables a des atomes artificiels (voir
paragraphe suivant). La lumiére émise présente la signature de dégroupement de photons
[31, 32]. Cependant I’émission d’un nanocristal de CdSe présente un clignotement [33] de
grande période (de quelques minutes & plusieurs heures) attribué a des mécanismes com-
plexes d’ionisation et d’effets Auger [34, 35]. Notons qu'il existe néanmoins des techniques
pour réduire ces clignotement comme par exemple en controlant 1’épaisseur et la composi-
tion de la coquille de protection. La longueur d’onde d’émission de ces objets s’é¢tend du
visible jusqu’au proche Infra Rouge (IR), suivant leur taille et composition. Si le positionne-
ment de ces nanocristaux a la surface de cristal photonique permet néanmoins d’augmenter
la collection du signal [36], la mise en ceuvre de ce type de source dans des réseaux fibrés
de communications optique reste tout de méme limitée.

Les boites quantiques auto-assemblées

Les boites quantiques semi-conductrices auto-assemblées ont été découvertes en
1985 avec les travaux précurseurs de J.Y. Marzin et al. [1]. Ces boites sont dites auto-
assemblées car elles se forment spontanément & la surface d’un substrat semi-conducteur.
Les boites quantiques sont des ilots de semi-conducteurs de faible gap et d’une hauteur
quelques nm, pour un diameétre de quelques dizaines de nm, dans une matrice de semi-
conducteur de plus grand gap. Nous aborderons les mécanismes de croissance des boites
dans le chapitre 2. Ces boites reposent sur une fine couche bidimentionnelle de matériau de
faible gap que I'on appelle couche de mouillage. On a alors formation de puits quantiques
tridimentionnels. Les niveaux électroniques & l'intérieur de la boite sont quantifiés. Les
boites quantiques (ou quantum dots) de semi-conducteurs présentent de bonnes caracté-
ristiques & basse température (4 K). Ces émetteurs sont en effet photostables, et le niveau
excité a une durée de vie de l'ordre de la nanoseconde. Chaque désexcitation d’une paire
électrontrou injectée dans la boite produit 1’émission d’un photon. Cependant, lorsqu’on
excite une boite quantique on injecte plusieurs paires électron-trou. Il a été observé que la
longueur d’onde du photon dépend du nombre de paires électron-trou piégées dans la boite.
En utilisant un filtrage spectral approprié, il est donc possible d’isoler la désexcitation du
niveau contenant une seule paire électron-trou (exciton) vers le niveau fondamental de la
boite vide de porteurs de charge. Il y a alors émission d’'un et un seul photon. Ce méca-
nisme d’émission fut proposé par J.-M. Gérard et al. [37] et vérifié expérimentalement par
E. Moreau et al. [38]. Nous aurons I'occasion de revenir sur les mécanismes de formation et
d’émission des boites dans le paragraphe suivant. Nous verrons également que le processus
de fabrication rend facilement possible I'insertion d’une boite quantique & 'intérieur d’une
microcavité. On est alors capable d’observer un régime de couplage fort ou faible entre la
boite quantique et la cavité [39, 40].

Ce systéme est étudié depuis plusieurs années au LPN, notamment les boites
InAs/GaAs obtenues par EJM (pour Epitaxie par Jet Moléculaire). Récemment, le la-
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boratoire a développé la croissance de boites InAsP/InP par EPVOM (pour Epitaxie en
Phase Vapeur aux OrganoMétalliques) [41, 42]. De plus, le laboratoire est doté d’équi-
pements permettant des gravures post-croissance pour pouvoir modifier 'environnement

5 cavités a cristaux photoniques). Ce

des boites sur de I'InP(gravure de plots circulaires
systéme est relativement récent et peu d’équipes dans le monde arrive & faire croitre des
boites quantiques sur InP par EPVOM. L’avantage de '’TEPVOM réside dans son utilisation
massive dans le milieu de 'industrie, par comparaison avec des techniques de croissance

sous ultra vide comme I'EJM.

Ces boites InAsP /InP constituent la matiére premiére de mes travaux de recherche.
L’étude depuis pres de 20 ans des boites quantiques InAs/GaAs a permis une trés bonne
compréhension de ce systéme. De nombreux effets quantiques ont été observés comme le
dégroupement de photon pour la réalisation de sources de photons uniques [31, 6], la réa-
lisation de sources de photons indiscernables [43], etc. Par contre, les boites InAsP/InP
sont un systéme encore récent, et de nombreuses questions se posent encore sur la physique
qui régie leur formation ainsi que leurs caractéristiques d’émission. Dans ce mémoire, nous
chercherons donc & établir les propriétés optiques de ces boites a 1’échelle unique. Nous ver-
rons qu’elles peuvent servir d’élément de base pour la réalisation d’une source de photons
uniques compétitive. De plus, I’étude de leurs propriétés dynamiques et de leur comporte-
ment en fonction de la température, permettront de dégager des propriétés intéressantes
pour la réalisation de composants photoniques innovants, comme des nanolasers & faible
seuil émettant & 1.55 pm a température ambiante.

A partir de maintenant, nous allons étudier plus en détail ce systéme. Avant de
commencer cette étude détaillée, nous pouvons résumer les principaux avantages des boites
quantiques InAsP/InP ci-dessous, tout en gardant en mémoire les deux applications envi-
sageées : la réalisation d’une source de photons uniques, et 'obtention d’un milieu & gain
pour des lasers a cristaux photoniques.

Principaux avantages des boites quantiques InAsP /InP obtenue par EPVOM :

— Longueur d’onde : de 1.2 ym a 2.2 ym (Rappel des principales bandes de
téléecommunications : C-Band de 1.530 pm a 1.565 pm; E-Band de 1.36 pm
a 1.46 pum; O-Band de 1.26 pm & 1.36 pm). Largeur spectrale & mi—hauteur
(FWHM) inférieure au nanometre.

— Matériaux : Croissance sur substrat InP orienté [001] facilement compatible
avec les technologies des composants d’optique intégrée.

— Technique de croissance : EPVOM, technique industrielle.

— Durée de vie des émetteurs : De 'ordre de la nanoseconde, ce qui permet
d’envisager des débits supérieurs au GHz en réduisant la durée de vie par effet
Purcell en cavité.

— Température d’utilisation : Bon fonctionnement a 4K. Possibilité d’obtenir
un effet de dégroupement de photons vers 77K. Peu de pertes non radiatives a

Sappelés mésas par la suite
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température ambiante sur des ensembles de boites.

— Compacité : Possibilité de graver des cavités a cristaux photoniques et de les
insérer dans des systémes d’optique intégrée.

— Excitation : Possibilité d’effectuer un pompage électrique.

Zoologie des objets quantiques

Avant de rentrer dans les détails des mécanismes propres aux boites quantiques,
nous allons faire un petit rappel de terminologie. Ces derniéres années, plusieurs noms com-
muns se sont vus adjoindre ’adjectif "quantique". On parle souvent de puits quantiques,
de puits quantiques a fluctuations d’interface, de boites quantiques (ou quantum dots), de
batonnets quantiques (ou quantum dashes), d’anneaux quantiques (ou quantum rings), de
fils quantiques (ou quantum rods, wires) et de maniére plus vague d’ilots quantiques. La
différence entre ces objets réside dans le confinement spatial des fonctions d’ondes. Nous
pouvons faire un catalogue des principales propriétés de ces objets :

— Puits quantiques : Cet objet est un cas d’école en mécanique quantique. C’est
une zone de l’espace dans laquelle le potentiel énergétique présente un mini-
mum. Les conditions aux limites imposent une quantification de ’énergie dans
une direction. En pratique, un puit quantique de semi—conducteur est une hété-
rostructure qui s’obtient en réduisant la dimension d’un matériau de gap faible
(typiquement de l'ordre d’une dizaine de nanométres) lui méme inséré dans un
matériau de gap plus élevé. La densité d’états électroniques est discrétisée et
donne lieu & des bandes d’énergie. On parle de confinement 1D. Lorsque 1’on in-
jecte des porteurs (optiquement ou électriquement), ces derniers se recombinent
radiativement. Spectralement, 1’émission est centrée sur une longueur d’onde
avec une largeur spectrale de l'ordre de la dizaine de nanométres. Un exemple
de spectre est donné sur la figure 1.8.

— Boites a fluctuations d’interfaces ou puits a fluctuations d’interfaces :
Lors d’une croissance idéale d’un puit quantique, les interfaces sont parfaitement
lisses & I’échelle atomique. Pour certaines conditions de croissance, cette inter-
face peut présenter des rugosités a une échelle grande devant le rayon de Bohr
de l'exciton. Dans ce type de structure, ’exciton est quasi bi-dimentionnel et
les fluctuations d’interface affectent le mouvement du centre de masse de cet
exciton. On parle alors de boites quantiques naturelles ou boites quantiques &
fluctuations d’interface. Dans la direction de croissance, le confinement est celui
du puits quantique alors que dans le plan, les variations d’épaisseur du puits
localisent le centre de masse de ’exciton. L’émission de ce type de boite est
spectralement fine, avec une largeur typiquement inférieure au nanomeétre. Un
exemple de spectre est présenté sur la figure 1.8.

— Boites quantiques : Sans autres précisions, on parlera de boites quantiques
pour les objets déja définis précédemment (boites auto-organisées). Dans le cadre
de mes travaux de recherche, nous utiliserons des boites InAsP obtenues sur
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un substrat d’InP. Sur la figure 1.8 on présente un spectre typique d’une boite
InAsP/InP. Généralement, la signature spectrale est fine (de I'ordre de 20-30
eV (20 pm) pour des boites InAs/GaAs [47] et 50 peV (90 pm) pour des boites
InAsP/InP & 4 K (voir Chapitre 3)).

— Batonnets quantiques et anneaux quantiques : Lorsque la taille des boites
quantique dépasse plusieurs dizaines de nanométres (>50-60 nm), on parle de
batonnet quantique. Il n’existe pas de définition rigoureuse pour ce type d’objet.
Généralement le confinement & lintérieur de ce type d’objet est hybride entre
ceux obtenus pour une boite et pour un puits. Les spectres typiques montrent des
raies d’émission de l'ordre de quelques centaines de peV de largeur spectrale a 4
K (>0.2 nm). Lorsque la boite présente une forme d’anneau, on parle également
d’anneau quantique (ou quantum ring).

1.3 Nanolasers & émission spontanée pour la nanophotonique

Dans un laser, I’émission dominante est soit spontanée (régime sous le seuil de
démarrage du laser) soit stimulée (une fois le seuil passé). L’émission spontanée joue un
role important car c’est elle qui déclenche 1’émission stimulée. Un dipoéle peut émettre
spontanément dans le mode laser ou bien émettre dans d’autres modes (principalement des
modes de fuites qui ne participent pas a effet laser). Afin de quantifier le taux d’émission
spontanée "utile" dans le mode laser, on introduit le facteur 3, défini par la fraction
d’émission spontanée dans le mode laser sur ’émission spontanée totale. Dans les lasers
conventionnels, 3 est de ordre de 107°%. Dans ce travail, nous allons nous intéresser a des
lasers dits a fort 3 (typiquement de 1’ordre de 107! —1). La physique de ces lasers différe des
lasers conventionnels en terme de seuil et de dynamique d’émission. Dans ce paragraphe,
nous présenterons briévement 'intérét de ce type de laser et les choix technologiques retenus
afin de les réaliser.

1.3.1 Stratégie pour augmenter le facteur [

Dans un laser a fort facteur 3, ’émission spontanée est principalement dirigée dans
le mode laser. [’émission dans les modes non lasants est une source de perte. Plus le facteur
[ est important et plus le seuil du laser diminue. A la limite ou § tend vers 1, dés que le
premier photon est émis spontanément, il participe au mode laser. On parle alors de laser
sans seuil”. Augmenter 3 devrait donc permettre de réduire le courant de seuil des lasers.

Des études montrent également qu’il est possible d’obtenir de fortes bandes pas-
santes de modulation directe dans ces sources et des temps d’allumage courts [48]. Des
résulats récents démontrés au LPN dans le cadre de la thése de R. Braive ont montré la pos-

Sy compris pour les lasers & semiconducteurs comme les diodes lasers

"Dans le cas d’un laser sans seuil, il subsiste cependant deux régimes : 'un dominé par Pémission
spontanée conduisant & une statistisque thermique, et 'autre par ’émission stimulée correspondant & une
statistique poissonienne.
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sibilité d’obtenir des taux de répétition de 10 GHz avec des boites quantiques InAs/GaAs
insérées dans un cristal photonique [9]. Nous verrons dans le chapitre 5 que nous pouvons
transposer ces résultats en utilisant des boites quantiques InAsP/InP & température am-
biante et aux longueurs d’onde des communications optiques fibrées.

Afin d’augmenter le facteur 3, nous allons tirer profit d’effets d’ElectroDynamique
Quantique en Cavité (CQED). L’interaction entre un dipole ponctuel (boite quantique dans
notre cas) et un environnement électromagnétique particulier (champ électromagnétique
en cavité) peut dans certaines conditions modifier la dynamique d’émission spontanée. Ces
effets CQED sont obtenus seulement dans des cavités microscopiques, de faible volume
et de fort facteur de qualité. On parlera de microcavité pour les résonnateurs que nous
utiliserons, oti le volume de la cavité sera de I'ordre de (\/n)? et les facteurs de qualité de
plusieurs milliers.

1.3.2 Milieu a gain et type de cavité
Milieu a gain

Pour réaliser de tels lasers, il faut un milieu & gain. Cela peut étre des puits quan-
tiques ou bien des boites quantiques. Les pertes non radiatives induites par les flancs gravés
dans les microcavités a puits quantiques limite 1'utilisation de ce type de milieu & gain pour
la réalisation de nanolasers avec effet CQED. La réduction de dimensionnalité et la discréti-
sation de la densité d’états électroniques dans les boites quantiques sont un intérét pour la
réalisation pratique de lasers a semiconducteurs. On s’attend notamment a une diminution
du courant de seuil, une faible sensibilité a la température ainsi qu'un gain différentiel plus
élevé permettant une réponse plus rapide de ce type de laser & une modulation directe.

Au seuil laser, il y a inversion de population dans le milieu & gain. A partir de ce
moment, I’émission stimulée devient prépondérante et ’émission laser devient possible. Or,
dans les puits quantiques, un grand nombre de porteurs est nécessaire afin de réaliser cette
inversion. A l'inverse, dans les boites quantiques, le seuil de transparence est atteint avec
une seule paire électron-trou. Théoriquement, on s’attend & une diminution du courant de
seuil d’un facteur 10 entre les puits et les boites quantiques [49, 50].

Un autre critére important est 'influence de la température sur le courant de seuil.
Dans un puits quantique, les porteurs ont accés a un continuum d’états et leur distribution
parmi ces états dépend de la température selon la loi de Boltzmann ce qui entraine des
variations de gain. Dans les boites quantiques correspondant & une séparation des niveaux
énergétiques supérieure a k7', la courbe de gain devient moins sensible aux variations de
température.

De plus, dans les puits quantiques, les porteurs acquiérent une mobilité lorsque la
température augmente. La probabilité que ces porteurs se recombinent non radiativement,
par exemple sur des piéges présents sur les flancs gravés, induit une augmentation du cou-
rant de seuil. Dans les boites quantiques, les porteurs sont localisés spatialement dans un
espace réduit. Ce systéme est donc moins sensible aux recombinaisons non radiatives.
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Type de cavités

Le paramétre dominant pour les effets de CQED est le rapport @ /V (voir chapitre
4), avec @ le facteur de qualité de la cavité et V' le volume effectif du champ électromagné-
tique dans la cavité. Il existe plusieurs géométries de cavité pour réaliser des nanolasers.
On trouve principalement des cavité de type micropillier [51], des microdisques (ou des
microtores) et des cavités planaires & cristaux photoniques (voir figure 1.9).

Fi1G. 1.9 — Ezemple de cavité pour la réalisation de nanolasers. (a) : Micropilier (LPN);
(b) : Microdisque (LPN); (c¢) : Cristal photonique sur membrane (LPN).

Les micropiliers sont constitués d’une alternance de miroirs de Bragg (DBR) qui
entraine des interférences le long du pilier. Le milieu & gain se trouve au centre du pilier, ce
qui forme la cavité. Dans ce type de systéme on peut obtenir des rapports Q/V de l'ordre
de 10* [52]. Dans les microdisques, le milieu actif se trouve dans le plan du disque et le
confinement se fait par effet de guidage, par une succession de reflexions totales internes
a la périphérie du disque. L’émission se fait par la tranche du disque ce qui limite leur
éventuelle intégration dans des composants optoélectroniques. Notons qu'’il est possible de
venir collecter la lumiére & la base du microdisque par 'intermédiaire d’un quide d’onde
(REF!). On peut atteindre des rapports Q/V de l'ordre de 10* [53]. Le dernier systéme
est celui que nous avons retenu au laboratoire pour la réalisation de nanolasers. Il s’agit de
cavités a cristal photonique sur membrane. Le confinement est induit par des effets d’in-
terférences dans le plan de la membrane et par guidage dans la direction perpendiculaire.
L’émission a lieu principalement dans le plan de la membrane et le pompage électrique et
lintégration avec les composants de I'optoélectronique est possible. Avec ces cavités, il est
possible d’atteindre des rapports Q/V de I'ordre de 105 sur silicium [54], notamment grace
a amélioration des techniques de gravure et & la géométrie novatrice de certains types
de cavités (par exemple on peut citer les cavités & double-hétérostructures proposées dans
[54]).

1.3.3 Catalogue et résumé

Dans ce paragraphe, nous présenterons succintement un apercgu des différents lasers
a boites quantiques présentant des effets CQED.
— Dans [51], Reitzenstein et al. présentent un laser a boites quantiques InGaAs/GaAs,
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pompé électriquement sur des structures de type micropiliers. Les courbes d’auto-
corrélations montrent une transition nette des fluctuations thermiques (¢(® (0) ~
1.15 au seuil) a cohérente (¢(®(0) ~ 1).

— On reporte également la réalisation de laser a boites quantiques InAs/GaAs sur
microdisque [48], ou les auteurs annoncent des temps d’allumage de Iordre de 7
ps.

— Concernant les cavités a cristaux photoniques, Bouwmeester et al. [55] reportent
une analyse de la dépendence du facteur 8 en fonction du dessin de la cavité. La
transition de I’émission thermique vers ’émission cohérente est moins abrupte
quand § augmente (voir figure 1.10). Les travaux de Braive et al. au LPN ont
montré récemment la réalisation de lasers & boites quantiques & fort facteur 3,
permettant notamment d’obtenir des bandes passantes de modulation directe de
10 GHz en utilisant des boites quantiques InAs/GaAs insérées dans des mem-
branes & double-hétérostructures [9]. Aux longueurs d’onde des communications
optiques, citons les travaux de Vuckovic et al. [56], ou les auteurs utilisent des
boites quantiques InGaAsP /InP insérées dans des cavités a cristaux photoniques
et mesurent des largeurs d’impulsions de l'ordre de 10 ps. Dans [57|, Bordas et
al. mettent en évidence un effet laser & faible seuil & température ambiante en
utilisant des boites quantiques InAs/InP a 1.5 um a 'aide de cavités a cristaux
photoniques & modes lents.
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Fi1a. 1.10 — Résultats tirés de [55] montrant ’évolution du facteur (3 pour différents choix
de cavités L3 (B =~ 0.69), L7 et L11. Les mesures de 3 sont extraites des ajustements de

la courbe g (0) en utilisant des modéles phénoménologiques

Notons que la physique de la transition laser est rarement étudiée au moyen de
mesures d’autocorrélations. Les mesures du facteur 3 repose souvent sur des modéles phé-
noménologiques, tirés de la physique des puits quantiques ou d’atomes isolés, et qui sont
mal adaptés aux systémes semiconducteurs. Nous aborderons ces points plus en détails
dans le chapitre 5.

1.3.4 Emission de photons uniques par une boite quantique

Lorsque ’on désire réaliser un confinement, on vient bloquer le mouvement des por-
teurs de charges (électrons et trous) suivant certaines directions. Pour faire cela, on peut
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envisager d’utiliser deux matériaux semiconducteurs de gaps différents. En effet, ’électron
sera confiné dans le matériau de plus faible gap. A partir de ces considérations, il existe
plusieurs facons d’inclure un matériau de faible gap dans un matériau de fort gap. On peut
réaliser un puits quantique (couche bi—dimentionnelle de faible gap entre deux couches a
plus haut gap), ou bien un fil quantique (la couche de petit gap devient un ruban) ou alors
imaginer une petite boite de petit gap incluse dans un matériau de grand gap. On réalise
dans ce dernier cas une boite quantique (confinement 0D). On peut calculer et représen-
ter la densité d’états électroniques pour ces trois types de confinements (voir figure 1.11).
Les effets quantiques proviennent des conditions aux limites, qui discrétisent les niveaux
d’énergie.

_ Puit Fil Boite
Massif quantique quantique quantique
p(®) p(®) p(®) p(w)
o o o "o

Fi1a. 1.11 — Densité d’états électroniques p(w) en fonction de la pulsation w pour les diffé-
rents types de confinement. Dans le cas des boites quantiques, la densité d’états est composée
d’états discrets en énergie.

Les formes de ces densités d’états ont des conséquences entre autres sur :

— Les propriétés électroniques;
— Les probabilités de transitions optiques (absorption et émission de lumiére).

Les boites quantiques sont souvent appelées atomes artificiels a I’état solide. On
représente d’ailleurs souvent une boite quantique comme sur la figure 1.12. En échelle
verticale est représentée I'énergie et sur 1’échelle horizontale une des dimensions, x, y ou
z,de ’espace. Sur cette représentation, la boite est dite dans son état fondamental. Elle est
composée de plusieurs niveaux dits de valence remplis et de niveaux de conduction vides
de charge.

Le protocole usuel pour produire des états de Fock & un photon a partir d’une
boite quantique individuelle a été proposé en 1999 [37]. Il fut mis en ceuvre dés 2001,
aussi bien sous pompage optique [6, 39| que sous pompage électrique [58] sur des systémes
InAs/GaAs. Ce protocole reste applicable pour les boites InAsP /InP.

La boite est tout d’abord pompée optiquement (ou électriquement) de maniére non
résonante (voir figure 1.13) par une impulsion courte, de durée inférieure a la durée de vie
de la transition fondamentale d’une paire électron-trou. Ainsi, la probabilité que ’exciton,
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Fig. 1.12 — Représentation schématique d’une boite quantique avec les niveaux discrets
d’énergie.

créé au début de I'impulsion, relaxe avant la fin de I’excitation, est négligeable. Les porteurs
injectés se répartissent alors sur les différents niveaux d’énergie de la boite par relaxation
avec des phonons. On parlera de niveau excitonique lorsque la boite contiendra une paire
électron-trou dans son niveau fondamental et de niveau biexcitonique lorsque celui-ci en
contiendra deux 8. Les énergies de ces différents niveaux sont toutes distinctes les unes des
autres du fait de 'interaction coulombienne entre les charges. La relaxation radiative en
cascade des différentes paires électron-trou créées conduit & 1’émission successive de photons
d’énergies distinctes. Elle aboutit a la configuration dans laquelle la boite ne contient plus
qu’une seule paire électron-trou. En filtrant spectralement® la luminescence de la boite a
I’énergie Ex de cette derniére transition a une paire électron-trou, on obtient un photon et
un seul, car seule cette transition a lieu & cette énergie. Soulignons que ce protocole aboutit
a ’émission de photons uniques si la durée de vie de I’état & une paire électron-trou est
bien plus longue que la durée de I'impulsion optique d’excitation et, pour une excitation
non-résonante, que la durée de vie de la couche de mouillage et de la matrice d'InP.

Ce protocole peut étre étendu pour produire des états de Fock & deux photons, les
deux photons étant véhiculés dans deux modes distincts [38]. Il suffit de reprendre le pro-
tocole précédent qui combine excitation non-résonante et filtrage spectral, en sélectionnant
spectralement non pas uniquement le photon issu de la transition & une paire électron-
trou mais aussi le photon issu de la transition & deux paires électron-trou. La relaxation
du systéme conduit alors & ’émission en cascade de deux photons (figure 1.15) : tout
d’abord un premier photon d’énergie Exx (correspondant a la transition biexcitonique)
et puis un second photon d’énergie Ex # Exx (correspondant a la transition excitonique).

8Par définition, le terme "exciton" désigne une paire électron-trou dont 'extension est définie par l'in-
teraction coulombienne attractive. Or, dans les boites quantiques, électron et trou sont faiblement corrélés
par 'interaction coulombienne. En effet, au premier ordre, c’est la localisation de I’électron et du trou dans
la boite quantique qui forme I’état de paire électron-trou et non l'interaction Coulombienne comme par
exemple dans les puits quantiques. Ce terme d’exciton reste cependant employé dans la littérature et nous
continuerons a l'utiliser dans le mémoire.

“Dans les boites TnAs/GaAs, I’écart en longueur d’onde entre le biexciton et ’exciton peut atteindre
jusuq’a 3-4 nm, ce qui rend possible le filtrage spectral
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F1G. 1.13 — Principe d’émission de photons dans une boite quantique.

FiG. 1.14 — Principe d’émission d’un état de Fock a deuz photons. Ces deuz photons peuvent
chacun étre filtrés specralement. L’écart en longueur d’onde varie entre 1 et 3 nm pour les

boites InAs/GaAs

1.3.5 Epitaxie des boites quantiques InAs(P)/InP

Depuis le début des années 90, les travaux sur les boites quantiques en semiconduc-
teur de la famille III/V se sont essentiellement portés sur le systéme InAs/GaAs. Le désa-
cord de maille relativement important entre I'InAs et le GaAs (7,2%) facilite la transition
2D—3D nécessaire pour la formation d’flots tridimensionnels dans le régime de croissance
de Stranski—Krastanow. Sur le systéme InAs/InP, le désacord de maille n’est que de 3,2%,
ce qui rend plus délicat la formation d’ilot. Il a fallu attendre les années 2000 pour voir
apparaitre un engouement pour l'utilisation de ce systéme pour la fabrication de boites
quantiques. De plus, I'InP est aujourd’hui un matériau trés répandu dans l'industrie des
communications, notament grace & la réalisation de composants & puits quantiques sur
substrat d’InP [001] par EPVOM. L’avantage des boites InAs/InP réside surtout dans la
possibilité d’obtenir des longueurs d’onde d’émission comprises entre 1 um et 2 um, ce
qui ouvre une large gamme d’application dans la gamme de longueur d’onde des télécoms
ainsi que pour des applications a la détection de gaz de I’atmospheére, de nombreuses raies
d’absorption caractéristiques étant situés autour de 2 pm.
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Epitaxie par Jet Moléculaire

En EJM, la croissance d’InAs sur un substrat d’'InP ne donne pas dans tous les
cas la formation de boites. De nombreux travaux ont reporté la formation d’ilots allongés
(batonnets quantiques) sur un substrat orienté [001]|. Le confinement dans ces structures
est proche de celui observé dans les boites [59, 60| et elles peuvent étre également utilisées
comme milieu & gain.

Une autre approche consiste a utiliser des substrats désorientés d’InP [113|B de
haut indice de réfraction [61]. Le cotit de ses substrats et I'incompatibilité avec les sub-
strats "classiques" orientés [001] de l'industrie des télécoms rendent cette technique peu
porteuse en applications. On peut également citer des techniques qui consistent & ajou-
ter une sous-couche en alliages quaternaires (InGaAlAs) afin de favoriser la formation de
boites quantiques [62].

Du point de vue de la technique d’épitaxie, ’EJM reste une méthode de choix en
laboratoire car elle permet un controle précis in situ (RHEED) de la croissance. Néanmoins,
elle reste peu adaptée a l'industrie par rapport a 'TEPVOM.

Epitaxie en Phase Vapeur aux OrganoMeétalliques

Les premiers résultats de croissance de boites quantiques InAs/InP par EPVOM
ont été obtenus par Marchand et al. en 1997 [63]. IIs ont ensuite été suivis par d’autres
équipes (voir par exemple [64]), et ils montrent dans ’ensemble qu’il est possible d’obtenir
des boites quantiques et non des fils quantiques comme observé en EJM. La plupart de
ces travaux fondateurs font état de I'importance des effets d’échange arsenic/phosphore
(As/P) durant la formation des boites. Nous montrerons d’ailleurs que la composition des
boites obtenues au laboratoire justifie 'appelation de boite quantique InAsP /InP.

La croissance de boites quantiques InAsP/InP par EPVOM a débuté en 2004 au
laboratoire et a fait 'objet des travaux de thése d’Adrien Michon [8]. Ces travaux ont
permis d’idenfier les paramétres et les conditions de croissances requises pour 1’obtention
de boites quantiques émettant entre 1.2 pym et 2.2 pm. Nous résumerons les principaux
résultats sur les conditions de croissance dans le chapitre suivant. Mon travail de thése
se place dans la continuité de ces études et plus particulierement pour étudier ces boites
a D’échelle individuelle. Ceci a été rendu possible par le développement d’un montage de
micro—photoluminescence et 'acquisition de détecteurs permettant un comptage de pho-
tons a 1.5 pum.

Les problémes de la détection a 1.5 ym

Hormis des travaux théoriques, on ne recence que trés peu d’études des propriétés
optiques a I’échelle de la boite unique. Cette observation est & mettre en rapport avec
les outils de détection. Jusqu’a présent, nous nous intéressons seulement a la production
de lumiére vers 1.5 pum, ce qui représente déja une barriére technologique. Mais détecter
un photon unique & 1.5 pm est aussi une barriére. Il n’existe que trés peu de détecteurs
suffisamment efficaces pour ce domaine spectral. Ce probléme est aussi important que la
génération de photons uniques & 1.5 um et peut expliquer en partie de la différence de
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résultats entre les boites InAs/GaAs (émettant vers 900 nm!?) et InAs/InP (émettant vers
1.5 pm).

Le tableau 1.16 résume les principales caractéristiques des différents types de dé-
tecteurs pour des expériences de comptage de photons & 1.5 um. Notre choix s’est porté
sur un détecteur supraconducteur de photons uniques (ou SSPD pour Superconducting
Single-Photon Detector), qui permet un fonctionnement en continu avec des temps morts
faibles (10 ns), un jitter annoncé de 50 ps et une efficacité quantique jusqu’a 5 %.

Un détecteur SSPD est composé d’un circuit de 10x10 pm d’un matériaux supra-
conducteur, le nitrure de niobium (NbN), déposé sur un substrat de saphir. A la tem-
pérature d’utilisation de 3.2 K, le matériaux est supraconducteur. Une fibre optique est
également positionnée au dessus de ce circuit. Le principe de fonctionnement des SSPD est
le suivant (voir figure) :

Fi1G. 1.15 — Principe de fonctionnement d’un détecteur de photon unique supraconducteur.
Une fois le photon absorbé, il y a création d’un point chaud a la surface du supraconducteur.
Ce point chaud diffuse le long du circuit et les lignes de courant se ressere. Finallement,
la densité de courant dépasse localement la densité critique et le circuit devient résistif, ce

qui se traduit par un saut de tension.

— On applique une tension de polarisation et le circuit est traversé par un courant
électrique, inférieur au courant critique de transition supraconducteur ;

— Lorsqu’un photon est absorbé, il y a création d’un point chaud & la surface du
circuit. Localement, le matériaux n’est plus supraconducteur ;

— Ce point chaud diffuse le long du circuit et les lignes de courant vont se resserer ;

— Lorsque la densité de courant dépasse localement la densité critique, le circuit
devient résistif et on détecte un saut de tension, correspondant & l'arrivée du
photon.

Jinvite le lecteur & consulter les références [65], [66] et [67] pour une description

plus complete de ce type de détecteur.

Dans cette gamme de longueur d’onde et dans le visible, la technologie des photodiodes a avalanche
est suffisament mature pour qu’il exsite commercialement des détecteurs de photons uniques performants.



Déterction a 1.5 pm

‘ Détection entre 400 et 900 nm

SSPD APD
Fabriquant Scontel Princeton Light Wave ID Quantique Détecteurs Silicium
(continu) (trigger externe) (trigger externe) (continu)
Taux de répétition - 1 kHz - 5 MHz 1 kHz - 10 MHz -
Taux de comptage max. 100 MHz 100 kHz 100 kHz 20 MHz
Efficacité quantique 2-5% 13-20 % 10-20 % 35-70 %
(max)
Bruit Moins de 100 (s71) | 3x107°-107* (ns™!) | 3x107°-107% (ns™!) 100 (s71)
Jitter < 20 ps 120 ps 800 ps 50-400 ps
Réponse spectrale 1100-1600 nm 1300-1560 nm 1100-1600 nm 400-900 nm
Temps mort 10 ns 10 ps 10 ps 50 ns
Plage dynamique 10° (60 dB) - - 2x10° (53 dB)
Température 2-4 (K) -50 (°C) -50 (°C) -50 (°C) ou température
d’utilisation ambiante

FiG. 1.16 — Tableau comparatif des différentes caractéristiques des détecteurs de photons & 1.5 um, en distinguant les détecreurs supraconduc-

teurs (SSPD) et les photodiodes a avalanches (APD)
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1.4 Conclusion

Dans cette introduction générale, nous avons détaillé les applications possibles des
boites quantiques InAsP/InP émettant vers 1.5 um : d’une part la possibilité de réaliser
une source de photons uniques compétitive pour une propagation dans un réseau optique
fibré, et d’autre part I'utilisation de ces boites comme milieu & gain pour la réalisation de
nanolasers. Les principaux avantages des boites sont la large plage d’émission en longueur
d’onde (allant de 1.2 pm a 2.2 pm), de faibles pertes par des effets non-radiatifs a tem-
pérature ambiante et une technique de croissance adaptée & l'industrie sur un matériau
largement répandu dans les composants d’optoélectronique : I’InP.

Pour des applications en cryptographie quantique, il est nécessaire de pouvoir isoler
une boite et de coder I'information sur chaque photon émis. Nous avons également abordé
le probléme de la détection a 1.5 um qui, d’un point de vue technologique, représente autant
de difficultés que d’émettre un photon unique. Dans le chapitre suivant, nous allons dé-
tailler le processus de croissance des boites quantiques InAsP /InP par EPVOM et dégager
les propriétés optiques et dynamiques d’un ensemble de boites en fonction de la tempéra-
ture. Nous verrons que ces émetteurs peuvent étre utilisés comme milieu a gain dans des
nanolasers a fort facteur (. L’étude détaillée de ce type de composant sera présentée au
chapitre 5.
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Chapitre 2

Croissance des boites InAsP /InP par
EPVOM ; Dispositif expérimental

Dans cette partie, nous allons présenter les mécanismes de croissance des boites
quantiques auto-organisées. Nous ferons un résumé des paramétres importants de crois-
sance qui influent directement sur la luminescence des boites. Nous présenterons dans une
deuxiéme partie les différents outils d’analyse, aussi bien structurale qu’optique. Enfin,
nous présenterons une étude de la dynamique d’émission d’un ensemble de boites. Nous
mettrons en évidence des différences entre des échantillons réalisés & différents moments
avec pourtant le méme jeu de parameétres nominaux de croissance. Il s’agit dans cette
partie de faire une premiére introduction sur ces différences, ce qui donnera lieu a plu-
sieurs discussions dans les chapitres suivants. Dans un premier temps, nous décrirons les
moyens de caractérisation expérimentaux. Nous insisterons sur la description du montage
de micro-photoluminescence résolue en temps que j'ai développé durant mon travail de
these.

2.1 Etudes des propriétés optiques et structurales des boites :
Outils d’analyse, dispositifs expérimentaux

Ce paragraphe décrit de maniére générale les outils utilisés pour les expériences
d’optique. Au début de ma thése, le laboratoire possédait déja la maitrise de la crois-
sance des boites. On pouvait controler 'influence des divers paramétres grace a des études
structurales au microscope electronique & transmission (TEM pour Transmission Electron
Microscope). L’accés aux propriétés optiques ne pouvait se faire que sur des ensembles de
boites. On disposait en effet d’'un montage de photoluminescence ou les échantillons étaient
pompés optiquement par un laser continu (532 nm) par Uintermédiaire d’une lentille a
grande ouverture numérique, a température ambiante ou & 77 K. On utilisait également
un détecteur au germanium (Ge).

Il était nécessaire de développer un montage de micro-photoluminescence (u-PL)
afin de remonter aux propriétés optiques des boites a I’échelle unique lorsqu’elles sont &
basse température. Durant ma theése, j’ai monté et calibré entiérement ce montage. Bien
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que le principe d’une expérience de p-PL soit bien connu et répandu dans de nombreux
laboratoires, y compris au LPN, les choses sont différentes lorsque les longueurs d’onde de
travail sont proches de 1.5 um. De plus, ce banc d’étude s’est vu étre constamment modifié
par 'adjonction de détecteurs de photons uniques & 1.55 um, la possibilité de pompage
en régime impulsionnel ainsi qu'un montage d’interférométrie (Michelson) permettant une
spectroscopie fine des boites et objets émettant dans la bande des communications optiques.
Je commencerai par introduire le microscope électronique & transmission et je dé-
taillerai ensuite le montage de macro-photoluminescence basée sur un F-TIR (pour Trans-
formée de Fourier Infra-Rouge) commercial avant de détailler le montage de u-PL.

2.1.1 Microscopie électronique en transmission (TEM)

Dans ce paragraphe, j'exposerai simplement le principe de la microscopie électro-
nique en transmission. Cette méthode fait appel a une théorie complexe de la diffraction des
ondes de matiére associées aux électrons et j’invite le lecteur & consulter des ouvrages plus
complets pour un apercu plus détaillé de la méthode (par exemple [68], disponible en ligne).

Cette technique de microscopie repose sur l'interaction des électrons avec les maté-
riaux a étudier. Ce dernier est bombardé par des électrons fortement accélérés ce qui permet
d’obtenir une trés haute résolution (de 'ordre de 0.1 nm suivant les modeles d’appareil).
Avec cette technique, on est capable de réaliser des 'images’ en profondeur d’un objet et
non uniquement de sa surface. Les échantillons sont polis et ensuite amincis jusqu’a des
épaisseurs de 100 nm environ par des attaques chimiques ou ioniques. Le faisceau d’élec-
trons est diffracté par 'objet a étudier puis collecté par un jeu de lentilles. En choisissant
les différents faisceaux diffractés, on peut alors reformer 'image de I’échantillon dans le
plan image des lentilles et faire apparaitre différents types de contraste, d’origine chimique
ou d’origine mécanique (déformations).

L’acquisition par le laboratoire d’un nouveau microscope ("JEOL—2200FS’, corrigé
des aberrations géométriques) a permis de réaliser des études précises de la composition
chimique des échantillons. Le mode utilisé est appelé EDX (pour Energy Dispersive X-ray).
Dans ce mode d’analyse, on bombarde les atomes par des électrons trés énergétiques qui
arrachent des électrons de coeur de 'atome. Ces électrons peuvent ensuite se recombiner
suivant des lois caractéristiques des éléments (loi de Moseley) et émettre des rayons X
caractéristiques des éléments desquels ils ont été arrachés.

2.1.2 Microscope a transformée de Fourier dans ’infra-rouge (FTIR)

Afin de réaliser des spectres sur des échantillons en pleine plaque, c’est a dire sur
un ensemble de boites quantiques, nous avons adjoint & un montage FTIR déja existant
('Bruker’, TENSOR) un module permettant d’enregistrer I'interférogramme du signal émis
par ’échantillon et d’en faire la transformée de Fourier. Un détecteur InSb permet de
couvrir une plage spectrale relativement grande, allant de 1.1 ym a 2.3 pm.

Ici encore, le pompage optique se fait en continu avec un laser pompé par diode
a 1064 nm doublé a 532 nm (’Spectra Physics’, Millenia, 2 W). Les échantillons sont
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FiGc. 2.1 — Schéma du banc expérimental de micro-photoluminescence.

placés & 45° du laser de pompe dans un cryostat a azote liquide permettant des études de
photoluminescence & 77K. On vient collecter le signal de photoluminescence a 90° de la
pompe avec une lentille de focale 50 mm. On utilise également un substrat poli double face
de GaAs pour filtrer le laser. Enfin, le signal sortant du détecteur passe au travers d’une
détection synchrone, le laser de pompe étant haché & une fréquence de 230 Hz.

2.1.3 Expérience de micro-photoluminescence résolue en temps : Dispo-
sitif expérimental

Afin d’étudier les propriétés de luminescence de nos nano-objets, nous avons déve-
loppé un banc d’étude unique au laboratoire de u-PL résolue en temps (figure 2.1). Les
échantillons sont placés & l'intérieur d’un cryostat a flux d’hélium continu, autorisant des
études en température de 4 K a 300 K. Ce cryostat est monté sur des platines Microcon-
trole motorisées, commandables via une interface 'Labview’ sur ordinateur. Les principaux
organes du montages sont : le type de pompage, la collection du signal et sa détection,
ainsi que son analyse. Nous allons détailler ces différents points.

Pompage optique

Les expériences de photoluminescence se font avec deux types de laser de pompe.
Lorsque 'on parlera de pompage continu, il s’agit d’un laser continu pompé par diode a 532
m ('Spectra Physics’, Millenia, 2 W), polarisé linéairement en sortie. On controle ensuite



Croissance des boites InAsP/InP par EPVOM ; Dispositif expérimental 46

la puissance de maniére précise grace a deux lames A/2 et deux cubes polariseurs. Dans
certains cas que ’on précisera, nous avons également pompé nos échantillons en continu &
des longueurs d’onde de 1.25um & 1.45um en utilisant un laser accordable fibré ("Tunics’).
Pour les mesures résolues en temps, nous disposons également d’une entrée fibrée ot
’on injecte un laser pulsé Ti-Sa (’Spectra Physics’, modeéle T'sunami) pompé & 532 nm a 8.5
W. En sortie du laser, la longueur d’onde utilisée est fixée & 840 nm et la puissance moyenne
est d’environ 2 W en sortie de laser. La taille des impulsions en sortie ont été mesurées
pour une valeur d’environ 5 ps, avec un taux de répétition de 80 MHz (soit une impulsion
toutes les 12.2 ns). De méme qu’en pompage continu, nous pouvons controler finement la
puissance de pompe grace a des lames \/2 et cubes polariseurs. De plus, on dispose sur
la ligne optique de pompe d’une photodiode rapide ("MenloSystems’, 10-900 MHz), qui
permet de détecter les impulsions laser et de synchroniser nos mesures temporelles.

Collection et repérage des échantillons

Le faisceau est ensuite focalisé sur I’échantillon au travers d’un objectif de micro-
scope & grande distance de travail ("Mitutoyo’, M Plan Apo NIR, x20, f=10 mm, O.N=0.4),
traité anti-reflet dans le visible et l'infrarouge. Le signal de u-PL est ensuite collecté par
ce méme objectif. Le signal & 1.5 ym est séparé du visible (laser) par une lame dichroique
qui réfléchit le visible et transmet 'infrarouge (longueur d’onde de coupure =~ 700 nm). Le
faisceau est acheminé jusqu’aux détecteurs de notre choix via des miroirs traités or.

On visualise ’échantillon sur un moniteur vidéo par 'intermédiaire d’'une caméra
CCD. On focalise I'image de I’échantillon avec une lentille de focale 150 mm, ce qui nous
permet de visualiser correctement tous les types d’échantillons étudiés pendant cette thése
(les plus petits objets étudiés étant des mésa de 400 nm de diamétre et les plus gros des
cavités & cristaux photoniques de 10 ym de long).

Analyse et détection du signal

On analyse la polarisation du signal collecté par 'intermédiaire d’une lame \/2
suivie d’un cube polariseur traité a 1.5 um. On filtre également le signal des résidus de laser
par l'intermédiaire d’un filtre Si traité anti-reflet & 1.5 ym. Le signal est ensuite envoyé dans
un spectromeétre de focale 500 mm (’Princeton Instruments’, SpectraPro 2500i monté avec
un réseau de 600 tr/mm blazé & 1.6 um). Enfin, en sortie de spectromeétre, le signal peut
étre envoyé soit sur une barette de photodiode InGaAs ("Princeton Instruments’, OMA V,
gamme spectrale : 1.1 ym a 1.6 pum) refroidie a ’azote (résolution sur la caméra (FWHM) :
0.315 nm), soit sur des détecteurs supraconducteurs de photons uniques (Superconducting
Single Photon Detector (SSPD), ’Scontel’). On dispose également d’une caméra CCD en
silicium ("Princeton Instruments’, Spec-10, gamme spectrale : du visible & 1 pum).

Nous disposons de deux entrées fibrées (notée A et B) sur deux détecteurs supra-
conducteurs, chacun ayant une efficacité quantique d’environ 3% & 1.5 um avec des coups
d’obscurité inférieurs & 100 coups noirs/s. Les signaux générés par les détecteurs sont en-
voyés sur un module de comptage de photons (’Stanford’, SR400) et sur un oscilloscope
numeérique ('Lecroy’, WavePro 735Zi, 2.5 GHz de bande passante) qui nous permet d’en-
registrer des histogrammes de temps d’arrivée des photons (entre les deux voies A et B,
ou entre une voie et le signal de la photodiode rapide) (voir figure 2.2 pour le schéma de
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principe de mesure de durée de vie d'un émetteur). En sortie de spectrométre, le signal est
donc couplé dans des fibres optiques standard télécom (monomode & 1.55 um, diamétre du
ceeur de 9.5 pum, ref : SMF-28) par l'intermédiaire de coupleurs commerciaux. La sépara-
tion sur les deux voies se fait par un composant fibré 50/50 commercial comprenant deux
ports d’entrée et deux ports de sortie.
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F1G. 2.2 (a) : Schéma représentant le fonctionnement de la spectroscopie résolue en temps.
En pratique on déclenche la mesure sur un photon détecté par les SSPD et on mesure l’in-
tervalle de temps entre l’instant de déclenchement et 'instant d’arrivée de l'impulsion laser
sutvante détectée par la photodiode rapide. On peut également enregistrer les corrélations
entre les deuz voies A et B; (b) : Schéma représentant un exemple d’histogramme obtenu
par notre méthode de détection de photon (simulation)

Lorsque les signaux ont une largeur spectrale inférieure a la résolution du spectro-
meétre, nous pouvons analyser ce dernier & travers un montage de Michelson situé aprés
I’objectif. Un des bras est monté sur une platine motorisée, commandée via l’interface
'Labview’. L’interférogramme peut ensuite étre enregistré soit par la caméra InGaAs, soit
par les SSPD.

Résumons les principales caractéristiques de ce banc expérimental et les différentes
mesures possibles :

— Etude spectrale du visible & 1.6 um (résolution de 0.25 nm & 1.5 um, taille du
spot d’excitation ~ 5 pum);

Etude en température de 4 K & 300 K;

— Mesure de largeur de raie (méthode FTIR);

— Spectroscopie résolue en temps (résolution temporelle de 90 ps);

Corrélations temporelles de photons & 1.5 pm.

Il est important ici d’insister sur 'importance de la détection. En effet, produire
des photons uniques & 1.55 pum n’est pas une chose facile. Il est aussi difficile de les dé-
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tecter efficacement, d’ou 'importance et l'originalité des détecteurs supraconducteurs qui
offrent de bonnes caractéristiques (efficacité quantique de quelque %, faible bruit < 100
coups/seconde, fonctionnement en continu) par rapport a des détecteurs InGaAs.

2.2 Croissance des boites quantiques InAsP /InP

2.2.1 Meécanismes de croissance

Nous allons décrire le régime de croissance de Stranski-Krastanow de maniére as-
sez simple en partant de la description de la croissance d’'un matériau non contraint. La
réalité est évidemment plus difficile & décrire, notamment en raison de l'existence d’une
grande variété de forme d’ilots. Pour décrire correctement la transition, il faut prendre en
compte les différents types de surfaces possibles pour les ilots formés (accumulation de
marches atomiques ou facettes orientées). Il est également nécessaire de calculer le champ
de contrainte (non homogene) dans I'tlot. Nous employons le modeéle décrivant la forma-
tion des boites quantiques qui a été présenté dans les travaux de thése d’Adrien Michon au
laboratoire. Pour plus de détails sur les mécanismes de croissance, nous invitons le lecteur
a se reporter a son mémoire de thése [8].

Dans le régime de croissance de Stranski-Krastanow (SK), la croissance est d’abord
bidimensionnelle (voir figure 2.3 (a)). L’incorporation des espéces se fait sur des marches

atomiques ou bien par nucléation entre adatomes!

, comme dans le régime de croissance
classique 2D. L’énergie élastique s’accumule dans la couche quand I’épaisseur augmente ce
qui doit 'amener a relaxer par formation d’ilots dans le cas idéal (voir figure 2.3 (b)). De
nombreux modéles montrent cependant qu’il existe une taille critique pour la formation
d’ilots [69] : la transition SK n’a donc pas lieu dés que I’épaisseur critique est atteinte et
la formation des ilots dépend d’autres paramétres, notamment cinétiques. Pour de fortes
vitesses de croissance, la surface est riche en adatomes et ceux-ci se rencontrent facilement
pour former des ilots stables, ce qui permet d’obtenir de fortes densités de boites [70]. Au
contraire, pour de faibles vitesses de croissance, la surface est pauvre en adatomes et ceux-
ci doivent migrer sur de plus grandes distances pour se rencontrer. La nucléation plus lente
peut diminuer la densité de boites nucléant spontanément, ce qui favorise la nucléation de
boites sur des défauts ou sur des champs de contraintes résiduelles.

Dans le cas d’une nucléation essentiellement spontanée, les ilots formés sont éloi-
gnés les uns des autres d’une distance de 'ordre de grandeur de la longueur sur laquelle
les adatomes ont diffusé & la surface du substrat. De ce point de vue, la forte mobilité des
adatomes en MOVPE semble plutét défavorable & 'obtention de plan de boites quantiques
avec une forte densité surfacique.

Les ilots formés relaxent la contrainte en adoptant un parameétre de maille proche
de celui du matériau massif. Ils constituent donc un site de nucléation favorable pour les
adatomes arrivant sur le substrat. Aprés la nucléation des premiéres boites, le matériau
apporté a la surface du substrat alimente la croissance des ilots et non plus celle de la
couche de mouillage. La migration des adatomes sur le substrat étant plutot aléatoire, les

Ldef!



Croissance des boites InAsP/InP par EPVOM ; Dispositif expérimental 49

InAs InAs
InP InP

Substrat : InP(001) Substrat : InP(001)

(a) (b)

FiGg. 2.3 — (a) : Croissance bidimensionnelle; (b) : Formation d’ilots par relazation de
contrainte par le procédé de SK.

adatomes vont statistiquement nucléer sur la boite quantique la plus proche. Par consé-
quent, plus une boite est isolée, plus la quantité de matériau alimentant sa croissance sera
importante et plus elle sera grosse. En continuant de déposer le matériau, les ilots conti-
nuent de croitre; la partie la plus relaxée au sommet de la boite impose de plus fortes
contraintes a sa base, qui est encore a ’accord de maille avec le substrat. Aprés une taille
critique, des dislocations se forment & la base de la boite. Ces dislocations, constituant des
piéges non radiatifs pour les porteurs, sont fortement préjudiciables pour des applications
optiques.

La cinétique de croissance joue donc un role important lors de la formation des
boites quantiques. Notons enfin que pour obtenir une transition de croissance 2D-3D per-
mettant d’obtenir des boites quantiques, il faut augmenter la longueur de diffusion des
adatomes en surface pour favoriser une relaxation par formation d’ilots plutét que par for-
mation de dislocations dans une couche 2D. Cependant, dans le cas de la formation d’ilots,
I"augmentation de la longueur de diffusion des adatomes réduit la densité d’ilots. La lon-
gueur de diffusion étant liée & la température et & la vitesse de croissance, le choix de ces
deux parameétres de croissance apparait crucial pour la fabrication de boites quantiques.

2.2.2 Effet des conditions de croissance et d’encapsulation sur la lumi-
nescence des boites

Comme nous avons vu, les conditions de croissance peuvent fortement influer sur la
formation des boites. Examinons dans un premier temps le role de la vitesse de croissance
ainsi que celle de la vitesse d’encapsulation sur la longueur d’onde des émetteurs.

Le role de la vitesse de croissance

Dans la série des trois échantillons suivants, les conditions de croissance des boites
sont les mémes, mis a part la vitesse de croissance (flux d’As pendant la phase de croissance
propre des boites). On peut dans un premier temps examiner les images TEM de ces trois
échantillons sur la figure 2.4. On quantifie la matiére déposée en introduisant le nombre
de monocouches atomiques déposées par seconde (MC/s). Cette vitesse a été au préalable
calibrée pour les différentes espéces et dépend des caractéristiques du bati de croissance.
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FiG. 2.4 — Images en microscope électronique en transmission de boites quantiques en vue
plane. De gauche a droite (de (a) vers (c)) on augmente la vitesse de croissance on passe
de 0.05MC/s (pour (a)) a 0.4MC/s pour (c). La densité des boites augmente avec la vitesse
de croissance.

On constate que la densité de boites augmente avec la vitesse de croissance. Sur
la figure 2.5 nous avons représenté les spectres de photoluminescence associés a ces échan-
tillons. Ces spectres sont obtenus sur le F-TIR avec un détecteur InSb refroidi. On constate
que la luminescence se décale vers les basses énergies lorsque la vitesse de croissance aug-
mente. Or, on montre [8] que ’énergie de luminescence des boites est principalement donnée
par leur dimension verticale ainsi que par leur composition chimique. On retiendra les deux
hypotheéses formulées dans [8, 71| afin d’expliquer ’évolution des spectres :

— Le décalage de ’émission vers les basses énergies aux forts flux d’As est essen-
tiellement di & la diminution de Iincorporation de phosphore dans les boites ;

— Des effets thermodynamiques dus aux différents rapports des éléments IT1I1/V fa-
vorisent la formation de grandes boites (en hauteur) sous fort flux d’arsine.

Le flux d’arsine pendant la phase de croissance joue un réle important sur la for-
mation des boites ainsi que sur leur densité. Un autre parameétre déterminant est la vitesse

d’encapsulation. Nous allons résumer les principaux résultats dans le paragraphe suivant.

Le role de la vitesse d’encapsulation

Une fois que les boites ont été épitaxiées, nous refaisons croitre une couche d’InP
sur le dessus afin d’éviter leur désorption et de fagon & obtenir le confinement 3-D. Les
mécanismes d’encapsulation sont résumés sur la figure 2.6. Le bati de croissance offre la
possibilité de faire varier de maniére indépendante le flux de Phosphine pendant la phase
d’encapsulation et rend possible ’étude de I'influence de ce paramétre.

Durant la phase d’encapsulation, la hauteur des boites diminue. Nous nous at-
tendons & une augmentation de la longueur d’onde d’émission avec ’augmentation de la
vitesse d’encapsulation. Ce résultat attendu s’est vu vérifié lors d’une campagne de crois-
sance d’échantillons correspondant aux mémes conditions de croissance, mise & part la
vitesse d’encapsulation (voir figure 2.7). Ces spectres ont également été obtenus sur le
FTIR a température ambiante.
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Fig. 2.5 — Influence de la vitesse de croissance sur la longueur d’onde d’émission des
échantillons.

(a) (b) (c)

F1G. 2.6 — De gauche a droite (de (a) vers (c)) : Représentation du mécanisme d’encapsu-
lation. La diminution observée de la taille des boites est attribuée a un effet de ’rabotage’
du sommet des boites en présence des gaz dans le bdti.

Ce résultat est confirmé par des mesures TEM et AFM avant et aprés encapsulation
(figure 2.8). Sous faible vitesse d’encapsulation, les boites restent plus longtemps exposées
aux gaz présents dans le bati ce qui provoque un rabotage de celles-ci. ’augmentation de
I’énergie d’émission & faible flux d’encapsulation est accompagnée d’une structuration du
spectre en plusieurs pics ainsi qu'un élargissement de la dispersion des hauteurs de boites.
Les boites deviennent de moins en moins facettées et présentent un sommet en forme de
plateau dont la hauteur varie d’une monocouche atomique. Les pics présents sur les spectres
de photoluminescence sont attribués a différentes familles de boites dont la hauteur varie
d’une monocoche atomique [42]. Ce type de résultat a également été observé par d’autres
groupes [72, 73].
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Fi1G. 2.7 — Role de la vitesse d’encapsulation sur la longueur d’onde d’émission des échan-
tillons.

2.2.3 Propriétés structurales des boites quantiques ; analyse TEM

Dans cette partie, nous présenterons les résultats d’analyse structurale des boites
quantiques. Nous nous attarderons sur un échantillon de référence (InP220) sur lequel nous
avons effectué des analyses approfondies de photoluminescence .

A ce stade du mémoire nous allons commencer & différencier des échantillons dits
‘"d’ancienne génération’ et ceux de 'mouvelle génération’. Les derniers ont été obtenus ré-
cemment pendant ces travaux de thése. Ces deux générations different ’seulement’ d’une
ou plusieurs maintenances du béati de croissance. Nous avons présenté précédemment les
parameétres influant sur la croissance des boites. Dans la pratique, les valeurs de ces para-
métres sont a revoir aprés chaque maintenance du bati. Nous aurons ’occasion de revenir
sur ce point dans la suite du mémoire.

TEM en vue plane : densité et taille des boites

La figure 2.9 représente une image TEM en vue plane de I’échantillon InP220
(échantillon de référence). Nous évaluons la densité surfacique des boites & environ 150 /pum?.
Les marches atomiques présentes sur la couche d’InAs 2-D favorisent la formation de boites
quantiques. Nous observons également ce phénoméne sur la figure 2.9 ou les boites se
trouvent alignées suivant des directions particuliéres. De plus, elles ont une forme de pa-
rallélogramme légerement allongé selon les directions [130] et [310]. L’histogramme de la
statistique des tailles latérales est représenté sur la figure 2.10. On obtient pour la direction
A une moyenne de 38.5 + 7 nm et pour la direction B une moyenne de 37.2 + 9 nm.

Autour de ces valeurs moyennes, on constate qu’il existe une large dispersion en
taille dans les deux directions. On remarque facilement sur 'image TEM ’existence de
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Fia. 2.8 — A gauche en haut : Histogramme des mesures X-TEM des hauteurs de boites
aprés encapsulation. En bas : Histogramme des hauteurs des boites avant encapsulation
(mesures faites aux microscope a force atomique (AFM)). A droite : Spectre structuré
obtenu a faible vitesse d’encapsulation. Les différents pics sont attribués aux familles de
boites dont la hauteur varie d’une monocouche atomique. Les figures sont issues de la thése
d’A. Michon.

boites jusqu’a deux fois plus petites que d’autres. Nous pensons que cette différence a un
role trés important dans I'interprétation des spectres de u-PL que nous présenterons dans
le chapitre suivant.

TEM en coupe transverse : hauteur et profil de composition

La hauteur des boites peut étre mesurée par une analyse TEM en coupe. On trouve
alors une hauteur moyenne de 3.8 nm, équivalente & 12 monocouches d’'InAsP. Cette mesure
a été effectuée sur une dizaine de boites. En effet, la complexité de la mesure ainsi que
le temps de préparation des échantillons ne permettent pas une mesure statistique plus
importante. Nous pouvons également déterminer le profil de composition chimique suivant
la direction verticale des boites, par analyse EDX. Sur la figure 2.11 on a tracé le profil
de composition vertical pour 1’échantillon InP220. L’échelle verticale est en pourcentage
d’atomes total (In, P, As). Ce profil n’est pas symétrique et la concentration en arsine
est plus importante & la base de la boite (située & 4 nm du buffer d’InP). Elle atteint
un maximum de 25% au ’centre’ de la boite, tandis que la concentration en phosphore
suit le méme profil non symétrique, pour une concentration qui atteint également 25%
au centre. Ces concentrations justifient I’emploi du nom des boites InAsP /InP & cause de
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Fi1G. 2.9 - (a) Image TEM en vue plane de ’échantillon InP220. (b) Schéma d’une boite
quantique de forme pyramidale allongée, avec ses deur dimensions caractéristiques.
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F1a. 2.10 — Histogrammes des dimensions caractéristiques des boites selon les directions A
et B de la forme pyramidale (cf. figure 2.9)

I'incorporation de phosphore a l'intérieur de la boite.

Cette étude a été effectuée sur une boite relativement haute (environ 7 nm) car nous
n’avons pas pu isoler une boite plus petite pour faire cette analyse EDX. Nous supposons
dés lors que ce profil reste inchangé pour les boites de plus petite taille. Enfin, des analyses
complémentaires ont montré que la composition en arsine de la couche de mouillage est
voisine de 15%.
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FiG. 2.11 — Profil de composition chimique d’une boite de [’échantillon InP220. Les deux
traits verticauzr servent a matérialiser la boite.

Ces données de composition servent également de point de comparaison avec les
échantillons de nouvelle génération. Il semblerait (voir paragraphe suivant) que ces données
(tailles latérales et composition chimique) différent légérement entre les deux générations
d’échantillons. Ces résultats pourraient expliquer en partie les différences observées lors
des caractérisations optiques. Pour confirmer cette hypothése, il est intéressant de déter-
miner théoriquement ’allure des fonctions d’onde & l'intérieur des boites pour les deux
générations. Ce travail est actuellement en cours.

2.2.4 Différences et investigation en cours sur les échantillons de nou-
velle génération

L’absence de signature spécifique a des boites quantiques (raies fines de u-PL ob-
servées a basse température) sur les échantillons de nouvelle génération nous a amené a
entreprendre une nouvelle campagne de croissance, pour laquelle nous avons cherché a
contrdler chaque paramétre important durant la phase de croissance des boites (tempéra-
ture, flux d’arsine et de phosphine). Les échantillons sont ensuite analysés sur le F-TIR
a température ambiante et comparés avec notre échantillon de référence. Les échantillons
ont été également analysés au TEM et en p-PL & basse température sur des mésas.

Différences structurales et chimiques

L’analyse statistique des images TEM en vue plane pour les échantillons de nou-
velle génération indique que les boites auto-organisées présentent des dimensions latérales
plus importantes. En guise de comparaison, nous prenons 1’échantillon InP717 qui pos-
séde les mémes parameétres de croissance que notre échantillon de référence (InP220), la
seule différence étant que deux maintenances ont été effectuées sur le bati de croissance.
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On constate que les images en vue plane au microscope électronique a transmission sont
similaires : les dimensions latérales des boites suivent la méme distribution. Par contre,
la densité de boites quantique sur I’échantillon InP717 est six fois moins importante (36
boites/um?). Le profil de composition chimique différe légérement. La composition en ar-
sine des boites issues de I’échantillon InP717 est de 20 % au centre de la boite (contre 25%
pour 'InP220). Au moment de la rédaction de ce mémoire, nous sommes toujours en train
d’étudier 'origine de ces différences.

Différences spectrales sur un ensemble de boites

Les études menées au F-TIR montrent que les spectres sont relativement semblables
aux spectres des échantillons de nouvelle génération (voir figure 2.12). Sur les échantillons
de nouvelle génération, l'intensité est en moyenne 5 & 6 fois inférieure aux échantillons
de références, ce qui peut étre da a la différence de densité surfacique de boites quan-
tiques. On constate également que la distribution de I’échantillon InP717 est légérement
plus large spectralement (50 nm de plus environ & mi-hauteur). Nous avons également réa-
lisé des mesures sur des échantillons ayant la méme densité que pour I’échantillon InP220.
On constate également une plus faible intensité de photoluminescence. Nous envisageons
d’étudier a l’avenir I'impact de I’échange (As/P), car des résultats préliminaires sur des
puits quantiques montrent que le gradient des espéces au niveaux des interfaces peut dé-
grader la durée de vie radiative des puits quantiques. Cet effet pourrait étre a ’origine de
la baisse d’intensité collectée.
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Fia. 2.12 — Comparaison des spectres sur un ensemble de boites, a 4 K, de l’échantillon
de référence InP220 et de ['échantillon InP717 (intensité x4.4) obtenu aprés maintenance,

pour des conditions d’excitation identiques.
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Différences spectrales sur mésas a basse température

De méme que précédemment, I'intensité collectée sur des mésas? est en général bien
inférieure & celle des mésas de référence (InP220 et 228). De plus les spectres donnent des
raies en moyenne plus larges (2 nm) et nous ne sommes pas en mesurer d’isoler des raies
fines et intenses, quelque soit la longueur d’onde. Notre hypothese est que les boites étant
en moyenne plus grosses, les émetteurs se comportent alors comme des puits tronqués a
émission plus large spectralement. Nous ne sommes pas en mesure de réaliser des études
de corrélation de photon afin d’infirmer ou confirmer cette hypothése? en raison du peu de
photons collectés.

Différences sur la dynamique d’émaission

Méme si les spectres sur ensemble de boites sont sensiblement identiques, nous
avons pu noter des différences au niveau de la durée de vie des émetteurs. Nous allons
présenter ces études réalisées sur un ensemble de boites dans le paragraphe suivant, en
commencant par une étude détaillée de I’échantillon de référence. Puis nous décrirons les
différences observées sur les échantillons de nouvelle génération.

2.3 Evolution de la photoluminescence sur un ensemble de
boites quantiques

Jusqu’au début de mon travail de these, I’étude des propriétés optiques des boites
quantiques InAsP /InP était réalisée au LPN sur un banc de photoluminescence classique
ou les échantillons pouvaient étre portés & 77 K ou a 300 K. Ici, nous présenterons une
étude de I’évolution de la dynamique d’émission d’un ensemble de boites, en fonction de
plusieurs facteurs : la puissance d’excitation, la température (allant de 4 K a 300 K)et
la longueur d’onde d’émission. Nous mettrons en évidence le comportement singulier des
boites InAsP /InP en fonction de la température. Nous montrerons que ce systéme présente
peu de sensibilité a des défauts non radiatifs, ce qui se traduit par une faible diminution de
I'intensité totale collectée a haute température. Nous détaillerons cette étude sur ’échan-
tillon de référence InP220 (sur lequel nous avons obtenu un dégroupement de photon sur
boite unique). Enfin, dans la partie suivante, nous aborderons les différences observées avec
les échantillons de nouvelle génération.

2.3.1 Evolution spectrale en fonction de la température

Dans la suite, nous parlerons de spectres ’pleine plaque’ lorsque nous étudierons
I’émission d’un ensemble de boites. Le signal de pompe optique est simplement focalisé
sur I’échantillon et nous analysons le signal de photoluminescence de I’ensemble de boites
présentes dans le spot d’excitation. Compte tenu de la taille du spot (environ 5 ym) et de la
densité des boites (150/um? pour I'InP220), nous collectons le signal provenant d’environ
10* émetteurs. Les échantillons sont placés dans un cryostat & flux continu d’hélium et

2Voir le chapitre suivant pour I'étude sur mésas
3Si I’objet se comporte comme un puit quantique, nous ne devrions pas observer de dégroupement de
photons.
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nous pouvons suivre I’évolution de la photoluminescence de 4 K jusqu’a 300 K de maniére
continue.

Tous les spectres que nous allons présenter sont enregistrés avec la méme puissance
de pompe (de l'ordre de 200W /cm? & 840 nm en régime impulsionnel). L’excitation se fait
en régime impulsionnel car nous réalisons dans le méme temps des études de dynamique
d’émission. Nous supposons que seules les transitions fondamentales des boites, avec une
seule paire électron-trou dans chaque boite, sont excitées & 4 K. En effet, avec ces puis-
sances d’excitation, nous n’observons pas d’élargissement spectral qui serait synonyme de
peuplement d’états excités. Cette hypotheése sera confirmée par des mesures de durée de
vie (voir paragraphe 2.3.2).

Pour chaque température, nous avons enregistré le spectre de photoluminescence
(voir figure 2.13). Les fluctuations dans le spectre situées entre 1.35 pum et 1.45 ym cor-
respondent & ’absorption de l’eau sur le trajet dans I'espace libre entre 1’objectif et le
spectrométre. Notons également que le gap de I'InGaAs se situe vers 1.59 um & -80°C, cor-
respondant & la température d’utilisation de la caméra. D’ou la décroissance abrupte du
signal intégreé vers ces longueurs d’onde. Afin de calculer 'intensité totale intégrée et passer
outre cette coupure dans la détection, nous avons ajusté les courbes a haute température
par des fonctions gaussiennes. Nous avons vérifié sur des spectres établis au F-TIR (non
montrés ici) que ces derniers étaient symétriques et qu’un ajustement gaussien était justifié.

Commentaires sur 1’allure des spectres

A basse température, on mesure une largeur spectrale & mi-hauteur d’environ 140
nm. Cette largeur augmente en fonction de la température, et nous attribuons cela a la
luminescence des premiers états excités des boites, peuplés thermiquement. La largeur
spectrale inhomogeéne a basse température est principalement due & la dispersion en hau-
teur des boites. Des études ont montré que pour les boites InAsP, ’écart en énergie entre
les différentes familles de boites est plus faible que sur des boites InAs [8]. Ainsi, nous
pouvons difficilement distinguer sur le spectre & 5 K I’émission des différentes familles de
boites. Néanmoins, nous pouvons ajuster ce spectre en considérant la somme de huit gaus-
siennes de largeur et positions variables. Le résultat est montré a la figure 2.13 b). De ces
ajustements, nous pouvons reporter sur le graphique 2.14 les longueurs d’onde d’émission
des familles de boites en fonction de leur hauteur variant par palier d’une monocouche.
Afin de remonter & la composition chimique des boites, nous pouvons appliquer un modéle
développé par J.-Y. Marzin et J.-M. Gérard [74], qui donne I’énergie d’émission d’un puits
quantique 2-D en fonction de sa taille et de sa composition. Bien que ce modéle ne soit
pas complétement adapté au cacul exact de 1’énergie d’émission d’objets 3-D, il permet
d’obtenir un ordre de grandeur acceptable de la composition des objets et de leur énergie
d’émission. La courbe expérimentale donne une composition d’environ 20% de phosphore
dans les boites, qui est du méme ordre que les résultats des mesures TEM (25 %) comme
décrit au paragraphe 2.2.3.
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Fia. 2.13 — (a) Evolution du signal de photoluminescence pour quatre températures diffé-
rentes. La coupure abrupte vers 1.6 um provient du détecteur InGaAs utilisé. (b) Spectre de
photoluminescence a 5 K. En trait plein, nous avons représenté un ajustement du spectre
par une somme de huit gaussiennes également représentées en trait fin.

Entre 5 K et 300 K, nous observons également une diminution du signal collecté
d’un facteur environ 1/3. On note également un déplacement attendu de la longueur d’onde
du maximum de la distribution vers le rouge (de 1.46 pum & 1.55 pm), caractéristique du
comportement d’un matériau semi-conducteur (voir chapitre 3).

Premiéres conclusions :

Il est important de noter que l'intensité totale intégrée ne diminue que d’un facteur
1/3 entre 5 K et 300 K. Nous pouvons comparer ces observations avec d’autres systémes
comme les boites InAs/GaAs. Pour ce type de boites, la photoluminescence est trés faible
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Fia. 2.14 — Simulation de énergie d’émission d’un puit quantique 2-D en fonction de sa
taille et de sa composition a 5 K (traits pleins). Les énergies correspondant auz familles
de boites quantiques de [’InP220 sont également reportées le graphique. Nous pouvons en

déduire que incorporation de phosphore dans les boites est de l'ordre de 20 %.

a température ambiante, voir inexistante & cause principalement de 1’échappement des
porteurs dans la couche de mouillage (effet Auger), et a des effets de recombinaison non-
radiatives. La premiére hypothése consiste & penser que les boites InAsP/InP sont plus
confinantes et moins sensibles a des défauts non radiatifs qui seraient activés thermique-
ment. Nous reviendrons sur ces points au cours de ce chapitre en comparant notamment
le confinement des fonctions d’onde dans les deux systémes de boites. Toutefois, nous en-
visageons deux types d’applications pour ce type d’émetteurs :

— Nous pouvons dans un premier temps chercher & isoler un émetteur unique et
étudier ces propriétés optiques dans le but de comprendre les dynamiques de
recombinaison et d’émission des porteurs. Nous chercherons & mettre en évidence
le caractére d’émetteur de photons uniques & 1.5 um. La faible décroissance du
signal pleine plaque a haute température nous permet également d’envisager
la réalisation d’une source de photon unique & 77 K, température de l'azote
liquide qui présente de nombreux avantages pratiques par rapport a l'utilisation
d’hélium. Ce point sera abordé dans le chapitre 3.

— Le simple fait que ’émission des boites n’est pas (ou peu) dégradée a 300 K
nous permet d’utiliser ces boites comme milieu & gain dans un milieu résonnant
de type microcavité. Ces études seront réalisées & température ambiante et elles
seront détaillées dans le chapitre 5.

2.3.2 Durée de vie et force oscillateur

En paralléle des mesures spectrales en pleine plaque, nous nous sommes intéressés
aux propriétés dynamiques de I’émission des boites, toujours en fonction de la température.
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Il est important de connaitre la durée de vie des émetteurs lorsque 1’on sera amené &
utiliser ces boites en cavité. Ces données nous serviront alors & comprendre et simuler les
différents régimes et mécanismes d’émission. De plus, ces données sont trés utiles pour
la compréhension des mécanismes d’émission des boites InAsP/InP. Au moment de la
rédaction du mémoire, il n’y avait encore que trés peu d’articles faisant état de mesure de
propriétés dynamiques sur ce systéme. Par exemple, dans [75], les auteurs mesurent des
temps de 1.35 ns pour les niveaux fondamentaux et des temps trés courts (jusqu’a 50 ps)
pour des états que les auteurs qualifient d’états excités. Dans [76], des mesures pompe-
sonde sur un empilement de 72 couches de boites quantiques InAs/InP obtenues par EJM
donnent des valeurs de 1.72 ns de durée de vie pour le niveau excitonique et 500 ps pour le
niveau biexcitonique & 4 K. Dans les deux cas, aucune étude n’a été réalisée sur 1’évolution
de la durée de vie en fonction de la température qui donne une information plus précise
sur la nature des états thermiquement activés.

Durée de vie d’un émetteur dans le cas d’un systéme a deux niveaux

Considérons le cas simple d’un systéme & deux niveaux (d’énergie Eg pour 'état
fondamental et Eq pour Pétat excité). Si on excite ce systéme par une impulsion optique
courte devant la durée de vie de 1’état excité, on vient peupler I’état E; qui peut ensuite
se désexciter spontanément au bout d’'un temps caractéristique 7 en émettant un photon
d’énergie Eq1-Eg. La probabilité P(t) quun photon soit émis au bout d’un temps ¢ s’écrit
simplement comme une exponentielle décroissante :

e

P(t)=e" (2.1)

le paramétre 7 correspondant & la durée de vie moyenne de l’état excité. Nous allons
maintenant présenter les mesures expérimentales de ce temps 7.

Principe de la mesure

On se place toujours & une puissance de pompe de 1'ordre de 200 W/cm?, & une
longueur d’onde de 840 nm en régime pulsé (80 MHz de taux de répétition). Le signal de
photoluminescence est filtré spectralement par le spectrométre, puis couplé dans une fibre
optique pour étre acheminé vers les détecteurs supraconducteurs.

La focale du coupleur utilisé pour injecter la lumiére dans la fibre optique est de
15.6 mm. Compte tenu du diameétre de la fibre (9.5 pm) et de la lentille présente en sortie
de spectromeétre (de focale 100 mm), on estime que 'image géométrique du coeur de la fibre
au niveau de la fente de sortie du spectrométre fait environ 59 pum. Ceci est comparable &
la taille des pixels de la caméra InGaAs (50 um). La collection se fait donc sur une plage
spectrale de l'ordre de 0.2 nm. Afin de toujours collecter le signal provenant de la méme
famille de boites, nous nous sommes placés au maximum de la distribution spectrale (voir
spectres de la figure 2.13), et ce pour chaque température étudiée.

La synchronisation temporelle est donnée par le signal détecté par la photodiode
rapide placée avant I'objectif. Le trigger de l'oscilloscope est placé sur le signal des détec-
teurs supra. A chaque déclenchement, on mesure le délai entre un photon détecté par les
supra et le signal de synchronisation du laser provenant de la photodiode rapide. Sur la
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Fia. 2.15 — Ezemple de deuz histogrammes de durée de vie pour deux températures (5 K
et 300 K). On représente également une mesure de la réponse temporelle du montage en
mesurant les temps d’arrivée des photons provenant du laser d’ezcitation a 840 nm.

figure 2.15, on a représenté deux histogrammes typiques de durée de vie enregistrés sur
notre montage, correspondant & deux températures extrémes au niveau de 1’échantillon.
Cette figure est donnée en échelle logarithmique. On voit que la décroissance est de nature
exponentielle, pour des temps supérieurs & 2 ns. Sur cette figure, nous avons également
représenté en pointillé I’histogramme des temps d’arrivée pour le laser a 840 nm. La taille
des impulsions laser étant inférieure & 10 ps, la largeur observée correspond & la résolution
temporelle de notre montage, laquelle prend en compte les différents jitters (détecteurs,
photodiode rapide, électronique, oscilloscope), soit environ 100 ps. Ceci est conforme aux
spécifications des détecteurs donnés pour un jitter de 'ordre de 50 ps, tandis que le jitter
des autres éléments ne sont pas connus.

Résultats

Sur la figure 2.16 nous avons représenté I’ensemble des résultats des mesures de
durée de vie en fonction de la température. On remarque tout d’abord que pour des tem-
pératures inférieures & 200 K, les données expérimentales peuvent étre ajustées par des
fonctions de type mono exponentielles, avec un temps de décroissance de ’ordre de 1 ns
jusqu’a 77 K. De 77 K & 200 K, ce temps augmente jusqu’a 1.8 ns. Pour des températures
supérieures a 200 K, nous devons introduire une décroissance bi-exponentielle, avec un
temps court, 7., de 'ordre de 800 ps qui tend a rester constant, alors que le temps long,
77, augmente jusqu’a 3.5 ns a 300 K.

Afin de déconvoluer la réponse des détecteurs, nous utilisons la formule suivante* pour
ajuster nos données :

*11 s’agit de la convolution entre la fonction de réponse du détecteur (gaussienne) par le signal (déclin
exponentiel)
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F1G. 2.16 — Evolution en fonction de la température de la durée de vie du niveau fondamental
des boites (rond) et des états thermiquement activés (triangle). L’intensité intégrée totale
est également représentée (étoile).

0% — (t—to)T
T)) (2.2)

ol Igyrouna représente le bruit de fond, A 'amplitude, o le temps de réponse des détecteurs,

)(1 = Erf(

2
o t—1to
Iy = Iground + A x exp( - (77_)

2

to lorigine des temps et 7 le temps de décroissance. En pratique, les données sont donc
traitées avec une somme de deux exponentielles corrigées de la réponse des détecteurs.
De méme qu’en physique atomique, on utilise le terme d’orbitale électronique pour
définir la probabilité de présence d’un électron dans la boite quantique. Elle dépend de
la fonction d’onde de I’électron (plus précisément de son module au carré). La premiére
orbitale est notée s et peut contenir deux électrons, et la deuxiéme p contenant jusqu’a
6 électrons. Nous attribuons les temps courts a ’émission d’états excités thermiquement,
comme par exemple une paire électron-trou dans un niveau-p provenant de boites a plus
faible énergie (voir schéma 2.19). L’absence de contribution de ces temps courts a basse
température confirme I'hypothése faite précédemment sur l'intensité de la puissance de
pompe et nous pouvons donc attribuer les temps longs a I’émission des états
fondamentaux des boites situées au maximum de la distribution.

Si les temps courts proviennent d’états excités de boites a plus faible énergie, alors
leur contribution doit étre plus importante vers les hautes énergies (dans la mesure o
le signal émis & cette énergie provient essentiellement d’états excités de boites). C’est ce
que nous pouvons observer sur la figure 2.17 a) o nous avons représenté le rapport des
amplitudes (A) des exponentielles rapides sur celles associées aux temps longs, a 300 K, en
fonction de la longueur d’onde d’émission. Vers 0.7 eV (c’est & dire aux basses longueurs
d’onde), le signal émis correspond principalement au signal contribuant aux temps longs.
Le déclin est quasi-monoexponentiel (voir figure 2.17 (b)). En revanche, pour les faibles
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longueurs d’onde, et donc haute énergie, le signal associé & ’exponentielle aux temps courts
devient prépondérant (rapport supérieur a 10). Un exemple de mesure a deux longueurs
d’onde situées aux deux extrémités de la distribution est présenté sur la figure 2.17 b)®. On
voit clairement que pour les faibles longueurs d’onde, I’amplitude de ’exponentielle associée
aux temps courts est nettement plus importante que celle associée aux temps longs. Nous
avons également vérifié que la contribution de ces états aux temps courts augmente avec la
puissance de pompe (& longueur d’onde fixée). La contribution de ces états thermiquement
activés est plus importante a haute température et ceci se traduit par des barres d’erreur
plus faible sur la figure 2.16.

La figure 2.18 montre un spectre mesuré a 300 K (noté S(\)), translaté horizonta-
lement du redshit (en pointillés sur la figure (S(A — A\g))) pour pouvoir comparer visuel-
lement 1’élargissement spectral par rapport a 5 K (trait fin). Si nous divisons ce méme
spectre par les rapports 7./7; des durées de vie mesurées précédement (trait épais sur la
figure(S(\ — AO)/%)), ce spectre se superpose avec le spectre basse température. L’¢élargis-
sement non-symétrique a 300 K provient donc de ces états thermiquement activés.

Toutes ces observations confirment 'hypothése que les temps rapides proviennent
des états excités des boites situées a plus basse énergie. Ces états sont activés
thermiquement et ne sont pas visibles en dessous de 100 K.

Interprétation de I’évolution des durées de vie en fonction de la température

Nous allons maintenant interpréter 1’évolution des durées de vie en fonction de la
température. Un comportement similaire de cette évolution (plateau constant et augmen-
tation en fonction de la température) a déja été observé sur des boites InAs/GaAs [77]
ainsi que sur des boites InAs/GaAs en anneaux (quantum-ring) [78]. L’augmentation de la
durée de vie des états fondamentaux en fonction de la température est due a la dissociation
thermique de ’exciton et au piégeage des porteurs dans des états excités. On imagine par
exemple que ces états peuvent étre un électron ou bien un trou dans un niveau p, tandis
que le trou ou l’électron correspondant reste dans un niveau s. Ces deux états n’offrent
pas de possibilité de recombinaison radiative et il faut donc ’attendre’ que les porteurs
reviennent dans le niveau s pour pouvoir se recombiner et émettre un photon (voir figure
2.19). On parle d’état non-radiant. Ceci entraine une augmentation apparente de la durée
de vie, sans changer le nombre de photons émis. En effet, on observe que le signal de pho-
toluminescence ne décroit que d'un facteur 1/3 entre 4 K et 300 K.

Afin de modéliser cette augmentation de la durée de vie en fonction de la tem-
pérature, prenons le cas d’un systéme a deux niveaux. Le niveau 1 correspond & 1’état
fondamental de durée de vie radiative 71. Le deuxiéme niveau correspond a 1’état non ra-
diantS, noté d.L’écart en énergie entre ces deux niveaux est noté A(E). On considére que
le peuplement de cet état suit une distribution de Boltzmann. Ainsi, la population de ce

®Le décalage temporel du maximum des durées de vie sur la figure 2.17 est dii & la dispersion chromatique
dans les fibres. En effet, nous avons vérifié que pour les longueurs de fibres utilisées (8 m), on prévoit un
décalage de plusieurs dizaines de picomeétres, ce qui est bien observé

Cet état est dit non radiant car les charges ne peuvent se recombiner radiativement a cause des régles
de conservations de moment cinétique)
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Fia. 2.17 = (a) : Amplitudes des exponentielles en unité arbitraire associées auz temps
‘courts’ (1.) et ‘long’ (1) en fonction de la longueur d’onde (étoile). On a également re-
présenté un spectre pleine plaque enregistré sur le montage de p-PL (trait plein) a 300 K
(coupure du détecteur InGaAs vers 1600 nm). Un ajustement gaussien est utilisé dans le
calcul de lintensité intégrée (traits courts) et un spectre réalisé sur le F-TIR (pointillés)
a 300 K (détecteur InSb) est présenté. (b) : Exemple d’histogrammes enregistrés & deuz
longueurs d’onde extrémes (1350 nm et 1600 nm) a 300 K.



Croissance des boites InAsP/InP par EPVOM ; Dispositif expérimental 66

14 — 5K
- - --300K (corrigé du redshift)

12 300K normalisé par le rapport des durée de vie
(corrigé du redshift)

Intensité normalisée (un. arb.)

n 1 n n n 1
1200 1300 1400 1500 1600

Longueur d'onde (nm)

F1G. 2.18 — Spectre normalisé, S(A— o) %, par le rapport des durées de vie courtes sur les
longues, corrigé du redshift (trait plein épais). Le méme spectre non normalisé, S(A — \o),
et corrigé du redshift, est représenté en pointillés. En trait fin, nous représentons un spectre
du méme échantillon a 4 K. Une fois normalisé, le spectre a 300 K, S(\), se superpose au
spectre a basse température. L’élargissement non symétrique observé a 300 K provient donc
des états qui sont thermiquement activés.
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F1G. 2.19 — Mécanismes de recombinaisons a haute température (>100 K). La recombinai-
son radiative de paires électron-trou d’un niveau p provenant de boites o plus faible énergie
contribue au signal collecté dans la fenétre symbolisée en pointillé. D’autre part, un électron
ou un trou peut étre piégé dans un état p, et former un état non radiant. Au bout d’un
certains temps, la charge revient dans son état s et peut se recombiner radiativement dans
la fenétre de détection.

. —AE) . . , . .
niveau ng vaut ng/ny = e kT, ou nj représente la population de ’état 1. On introduit

également un temps caractéristique 7/ pendant lequel les charges restent dans le niveau d
avant de revenir dans le niveau 1. L’équations d’évolution s’écrit :
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ng —A(E)

d 2.3
- e kT (2.3)
dn
—+ =1/ +na/7’ (24)
dt
on obtient donc une équation pour nq(t) :
dny —AmE)

Finalement, la durée de vie radiative 7 apparente s’écrit :
1
—A(E)
(/7 —e7®r /7')

A température nulle, on retrouve bien 7 = 7. Ce modéle est comparé & nos mesures

T =

(2.6)

expérimentales sur la figure 2.20. On trouve une valeur de AE de 22.4 meV pour un 7’
de 0.5 ns. Ce temps relativement proche de la valeur de 71 explique pourquoi la durée
de vie apparente triple a 300 K. Nous discuterons de la valeur de AFE dans le paragraphe
suivant. Sur le méme graphique, nous avons fait figurer trois ajustements fai avec un modele
développé par Gurioli et al. [79] lui méme issu de résultats théoriques sur les états noirs.
Meéme si dans notre cas il ne s’agit pas d’état noir de spin, on peut considérer que la
physique sous jacente est proche. En effet, dans ce modéle, on prend en compte I’existence
de niveaux non radiants (état noirs) qui peuvent étre peuplés thermiquement suivant une
statistique de Boltzmann. Dans ce modéle, g représente le rapport entre la dégénérescence
des états noirs par rapport a celle du niveau fondamental. La valeur de AFE (de l'ordre de
40 meV) est en assez bon accord avec celle trouvée avec notre modéle pour un g proche de
10. Dans notre systéme, g pourrait représenter la dégénerescence des états non radiants.

Comparaison avec des simulations théoriques et boites InAs/GaAs

Il convient ici de comparer nos résultats expérimentaux aux prédictions théoriques
faites sur des boites quantiques InAs/InP [80]. Dans cette étude, les auteurs montrent par
des simulations que I’écart en énergie entre le fondamental et le premier niveau excité varie
en fonction de la taille latérale de la boite et de sa hauteur. Pour les électrons, il varie de
50 meV pour des boites de 2.5 nm de haut, a 55 meV pour une hauteur de 5.5 nm. Pour les
trous, I’écart varie entre 30 meV et 21 meV pour les boites les plus hautes. Théoriquement,
ce sont donc les niveaux excités des trous qui peuvent étre thermiquement activés. Dans
notre cas, on a trouvé avec les considérations précédentes une énergie AE de l'ordre de 22
meV pour le modéle & deux niveaux, et de 'ordre de 40 meV pour le modéle de Gurioli et
al. Ces résultats confirment que ce sont bien les trous qui peuvent se piéger thermiquement
dans des états excités.

Il est également intéressant de comparer les simulations théoriques des fonctions
d’onde dans les boites InAs/InP toujours réalisées dans [80] avec nos observations expéri-
mentales. Pour des températures supérieures, nous pouvons nous attendre & une baisse du
signal de photoluminescence. En effet, si la fonction d’onde des niveaux p des trous (qui
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Fic. 2.20 — Durée de vie du niveau fondamental des boites en fonction de la tempéra-
ture. Comparaison avec le modéle & deuz niveauz (trait plein). On représente également les
résulats du modéle de Gurioli et al. pour trois valeurs du rapport de dégénérescence g.

peuvent étre thermiquement peuplés) n’est plus bien confinée a lintérieur des barriéres,
elle peut étre sensible aux défauts extérieurs a la boite, entrainant des recombinaisons non
radiatives. Alors que ce phénoméne a déja été observé pour des boites InAs/InGaAs [77],
nous n’observons sur InP qu’une faible décroissance du signal. On peut comprendre ces
observations en comparant le confinement des fonctions d’onde dans les deux cas, GaAs
et InP. Pour des boites InAs/GaAs, des calculs théoriques donnent un recouvrement de
la fonction d’onde des trous avec la boite d’environ 85% [80], alors que pour des boites
InAs/InP, ce recouvrement atteint 97% (voir figure 2.21). Nous faisons I’hypotheése ici que
la présence de phosphore dans nos boites ne change pas de maniére significative ces prédic-
tions théoriques. En conséquence, les boites InAsP /InP sont moins sensibles aux
défauts non radiatifs présents a ’extérieur des barriéres, 4 cause d’un meilleur
confinement des fonctions d’onde.

On peut d’ailleurs comparer nos résultats expérimentaux avec des résultats similaires obte-
nus sur des boites InAs/InGaAs (figure 2.22, gauche) et sur des boites InAs/InGaAsP /InP
(figure 2.22, droite). Dans les deux cas, 'intensité intégrée chute brutalement & partir de
150 K dans un cas, et a partir de 50 K dans I'autre. Sur le systéme InAs/InGaAs, on ob-
serve également une chute de la durée de vie, conséquence de ’existence de recombinaisons
non radiatives.
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Fic. 2.21 — Simulation des fonctions d’onde des électrons et des trous dans une boite

InAs/GaAs et dans une boite InAs/InP (tableau tiré de [80]).
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F1G. 2.22 — Evolution de lintensité intégrée sur des boites InAs/InGaAs [77] (4 gauche)
et InAs/InGaAsP/InP [81] (4 droite), en fonction de la température.

2.3.3 Durée de vie en fonction de la longueur d’onde d’émission. Force
d’oscillateur

Nous avons vu précédemment que nous pouvions extraire jusqu’a 8 familles de
boites, dont la hauteur varie d’'une monocouche atomique. Nous avons cherché & connaitre
I'influence de la hauteur des boites sur leur durée de vie radiative & 4 K. Nous avons donc
mesuré les durées de vie des émetteurs sur toute la distribution, par pas spectral de 50 nm.
Les résultats sont regroupés sur la figure 2.23.

La durée de vie augmente avec la longueur d’onde, passant de 800 ps pour 1350
nm (0.92 eV) a 1.2 ns pour des dipoles émettant vers 1550 nm (0.8 eV). Par conséquent,
plus la boite est haute, plus sa durée de vie est grande.

Nous pouvons interpréter ces résultats en terme de force d’oscillateur f. Ce terme
est directement relié la durée de vie des émetteurs et a leur énergie d’émission. La force
d’oscillateur traduit l'interaction dipolaire lumiére—matiére, étant proportionnelle au carré
du moment dipolaire et a la masse effective de ’électron. Elle s’exprime en fonction de la
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Fi1G. 2.23 — Durée de vie en fonction de la longueur d’onde pour l’échantillon InP220,

mesurée & une température de 4 K.

pulsation w = 2%¢ et de la durée de vie radiative 7 par la formule [82] :
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F1G. 2.24 — Force d’oscillateur calculé avec la formule 2.7 en fonction de la longueur d’onde.
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avec n l'indice de réfraction du milieu (n=3.1), m la masse effective de ’électron, e sa
charge élémentaire et ¢ la célérité de la lumiére. Pour la masse effective des électrons, nous
nous servons des valeurs mesurées dans [83], correspondant & une masse de m = 0.09 mg, ou
myo est la masse de I’électron dans I’espace libre. Dans ces mémes travaux, il est mentionné
que cette masse effective varie en fonction du confinement des électrons dans la boite,
et donc en fonction de la taille de la boite. Cette variation est suffisamment faible pour
la supposer constante. La force d’oscillateur de nos émetteurs en fonction de la longueur
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d’onde est présentée sur la figure 2.24. Elle diminue légérement, passant de 3 a 2.5 pour les
boites les plus hautes. Plus les fonctions d’onde des électrons et des trous se recouvrent et
plus l'interaction coulombienne augmente la force d’oscillateur [46]. Ainsi, le recouvrement
des fonctions d’onde est meilleur pour les petites boites émettant vers 1.3 ym. Ces valeurs
sont du méme ordre de grandeur que sur les boites auto-organisées InAs/GaAs (de 'ordre
de 10) mais elles sont bien inférieures aux valeurs mesurées sur des boites 'naturelles’ a
fluctuation d’interface de GaAs (de l'ordre de 75 [82]).

Les faibles valeurs mesurées de force d’oscillateur justifient également 'utilisation
du formalisme en couplage faible lorsque nous utiliserons ces boites dans des microcavités
a cristal photonique (voir chapitre 4).

2.3.4 Comportement des échantillons obtenus aprés maintenance

Sur la série d’échantillons apreés maintenance, nous n’avons pas réalisé d’étude
compléte de durée de vie en fonction de la température. Des mesures montrent que le
temps de vie suit le méme comportement & 4 K et 300 K (environ un triplement de la
valeur). Nous n’observons pas de diminution de la durée de vie & 300 K, qui serait la
signature d’effets non-radiatifs. De plus, hormis une intensité totale intégrée plus faible
que les échantillons de référence, la diminution du signal total de entre 4 K et 300 K est
comparable aux échantillons de référence.

Par contre, nous pouvons relever des différences au niveau de la dynamique d’émission
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F1G. 2.25 — Durée de vie (a) et force d’oscillateur (b) des échantillons de nouvelle génération
en fonction de la longueur d’onde d’émission

en fonction de la longueur d’onde d’émission. La figure 2.25 (a) regroupe des mesures de
durée de vie radiative effectuées a basse température (4 K) sur des échantillons de nouvelle
génération (InP515, InP638 et InP717) comparées a 'InP220. Pour tous ces échantillons,
la durée de vie diminue en fonction de la longueur d’onde. Ceci est contraire au fait que
plus la boite devient grosse et moins le recouvrement des fonctions d’onde est efficace. On
note également un comportement inverse de ’évolution des forces d’oscillateur (voir figure
2.25 (b)).

Ces observations ne sont pas encore comprises, mais elles constituent une preuve
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que la nature des objets présents sur les échantillons de nouvelle génération differe des
échantillons de référence. Dans les travaux de thése d’E. Peter, [46], des mesures de la force
d’oscillateur en fonction du diameétre des boites quantiques (& fluctuations d’interfaces) sont
décrites. La figure 2.26 est extraite de ces travaux et on remarque notamment que la force
d’oscillateur augmente pour les grandes boites. Dans notre cas, les échantillons de nouvelle
génération pourraient présenter des tailles plus importantes par rapport aux échantillons
d’ancienne génération, ce qui se traduit par une force d’oscillateur plus grande.
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Fi1G. 2.26 — Force d’oscillateur en fonction de la taille des boites a fluctuations d’inteface
(These d’E. Peter).

2.4 Conclusion

Au cours de ce chapitre, nous avons présenté les différents moyens que nous pos-
sédons pour caractériser nos objets. Les travaux précédents réalisés au laboratoire [8] ont
permis d’identifier les paramétres importants qui interviennent dans la croissance des boites
quantiques. Néanmoins, il existe encore des effets subtils & maitriser pour pouvoir controler
parfaitement les objets que ’on désire obtenir.

L’étude de la dynamique d’émission d’'un grand nombre de boites quantiques a
permis de mettre en évidence la faible influence des effets non radiatifs a haute température
sur les boites InAsP /InP. Principalement, on retiendra que la durée de vie des émetteurs ne
chute pas & température ambiante et que l'intensité totale intégrée diminue d’un facteur
1/3 entre 4 K et 300 K. Ces boites sont donc de bonnes candidates a la réalisation de
milieu & gain optique & température ambiante et les résultats obtenus avec ces mesures
d’ensemble laissent envisager la réalisation d’une source de photon unique a 77 K.

Les études de dynamique d’émission ont également mis en avant des différences
entre des échantillons qui dans un premier temps paraissaient identiques (méme signature
spectrale de I’ensemble de boite). Cette différence apparait également sur les spectres de
boite unique, réalisés sur mésas. Nous allons détailler ce type de mesures dans le chapitre
suivant et nous mettrons en évidence un phénomeéne de cascade radiative pouvant permettre

I’émission de photons uniques.
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Chapitre 3

Spectroscopie sur boites uniques

Dans le chapitre précédent, nous avons analysé les propriétés optiques d’un en-
semble de boites quantiques. L’objectif de ce chapitre est I’étude des boites a ’échelle
unique. La réalisation d’une source de photon unique nécessite en effet de pouvoir isoler
un seul émetteur. Nous décrirons la méthode utilisée pour efectuer un filtrage spatial per-
mettant d’étudier un dipole unique. Contrairement & un atome dans le vide, une boite
quantique est un objet quantique qui est constitué de plusieurs atomes, eux-mémes pla-
cés dans une matrice solide pouvant interagir fortement avec son environnement. Nous
présenterons dans un premier temps quelles sont ces interactions. Nous décrirons des me-
sures spectrales et des mesures de durée de vie en fonction de la température et de la
puissance d’excitation, effectuées sur des boites uniques. Enfin, nous mettrons en évidence
expérimentalement un phénomeéne de dégroupement de photons, signature de I’émission de

photon unique.

3.1 Description des échantillons de référence ; Fabrication des
meésas

3.1.1 Choix de I’échantillon

Parmi les différents échantillons & disposition, obtenus pour différents paramétres
de croissance, nous avons retenu deux échantillons dont la distribution est centrée sur 1.5
pum et sur lesquels nous pouvons extraire du spectre une structuration fine (limitée par la
résolution du montage) en bord de distribution a faible excitation et & basse température
(4 K). Cette structuration est une premiére preuve de la présence de boites quantiques
(voir figure 3.1). Cette signature est observable seulement sur les échantillons d’ancienne
génération (voir chapitre précédent).

On rappelle que la croissance des boites se fait sur un buffer d'InP lui-méme dé-
posé sur un substrat d’InP orienté [001] (voir chapitre 2 pour les étapes de croissance).
La température de croissance est de 510°C. Pour cet échantillon, 6.3 monocouches (MC)
d’InAsP ont été déposées & une vitesse de 0.36 MC.s~!. Pendant la phase de croissance
le ratio Phosphine/Arsine est de 30. Les boites sont ensuite recouvertes d’une épaisseur

75
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Fia. 3.1 — Spectre d’un ensemble de boites a trés faible puissance d’excitation a basse
température de [’échantillon InP228. En zoom, on distingue de nombreuses raies fines (<1

nm,) correspondant & [’émission de plusieurs boites quantiques.

de 63 nm d’InP & la vitesse de 0.2MC.s~! pour I’échantillon InP220 et 0.28 MC.s~! pour
I’échantillon InP228. Les paramétres de croissance pour ces deux échantillons sont résumés
dans le tableau 3.2 (configuration avant maintenance).



Substrat| Température Flux de | Temps | Flux Flux de | Flux Flux de
de croissance TMI d’InAs | d’arsine | phosphine TMI phosphine
(BQs) (Encap) | (Encap)
InP | InP :Fe | 510°C 20 cc 0.3’ 10 cc 300 cc 20 cc 300 cc
220
InP | InP :Fe | 510°C 50 cc 0.3’ 10 cc 300 cc 70 cc 300 cc
228

F1G. 3.2 — Paramétres de croissance pour les deux échantillons étudiés (InP220 et InP228)
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3.1.2 Fabrication des mésas

Afin de remonter aux propriétés optiques d’une boite quantique unique et vu la

densité des échantillons, il est nécessaire de faire un filtrage spatial sur I’échantillon. Plu-
sieurs méthodes ont été envisagées. On peut tout d’abord installer sur le parcours optique
un microscope confoncal. Dans ce cas, un pinhole vient filtrer spatialement le signal dans
le plan focal d’une lentille. En pratique, nous perdons trop de signal et surtout, cette
méthode empéche de revenir & un endroit précis (sur une boite précise) pour une étude dé-
taillée. On peut également utiliser une technique de microbillage qui consiste & répartir sur
I’échantillon des billes de Silicium de diamétre calibré (de 0.5 ym & 2 pum). Cette méthode
présente les mémes défauts que précédemment. Enfin, il est possible de réaliser un masque
de trous & diameétre variable qui servira pour venir graver I’échantillon. On réalise alors des
mésas. Cette méthode présente 'avantage d’étre reproductible; on peut revenir & volonté
sur un mésa particulier et nous verrons également que le mésa en lui-méme joue le role de
guide d’onde, ce qui a pour effet de rediriger une partie de la lumiére émise verticalement,
augmentant ainsi le signal collecté.
Les étapes de fabrication des mésas sont les suivantes : on dessine dans un premier temps
un masque contenant des mésas circulaires de diametres variables (de 500 nm & 2 pm). On
dépose une couche de nitrure et de PMMA (voir chapitre 4 pour le détail de la gravure) qui
servira de masque de protection durant la gravure. Les motifs sont insolés dans le PMMA
au sein d’un masqueur électronique. aprés révélation du PMMA et gravure de la couche
de nitrure, on obtient des plots circulaires de nitrure sur la surface du semiconducteur. ces
plots servent de masque pour graver le semiconducteur dans un bati de gravure séche ICP.
Les étapes de gravure sont réalisées au laboratoire par I. Sagnes et R. Braive. A la fin de
ces étapes, on obtient des mésas de tailles variables pour une profondeur de ’ordre de 1.3
pm. Les dimensions retenues et des motifs appropriés additionnels gravés sur ’échantillon
(fleches et marques) permettent de repérer tres facilement les ilots a la caméra sur le banc
de p-PL. La figure 3.3 représente une image au microscope électronique a balayage dun
mésa de 400 nm de diamétre.

3.1.3 Zoologie des spectres sur mésas

La figure 3.4 représente quatre spectres typiques obtenus sur mésas avec 1’échan-
tillon InP220. Sur cette figure, on a représenté (en haut & gauche) un spectre obtenu sur un
mésa de gros diametre (5 um), ainsi que trois spectres obtenus sur des mésa de 500 nm de
diameétre. Ces spectres sont obtenus a 5 K, sous la méme puissance d’excitation continue
(300 uW), et avec 10 s de temps d’acquisition.

Sur le mésa de 5 um, de taille comparable & la taille du spot laser, on retrouve la
distribution spectrale déja observée dans le paragraphe précédent. Sur les trois spectres
suivants, nous observons des séries de raies plus ou moins fines en fonction de la lon-
gueur d’onde d’observation. Voici plusieurs remarques importantes sur I’observation de ces
spectres :
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FiGg. 3.3 — Photo prise au microscope électronique a balayage d’un mésa de 400 nm de

diamétre. La partie foncée en haut du mésa représente le reste du masque de nitrure.

Remarques sur ’allure des spectres :

— La densité de boites mesurée est de 150 BQs/um?. On s’attend donc & trouver
environ 30 boites en moyenne par mésa de 500 nm de diameétre. Les images TEM
montrent cependant certaines zones oul la densité varie (voir 2.9). Les observa-
tions sur plusieurs mésas montrent que le nombre de raies visibles est compris
entre 5 et 30.

— Aprés investigation sur un grand nombre de mésas (>100) nous avons pu ob-
server deux types de comportements spectraux trés différents comme le montre
la figure 3.6 qui est un spectre typique d’un mésa de 1 pm. Pour des longueurs
d’onde inférieures a 1.4 pm, on peut voir des pics tres fins spectralement (limite
de résolution) et tres intenses (jusqu’a 5000 photons/s sur les détecteurs supra).
En revanche, pour des longueurs d’onde supérieures 1.4 pm nous trouvons ma-
joritairement que des pics larges spectralement (quelques nanomeétres) et moins
intenses (inférieur & 500 photons/s). Une statistique des largeurs & mi-hauteur
sur une dizaine de mésas est représentée sur la figure 3.5. Sur cet histogramme,
les largeurs observées a basse longueur d’onde sont & la limite de résolution du
montage. En revanche, vers 1.5 um, les largeurs sont supérieures au nm.

— Tous les spectres étudiés présentent également la méme propriété : intensité des
raies fines est dans la majorité des cas plus importante que l'intensité du signal
sur pleine plaque a la méme longueur d’onde. Plusieurs mesures ont été faites
en pleine plaque et l'intensité mesurée est toujours la méme. Deux phénomeénes
peuvent expliquer ces observations.

Le premier serait un effet de guidage a l'intérieur des mésas, qui améliorerait la
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Fic. 3.4 — Ezemple de spectres typiques sur [’échantillon InP220. Le spectre en haut a
gauche est obtenu sur un mésa de gros diamétre et le spectre s’apparente a une distri-
bution de type pleine plaque. Les trois autres spectres sont obtenus sur des mésa de 500
nm de diamétre o basse température (5 K) sous la méme puissance d’excitation. La durée
d’acquisition est de 10 s

collection du signal. Ce phénomeéne & déja été prédit, [84], et observé dans [85].
Afin de quantifier cet effet de guidage sur des mésas en InP, des calculs sont en
cours au moment de la rédaction de ce manuscrit pour obtenir le taux de collec-
tion & travers un mésa par rapport & une émission en pleine plaque. Des résultats
préliminaires montrent déja une amélioration du taux de collection (d’un facteur
4), mais qui dépend fortement du diamétre du mésa et de la longueur d’onde
d’émission des dipdles. Ces travaux de modélisation sont réalisés dans le cadre
d’une collaboration avec le groupe de Philippe Lalanne a I'Institut d’Optique a
Palaiseau.

La deuxiéme hypotheése serait un effet de confinement des charges. Sur un mésa,
la longueur de diffusion est spatialement limitée & la taille du mésa. A puissance
de pompe incidente identique, il y aurait plus de charges disponibles sur mésa
que sur pleine plaque, ce qui se traduit par une augmentation de 'intensité totale
de photoluminescence.

L’origine des spectres larges structurés vers 1.5 yum n’est pas entiérement comprise.
Nous pouvons cependant émettre plusieurs hypothéses.
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Fi1G. 3.6 — Illustration de la différence entre I’émission avant et aprés 1.4um

— La signature spectrale ressemble fortement a I’émission de puits a fluctuations
reportée dans [46] (voir figure 1.8). On distingue notamment sur cette figure une
émission large (>10nm) additionnée d’une structuration fine. Cette hypotheése
implique que ’épaisseur des boites fluctue d’une ou deux monocouches et que ces
fluctuations constituent un piége confiné pour les porteurs. Pourtant, les images
TEM en coupe ne permettent pas de visualiser ces fluctuations (sur I'image TEM
haute résolution de la figure 1.8, 'interface InAs/InP est parfaitement lisse a la
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monocouche atomique pres).

— On sait que les boites émettant a 1.5 pum sont plus hautes (voir figure 2.14). Si
I’'on suppose que ces boites sont également plus larges que les boites émettant a
1.3 um (>50 nm), alors il est possible que le confinement soit insuffisant pour per-
mettre une discrétisation des niveaux d’énergie permis dans une boite quantique.
La présence d’états quasi—continus peut s’expliquer si I'on tient compte d’états
hydrides (voir paragraphe 3.2.1). L’objet quantique étudié devient a la limite de
ce que ’on appelle communément une boite quantique et un puit quantique. On
peut aussi parler de puit quantique tronqué.

Une simple étude spectrale est insuffisante pour valider ces hypothéses et nous re-

viendrons sur ce point & la section 3.3.4. avec des mesures de durée de vie.

Dans la suite de ce chapitre, nous allons étudier en détail I’émission d’objets uniques
isolés sur mésas. Nous allons nous intéresser en particulier a I’étude de quatre mésas repré-
sentatifs des échantillons. Deux mésas donnent des raies fines vers 1.3 um, que I’'on appellera
mésa Al3 et B3, Nous étudierons également deux autres mésas émettant vers 1.5 um et
qui présentent une structuration spectrale large (>1 nm) que I’on nommera mésa A5 et
B!, Nous chercherons a comprendre I’origine des raies larges et leur propriétés (spectrales,
réponse en température et dynamique d’émission en fonction de la puissance de pompe).
Enfin, nous exposerons a la fin du chapitre une mesure de corrélation de photon faite sur le
mésa A3, afin de mettre en évidence un dégroupement de photon. Enfin nous exposerons
les problématiques rencontrées sur les échantillons de nouvelle génération en mésa. Les
spectres des quatre mésas étudiés sont présentés sur la figure 3.7.

Bibliographie de la spectroscopie des boites quantiques vers 1.5 ym

Cette différence entre ’émission de boites InAs/InP vers 1.3 ym et 1.5 pum se
retrouve également dans de nombreux articles. Dans [86], les auteurs ont analysé "plusieurs
centaines" de mésa pour trouver le signal le plus intense possible afin de réaliser des mesures
de corrélations. Ces mesures se sont finalement faites sur une raie émettant & 1277 nm.
Les auteurs ne donnent aucune explication. Pourtant, les spectres sur des ensembles de
boites ont un maximum centré sur 1.5 pm. Dans [87|, les auteurs présentent une série
de mesures de spectroscopie par transformée de Fourier sur des boites uniques InAs/InP.
Dans cet article, les mesures se font également sur des raies proche de 1.3 pm. Il semblerait
encore une fois que le signal soit plus intense dans cette région et que les raies soient trop
denses autour de 1.5 ym. Dans [88], les auteurs identifient des raies provenant de ’émission
d’exciton et biexciton sur des boites uniques InAs/InGaAlAs/InP vers 1.5 ym. Méme si
la longueur d’onde souhaitée pour des applications dans les télécommunication se trouve
a 1.55 pm, les raies étudiée dans [88] émettent & 0.85 eV (1.45 um). Plus récemment, des
résultats sur des boites InAs/InGaAsP /InP[100] en faible densité émettant "vers" 1.5 pum
[89] montrent des spectres de photoluminescence d’une distribution de boites quantiques
centrés sur 1.55 pum alors que les spectres sur boite unique sont centrés vers 1.4 pm.

Dans toutes ces références, la longueur d’onde visée est 1.55 pm, mais aucune
n’exhibe de raie isolée & cette longueur d’onde. Les différents spectres des références citées
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précédemment sont représentés sur la figure 3.8.
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Fia. 3.8 — Ezemples de spectres obtenus sur des boites auto-organisées InAs/InP. (a) :

[86]; (b) - [87]; (c) - [88], (d) : [89]

3.2 Etudes spectrales

Dans la suite, nous avons séparé les études spectrales en fonction de la température
et de la puissance de pompe des études dynamiques (section suivante). Avant de présenter
et analyser les résultats expérimentaux (section 3.2.2), nous allons dans un premier temps
détailler les modéles théoriques attendus pour une boite quantique.
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3.2.1 Présentation des modéles
Interaction de la boite quantique avec son environnement

On compare souvent une boite quantique avec un atome artificiel. Cette analogie
est certes valide, mais dans le cas de ’atome, ce dernier est considéré comme étant isolé et
pouvant interagir avec d’autres atomes. Dans le cas d’une boite quantique semi-conductrice,
le dipole est inséré dans une matrice solide constituée d’un grand nombre d’atomes. Ces
atomes sont notamment capables de vibrer (création de phonons) et peuvent interagir avec
la boite. Cette interaction entraine une forte dépendance de I’émission spectrale des boites
quantiques (energie d’émission et largeur spectrale) :

— La dilatation thermique du réseau cristallin et le couplage électron-phonon sont
a lorigine de la dépendance du gap en fonction de la température. On observe
un décalage de I’émission vers les hautes longueurs d’onde (red-shift) lorsque
la température augmente, caractéristique dans les semi-conducteurs. Habituel-
lement on utilise le modeéle empirique de Varshni pour décrire et quantifier ce
phénomene [90]. Dans ce modele, I’énergie de gap E4(T) s’exprime en fonction
de la température T par la formule :

aT?
T+

ol « et § sont des constantes dépendantes du matériau étudié. Ces valeurs sont

Eg(T) = Ey—

(3.1)

données dans le tableau 3.1 pour de I'InAs et InP massif.

— A température non nulle, 'interaction avec les vibrations des atomes de la maille
cristalline (phonons) est une source de processus déphasants, entrainant un élar-
gissement spectral [47, 46]. Le couplage exciton-phonon se traduit sur le spectre
de photoluminescence par ’apparition de bandes latérales autour de la raie cen-
trale (appelée raie & zéro-phonon). Si ’énergie thermique kT est nettement su-
périeure a I’énergie des phonons acoustiques qui est de I'ordre du meV, 'exciton
a une certaine probabilité d’absorber ou d’émettre un ou plusieurs phonons ce
qui entraine la présence de nouvelles raies qui constituent des ailes & plus basse
et & plus haute énergie que ’exciton. Le couplage avec les phonons aboutit & un
élargissement de la largeur & mi-hauteur suivant la formule 3.2.

I(T)=To+axT+bxexp(—A(E)/kT) (3.2)

ou I'g désigne la largeur a mi-hauteur & 0 K, a et b désignent respectivement les
constantes de couplage excitons-phonons acoustiques et optiques et A(FE) repré-
sente I’énergie de couplage exciton-phonon optique. Les valeurs de ces constantes
sont surtout référencées pour des boites sur GaAs. Par contre il existe peu de
travaux sur les boites InAs/InP.

— Citons également les travaux de thése d’A. Berthelot et al. [91], ot sont traités
les effets des charges environnantes des boites pour expliquer une partie de I’élar-
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gissement.

Il existe également un autre phénoméne responsable de 1’élargissement spectral.
Cette fois, I'élargissement est intrinséque a la boite quantique et dépend de la structure
des niveaux électroniques. On parle d’hybridation des états électroniques :

Ftats hybrides

Pour comprendre ce phénomeéne, il faut considérer en plus des niveaux fondamen-
taux de chaque boite une large variété de niveaux excités (niveau p, d, etc...). Cette consi-
dération reste valable dans notre systéme car les boites sont suffisamment confinantes pour
que les porteurs des états excités ne puissent pas s’échapper par effet Auger. On considére
que la boite contient n paires électron—trou. Les niveaux peuvent étre représentés sur la fi-
gure 3.9 (a) par des niveaux discret (n=0, 1, 2...) séparés par une certaine énergie de gap. Il
a été démontré dans [92] que ces niveaux pouvaient se coupler au continuum de la couche de
mouillage. Ce couplage a pour conséquence la création de sous-niveaux qui tendent vers un
continuum d’états entre les niveaux n=0, 1, 2...Les recombinaisons radiatives peuvent avoir

lieu & plusieurs énergies et provoquer un élargissement des raies des niveaux fondamentaux.
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FiG. 3.9 — Illustration de I’hybridation d’une boite quantique. L’existence d’un quasi conti-
nuum dans la densité d’état entraine plusieurs énergies de recombinaison possible pour les
états n=2 — n=1 et n=3 — n=2. Figure extraite de calculs théorique Monte-Carlo pour
la densité d’état des niveaux hybrides [95]
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3.2.2 Etude en fonction de la température
Etude du red-shift

L’¢tude de 'évolution spectrale des mésas A3 et B3 est présentée sur la figure
3.10 pour quatre températures caractéristiques de 4 K a 70 K. Le décalage vers le rouge
observé est caractéristique de I’émission d’un semi-conducteur. Si le signal provenait d’un
défaut profond dans la matrice d’InP, ce décalage ne serait pas visible. On peut appliquer
le modéle empirique de Varshni introduit précédemment sur les deux mésas. Le résultat
de l'ajustement est présenté sur la figure 3.11. Les valeurs des paramétres « et (§ sont
respectivement de 0.149 eV /K et 70.34 K pour le mesa 1.3 A (0.158 eV /K et 74.7 K pour
le mésa 1.3 B). Les valeurs des paramétres « et 3 mesurées pour de I'InAs et I'InP massif
sont données dans [94] et regroupées dans le tableau 3.1 : Nous avons tracé sur la figure

Matériau Ey (eV) | a (eV/K) || 8 (K)
InAs 0.415 || 2.76*10~* || 93
InP 1.421 4.9%1074 || 327
Boites InAsP/InP || 0.94 1.5%107% || 70

TAB. 3.1 — Valeur des paramétres o et 3 du modéle de Varshni pour I’'InAs et I'InP

3.11 les courbes correspondant au modéle de Varshni pour ces deux matériaux (en vert
pour I'InP et en bleu pour 'InAs) en prenant des valeurs approchées pour Eqg de 0.9550
eV pour le mésa A3 et 0.9371 eV pour le mésa B!3. L’écart constaté entre les valeurs
expérimentales des parameétres expérimentaux « et 3 avec les données sur 'InAs massif
peut étre expliqué de deux maniéres. Dans notre cas, des effets excitoniques présents dans
les boites quantiques peuvent justifier de cet écart comme cela est mentionné dans [95].
Le modéle empirique de Varshni décrit bien le comportement des matériaux massifs, et
la différence observée avec les boites peut étre due a la structure particuliére des niveaux
d’énergie dans la boite. D’autre part, on sait que nos boites contiennent du phosphore
(environ 20-30% d’aprés les profil chimique EDX). Ceci pourrait expliquer I'écart avec les
valeurs de [94] et peut constituer une preuve de incorporation de phosphore dans nos
boites.

Concernant les mésa vers 1.5 um, nous avons pu faire I’étude en température que
sur le mésa B . L’évolution spectrale est montrée sur la figure 3.12. Un ajustement par
le modéle de Varshni donne cette fois des valeurs légérement différentes que pour les deux
meésas précédemment. On trouve a=0.23 meV /K et =136 K. Ces valeurs restent proches
des valeurs théoriques, et la différence avec celles trouvées & 1.3 pm indiquerait des effets
excitoniques différents dans ce type d’objets.

'16chantillon a été nettoyé en raison de la présence d’'impuretés a sa surface, provocant la destruction
de plusieurs mésa...
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Varshni (b)

Impact de ’environnement sur 1’émission des boites quantiques

Toujours sur la figure 3.12 (mésa B'%), on note I'apparition d’un fond continu au
pied du pic central & partir de 20 K. A plus haute température, ce fond tend méme a
"englober" les raies et devenir prépondérant. Ce phénomeéne s’observe également sur les
spectres des mésas & 1.3 um, mais de fagon moins prononcée car on distingue toujours le
pic fin. Dans tous les cas, ce signal est toujours relié & une émission provenant d’une boite
et ce phénomeéne devient prépondérant lorsque la température augmente.

Evolution de 1’élargissement spectral

L’évolution de la largeur & mi-hauteur du mésa A'3 est présentée sur la figure
3.13. Pour des températures inférieures a 40 K, la largeur mesurée correspond a la limite de
résolution du montage (270 peV). Pour accéder a la largeur de raie a plus basse température,
nous avons utilisé une technique de spectroscopie par transformée de Fourier. Les détails
expérimentaux et théoriques sur ce type de mesures sont présentés dans le chapitre 5. Les
difficultés expérimentales (stabilité de I’échantillon pendant au moins 20 min le temps de
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'enregistrement de linterférogramme?) ne nous ont pas permis de mesurer la largeur de

raie en fonction de la température par cette technique.

0 10 20 30 40 50 60 70
500p T T T T T T T T T T T T T
T 110
L \*
400u [
350u | 108
300u -

250u p+~—m® *®

200

FWHM (eV)
o9sijewIou 991691l 9yIsusyu|

3 Résolution spectrale 104
150
1004 |- {02
50u |- ——= Mesure FTIR
O L 1 " 1 " 1 " 1 " 1 " 1 " 1 " 0!0

0 10 20 30 40 50 60 70
Température (K)

FI1G. 3.13 — Evolution de la largeur de raie (FWHM) pour le mésa A3 en fonction de la
température. En noir (carré), les mesures sont faites & partir des spectres sur la caméra
InGaAs. En losange, la mesure est faite par spectroscopie par transformée de Fourier. En
étoile, on représente l’évolution de [’intensité intégrée.

On observe néanmoins une augmentation de la largeur FWHM en fonction de la
température, passant de 45 peV a 4 K, a 420 peV a 60 K. Sur les interférogrammes pré-
sentés sur la figure 3.14, nous pouvons déterminer si le profil de raie est de type Gaussien
ou Lorentzien. Pour cela, les courbes représentant le logarithme de la visibilité de I'inter-
férogramme sont ajustées par les deux modeles (respectivement quadratique ou linéaire).
Sur cette figure, on a tracé dans les deux cas des profils correspondant a des largeurs de I'
de 40, 45 et 50 peV. Les valeurs expérimentales se rapprochent le mieux d’une valeur de
['=45 + 5 peV avec un profil Gaussien.

Les valeurs de largeur de raie I'g & basse température pour des boite InAs/GaAs
sont de l'ordre de 20 & 40 peV [47], mais elles sont moins connues pour les boites InAsP /InP.
Une référence [81] reporte une mesure de I'g a 0 K d’environ 50 peV. Dans ces travaux, le
systéme étudié est une boite unique InAs/InGaAsP/InP. Dans [87], des largeurs de 22 peV
sont reportées sur des boites InAs/InP avec un profil Gaussien. Dans ce papier ainsi que
dans [91] (boites InAs/GaAs), le passage d'un profil de raie Gaussien & un profil Lorent-
zien en fonction de la température est abordé. Ces deux références trouvent des évolutions
contraires. Dans notre cas, nous n’avons pas pu pour des raisons expérimentales faire une
mesure fine de I’évolution du profil en fonction de la température. Néanmoins, la mesure de
I’élargissement homogeéne permet d’obtenir des informations sur les temps de décohérence

’La stabilisation de la température se fait par I'intermédiaire d’un controleur de température et d’un
asservissement PID. Entre 4 K et 40 K, les oscillations de température de 'ordre de 0.5 K sont observées
et entrainent des dérives mécaniques trop importantes pour une mesure supérieure & 10 min en continu.
L’enregistrement d’un interférogramme nécessite une grande stabilité mécanique et nous ne sommes pas
en mesure de retoucher ’alignement du cryostat pendant la prise de mesure.
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sont ajustées par un modéle d’élargissement gaussien (haut) et lorentzien (bas). Les courbes
expérimentales sont approchées au mieuz par un profil gaussien d’une largeur de 45 peV

du systéme.

En effet, la connaissance de cette largeur est une donnée importante car elle permet
de remonter au temps de décohérence Ty (I'g=2%/T2) pour une boite quantique unique
dans son environnement naturel. La connaissance de ce temps de cohérence est trés utile si
I’on souhaite utiliser ces boites dans des composants pour 'information quantique comme
des sources de photons indiscernables [96, 97|>. De maniére générale, pour un systéme a
deux niveaux en interaction avec son environnement, le temps pendant lequel la phase du
systéme évolue de maniére périodique est défini comme son temps de cohérence, Ts. On
introduit le temps T% (temps de déphasage pur) qui correspond au temps caractéristique
des fluctuations subies par le dipole. La relation entre le temps de cohérence T, la durée
de vie 7 et le temps T% est donnée par :

1 1 1
TQ = ; + T_Q* (3.3)
Pour un émetteur isolé de son environnement, T%5 tend vers l'infini et donc To=27. Les pho-
tons émis par une telle source sont dits 'limités par transformée de Fourier’ car leur spectre
est donné par la transformée de Fourier de leur profil temporel. Si le dipole est en inter-
action avec des processus fortement déphasants, T5 devient trés court et par conséquent
Ty~Tj}. Dans notre cas, 7 est de 'ordre de la nanoseconde? : 7 2 1 ns, et Ty = 2h/T = 30
ps. Ainsi To~T3 et par conséquent les processus déphasants ont un role majeur dans I’élar-
gissement spectral. Le pompage optique se fait dans notre cas dans I'InP massif (pompage

30n montre que 'indiscernabilité des photons dépend du rapport T2/27. On cherche donc a faire tendre
ce rapport vers 1 [97]
4voir paragraphes suivants
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4 532 nm). On injecte ainsi beaucoup de charges qui peuvent perturber I’émission du dipole
[91, 98]. Il serait donc possible d’envisager un pompage résonnant afin de diminuer cet effet.

Evolution de l’intensité en fonction de la température

Les causes de la diminution d’intensité lorsque la température augmente sont mul-
tiples. On retient principalement trois effets :

— L’effet Auger, qui a pour conséquence de dépeupler les états de la boite vers la
couche de mouillage et donc diminuer la probabilité d’émettre un photon.

— L’activation de piéges non-radiatifs qui vont participer également a la capture
de nos porteurs et donc diminuer le nombre de porteurs qui peuvent aller dans
notre émetteur.

— L’activation thermique d’états excités a des niveaux d’énergie différents entrai-
nant une diminution de l'intensité de la raie provenant de la transition fonda-
mentale. Dans ce cas, on ne peut pas vraiment parler de diminution de 'intensité
totale collectée, mais d’un transfert de I’énergie vers d’autres états.

Sur la figure 3.15, nous avons représenté l'intensité intégrée normalisée en fonction
de la température pour le mésa A3, On observe une diminution de 'ordre de 40 % du
signal provenant de la raie principale & 60 K. Ce résultat n’est pas comparable directement
aux mesures pleine plaque (diminution d’un tiers du signal entre 4 et 300 K), car on ne
prend pas en compte le signal intégré du fond continu. Sur les spectres de la figure 3.15,
il est difficile de prendre en compte quantitativement ce signal en choisissant des bornes
d’intégration.
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F1G. 3.15 — Spectres du mésa A3 en fonction de la température (a). Notons le fond continu
au pied de la raie nettement visible o 61 K. Intensité intégrée de la raie en fonction de la
température. De 4 K & 60 K, la diminution est de 40 %.
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Sur les spectres du mésa B3 qui présente des raies fines distinctes au pied de la
raie principale (voir la figure 3.16), on peut choisir sans ambiguité des bornes d’intégration.
L’aire des deux pics (notés 1 et 2 visibles sur la figure 3.16 a)) en fonction de la tempéra-
ture est représenté sur la figure 3.16 b). L’aire du pic 1 diminue alors que celle du pic 2
augmente et ’aire totale reste constante jusqu’a 90 K. Les mécanismes de transfert entre
ces deux états ne sont pas entiérement expliqués mais ces observations suffisent & confirmer
la diminution d’un facteur 1/3 observée sur un ensemble de boite ou le signal est intégré
entre 1200 nm et 1650 nm.
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F1G. 3.16 — Spectre du mésa A3 a 20 K (a). On note l'apparition d’un pic secondaire
(noté 2) au pied de la raie intense (noté 1). (b) Evolution de l'intensité intégrée des deux
pics en fonction de la température. L’intensité totale reste constante.

Dans le cadre de ce travail et dans 'optique de la réalisation d’une source de pho-
ton unique, nous retiendrons qu’a 77 K, il est encore possible de distinguer correctement
I’émission provenant de la transition fondamentale d’une boite vers 1.3 um. Enfin, nous
n’avons pas tenu compte des effets Auger dans notre systéme compte tenu du fait que
I’énergie de la couche de mouillage se trouve a plus de 200 meV des niveaux fondamentaux
des boites pour les électrons et 30 meV pour les trous (kT ~ 1/40 eV a 300 K).

3.2.3 Etude en fonction de la puissance de pompe
Evolution sous excitation pulsée

Pour décrire quantitativement la dépendance du comportement en intensité des
raies, nous utiliserons un modéle développé dans la thése d’Emmanuel Moreau [99]. On
suppose que la capture des paires électron-trou est aléatoire et ne dépend pas des charges
déja présentes. Sous ces hypothéses le nombre de paires électron-trou créées par impul-
sion laser est directement proportionnel & la puissance d’excitation et suit une statistique
poissonnienne. La probabilité P(n) d’avoir n paires électron-trou capturées par la boite
quantique aprés une impulsion laser s’écrit donc :

80
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" 1, P _Pr
_ SN2 mn> o L (Dyng (3.4)
Py

P(n) n! n!
ol <n> est le nombre moyen de paires électron-trous créées par impulsion, fonction li-
néaire de la puissance laser incidente P (P constante). Comme la recombinaison des paires
électron-trou se fait de maniére séquentielle, I'intensité de la raie est directement propor-
tionnelle & la probabilité d’injecter au moins une paire électron-trou (1-P(0)). L’intensité

s’exprime ainsi de la fagon suivante :

I(P) = Ip(1 — P(0)) = Ip(1 — ¢ ™) (3.5)

ou Iy est l'intensité de saturation de la raie et Py est la puissance du laser pour
laquelle on observe la saturation de I’émission associée & I'exciton.

Observation en régime pulsé

La figure 3.18 représente 1’évolution du signal de photoluminescence sur le mésa
Al3 en fonction de la puissance de pompe. Sur une large gamme spectrale (figure 3.18 a),
on retrouve la présence d’un signal continu et faiblement structuré vers 1.5 um. A trés
forte puissance, ce signal devient prépondérant et trés large spectralement (>200 nm). Cet
émission semble provenir d’émetteur de type puits quantiques vers 1.5 um. La figure 3.18
b) est un agrandissement centré sur 1.3 pm.
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Fi1G. 3.17 — Evolution de 'intensité intégrée en régime d’excitation pulsé. Les données sont

ajustées avec le modéle 3.5.

A faible excitation, I'intensité de la raie est proportionnelle & la probabilité d’in-
jecter une seule paire électron-trou par impulsion laser. Cette probabilité croit bien de
maniére linéaire avec la puissance de pompe (voir figure 3.17). A plus forte excitation, on
observe une saturation en intensité. On se trouve alors dans un régime ol un photon est
émis par impulsion, quelque soit la puissance d’excitation.
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F1G. 3.18 — Spectre du mésa AY3 en fonction de la puissance de pompe, sur une large
gamme spectrale (a) et centrée sur 1.3 um (b)
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Evolution sous excitation continue

Sous excitation continue, les spectres sont semblables (position spectrale des raies),
mais le comportement en fonction de la puissance de pompe différe. Pour décrire ce com-
portement, nous utiliserons le modele développé dans [99]. Dans ce modéle, on considére
que ’état & n paires électron-trou peut étre atteint en partant de n+1 paires avec une
recombinaison radiative d’une de ces paires (avec un taux 1/7,41), ou en partant d’un état
a n—1 paires en piégeant une paire (avec un taux 1/7, directement relié¢ a la puissance de
pompe P. De plus, I’état a n paires peut se vider en recombinant une paire radiativement
ou bien piéger une paire. L’équation bilan s’écrit donc :

dP(n) P(n+1) Pn-1)

BT et PO+ ) (3.6)

La résolution de ce systéme en régime stationnaire est détaillé dans [99]. On trouve
notamment l'expression de l'intensité de la raie excitonique Ix(P) en fonction de la puis-
sance de pompe P :

P _r
IX(P):IOFOe Fo (37)

ou Iy et Py représente 'intensité et la puissance a saturation. Les courbes expérimentales en
régime continu sont présentés sur la figure 3.19. La probabilité d’avoir une paire électron-
trou croit de maniére linéaire a faible puissance avant de saturer. A plus forte puissance, la
boite n’a pas le temps de se vider de ses porteurs et 'intensité de la raie diminue au profit
d’états excités.
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F1G. 3.19 — Spectre du mésa B3 en fonction de la puissance de pompe en régime continu
(a). Comparaison de lintensité intégrée avec le modéle en régime continu (b)

Dans toutes nos études, nous n’avons pas pu identifier de maniére stire la présence
d’un biexciton a partir des études en puissance. Généralement, les raies ne sont pas assez
résolues, ou bien la présence de plusieurs raies (>3) au pied de la raie la plus intense nous
empéche de déduire correctement l'intensité de chacune d’entre-elles. L’idéal serait d’isoler
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deux raies intenses et faire des mesures de corrélation et d’anticorrélation pour mettre en
évidence la cascade radiative biexciton-exciton [38].

Bilan de I’étude spectrale

Avant d’aborder 1’étude de la dynamique d’émission, nous allons résumer les prici-
paux résultats de I’étude spectrale sur mésas. Nous sommes capables d’isoler des raie fines
spectralement, premiére signature de I’émission d’une boite quantique, essentiellemt vers
1.3 um. Cet état de fait est également reporté dans plusieurs références : [86, 87|. Dans
le reste du chapitre, nous tenterons de comprendre ces différences grace a des mesures de
durée de vie sur différents objets & 1.3 um et 1.5 pm. Nous verrons également que les objets
émettant a 1.3 pm peuvent étre assimilés & des boites quantiques dans le sens le plus strict
de la définition, en observant notament un dégroupement de photons.

3.3 Etude de la dynamique d’émission

3.3.1 Dynamique d’émission dans une boite et un puits quantique

Dans cette partie, nous allons présenter les résultats de mesures de durée de vie de
nos émetteurs en mésa, en fonction de la température et de la puissance de pompe. Outre
Iintérét de connaitre la durée de vie de nos émetteurs, nous sommes également capables
d’exhiber des caractéristiques d’émission propres aux boites quantiques. Avant d’exposer
nos résultats, revenons sur les prédictions théoriques sur la dynamique d’émission dans les
boites quantiques ainsi que dans les puits quantiques.

Les puits quantiques

Dans un puits quantique, les électrons et les trous occupent des bandes d’énergie
permises (bande de conduction pour les électrons et bande de valence pour les trous). Si
on appelle n la densité de porteur (paires électrons-trous), I’évolution temporelle, & 4 K,
s’écrit de maniére simple comme (en prenant en compte seulement ’émission spontanée) :

Cfl_n =G — (Tnonrad + Trad) =G - M + M (38)
t Trad Tnonrad
avec Nyqq (reSp. Nponrad) 1a fraction de porteurs qui se recombinent radiativement (resp. non
radiativement). La probabilité d’émettre un photon au bout d’un temps ¢ est directement
proportionnel & n(t) et s’écrit :

t

P(t) xe Trad (3.9)

Une mesure de durée de vie de ce type d’émetteur en suivant le protocole décrit au chapitre
2 donne une exponentielle décroissante comme sur la figure 3.20.
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Fi1G. 3.20 — Probabilité d’émission d’un photon en fonction du temps pour un puits quan-
tique

Les boites quantiques

Dans une boite quantique, il a été démontré et observé [38] que la présence de
niveaux d’énergie discrets entraine une émission séquentielle des photons. On parle de cas-
cade radiative dans une boite quantique. Afin de modéliser ce phénomeéne, nous allons
utiliser un modele développé par C. Santori et al. [100]. Considérons un mécanisme de de-
sexcitation multiexcitonique. Les équations de populations des niveaux contenant n paires
électron-trou peuvent s’écrire :

q
dt

ou P,(t) est la probabilité d’avoir n paires électron-trou a l'instant ¢, et ~, le taux de

Po(t) = Y1 Puy1(t) — v Pult) (3.10)

peuplement de I’état & n paires. Dans ce modéle, les auteurs ne prennent pas en compte
la création d’'un état chargé positivement ou négativement. Ils négligent ainsi les raies
d’émission provenant de ce type d’état, mais s’intéressent seulement a la dynamique des
raies multiexcitoniques. Nous supposons que les photons du laser d’excitation sont indépen-
damment absorbés par la matrice d’InP pour former des paires électron-trou elles-mémes
capturées de maniére indépendantes par la boite quantique. Ainsi, on suppose que la popu-
lation initiale de charge a l'intérieur de la boite suit une distribution de Poisson, de valeur
moyenne p. La boite se désexcite en suivant I’équation 3.10 et l'intensité collectée pour le

n'™¢ exciton peut s’écrire :

In(t) = ynloFa(t) (3.11)

ou Iy représente l'intensité & t = 0 prenant en compte 'efficacité de collection. D’apreés
[100], si les interactions de Coulomb n’affectent pas les fonctions d’onde des excitons, on
peut considérer que v, = ny;. De maniére générale, la durée de vie radiatve du biexciton,
To, est reliée a la durée de vie de 'exciton par 'inégalité : 71/4 < 1o < 71/2. Par contre,
pour des boites relativement grosses par rapport au rayon de Bohr de I’exciton, on a plutot
Yn < my [100]. Dans le cas ou v, = n7y, I'expression 3.10 se calcul et on trouve une
expression simple pour P, (t) :
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Fi1c. 3.21 — Probabilité d’émission d’un photon dans une boite quantique aprés recombinai-
son de l’exciton (n=1), pour différentes valeurs de charge dans la boite (1, 2, 8)

L’hypotheése faite précédement (7, = ny1) donne lieu & un modeéle approché suffisant pour
interpréter nos observations. Lorsque le nombre de charge augmente dans la boite, le maxi-
mum de la probabilité P,, se décale dans le temps (voir figure 3.21, pour n =1, p=1,2,8
et 1/71 = 1ns). Sur les mesures de durée de vie, qui reviennent a mesurer cette probabi-
lité, nous devons observer un décalage temporel du maximum de 'histogramme des temps
d’arrivée. Ce décalage est di a la recombinaison radiative des niveaux supérieurs. Il faut
"attendre" que ces porteurs se soient recombinés avant d’émettre un photon dans le niveau
inférieur. Dans le cas de la cascade radiative de ’exciton et du biexciton, des expériences
de corrélations ont mis en évidence cet effet de cascade [38|.

3.3.2 Evolution des durées de vie en fonction de la puissance d’excitation
Mesures a 1.3 um

Comme on peut le constater sur la figure 3.22, la dynamique d’émission est forte-
ment dépendante de la puissance de pompe. Ces mesures sont faites sur le mésa A3, et
nous représentons cing histogrammes correspondant & cing puissances de pompe.

A faible puissance, la probabilité d’émission est une simple exponentielle décrois-
sante, caractéristique des systémes & 2 niveaux. Dans ce cas, seul ’état fondamental est
peuplé. Hormis la présence d’un temps rapide a délai nul, on observe bien un décalage
temporel (jusqu’a 2 ns) du maximum de la population de porteurs. Ces observations sont
en accord avec le modeéle et les observations expérimentales de [100].

Pour comprendre 'apparition du temps court visible & délai nul lorsque la puis-
sance augmente, nous avons fait une mesure de durée de vie en dehors (spectralement) de
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F1G. 3.22 — Spectre (a) et durée de vie (b) en fonction de la puissance de pompe pour le
mésa A3

la raie, sur le signal du fond continu. Sur la figure 3.23 nous avons superposé cette mesure
effectuée & 1290 nm (soit & 10 nm de la raie étudiée) avec I’histogramme correspondant
a une puissance de 10 mW. Le signal du fond continu se superpose avec le signal & délai
nul obtenu sur I'histogramme lorsque le spectrométre est réglé sur la longueur d’onde de
la raie principale. Nous attribuons ce signal a la collection des photons provenant du fond
continu au pied de la raie. Ce phénomeéne est observé sur la totalité de mésas vers 1.3 um
et la durée de ce temps court est de 'ordre de 450 ps. Nous avons également mesuré la
durée de vie & 60 K a 1290 nm sur le signal continu pour des faibles puissances de pompe
(<500 uW), et nous retrouvons des temps courts de 450 ps. Ces états peuvent donc étre
thermiquement peuplés. Dans [101], la durée de vie des états hybrides est de l'ordre de
plusieurs centaines de picosecondes avec un temps de décroissance de 1.5 ns pour le niveau
fondamental. Les mesures faites sur notre systéme semblent confirmer que le fond continu
présent au pied de la raie provient d’états hybrides.

Analyse des résultats

Les observations préliminaires montrent un comportement singulier de la dyna-
mique d’émission. En utilisant la formule 3.12 nous pouvons accéder & I’évolution du
nombre de charges en fonction de la puissance de pompe, en prenant n = 1. La mesure de la
réponse temporelle du montage nous permet de simuler la convolution entre cette réponse
et la formule 3.12 (voir figure 3.24). Le nombre de parameétres libres étant important (I,
, T et le bruit de fond yg), nous choisissons dans un premier temps de mesurer le temps de
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FIG. 3.23 — Durée de vie sur le mésa A3 G 10 mW (noir) et durée de vie du signal continu
a 1290 nm (rouge)

vie 7 par des ajustements linéaire en échelle logarithme pour des temps supérieurs & 3 ns,
pour chaque puissance de pompe. Pour calculer le nombre moyen de charge u, il suffit de
repérer le temps ¢y correspondant au maximum de 'histogramme et d’injecter cette valeur
dans ’expression 3.12 connaissant 7. Un exemple d’ajustement des paramétres Iy et yg en
suivant cette démarche est présenté sur la figure 3.24.
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Fi1G. 3.24 — (a) : Exemple d’ajustement des données expérimentales par le modéle théorique
pour une puissance de 600 pW. On a également représenté la mesure expérimentale de la
réponse temporelle du montage (Gaussienne de 52 ps de waist); (b) : Simulation (trait

plein) du modele 3.12 convoluée par la réponse du détecteur.

Les résultats pour différentes puissances de pompe sont regroupés sur la figure 3.25,
et nous pouvons extraire les conclusions suivantes quant & la dynamique d’émission d’une
boite unique :
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FiGc. 3.25 — Haut : Ewvolution de la durée de vie en fonction de la puissance de pompe
pour le mésa A% ; Bas : Evolution du nombre de charge moyen dans la boite en fonction
de la puissance de pompe en échelle Logarithmique. A faible puissance, ['augmentation du
nombre de charge est linéaire en fonction de la puissance d’excitation.

— La durée de vie moyenne de notre émetteur est de 1.45 ns. On constate que
ce temps ne varie que trés peu en fonction de la puissance d’excitation. La re-
combinaison des porteurs est donc peu perturbée par la présence de charges
environnantes.

— Le nombre de charge moyen dans la boite augmente en fonction de la puissance
de pompe. Dans un premier temps, cette augmentation est linéaire avec la puis-
sance de pompe (entre 35 uW et 3 mW). La courbe en train plein représente
I’ajustement linéaire. Le nombre de charge sature ensuite vers une valeur proche
de 5 vers 10 mW. Il semblerait que ’on remplisse les orbitales s et p de 'atome
artificiel. Habituellement, il est possible de mettre 2 charges sur ’orbitale s et 6
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sur l'orbitale p soit un total de 8 charges. Des résultats théoriques portant sur
la simulation des orbitales dans une boite InAs/InP de petite dimension (25 nm
de diamétre pour 2.5 nm de hauteur) [80], indiquent que l'orbitale P, n’existe
pas dans une boite de faible hauteur. Ceci explique pourquoi le nombre moyen
de charge p sature une valeur proche de 6. Une fois tous les états électroniques
remplis, les niveaux sont saturés et ’excédent de charge ne remplit pas la boite.
Enfin, la valeur de p diminue & plus forte puissance, ce qui peut étre di & un
dépeuplement d’origine thermique provenant du laser d’excitation.

Ces mesures sont une preuve que nos objets émettant vers 1.3 pum se comporte
comme des boites quantiques car nous pouvons mettre en évidence un phénomeéne de
cascade radiative. Nous verrons en fin de chapitre que la statistique d’émission de photon
pour cette raie présente un caractére purement quantique et qu’il est possible de réaliser
une source de photon unique "a la demande" & 1.3 pum.

Mesures sur les mésas 1.5 ym

Les conclusions apportées précédemment sur les mésas a 1.3 um ne sont pas aussi
directement visibles sur les mesures & 1.5 um. Sur le spectre de la figure 3.26 (a) (mésa
B!9), on distingue une structuration fine accompagnée d’un important fond continu. En
comparaison avec les mesures a 1.3 pum, cette luminescence apparait trés vite, méme a faible
puissance d’excitation. On observe encore la contribution de deux temps sur les mesures
de durée de vie : 'un provenant des photons a la longueur d’onde étudiée et 'autre des
photons issus du fond continu (voir figure 3.26 (b)).

La présence d'un épaulement vers 1.5 ns laisse supposer un décalage du maximum
de I'histogramme comme observé a 1.3 pm. Pour pouvoir appliquer le modéle précédent
pour ajuster I’histogramme des durées de vie, nous avons corrigé les courbes en soustrayant
la contribution des temps court a délai nul. Pour cela, on effectue une correction des courbes
en normalisant I'histogramme (pointillés carrés sur la figure 3.26 (b)) puis en soustrayant
le temps court que ’on mesure a 10 nm de la raie (coté haute énergie, en pointillés ronds
sur la figure 3.26 (a) et (b)). La courbe résultant de 'opération "histogramme & 1535 nm"
- "histogramme a 1530 nm" présente un maximum décalé de 2 ns environ (en étoile sur
la figure 3.26 (b)). L’ajustement par le modele 3.12 est également représenté sur la méme
figure en trait plein.

L’étude compléte des durée de vie en fonction de la puissance n’est pas représentée,
mais on observe le méme comportement que sur les mésa & 1.3 pm, & savoir une augmenta-
tion puis une saturation du nombre de charge vers p =~ 6. Nous mettons alors de nouveau
en évidence un phénomeéne de cascade radiative. La durée de vie du fond continu est sem-
blable & celle mesurée a 1.3 pm (=500 ps), et la durée de vie 7 est de l'ordre de 1.5 ns.
La différence majeure entre cette étude et celle vers 1.3 um réside dans ’apparition plus
rapide du fond continu. Ceci peut se comprendre de maniére intuitive si on considére que
les boites émettant vers 1.5 um sont plus grosses et plus hautes que celles émettant vers
1.3 pm. Des lors, dans le premier cas, I’écart en énergie des niveaux des électrons et des
trous se resserrent. Si on prend en compte l'existence d’états hybridés avec la couche de
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F1G. 3.26 — (a) Spectre du mésa B'> a 1 mW de puissance d’excitation. Les traits a 1530
nm et 1538 nm symbolisent les régions ot ['on effectue les mesures de durée de vie; (b)
Histogramme des durées de vie. La courbe en bleu (étoile) est la soustraction de la courbe

a 1538 nm par celle a 1530 nm. En trait plein, on a représenté l’ajustement avec le modéle
3.12

mouillage, alors la densité d’état final peut s’assimiler & un quasi-continuum (voir schéma

3.27).

Dans l'état de Part actuel, avec la composition des boites mentionnée dans le cha-
pitre précédent, le confinement énergétique semble étre trop faible si 'on souhaite éviter
la présence de ce fond de luminescence. A trés faible puissance (<100 W), le nombre
de photons détectés sur les détecteurs supraconducteur est trop faible (<500 photons/s)
pour pouvoir réaliser des mesures de dégroupement de photon. Néanmoins, les mesures de
durée de vie nous ont permis de mettre en évidence un phénomeéne de cascade radiative
vers 1.5 pm. Pour pouvoir diminuer 'effet du fond continu, une solution serait de contrdler
Iincorporation en phosphore afin d’augmenter le confinement énergétique dans la boite
tout en restant & des énergies d’émission proches de 0.8 eV.
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FiG. 3.27 — Schéma llustrant la différence entre les boites de petite et grosse taille. On
représente les états fondamentauz ainsi que les états hybridés (voir section 3.2.1). Dans le
cas d’une boite émettant vers 1.5 pm, tous ces élats forment un quasi-continuum.

Dans la fin de ce chapitre, nous nous concentrons sur 1’étude du mésa A3, Nous
allons montrer que les propriétés d’émission restent inchangées jusqu’a 60 K, et qu’il est
possible d’observer un dégroupement de photon & 4 K, signature d’un émetteur de photon

unique.

3.3.3 Evolution des durées de vie en fonction de la température
Durée de vie en fonction de la température

Dans ce paragraphe nous étudions le comportement dynamique du meésa A3 en

fonction de la température. L’excitation est toujours impulsionnelle et pour chaque tem-
pérature, on déplace la longueur d’onde du spectrométre afin de collecter le signal corres-
pondant au maximum de la raie. La puissance est choisie de telle facon & ne pas saturer la
boite (350 pW, soit un nombre de charge p proche de 1).
Lorsque la température augmente, on observe le méme décalage temporel que précédem-
ment lors des mesures de durée de vie en fonction de la puissance de pompe. Cela signifie
que le nombre de charge augmente dans la boite en fonction de la température. Nous pou-
vons utiliser la formule 3.12 pour déterminer j. Les résultats® sont regroupés sur la figure
3.28.

De méme que précédemment, la durée de vie de ’émetteur reste inchangée de 4 K a
90 K. Nous n’observons pas de diminution de la durée de vie qui serait la signature de d’ef-
fets non radiatifs. D’autre part, le nombre moyen de charge u dans la boite augmente entre
4 K et 90 K passant de 1.3 & 2.3 charges. Une fagon de comprendre cette augmentation
consiste a considérer I'existence de pieges présents proches de la boite (marche atomique,
atome vacant par exemple). Lorsque le semi-conducteur est pompé optiquement, une partie

’Pour les mesures supérieures a 40 K, nous avons procédé a la soustraction de la durée de vie du fond
continu (voir paragraphe 3.3.2).
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F1G. 3.28 — Ewolution de la durée de vie (carré) et du nombre de charge moyen u (étoile)
sur la raie a 1.8 um en fonction de la température

des porteurs ont une certaine probabilité de se fixer & ces piéges. Lorsque la température
augmente, I’énergie thermique devient suffisante pour dépeupler ces piéges faiblement éner-
gétiques et les charges peuvent étre capturées par la boite.

Nous n’avons pas été en mesure de réaliser le méme type de mesure sur les autres
mésas & 1.5 pm mais les résultats attendus ne doivent pas différer au vue des conclusions
du paragraphes 3.3.2. Ces objets sont sensiblement les mémes et les mécanismes de capture
de charge ne doivent pas varier.

3.3.4 Conclusions

L’utilisation des détecteurs supraconducteurs nous a permis d’étudier précisément
I'impact de plusieurs facteurs sur la dynamique d’émission a 1’échelle de la boite unique.
La connaissance de la durée de vie radiative est essentielle si 'on désire concevoir des
composants actifs basés sur ce type de boites. L’évolution de la durée de vie en fonction
de la puissance de pompe nous a permis de mettre en évidence un phénomeéne de cascade
radiative, signature propre & un comportement de boite quantique. Nous avons également
partiellement répondu aux hypothéses formulées au début de chapitre sur l'origine des
objets émettant vers 1.5 ym. La dynamique de ces objets est similaire & ceux émettant vers
1.3 pm. Néanmoins, le faible confinement dans ce type de boite entraine un resserrement
des niveaux pour les électrons et pour les trous. Si on ajoute 'hybridation de ces états, on
aboutit & un quasi-continuum d’état. Spectralement, cela se traduit par un fond continu
au pied des raies d’émission. On mesure des durées de vie de 'ordre de quelques centaines
de picoseconde ce qui a déja été observé pour des états hybrides [101]. Une meilleure
compréhension de la structure des niveaux d’énergie en fonction de la composition et de la
taille des boites est nécessaire si ’on souhaite réaliser des boites quantiques plus confinantes
émettant vers 1.5 um. Enfin, les mesures spectrales et les valeurs de durée de vie vers 77
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K sont trés encourageantes si on envisage une utilisation & plus haute température.

3.4 Mesures de corrélations sur boite quantique unique

Dans ce paragraphe, nous allons détailler les mesures de dégroupement de photons
que nous avons réalisées sur une boite unique émettant vers 1.3 pm (mésa Al3). Nous
avons retenu cette longueur d’onde pour trois raisons principalement :

— Le signal de ce mésa est particulierement intense comparé a d’autres observés

sur le méme échantillon. Ceci peut provenir de la position de la boite sur le mésa,
(au milieu et non sur les bords a moitié graveé).

— La raie est suffisamment isolée et il est facile de filtrer uniquement la lumiére
provenant de cette longueur d’onde.

— Nous avons vu qu’a ces longueurs d’onde, le fond continu apparait moins vite en
fonction de la puissance de pompe. Ceci nous permet d’augmenter la puissance
d’excitation pour augmenter le nombre de photons détectés sans collecter de la
lumiére provenant du continuum.

Nous commencerons par rappeler quelques définitions sur les fonctions d’autocorrélation.
Nous ferons également un rappel sur le montage utilisé avant de présenter les résultats.

3.4.1 Fonction d’autocorrélation, quelques rappels

Afin de déterminer le degré de cohérence d’une source lumineuse, nous sommes ame-
nés & mesurer sa fonction d’autocorrélation. Dans le cadre de cette thése, nous utiliserons
la fonction d’autocorrélation du deuxiéme ordre pour déterminer si nous avons une source
de photons uniques, mais aussi afin de caractériser le degré de cohérence de nos lasers a
boites quantiques. Nous allons exposer ici quelques bases sur la fonction d’autocorrélation.

Définition

Pour mesurer les corrélations d’intensité d’une onde lumineuse, on définit de ma-
niére générale la fonction d’autocorrélation d’ordre 2 pour un temps 7 par l'expression
suivante :

(E*()E*(t+7)EQQE( +71))  I@)I(t+ 7))
(E()E(1) (1(1))*

ou I(t) = E(t)E*(t) représente 'intensité de 'onde lumineuse et E(t) Pamplitude du

champ électrique de I'onde avec E* son amplitude conjuguée a un instant ¢, et < ... >

g(2) (7_) — (313)

désigne la moyenne temporelle.

Fonction d’autocorrélation pour une source classique chaotique

Intéressons nous au cas d’une source dite thermique, dont 1’émission des photons
se fait de maniére chaotique. On peut montrer que la fonction d’autocorrélation pour un

temps 7 s’écrit :
2
g (r) =1+ gV ()| (3.14)
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oi ¢V (7) représente la fonction d’autocorrélation du premier ordre du champ électrique.
C’est elle que I’on mesure avec un montage de Michelson, avec T qui représente le retard in-
duit dans un bras du Michelson. Or, d’apreés le théoréme de Wiener-Khinchin, cette fonction
est égale & la transformé de Fourier de la densité spectrale de la source. Si ’élargissement
autour d’une pulsation wy est de nature Dopler, la densité spectrale est une gaussienne de

type :

(w—wp) )2

I(w) = Ipe /25 (3.15)
avec Aw l'élargissement spectral. Ainsi, la fonction g™ s’écrit :
gV (1) e 1/2(Awn)? (3.16)

Si D'élargissement est dit aux collisions entre les émetteurs, alors la distribution
spectrale sera Lorentzienne. Dans ce cas, on pourra écrire que :
g (1) o e BT (3.17)

Dans les deux cas, il est important de noter que g (0) = 2.

Fonction d’autocorrélation pour une source de nature quantique

Si on considére le caractére quantique de la lumiére, il faut reprendre I'expression
de la fonction d’autocorrélation en remplagant le champ classique par :

E=E% 4+ g (3.18)

o EM) et B() = (E(*))T sont respectivement la partie positive et négative de 'opérateur
champ électrique en représentation d’Heisenberg. L’expression de la fonction d’autocorré-
lation prend alors la forme :

(EC) () E~ (t2) D) (t2) E* (1))
EC)(t)E* (1)) (EC) (1) B (2))

9P (t1, ) = { (3.19)

Plagons nous dans le cas d’'une onde monomode, I’expression ci-dessus se simplifie en :

Tol
<a1a2a2a1>
ou encore : ( i >

@) (p) = N2 29 3.21
97 (7) <aTa> <aTa> (3.21)

ol a et al représentent respectivement les opérateurs d’annihilation et de création.

Prenons I'exemple d’un état cohérent |a). Nous avons les relations suivantes :

ala) = ala) (3.22)
(aal = (a] o (3.23)
<a ‘aTa‘ a> = |af? (3.24)



Spectroscopie sur boites uniques 109

<a ‘aTaTaa‘ a> = |o* (3.25)

Et donc :
dPr) =1 (3.26)

Prenons maintenant le cas d’un état nombre |n). On a :

<n ‘aTa‘ n> = lla ||| = (@) (3.27)

<n ‘aTaTaa‘ n> = llaa|n)|? = (A(A — 1)) (3.28)

avec (n) le nombre moyen de photon dans le mode, et donc :

@),y - (A —1))
g7 (1) T

Ainsi, si ’état nombre est un état & un photon, la fonction d’autocorrélation du

(3.29)

second ordre s’annule : ¢ (7 = 0) = 0.

3.4.2 Montage d’Hanbury Brown et Twiss; Mesure de corrélation en
régime d’excitation impulsionnel

Nous venons de voir que pour tester la capacité de nos émetteurs a fournir des
photons uniques, il suffit de mesurer la fonction d’autocorrélation du second ordre g2(7),
et plus particulierement sa valeur pour 7 = 0. Cette fonction fut mesurée par Hanbury
Brown et Twiss en 1956, et le principe reste toujours le méme. On représente sur la figure
3.29 un schéma du montage. Dans cette configuration, le signal & analyser est envoyé sur
une lame 50/50 et on place deux détecteurs en sortie. On vient ensuite calculer le produit
des deux intensités fournies par les détecteurs en fonction du 7 introduit entre les deux
voies. On mesure donc directement la fonction d’autocorrélation du second ordre g?(7).

Mesures en régime pulsé

On s’intéresse dans la suite au cas particulier ou le rayonnement entrant est formé
d’une suite d’impulsions optiques dont on souhaite connaitre la statistique. On souhaite en
particulier connaitre la fonction g(z) des impulsions individuelles, supposées toutes iden-
tiques. Dans nos expériences, la boite quantique est excitée par des impulsions laser avec
une période de répétition de 'ordre de 12 ns. On vérifie dés lors que ce temps de répé-
tition est bien supérieur a la durée de vie radiative de nos émetteurs (de I'ordre de 1-2
ns). De plus, les conditions d’excitation et les propriétés optiques de la source sont suppo-
sées invariantes au cours du temps. Les signaux qui sont envoyés dans le montage de type
Hanbury Brown et Twiss peuvent étre donc assimilés & des impulsions identiques, émises
périodiquement, sans corrélations les unes avec les autres.

La construction de la courbe de corrélation se fait en enregistrant par exemple
I’histogramme des temps d’arrivée des photons sur la voie B sachant que I'on a détecté un
photon sur la voie A. Pour cela, on utilise directement le signal en sortie des détecteurs que
I’on envoie sur les deux voies de 'oscilloscope. On utilise un déclenchement conditionné,
qui déclenche l'acquisition sur une voie sachant qu’un signal est détecté sur 'autre voie,
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FiG. 3.29 — Schéma de principe de l'expérience d’Hanbury Brown et Twiss

sur une fenétre temporelle que I'on fixe & 70 ns (ceci nous permet de visualiser 5 pics sur
I’histogramme). On programme également sur 1’oscilloscope une fonction automatique qui
mesure ’écart temporel entre les deux signaux visibles a I’écran et on affiche directement

I’histogramme de ces mesures.

Quelques remarques sur la mesure :

— Pour ce type de mesure, il est important de bien repérer l'origine des temps qui
correspond & 7 = 0. Comme la fonction de déclenchement conditionné de 1’os-
cilloscope ne permet de visualiser des coincidences pour des temps négatifs, on
ajoute artificiellement un délai sur I'une des deux voies, en ajoutant simplement
2 m de fibre optique juste avant un détecteur. Ce délai correspond & un retard
de 20 ns environ.

— Dans ce régime impulsionnel, il faut bien noter qu’on enregistre pas directement
la fonction ¢(®) (), mais cela revient a I'échantillonner toute les 12 ns. On gagne
ainsi du temps d’acquisition par rapport & une mesure sous excitation continue.
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3.4.3 Reésultats expérimentaux
Conditions d’expérience

Les mesures sont faites sur la raie 4 1.3 um du mésa B'3. Le signal de photolumi-
nescence est filtré spectralement par le spectrométre. On détecte environ 650.000 photons
sur la caméra InGaAs. En basculant le miroir de sortie du spectrométre, le signal est col-
lecté dans une fibre optique et envoyé dans un coupleur 50/50 également fibré. On obtient
jusqu’a 1500 et 2000 photons/s sur chacun des détecteurs supraconducteurs avec 250 coups
d’obscurité.

Au vue des mesures de durées de vie exposées au paragraphe 3.3.2, la puissance
d’excitation est fixée & 600 pW. A cette puissance, la durée de vie est mono exponentielle
et le temps de décroissance vaut 1,5 ns. L’histogramme de la figure 3.30 correspond au
résultat brut de mesure, comptabilisant 5336 événements de doubles détections mesurés.
Le nombre de coups moyen sur chaque détecteur est d’environ 1500 photons/s. La durée
d’acquisition est de 940 minutes.
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FiG. 3.30 — Histogramme des corrélations sans correction. En pointillés on représente la
période de répétition du laser. L’absence de corrélation o délai nul est la signature d’un
dégroupement de photon. L’émetteur est bien une source de photon unique. La durée de
Uacquisition est d’environ 1000 min.

L’histogramme met en évidence une série de pics, séparés par la période de répé-
tition du laser, soit 12,2 ns. On remarque trés nettement que le pic & 7 = 0 est absent.
Ces valeurs ne sont pas corrigées du bruit provenant des coincidences de type bruitypiea-
bruityeien, signalypiea-bruityien et bruityeiea-signalypiep. Une fois les calculs faits, nous

obtenons la valeur de bruit suivante :

Goruit = 28+ V28 (3.30)

Afin de quantifier la valeur de g?(0), nous avons ajusté la courbe de corrélations
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avec une somme de gaussiennes situées & 12.2 ns d’intervalle. Sur la figure 3.31, nous avons
représenté laire des gaussiennes normalisée a la valeur moyenne des cinqg pics. Nous avons
également calculé 1'aire du pic & délai nul et on trouve une valeur de g?(0) ~ 0.18. Compte
tenu du faible nombre de coincidence total, nous ne pouvons pas estimer de barre d’erreur
sur cette valeur de g2(0).
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Fi1G. 3.31 — Histogramme des corrélations avec correction du bruit. On représente également
en trait plein un ajustement par une somme de huit gaussiennes (3 ns de waist). Les chiffres
au-dessus représentent les aires normalisées de ces gaussiennes.

Cette mesure de g(® en régime impulsionnel montre que lorsque la boite émet un
photon (et que ce dernier est détecté), il faut attendre 12,2 ns avant de pouvoir en détecter
un autre. Notre boite émet donc des impulsions lumineuses contenant un photon. Nous
pouvons affirmer, grace a cette signature directe, que notre objet émettant & 1.3 pum est
bien une boite quantique dans le sens le plus restrictif de sa définition.

3.5 Conclusion

Dans ce chapitre, nous avons pu mettre en évidence le comportement singulier
des boites InAsP/InP. Il est possible d’isoler une boite quantique unique a 1.3 pm par
une technique de gravure de mésa et d’étudier la dynamique d’émission des photons. Le
dégroupement de photon obsevé sur ce type d’objets confirme que les boites InAsP/InP
peuvent étre utiliser comme source de photons uniques & 1.3 pum. Il apparait également
que les objets émettant vers 1.5 pm ont un comportement de boites quantiques car nous
pouvons mettre en évidence un phénomeéne de cascade radiative. Grace aux mesures de
photoluminescence résolues en temps, nous pouvons controler le nombre de charges moyen
dans la boite, en fonction de la puissance d’excitation et de la température. Néanmoins, la
présence d’un fond continu, probablement da & apparition d’un quasi-continuum d’état
dans les boites quantiques de grosses dimensions, ne nous permet pas dans 'immeédiat de
mettre en évidence un dégroupement de photons a 1.5 pm. L’étude de la photoluminescence
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des boites quantiques en fonction de la température démontre également la capacité de
réaliser une source de photons uniques a 77 K.
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Chapitre 4

Application a la réalisation d’une
source de photon unique a 1.55 ym

Dans cette partie, nous présenterons une des applications potentielles des boites
quantiques présentées dans les précédents chapitres : la réalisation d’une source de photon
unique a 1.55pum. Mais auparavant, il conviendra de revenir sur les critéres a satisfaire pour
réaliser une telle source et definir ce que ’on entend par “source de photons uniques idéa-
le”. Pour s’approcher d’une telle source idéale & partir de boites quantiques uniques, nous
verrons qu’il sera nécessaire de mettre en jeu des effets d’ElectroDynamique Quantique
de Cavité. Les raisons sont multiples. En effet, la durée de vie de la transition fondamen-
tale dans nos boites est de 'ordre de la nanoseconde. Pour obtenir des sources de photon
unique avec un débit au moins égal & 3 GHz, il devient nécessaire d’accélerer le processus
d’émission spontanée sur cette transition. Ceci peut étre obtenu en utilisant l'effet Pur-
cell : en isolant un dipole émetteur placé en résonance spectrale et spatiale d'un mode
d’une microcavité, il devient possible d’exalter sa dynamique d’émission spontanée. Un
autre avantage offert par la mise en ceuvre d’effets d’exaltation de 1’émission spontanée,
réside dans la possibilité de pouvoir générer des photons uniques indiscernables comme dé-
montré dans [6, 102, 96|, voire intriqués comme indiqué dans les travaux théoriques décrits
dans [103, 104]. Ceci est un pré-requis pour la mise en ceuvre de relais quantiques. Nous
discuterons alors des conditions expérimentales pour obtenir un tel effet, notamment en
isolant la boite quantique au sein d’une cavité a cristal photonique sur membrane. Nous
décrirons birévement les procesus de fabrication de telles cavités et de leur caractérisation
spectrale. Un des problémes majeurs pour bénéficier pleinement de l'effet Purcell est son
caractére résonant : le dipole doit étre en résonance spatiale et spectrale avec le mode de
cavité. Or, lors de la croissance de boites quantiques auto-assemblées, il est impossible de
controler le site de nucléation des boites et ’on ne controle que de facon trés relative leur
longueur d’onde d’émission. Nous décrirons enfin les efforts entrepris au laboratoire pour
croitre des boites quantiques localisées.

115
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4.1 Rappel sur les effets d’électrodynamique quantique en
cavité en régime de couplage faible

4.1.1 Emission spontanée en espace libre : Approche classique

Dans le cadre de I’électrodynamique classique, nous pouvons modéliser un émetteur
par un dipole idéal constitué d’une charge —q et de masse m (électron) élastiquement lié
a une charge +¢ (noyau), ’ensemble restant neutre. L’interaction entre le rayonnement
induit du dipole et la force exercée par la charge sur ce champ entraine un amortissement
du mouvement de ’électron. L’énergie perdue est convertie dans un processus d’émission
d’un photon. On parle alors d’émission spontanée. On peut de maniére simple calculer
le taux d’émission spontanée dans le vide en appliquant le principe de conservation de
I’énergie. L’énergie mécanique de I'oscillateur harmonique est donnée par :

1
E, = §ma2w2 (4.1)

ou a est I'amplitude de D'oscillation et w sa fréquence. Dans le cadre d’un oscillateur har-
monique, la puissance rayonnée par le dipdle est donnée par la formule :

q2a2w4

P=—— 4.2

127epc3 (42)

ol €p est la permitivité dans le vide, ¢ la vitesse de la lumiére dans le vide et ¢ la charge
du dipole rayonnant. Si on applique le principe de conservation de 1’énergie, on obtient

’expression suivante du taux d’émission spontanée dans le vide T'Vide -

P

I—wide o _
E,, 6memed

(4.3)

On remarque que dans cette approche, le taux d’emission spontanée ne dépend pas du mo-
ment dipolaire ni de la fréquence optique, ce qui est en contradiction avec les observations
expérimentales.

4.1.2 Emission spontanée en espace libre : Approche quantique

On constate donc que 'approche classique ci-dessus ne peut décrire correctement le
processus d’émission spontanée. En effet, I’émission spontanée ne peut étre décrite que sui-
vant une approche quantique. Dans un cadre quantique, ’emission spontanée de photons
résulte alors du couplage entre 1’état propre électronique et les fluctuations du vide. Dans
la suite, on considére un émetteur modélisé par un systéme & deux niveaux, et on utilisera
les notations |i) pour I’état excité initial d’énergie hw; et |f) pour I’état fondamental final
d’énergie fw ;. Pour simplifier les calculs, on suppose que ce dipole se trouve dans une cavité
de volume Vj, suffisament grand pour ne pas perturber le dipole. L’emission spontanée cor-
respond a la transition de I’état initial |¢,0,) (émetteur dans son état excité et zéro photon
dans le mode p de la cavité) vers I’état final [f,1,) (émetteur dans son état fondamental
et un photon dans le mode p de la cavité). A partir de I'instant ¢ = 0, la probabilité de

présence de I’émetteur dans son état excité évolue selon une loi exponnentielle :

Pijyoce (4.4)
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I" est le taux de déclin, donné par la régle d’or de Fermi :
2m 9
P = 22 1M; 4 Pg(w) (4.5)

g(w) est la densité de modes électromagnétiques, M; ¢ I’élément matriciel de la transition :
(f,1,|H;|i,0,,) et H; Phamiltonien d’intéraction d’origine dipolaire :

- E(7) (4.6)

ou 7 repére le site du dipole émetteur, dlA?L s représente le moment dipolaire et E(F) repré-
sente 'amplitude du champ sur le site du dipole. Or, la densité d’état pour un photon dans
I’espace libre peut se calculer facilement. Il suffit de comptabiliser le nombre AN d’états
dont I’énergie est comprise entre E et E+ AFE, ou bien dont le vecteur d’onde est compris
entre k et k + Ak. On trouve :

1/8 de la sphére des k

états de polarisation A volume de sphére de rayon k et d’épaisseur dk
~ =~ 1
2 3 drk? dk
AN = (4.7)

3

71'

Vo

~—

Volume élémentaire

On obtient au final : 12 dk 9
17 \V/

3 m2e3

g(w)

Le terme de couplage M; r peut lui aussi se calculer en prenant en compte le champ
électromagnétique du vide. On trouve [105] :
2 (qu‘,f)Qhw

M = —F—— 4.9
’l,f 660% ( )

Finallement, le taux d’émission spontanée dans I’espace libre s’écrit :

puide 1 _ waDiy)” (4.10)

quantique p 67T€0 hcg

ou 7 représente la durée de vie radiative dans ’espace libre. On peut donc comparer les deux
taux classique et quantique et remarquer que la théorie quantique prévoit une dépendance
en fonction du moment dipolaire et de la fréquence optique comme attendu.

4.1.3 Emission spontanée en cavité, effet Purcell

Si le processus d’émission spontanée ne peut étre décrit que dans un cadre quantique,
sa modification par la présence d’une cavité peut en revanche étre décrite dans les deux
cadres : classique et quantique. L’approche classique utilise le point de vue de la réaction de
rayonnement : la modification de la dynamique d’émission spontanée est alors induite par
le champ rayonné par le dipoéle lui-méme et réfléchi sur son propre site. D’un point de vue
quantique, la structuration modale du champ du vide par la présence de la cavité induit
une modification de la dynamique d’émission spontanée. Nous allons maintenant calculer
le taux d’émission spontanée d'un dipoéle émetteur ponctuel isolé dans une cavité optique



Source de photons uniques 118

monomode dans un régime de couplage faible. Nous préciserons par la suite les limites et
conditions de validité d’un tel modéle. Ce probléme fut mis en évidence pour la premiére
fois par E. M. Purcell en 1946. Il prévoit une modification du taux d’émission spontanée
lorsque I’émetteur est placé en résonance spectrale et spatiale avec le mode d’une cavité.
Dans le régime d’accélération du processus d’émission spontanée, on parle alors d’effet
Purcell.

On note cette fois Vj le volume modal de la cavité. On suppose cette cavité mono-
mode, ce qui signifie qu’il y a un seul mode résonant dans la cavité, & une longueur d’onde
proche du dipéle. On néglige ainsi tous autres modes situés loin de la résonance. L’hypo-
thése de couplage faible nous permet d’utiliser une méthode dite perturbative, similaire
au calcul de I’émission spontanée dans l'espace libre. On note w,. et Aw, la pulsation de
résonance du mode et sa largeur & mi-hauteur. On introduit dés lors le facteur de qualité
de cavité @, donné par Q = w./Aw,.. On suppose que la densité d’état g(w) est de forme
lorentzienne :

2 Aw?
TAw: 4(w — Aw.)? + Aw?

gw) = (4.11)

La condition monomode s’écrit :

/OO g(w)dw =1 (4.12)
0

On consideére enfin que le dipole émetteur placé est proche de la résonance spectrale de la
cavité est a résonance : w ~ wy, wo correspondant & la pulsation de transition du dipole.

On peut également évaluer le terme d’intéraction dipolaire M; r. Un calcul similaire
au cas de I’émission dans 'espace libre donne [105] :

(qDi p)*hw
avec un terme © normalisé, qui prend en compte 'orientation du dipdle par rapport au
champ F :
d-E|
0=—— 4.14
al[B] e

Ainsi, en utilisant la régle d’or de Fermi, on obtient I’expression du taux d’émission
spontanée I'.,, en cavité :

2Q(qD; )? Aw?
Teav — Q(q vf) @2 We (415)
heo Vo 4wy — we)? + Aw?

On peut remplacer les termes ¢/w par (A/n)/27 ot A est la longueur d’onde dans
le vide et n l'indice du milieu a l'intérieur de la cavité. Enfin, on introduit le facteur de
Purcell généralisé F' par :

FCaU

En utilisant ’expression 4.3, on peut introduire le facteur F' de modification de la
dynamique d’émission spontanée par la présence de la cavité, exprimé comme suit :
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A 4wy — we)? + Aw? '
Le terme F), = % est appelé facteur de Purcell. Dans 'expression 4.17, on

remarque que la modification de la dynamique d’émission spontanée apparait comme le
produit de trois termes. Le premier facteur, F}, est caractéristique de la cavité et ne dépend
pas du dipole émetteur. Il représente 'amplitude maximale d’accélération de la dynamique
d’émission spontanée observable dans une telle cavité. En quelque sorte, il constitue un
facteur de mérite de la cavité. Pour exalter ce facteur, il conviendra de maximiser le rapport
Q/V, ce qui suppose le recours a des cavités de faibles pertes et fort confinement spatial.
Le deuxiéme terme, O, prend en compte ['orientation du dipole et sa position par rapport
au champ dans la cavité. Enfin, le dernier terme décrit "accord spectral entre I’émetteur
et la fréquence de résonance de la cavité. On retiendra les trois conditions suivantes afin
d’obtenir une accélaration significative du taux d’émission spontanée, sans qu’elles aient
besoin d’étre simultanément et strictement remplies :

1. Maximiser le rapport Q/V

2. Avoir un dipoéle situé sur un ventre du champ intra-cavité et si possible colinéaire au
champ électrique

3. Avoir un dipole spectralement en résonance avec le mode de la cavité

Or on voit tout de suite que dans le cas des boites auto-organisées, les deux der-
niers points sont difficiles & satisfaire. En effet, le mode de croissance des boites entraine
une dispersion en hauteur des boites qui se traduit par une largeur spectrale inhomogéne
relativement importante par rapport & la largeur des modes de cavité. De plus la croissance
se fait de maniére alléatoire sur le substrat. Il est donc impossible de prévoir la position
de la boite quantique par rapport a la distribution spatiale du champ dans la cavité. Nous
reviendrons par la suite aux solutions possibles pour répondre a ces problémes, notamment
via I’étude de boites 'nano-épitaxiées’ ou ’boites localisées’ qui pourraient permettrent de
palier & ces inconvénients.

4.1.4 Taux de couplage au mode de la cavité : facteur

Nous avons jusqu’a présent considéré le cas d’une cavité monomode. Cependant,
de facon plus réaliste, une cavité est rarement monomode et I’émetteur est susceptible de
se coupler & d’autres modes du champ que le mode de la cavité. On doit donc en toute
rigueur enfermer la cavité proprement dite dans un volume de quantification plus grand, et
on peut alors décomposer le champ électromagnétique sur les modes propres de ce nouvel
ensemble. Dnas ce contexte, on peut montrer que la modification de I’émission spontanée
est alors égale & F' 4 v, oit F' et v sont respectivement l'amplitude de la modification de
I’émission spontanée induite par le mode de la cavité et par les autres modes du champ
que le mode de la cavité, modes que nous appellerons “modes de fuite”.

Outre une modification de la dynamique d’émission spontanée, ’effet Purcell s’ac-
compagne d’une redistribution spatiale intra-cavité du rayonnement. Cette redistribution
spatiale peut étre quantifiée par un facteur usuellement noté 3, qui n’est autre que la frac-
tion d’émission spontanée qui sera effectivement couplée dans le mode de cavité. En effet,
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le dipole peut émettre dans le mode de la cavité avec un taux d’émission I'““, ou bien
dans les modes de fuite avec un taux /%€ On peut alors facilement exprimer le taux de
couplage de I’émission spontanée dans le mode de la cavité comme :

B Emission dans le mode [reav F

N - e — 4.18
b Emission totale [eav 4 Tfuite 4 F ( )

N fuite . . . N N .
ouy = FFUW. Ainsi, pour obtenir une cavité & fort taux de couplage, on cherchera & maxi-

miser le facteur F' et réduire le facteur . Nous reviendrons sur ce point notament pour la
réalisation de nano-laser a fort taux de couplage f3.

Pour réaliser une source de photon unique efficace, 'obtention d’un fort facteur 3
est une condition necessaire mais pas suffisante. En effet, plus le facteur 3 sera important,
plus la lumiére sera redirigée vers les modes de cavités. Il faut ensuite pouvoir collecter
de maniére efficace les photons provennant de ces modes. En particulier, on cherchera &
obtenir des géométries de cavité telle que le mode soit trés directif dans une direction
particuliére. Dans les expériences que nous avons menées pendant ce travail de theése, la
collection des photons se fait par 'intermidiaire d’un objectif (O.N=0.4) dans la direction
verticale. On peut également envisager une collection par couplage évanescent a travers
une fibre optique étirée proche de la cavité. Dans tous les cas, ceci demande une géométrie
particuliére de la cavité afin de controler leur diagramme de rayonnement.

4.1.5 Limites du régime en couplage faible

Lorsque ’on parle de couplage d’un dipdle avec une cavité, on peut mettre en évidence

deux régimes de couplage. On parle de couplage fort lorsque ’émission spontanée est réver-
sible : le photon émis a le temps d’étre réabsorbé par le dipéle avant de sortir de la cavité.
On observe alors un échange périodique (oscillations de Rabi) d’énergie entre l’émetteur
et le mode de la cavité. Les états propres du systéme dipole-cavité sont alors des superpo-
sitions d’états ’lumiére-matiére’, appelés polaritons en physique des semiconducteurs.
Si on se place en régime dit de couplage faible, le processus d’émission est irréversible,
comme pour un rayonnement dans I’espace libre, & la différence que le taux d’émission est
modifié par la cavité, comme on a pu le montrer dans les paragraphes précédents. Plus
particulierement, ’approche précédente est valable uniquement si les modifications dues
au couplage au continuum sont négligeables devant la largeur en énergie du continuum.
Cela implique que la largeur naturelle Al' acquise par I’émetteur, qui se décompose comme
la largeur naturelle du dipole associée au taux d’émission spontanée Al'; et la largeur due
4 Délargissement homogeéne hI';, est trés faible devant la largueur du continuum hA ! :

r=r+Iri<A

Le respect de cette condition suffit pour pouvoir appliquer le raisonnement mené jusqu’a
présent : on est alors en régime dit de couplage faible. Dans le systéme InAsP/InP, les
temps de vie radiatifs sont de l’ordre de 1/T'; = 1 ns correspondant a des largeurs naturelles

'En toute rigueur, il conviendrait d’adjoindre une seconde condition : le déplacement en énergie F du
spectre rayonné par I'émetteur di a P’effet Purcell doit aussi étre trés faible devant la largeur du continuum
hA.
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associées au taux d’émission spontanée d’environ Al'y ~ 0,6 peV. Quant a 1’élargissement
homogéne, nous avons indiqué dans le chapitre 2 que son ordre de grandeur était de ’ordre
de la dizaine de peV & basse température. En absence d’effets de cavité, la largeur en énergie
de la boite est donc dominée par les effets d’élargissement homogene : hI' = h(T'; 4+ T'%) ~
RIS ; en présence d’effet Purcell, cette largeur devient : A' = A(F x I'1 +T'%). Or, dans nos
expériences, les largeurs de raie des modes hA seront de I'ordre de quelques meV pour des
cavités H1 et 'amplitude F' des effets Purcell mis en jeu seront au plus de 'ordre de la
dizaine. Au regard de I’ensemble de ces ordres de grandeur, on constate que la condition
énoncée ci-dessus I' < A est bien satisfaite : le régime de couplage lumiére-matiére sera
donc, dans nos expériences, le régime de couplage faible.

4.2 Vers une mise en ceuvre d’effets d’Electrodynamique Quan-
tique en cavité : réalisation de microcavités optiques

4.2.1 Confinement de la lumiére

Nous avons vu dans le paragraphe précédent qu’il était important de confiner la lu-
miére par I'intermédiaire d’une cavité, pour mettre en ceuvre des effets d’Electrodynamique
Quantique en Cavité et réaliser une source pratique de photons uniques & partir de boites
quantiques semiconductrices. Nous avons également vu que I'amplitude de ’accélération de
I’émission spontanée était reliée au facteur de Purcell F),. Nous allons voir quelles peuvent
étre les stratégies pour réaliser des cavités de faible volume modal et de fort facteur de
qualité a partir de matériaux semiconducteurs.

Le confinement optique en physique du solide peut recourir & principalement deux
mécanismes : la réflexion totale interne et le processus interférentiel provoqué par la pro-
pagation de I'onde lumineuse dans un milieu périodique.

Réflexion totale interne

Une maniére simple de confiner la lumiére dans un matériau semiconducteur est d’utiliser
la différence d’indice de réfraction entre deux diélectriques d’indice de réfraction différents.
Considérons un empilement de deux matériaux, 'un d’indice nq et 'autre d’indice no tels
que ny < ny. Silerayon lumineux se propage dans le matériau d’indice n1, il y aura reflexion
totale au niveau de l'interface entre les deux matériaux pour des angles d’incidence par
rapport & la normale supérieurs a 6, = arcsin(ng/n1). Dans notre cas, le milieu d’indice
ng sera lair d’indice 1 et le milieu d’indice n; sera composé d’InP d’indice de réfraction égal
a 3,17 a 300 K. Les cavités microdisques ou microsphéres sont des exemples de réalisation
qui reposent exclusivement sur ce mode de confinement. Dans nos expériences, ce type de
confinement n’est que partiel et intervient sur une seule dimmension. Le confinement dans
les autres dimensions est alors obtenu par des processus d’interférences.

Processus interferentiel : les cristaux photoniques

Une autre stratégie pour confiner la lumiére utilise le phénoméne d’interférence construc-
tive lorsqu’une onde se propage dans un milieu structuré, tel qu'un cristal photonique.
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FiG. 4.1 — A gauche : principe du confinement par réflexion interne totale dans un milieu
d’indice de réfraction ny entouré d’un milieu d’indice ny < ny (en haut, le rayon d’angle
d’incidence inférieur o 'angle critique Oy, est transmis; en bas, le rayon d’angle d’inci-
dence supérieur a l’angle critique est réfléchi). A droite : principe du confinement des modes
de galerie suivant la théorie des rayons dans une cavité de type mcirodisque ou microspheére.

En toute rigueur, on appelle cristal photonique un arrangement totalement périodique de
différents diélectriques. Par extension, on appelle cristal photonique toute structure pho-
tonique présentant une structuration de 'indice de réfraction sur une échelle de I'ordre de
la longueur d’onde. Nous présentons dans le paragraphe suivant le principe physique de
fonctionnement des cristaux photoniques et le concept de bande interdite photonique.

4.2.2 Structure de bande interdite dans un cristal photonique

Un confinement de nature interférentielle

]
—

d’indice n,

€
€

Matériau
d’indice n,

Fic. 4.2 — Schéma des réflexions multiples successives aux interfaces d’un empilement
périodique de deuz diélectriques d’indice de réfraction ny et no.

En guise d’introduction, considérons le probléme unidimensionnel d’un empilement
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de Bragg classique (Fig. 4.2). C’est un empilement périodique formé de I'alternance d’une
couche plane d’un diélectrique 1 d’une épaisseur e; et d’indice de réfraction ny et d’'une
couche plane d’'un diélectrique 2 d’épaisseur es et d’indice de réfraction no. Si, pour une
certaine longueur d’onde \,, les épaisseurs sont telles qu’elles vérifient :
— — >\'U

nie1 = ngey = -
nous obtenons un phénomeéne d’interférences destructives a la longueur d’onde A, entre
les ondes transmises et réfléchies sur les différentes interfaces. Finallement, la structure se
comporte comme un miroir a la longueur d’onde A,.

Dimension Réseau Confinement Exemple

()

uni-directionnel

1D

2D

hi-directionnel

D i

omnidirectionnel

D

Fia. 4.3 — Cristal photonique 1D, 2D et 3D avec indiquées les directions interdites de
propagation (Schémas issus de [106]). Chaque type de réseau est illustré par un exemple
de réalisation ; les cristaux photoniques 1D et 2D sont des réalisations du CNRS-LPN et le
cristal photonique 3D a été fabriqué o I’ICM-CSIC[107].

Nous voyons sur un exemple simple & une dimension, qu’il est possible de réaliser
un miroir par l'intermédiaire d’une structure périodique. Si maintenant on vient périodi-
ser l'indice de notre matériau dans deux (ou trois) directions de I’espace, nous pouvons
réaliser un confinement 2-D (ou 3-D respectivement) (Fig. 4.3). On parle alors de cristaux
photoniques 2-D ou 3-D. On retrouve dans ces cristaux photoniques les mémes principes
d’interférences entre les ondes transmises et réfléchies par une structure que 'on viendra
périodiser en fonction de la longueur d’onde souhaitée.

En pratique cette vision en terme d’interférence n’est envisageable que pour le cas
1-D. Pour décrire et dessiner des structures périodiques 2-D et 3-D, il est préférable de
faire appel au concept de bande interdite photonique, qui délimite une plage de fréquence
pour laquel la propagation est impossible dans le cristal. Ce concept de bande interdite
photonique a été introduit en 1987 dans des contextes différents par E. Yablonovitch [108]
et S. John [109]. On peut alors faire I'analogie avec la théorie des bandes électroniques en
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physique du solide, I’électron jouant le réle du photon. La variation périodique d’indice est
analogue au potentiel périodique induit par les atomes. Enfin, les équations de propagation
posséde le méme formalisme & cause de la nature ondulatoire du photon et de 1’électron.

Diagramme de bandes et bande interdite photonique

Dans ce paragraphe, nous exposons les concepts théoriques principaux nécessaires
a la lecture et & la compréhension d'un diagramme de bande d’un cristal photonique. De
maniére générale, les équations de Maxwell dans un milieu diélectrique s’écrivent :

- —

V. B(7.0)=0

VX E(7,1) = —%§(7,t)
V x H(7,t) = —%3(?,t)

avec D le vecteur déplacement électrique, Ble champ magnétique et Ele champ électrique.
On se place dans le cas d’un milieu non magnétique, isotrope a 1’échelle microscopique et
linéaire. Les relations constitutives des différent diélectriques s’écrivent donc :

Dans le cas d’un cristal photonique, on s’intéresse a un milieu formé de ’arrangement pério-

dique de différents diélectriques ; e (7) est donc périodique. La substitution de ces relations
— —
dans les équations de Maxwell conduisent, aprés élimination de H (7,t) et B (7,t), a :

1 = = = _ 182—>_>
6(?)VX{VxE(r,t)}_—c—QwE(r,t)

1 - 19—,
X {T?)) X (T,t)}——C—QwH(T,t)

ou ¢ désigne la vitesse de la lumiére dans le vide.

<l
<l
=l

Les modes de pulsation w de la structure & cristal photonique sont les solutions
de ces équations de Maxwell, oscillant & la pulsation w. On suppose donc une dépendance
temporelle des champs de la forme :
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En posant :

— 1 —=

les dépendances spatiales des champs E et H apparaissent alors comme les valeurs propres
des opérateurs Oy et O avec comme valeurs propres w?/c?. Compte tenu de la périodicité
de 6(7) sur le cristal photonique, les deux opérateurs Oy et O commutent avec tous
les opérateurs de translation selon les vecteurs de base du réseau. Ceci est une condition
suffisante pour appliquer le théoréme de Floquet-Bloch. Les valeurs propres de O et O
sont donc nécessairement de la forme :

U (7)) ei?'?

ou la fonction u est périodique sur le cristal photonique. Les modes propres d’un cristal
—
photonique sont donc des modes de Bloch caractérisés par un vecteur & .

(a) Réseau réel {b) Réseau réciproque

i gneartr:*élirtitai\l:itierelative € 2nfa *

E /

T éj E O /O ® * .

= OO0 K
(R ()

B . one - -
? oleic e

F1G. 4.4 — Réseau triangulaire de trous d’air cylindriques. (a) : Plan de périodicité de la
structure triangulaire de trous d’air de période a. Le champ électromagnétique est polarisé
TM lorsque le champ électrique E est dans la direction paralléle a laze des trous et polarisé
TE lorsque le champ magnétique est paralléle a l'axe des trous. (b) : Réseau réciproque du
réseau triangulaire. Ce réseau, indiqué par les croix, forme aussi un réseau triangulaire avec
une période b = 27 /a. La zone de Brillowin est hexagonale. Les points de haute symétrie
sont notés T (vecteur d’onde nul dans le plan), K (TK correspond a la direction entre trous
plus proches voisins) et M (T M correspond a la direction entre trous les plus éloignés).

Le diagramme de bandes fait la synthése de I’ensemble des diagrammes de disper-
sion w (?) du cristal photonique que 'on peut calculer par le modeéle des ondes planes.
Pour étre complet, il faudrait considérer toutes les directions de propagation et ce pour tous
les cristaux. On montre que moyennant certaines symeétries, comme en physique du solide,
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il est possible de réduire I’étude aux vecteurs ? situés a l'intérieur d’une zone restreinte ap-
pelée premiére zone de Brillouin. Pour chaque vecteur % de la premiére zone de Brillouin,
le diagramme de bandes donne les pulsations w des modes. Pour certains arrangements
périodiques du cristal, le diagramme de bandes fait apparaitre une gamme de fréquence
pour laquelle aucun mode ne peut exister dans la structure. De nombreux arrangements
périodiques sont envisageables dans le cas des cristaux photoniques bi-dimensionnels. Néan-
moins, nous prendrons ’exemple d’un cristal photonique bi-dimensionnel formé d’un ar-
rangement triangulaire de trous d’air dans un diélectrique de permitivité ¢ puisque c’est
celui que nous étudierons par la suite (voir Figure 4.4). On peut y associer un réseau réci-
proque dans l'espace des vecteurs d’ondes. Un tel réseau est un hexagone et présente trois
points de haute symétrie : I', M et K. La caractérisation compléte de la structure modale
peut étre connue simplement en connaissant les propriétés du cristal pour une onde se
propageant dans les deux directions de hautes symmeétries (I'M et I'K). On obtient alors
le diagramme présenté sur figure 4.4. Cette figure représente la pulsation w des modes en
fonction du vecteur d’onde suivant les directions de haute symétrie dans la premiére zone
de Brillouin. Ce diagramme révele I'existence d’une bande photonique interdite pour les
deux polarisations TE et TM : la polarisation TE correspond au mode de champ magné-
tique est perpendiculaire au plan du cristal photonique et la polarisation TM correspond
au mode de champ électrique perpendiculaire au plan du cristal photonique. Une onde
incidente de vecteur d’onde contenu dans le plan de périodicité du réseau de trous sera
entiérement réfléchie si sa pulsation se situe & 'intérieur de la bande photonique interdite.
Pour la polarisation TE, une large bande interdite apparait autour de la valeur § = 0, 43.
Par contre, seul un gap réduit est observé pour la polarisation TM dans ce cas.
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FiG. 4.5 — Ezemple de diagramme de bandes calculé pour la polarisation TE (traits pleins)
et TM (traits pointillés) pour un réseau triangulaire bidimensionnel de trous d’air dans un
diélectrique de permittivité relative € =13; le rayon des trous est égal a 0,48a [110].
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4.2.3 Confinement mixte

La réalisation d’un réseau tridimensionnel de diélectriques présentant une bande
interdite omnidirectionnelle dans le visible ou le proche infrarouge est d’une grande diffi-
culté technologique. C’est en grande partie pour cette raison que la majorité des cristaux
photoniques réalisés aujourd’hui sont en pratique des structures hybrides : le confinement
est assuré par un milieu diélectrique qui n’est périodique que dans une ou deux directions
de l'espace. Dans ce type de géométries, le confinement dans les directions périodiques est
interférentiel et le confinement dans les directions restantes est obtenu par réflexion totale
interne. Dans la suite du manuscrit, nous nous intéresserons essentiellement a une classe de
structures hybrides : les cristaux photoniques bidimensionnels sur membrane suspendue.
Dans ces structures, le confinement latéral est assuré par le cristal photonique bidimension-
nel. Ce cristal photonique est gravé dans une membrane suspendue, qui confine la lumiére
par effet de guidage dans le plan de la membrane. 1l est alors possible, par des ajustements
judicieux et adéquats de l'arrangement périodique des trous, de former des cavités confi-
nant la lumiére sur des volumes ultimes et des temps tres longs. Plusieurs approches sont
possibles. On peut ainsi réaliser des cavités par l'insertion de défauts ponctuels dans le
cristal ou bien par une ingénierie judiceuse des courbes de dispersion de la lumiére dans le
cristal. Nous ne parlerons ici que de la premiére approche et donnerons un exemple de la
seconde approche dans le prochain chapitre.

Cavités a défauts ponctuels

Dans le cas des cristaux photoniques bidimensionnels, la création des défauts ponc-
tuels de périodicité peut étre réalisée par l'introduction locale de lacunes, par exemple
en omettant de percer un certain nombre de trous dans un réseau périodique parfait bi-
dimensionnel de trous traversant un matériau diélectrique. La présence d’un défaut ponc-
tuel peut conduire a I'existence de niveaux discrets d’énergie dans une ou plusieurs bandes
interdites a la fois. L’exemple le plus simple est la cavité dite "H1" (voir Fig. 4.6). Il s’agit
d’un cristal photonique & maille hexagonale dans lequel on omet de percer un trou. Suivant
les paramétres géométriques du cristal (le pas du réseau et la taille des trous), cette ca-
vité peut étre le siége de plusieurs modes. Le mode fondamental dipolaire est doublement
dégénéré et il existe a cette longueur d’onde deux modes de polarisation orthogonale. Il
posséde un facteur de qualité modéré, de 'ordre de quelques centaines. En revanche, ce
mode présente un volume modal trés faible de Pordre de 0.3 (\/n)3. Ces cavités peuvent
donc étre le siége d’effets d’électrodynamique quantique en cavité importants. Pour un
émetteur idéalement couplé au mode, le facteur de Purcell peut théoriquement atteindre
une valeur de 70.

Indiquons que l’agencement des trous aux voisinage de la cavité ainsi que leur
diamétre, jouent un role primordial sur les propriétés optiques des résonateurs. Prenons
pour illustrer ce point I’exemple des cavités a cristaux photoniques appelées “L.3 modifiée”
gravée dans une membrane suspendue de diélectrique. Cette cavité consiste en trois trous
manquants sur une méme ligne d’un cristal photonique parfait & maille hexagonale gravé
sur une membrane suspendue. En modifiant légérement la position des trous externes de
la cavité, 'équipe de I"Université de Kyoto a démontré que le facteur de qualité peut étre
fortement exalté [111](voir figure 4.7).
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FiGg. 4.6 — Diagramme de bandes de la structure H1 ; quatre niveaux d’énergie, correspon-
dant auxr modes confinés dans le défaut, apparaissent dans la bande interdite photonique
délimitée par les deux régions grisées. Les distributions spatiales du champ H | associés a
chaque mode sont indiqués a droite.
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FiG. 4.7 — Gauche : Représentation schématique de la cavité L3 de paramétre de maille a.
Droite : Facteur de qualité de la cavité optique en fonction du déplacement des trous d ; les
carrés sont les résultats expérimentaux issus de [111] et le trait plein superposé de cercles
sont les résultats numériques issus de [112].

L’équipe du Laboratoire Charles Fabry de I'Institut d’Optique donne une interpré-
tation de ces phénomeénes [112, 113]. Les éléments qui entrent en jeu dans le facteur de
qualité d’'une cavité sont donc :

— Une augmentation de la réflectivité des miroirs entourant la cavité par un léger
déplacement des trous, grace a une meilleure adaptation du profil des modes dans
le corps de la cavité et dans les miroirs;

— Une diminution de la vitesse de groupe du mode de la cavité.

Ainsi, le facteur de qualité de la cavité L3 varie de prés d'un ordre de grandeur, suivant
I’amplitude du déplacement des trous plus proches voisins de la cavité. Ces travaux ont
permis ainsi la réalisation de cavités de trés faible volume modal (environ (A\/n)3) et de
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trés grand facteur de qualité (environ 10* en GaAs et 45000 sur Si).

4.2.4 Etape de fabrication

Le but de ce paragraphe est d’exposer les étapes de réalisation des cavités a cris-
taux photonique sur membrane. Ce travail est réalisé en salle blanche au laboratoire par
R. Braive et . Sagnes. Pour plus de détails techniques sur ces différentes étapes, on peut
se référer aux travaux de these de K. H. Lee (LPN) et [114].

La premiére étape consiste en I’épitaxie de la structure par épitaxie en phase vapeur
aux organo-métalliques (EPVOM). Elle débute par la croissance d’une couche sacrificielle
d'InGaAs d’épaisseur 1,16 pum sur un buffer d’InP. Cette épaisseur est choisie égale a 3\ /4
en prennant A =1.55 um. Pour cette épaisseur, I’émission verticale est inhibée et 1’émission
dans les modes horizontaux sera privilégiée. On vient ensuite croitre une couche d’InP qui
formera ensuite la membrane suspendue. Au sein de cette couche et en son centre, on fait
croitre un plan de boites quantiques. Les boites sont ensuite encapsulées avec de 1'InP.
L’épaisseur totale de la membrane égale a 262 nm dans nos expériences doit étre choisie
de maniére judicieuse. Elle correspond a une épaisseur de A/2n.s¢, avec nesy U'indice ef-
fectif de la cavité. On pourra se référer a [115] pour connaitre I'impact de I’épaisseur de la
membrane sur les modes de cavités et leurs diagrammes d’émission.

Apres avoir effectué I’empilement des couches semiconductrices, il est indispensable
de fabriquer un masque de gravure qui nous permet d’obtenir le dessin de la structure
voulue. Ce masque est constitué d’une épaisseur de 300 nm de nitrure de silicium SigNy
déposeé a 300 °C par P.E.C.V.D (pour Plasma Enhanced Chemical Vapor Deposition) sur
les couches épitaxiées. Ce nitrure est recouvert par la suite d’une épaisseur de 450 nm de
P.M.M.A (polyméthacrylate de méthyle). Cette couche de résine est alors polymeérisée pen-
dant une phase de recuit de 15 min & 150 °C. Elle devient alors sensible & un rayonnement
d’électrons. Notamment, sous l'effet d’un faisceau d’électron, les chaines de molécules de
la résine se brisent. On peut alors dissoudre les régions insolées par l'intermédaire d’une
solution chimique appropiée. Dans notre cas, les dessins de nos structures sont réalisés
sur le logiciel 'L-Edit’. L’échantillon est placé dans un appareil de litographie électronique
(LEICA EBPG 5000 +), qui permet de venir focaliser un faisceau d’électrons sur la résine en
suivant le dessin de la structure, et ce avec une trés grande précision (2.5 nm de résolution).

Une fois la résine insolée dissoute, on vient alors transférer le motif réalisé dans le
PMMA, dans la couche de nitrure par un procédé de gravure séche. Cette étape se déroule
dans un bati de C.C.P.-R.I.E (pour Capacitively Coupled Plasma - Reactive Ion Etching),
qui permet une gravure directionnelle. Dans ce bati, on vient créer un plasma entre deux
électrodes a partir d’'un mélange gazeux. L’échantillon placé sur la cathode est ensuite
gravé par 'action combinée du bombardement des ions positifs et de ’attaque chimique
des espéces non ionisées de ’enceinte. On transfére par la suite les motifs gravés dans le
masque de nitrure, dans le semiconducteur. Cette étape de gravure seéche se déroule dans
un bati d’I.C.P. - R.ILE. (pour Inductively Coupled Plasma - Reactive Ion Etching). Dans
cette étape, des trous de plusieurs centaines de nm de profondeur sont percés dans la mem-
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brane d’InP et atteignent la couche sacrificielle d’InGaAs.

Enfin, dans le but de réaliser une membrane suspendue, on vient ensuite graver la
couche sacrificielle d'InGaAs. C’est une étape de gravure humide. L’attaque sélective de la
couche se fait dans une solution chimique appropriée. La solution pénétre par les trous du
cristal et vient dissoudre I'InGaAs. On appelle cette étape la sous-gravure.

4.2.5 Caratérisation optique des cavités pour la réalisation d’une source
de photon unique

Description modale de la cavité H1

Rappelons que les cavités appelées H1 peuvent étre le siége de plusieurs modes.
Sans modification de la position ou du diameétre des trous proches du défaut, le mode fon-
damental dipolaire doublement dégénéré posséde un facteur de qualité modéré, de I'ordre
de quelques centaines mais un trés faible volume modal, de Pordre de 0.3(\/n)3. Le maxi-
mum du champ électrique se trouve au centre du défaut formé par le trou manquant, au
milieu de la membrane, et le vecteur champ électrique est dans le plan de la membrane.
Ce mode doublement dégénéré en énergie présente deux polarisations orthogonales.

Afin de réaliser une source de photon unique efficace et d’observer un fort effet
Purcell, il conviendrait d’isoler un dipdle émetteur au centre d’une cavité H1. Nous devons
alors étre capable de déterminer avec précision la longueur d’onde du mode afin de pouvoir
I’accorder avec nos émetteurs. Pour déterminer les parameétres géométriques de la cavité,
c’est-a-dire le pas du réseau, le rayon des trous, ainsi que ’épaisseur de la membrane, nous
nous basons sur des travaux réalisés au laboratoire sur des cavités H1 fabriquées dans des
membranes GaAs, et dont la longueur d’onde se situait vers 950 nm [115]. La technique
utilisée constituait a traiter séparement le confinement latéral dans le plan du cristal et
le confinement vertical dans la direction orthogonale. Nous exposons ici les idées utilisées.
Par la suite, nous avons adapté ces résultats pour une émission vers 1.55 pym. Le systéme
est équivalent & condition de prendre une nouvelle longueur d’onde et des indices optiques
différents.

Confinement vertical

Nous souhaitons ici réaliser une cavité gravée dans une membrane d’InP, dont le
mode fondamental résonne vers 1.55 um, longueur d’onde correspondant & la transition
excitonique des boites InAsP/InP. Afin de choisir ’épaisseur de la membrane, adoptons
une vision simple 1-D. Nous voulons que notre émetteur soit le mieux couplé au mode de la
cavité. Il convient donc de choisir une épaisseur telle que le champ électrique présente un
maximum au milieu de la membrane. Si on considére dans un modéle 1-D un guide d’onde
d’indice n et de longueur e et entouré d’air, on prendra une épaisseur e de la membrane
telle que :

0= 2 (4.19)
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ou n est I'indice du matériau constitutif de la membrane (ici 'InP). Ainsi, les émetteurs

au milieu de la membrane sont placés au maximum du champ électrique.

Toutefois, dans nos structures, la membrane n’est pas une simple lame mince en
matériau massif mais une lame mince percée de trous. Une approximation raisonnable
consiste alors & prendre comme indice de réfraction non pas l'indice du matériau massif
mais un indice moyenné géométriquement sur la surface. Il apparait alors que le choix de
I’épaisseur de la membrane nécessite de fixer au préalable a la fois la longueur d’onde de
résonance de la cavité (1.55 pum), mais également le facteur de remplissage du cristal pho-
tonique f (rapport entre le rayon r des trous et le pas a du réseau). Pour nos structures,
en admettant que 'on ait déja choisi un rapport /a égal a 0.3, on calcule un indice moyen
de 2.96. On en déduit que I’épaisseur de la membrane doit étre d’environ 262 nm.

Indiquons que nous supposons ici que nos boites sont bien placées au centre de la
membrane. Si le plan de boites ne se situe pas au mileu de la membrane, la luminescence
des modes est trés faible, comme observé dans nos expériences avec une réduction de plus

d’un facteur 10 en comparaison avec une structure comprenant des boites en son centre.

Choix des parameétres

Toujours en s’inspirant des travaux réalisés sur GaAs, nous choissisons un rapport
r/a proche de 0.3. Pour plus de détails sur le choix de ce rapport, on peut se reporter aux
travaux de theése de S. Laurent [115]. En résumé, nous pouvons retenir que si ce rapport
est inférieur a 0.3, la bande interdite photonique devient trop petite et peut méme ne
pas exister. Si r/a > 0.4, alors le nombre de modes dans la cavité augmente et le mode
dipolaire décrit précédement se rapproche du bord de bande interdite. Par conséquent,
pour un rapport r/a proche de 0.3, la bande photonique interdite est large et le mode se
situe au centre de cette bande. Les modes d’ordre plus élevés sont eux en dehors de la
bande interdite. En pratique, on choisit un pas de réseau de 410 nm avec lequel on déduit
la taille des trous. Sur un méme échantillon, on vient ensuite insoler plusieurs champs de
cavité correspondant chacun & une dose d’insolation différente. Plus la dose augmente, plus
les trous sont gros et plus la longueur d’onde de résonance de la cavité diminue. Ainsi, par
une étude systématique des spectres de luminescence, on peut repérer le champ de cavités
qui sont le siége de modes émettant vers 1.55 um (voir figure 4.8).

Analyse des spectres de photoluminescence

Des exemples de spectres observés sur ces cavités sont donnés sur la figure 4.10. Les
facteurs de qualité mesurés sont de 'ordre de 400. Ils correspondent aux valeurs théoriques
attendues. Nous observons également deux pics, de polarisations rectilignes et orthogonales,
a deux longueurs d’onde différentes. Théoriquement, ce mode dipolaire est doublement dé-
généré. On peut raisonnablement attribuer cette levée de dégénérescence a la géométrie
imparfaite et non réguliére du réseau de trous imprimeés dans la membrane (trous de sec-
tion non-circulaire et non-réguliére dans le pavage, périodicité du réseau non constante...).
Ces problémes ont été abordés au laboratoire sur les cavités sur membrane GaAs. Avant
d’aborder quelques solutions envisagées pour controler voire méme diminuer cette levée de
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FiG. 4.8 — Spectres mesurés sur des cavités réalisées a partir de trois doses d’insolation
différentes.

dégénérescence, voyons quels en sont ses inconvénients.

L’incovénient majeur de cette levée de dégénérescence des modes se manifeste si
I’ont veut par exemple utiliser ces cavités pour réaliser des sources de photons intriqués en
polarisation. L’existence de deux niveaux & une paire électrons trou offre deux chemins de
désexcitation pour une boite initialement dans 1’état biexciton (figure 4.9). C’est a partir
de ce schéma qu’a été proposée I'ingénierie de sources de photons intriqués en polarisation,
basées sur I’émission de paires de photons par recombinaisons radiative en cascade des états
excitoniques et biexcitonique (voir par exemple [116]). Le biexciton est formé de deux paires
éléctron-trou confinées spatialement dans la boite. Le moment angulaire des éléctrons est
alors opposé (Principe de Pauli), et le niveau biexcitonique (XX) posséde un moment
angulaire nul. Le niveau intermédiaire excitonique (X) posséde, aprés recombinaison d’une
premiére paire éléctron-trou, un moment angulaire +1 dépendant de quelle paire éléctron-
trou s’est recombinée (ce choix est équiprobable). Le niveau fondamental de la boite vide
de charges posséde un moment angulaire nul. Comme ces trois niveaux possédent des
moments angulaires bien déterminés, l'intrication des photons émis résulte de la regle de
conservation du moment angulaire lors d’une transition optique : L’émission d’un photon
depuis I'état XX de polarisation circulaire (o4 ou o_) a ’énergie biexcitonique projette la
boite dans I’état excitonique de moment angulaire opposé. La boite se désexcite de nouveau
en émettant un deuxiéme photon depuis ’état X de polarisation circulaire inverse (o4 ou
o_). Si la boite est idéale, les deux niveaux excitoniques relai sont a la méme énergie. La

fonction d’onde de I’état lumineux produit peut s’écrire :

1 XX, X XX, X
‘@>:ﬁ(‘a+ ;J_>—|—‘0’_ o)) (4.20)
L’état final est un état intriqué. Ces états permettent notamment de violer les inégaltés de
Bell. Dans la pratique cependant, le niveau relai présente une légere levée de dégénéres-
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FiG. 4.9 — Schéma des transitions optiques polarisées linéairement de [’exciton et du biex-
citon pour une boite quantique de symétrie réduite

cence. De plus, des processus de déphasage et d’échange incohérent de populations entre
les deux niveaux exciton peuvent aussi contribuer & réduire la visibilité de l’intrication
voir méme détruire 'intrication. Une solution pour rétablir l'intrication pourrait étre de
recourir & l'effet Purcell [103]. Ceci suppose cependant d’isoler la boite quantique dans
une cavité optique présentant deux modes dégénérés en polarisation. De ce point de vue,
le mode dipolaire de la cavité H1 pourrait satisfaire cette contrainte. Toutefois, dans la
pratique, ce mode fondamental dipolaire présente une levée de dégénérescence pour deux
polarisations orthogonales. Cela signifie que d’une part 'effet Purcell vu par chaque exciton
sera, d’amplitude différente. D’autre part, comme les modes sont non-dégénérés, la cavité
effectue alors une pré-mesure de la polarisation des photons. En effet, une simple mesure
de la polarisation a I'une des deux longueurs d’onde permet de déterminer le chemin de la
cascade. L’état intriqué et alors détruit.

Les travaux d’investigation pour comprendre ’origine de la levée de dégénérescence
des modes ont commencé pendant la thése de S. Laurent [115] sur des cavités sur mem-
brane GaAs. Nous avons repris ces travaux cette fois sur InP. Il est question de savoir
quelle est I'étape technologique qui entriane cette levée de dégénérescence. Pour le mo-
ment, ce point n’a pas été résolu. Nous présenterons en annexe du manuscrit les différentes
pistes et solutions que nous avons envisagé pour suprimer cette dégénérescence de mode

en polarisation.

Diagramme de rayonnement

En insérant les émetteurs en cavité, on cherche également & rediriger ’émission
vers des modes privilégiés. Lors du dessin des cavités, on cherche donc également a avoir
le meilleur diagramme de rayonnement. Dans notre cas, on vient collecter la lumiére par
le dessus de la cavité par 'intermédiaire d’un objectif de microscope d’ouverture numé-
rique 0.4. Au sein de 1’équipe, les travaux théoriques de M. Larqué ont mis en évidence
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F1G. 4.10 — Spectres de cavités H1 résolues en polarisation (a) cavité présentant une levée de
dégénérescence faible du mode dipolaire (b) cavité présentant une levée de dégénérescence
importante du mode dipolaire. En noir, mesure effectuée suivant un axe de polarisation
linéaire. En gris, mesure effectuée suivant [’axe de polarisation croisé.

que le déplacement des trous proches du défaut de cavité ainsi que le changement de leur
taille permettent de modifier le diagramme de rayonnement et le facteur de qualité des
cavités [117]. Ces résultats théoriques montrent une forte interdépendance entre tous les
parameétres. On remarque notamment qu’il existe un compromis entre ’obtention d’un bon
facteur de qualité et une émission directive. Des études expérimentale sont actuellement en
cours afin de confirmer ces résultats théoriques. Pour cela, la technique consiste & déplacer
un trou micrométrique dans le plan de Fourier de 'objectif et de reconstruire le diagramme
de rayonnement. Les résultats de ces études nous permettront de trouver en pratique un
jeu optimum de paramétres pour la réalisation pratique d’une source de photon uniques
indiscernables.
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4.3 Vers le controéle de la localisation spectrale et spatiale des
boites quantiques.

Nous avons vu dans les paragraphes précédents qu’il était nécessaire d’insérer un
émetteur unique dans une cavité a cristal photonique afin de réaliser une source de pho-
ton unique efficace & base de boite quantique émettant a 1.55 um. Or, toutes les formules
énoncées précédement ne sont valables que pour un émetteur unique accordé spatialement
et spectralement au mode de la cavité. Or, les boites étudiées dans le paragraphes 2 et
3 sont obtenues par croissance auto-organisée. Spatialement la croissance se fait donc au
hasard. De plus, on a vu que les boites présentent une largueur inhomogéne qui est reliée
a leur dispertion en taille. Enfin, les densités obtenues sur les boites InAsP /InP sont trés
importantes et il parait donc trés difficile d’obtenir une boite unique accordée spatialement
et spectralement au centre d’une cavité H1. Avant de parler de la stratégie utilisée au labo-
ratoire pour obtenir ces accords, nous ferons un inventaire des techniques proposées dans
d’autres équipes pour obtenir ces accords spatiaux et spectraux.

4.3.1 Stratégies pour ’accord spatial et spectral

L’accord spectral entre la résonance du mode et la longueur d’onde d’émission de
la boite ne peut se faire, pour le moment et généralement, qu’a posteriori. Ceci suppose de
recourir & diverses techniques pour accorder specralement, aprés fabrication de la cavité
optique, I’émission dipolaire avec le mode de la cavité. Par contre, ’accord spatial peut étre
intégré dans les étapes de fabrication au prix d’une plus grande complexité de fabrication.

Accord spatial

Deux approches sont & ce jour poursuivies. La premiére consiste a repérer la boite
quantique aléatoirement positionnée dans des échantillons de faible densité de boites quan-
tiques et imprimer autour la cavité optique. La seconde repose sur une localisation du site
de nucléation. Les premiéres études de repérage du site aléatoire de nucléation des boites
quantiques reposent sur un repérage par A.F.M. du site de nucléation d’une boite quan-
tique, en réalisant un empilement vertical de boites quantiques. Le premier plan de boites
émet & la longueur d’onde souhaitée. Les plans supérieurs émettent a des longueurs d’onde
plus élevées. Les boites dans les plans supérieurs nucléant naturellement au dessus de celles
situées sur le premier plan de boites, on peut repérer par A.F.M. la déformation induite
par la boite du plan supérieur et donc confirmer la présence d’'une boite en dessous sur
le premier plan. Par la suite, cette méme équipe [118] a pu s’affranchir du recours & un
empilement de plans de boites quantiques en repérant simplement par A.F.M. la défor-
mation induite & la surface du plan de boites quantiques 'utiles’. Les résolutions obtenues
avec cette technique sont de I'ordre de 60 nm (20-30 nm d’erreur sur le repérage a I’A.F.M
et 20-30 nm sur le positionnement de la cavité). Par contre, cette méthode ne permet pas
de réaliser ’accord spectral. Une approche, développée au laboratoire, consiste & repérer
la boite quantique par spectroscopie [119]. Nous décrirons cette approche plus en détails
dans le prochain paragraphe.
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Une autre approche consiste a localiser le site de nucléation des boites quantiques.
Les travaux pionniers de I’équipe d’E. Kapon et al. utilisent la croissance au sein de py-
ramides inversées gravées dans le substrat de croissance [120]. Cette technique présentent
quelques limitations, notamment la difficulté d’intégrer ces boites dans des microcavités.

Accord spectral

Pour assurer ’accord spectral entre la boite quantique et le mode de la cavité, deux
approches ont été jusqu’a présent utilisées : le déplacement de la résonance de la cavité
post-fabrication ou bien le déplacement de la longueur d’onde d’émission de la boite quan-
tique. La longueur d’onde de résonance d’une cavité a cristal photonique est trés sensible a
la variation de la taille des trous ou du pas du réseaux. Les aléas de la fabrication ne per-
mettent pas de controler de facon précise cette longueur d’onde et déplacent la résonance de
la cavité de quelques nanométres. Mais on peut venir faire une étape de post-fabrication
pour obtenir 'accord spectral, par des techniques de gravure humide controlée. Or, ces
techniques modifient ’ensemble des cavités et ne permettent pas de modifier qu'une seule
cavité a la fois. Une autre approche consiste & venir chauffer I’échantillon. En effet, la lon-
gueur d’onde d’émission d’une boite quantique varie plus vite que celle du mode de cavité
lorsque la température augmente. C’est avec ce genre de technique que des équipes ont pu
mettre en évidence du couplage fort avec des boites quantiques dans des microcavités [46].

Enfin citons une technique originale réalisée dans une équipe du laboratroire qui
permet d’obtenir & la fois un accord spatial et spectral, le tout sur plusieurs cavités a la fois
[119]. Ici, on vient repérer une boite InAs/GaAs par des techniques de microphotolumines-
cence. Les cavités sont de type micropiliers. Le plan de boites se trouve entre des couches
de semiconducteur avec une alternance périodique d’indice de réfraction qui forment deux
miroirs de bragg. Le haut de ’échantillon est recouvert d’une résine photo-sensible. Lorsque
le signal d’une boite est repéré, on vient insoler un disque dans la résine au dessus de la
boite avec un laser specifique. Le diameétre du cercle est calibré de facon & obtenir aprés
gravure un pilier spectralement accordé avec la boite. Les résolutions obtenues sur le po-
sitionnement de la boite au maximum du champ électrique de la cavité sont de 1’ordre
de 50 nm. Cette technique n’est malheureusement pas utilisable a ce jour pour des boites
InAsP/InP pour deux raisons :

— d’une part, il est trés difficile de réaliser des piliers dans le systéme InP car la
différence d’indice entre I'InP et I'InGaAs est trop faible (0n ~ 0.4). Il faudrait
alors un trés grand nombre de périodes pour former les miroirs de Bragg, et la
gravure de tels piliers serait délicate.

— d’autre part, cette technique s’applique aisément sur des échantillons présentant
des densités de boites quantique relativement faibles, densités encore inaccessibles
avec les techniques de croissance que nous utilisons sur InP.

Néanmoins, cette méthode reste & I’heure actuelle I'unique technique permettant de garan-
tir a la fois ’accord spectral et spatial sur un grand nombre de cavités.
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4.3.2 Boites nano-épitaxiées InAs/InP

Dans ce contexte trés compétitif, nous dévelopons au laboratoire une technique
de croissance localisée des boites quantique InAs/InP [121]. Cette technique a pour but
d’obtenir a la fois 'accord spatial puis spectral de boites uniques dans des cavités & cristaux
photoniques sur membrane. Dans les paragraphes suivants, nous détaillerons les différentes
étapes de croissance de ces boites (voir figure 4.11). Enfin, nous montrerons les premiers
résultats encourageants de luminescence issue de matiére localisée.

Etapes de fabrication

=" InP substrat

s InP
" InAs

FiG. 4.11 — Etapes de croissance des boites localisée InAs/InP

La premiére étape consiste a venir recouvrir partiellement le substrat monocristallin
d’InP avec une résine négative, appellée HSQ (pour Hydrogen Silsesquioxane). C’est une
résine a fort contraste ayant une haute résolution (£5 nm sur des trous de 80 nm de
diameétre) et une bonne tenue a la température. Sur ce matériau diélectrique, les adatomes
ne peuvent pas se fixer. C’est une propriété trés importante, car elle nous permet d’inhiber
la croissance 14 o1 ’on dépose de la résine et inversement de permettre la croissance dans les
zones ol la résine est absente. L’échantillon est donc insolé dans le masqueur électronique
et on réveéle ensuite la résine. Les motifs obtenus sont des carrés de résine de 500 nm de
coté, a l'intérieur desquels on vient ouvrir un cercle de diamétre variable (de 40 nm &
100 nm) (étape 1). Ces motifs sont répétés sur une grande zone (typiquement, on réalise
des motifs de 100x100 carrés). La dimension des carrés est inférieure a la longueur de
diffusion des espéces. Ainsi, on peut relier de maniére précise la quantité de matiére qui
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se forme dans I'ouverture & partir de celle déposée en dehors du motif. On réalise ensuite
une premiére croissance d’InP (étape 2) afin d’obtenir une surface bien réguliére pour la
croissance de I'InAs (étape 3). On dépose ensuite de 'InAs qui est ensuite recouvert par
de I'InP afin de garantir un confinement énergétique et pour éviter que la couche d’InAs ne
désorbe (étape 4). A la fin ces étapes, il y a eu formation de boites auto-organisées sur les
marche atomiques proche du motif. La résine est ensuite retirée par une attaque chimique
(étape 5). On vient ensuite redéposer une couche de résine sur 'ilot (étape 6) pour venir
graver les boites auto-organisée par gravure séche dans le bati ’I.C.P.-R.LLE. (étape 7 et
8). La derniére étape consiste a encapsuler les ilots avec de I'InP (étape 9). Des exemples
de photos et d’images a différentes étapes de la fabrication sont présentés sur la figure 4.12.

4.3.3 Premiers résultats optiques et persepectives pour la méthode de
croissance

Sur un des échantillons, nous avions visé un dépdt d’une épaisseur nominale de 8
monocouches d'InAs dans les trous. Les trous au centre du carré font 60 nm de diameétre.
Nous avons alors mené des expériences de micro-photoluminescence sur ce type d’échan-
tillon & 5 K. L’excitation se fait en continu & une longueur d’onde de 532 nm. Sur la figure
4.13, sont représentés deux spectres de luminescence obtenus sur ces objets. Le spectre a)
est enregistré sur une zone au sein de laquelle aucun dépot localisé n’a été réalisé. Sur cette
zone, toutes les boites uantiques auto-organisées ont été gravées, et le signal de photolumi-
nescence est trés faible voire nul sur un large spectre. On observe quand méme du signal
vers 1.2 pum que l'on attribue a des défauts du substrat ou a la luminescence du substrat
dopé Fe. En revanche, lorsque 1’on pointe avec le laser d’excitation sur une zone comprenant
des motifs localisés, on observe des raies de 3 & 5 nm de largeur. La longueur d’onde de ces
raies varie sur ’échantillon, preuve que les trous ne sont pas homogeénes et que la matiére
déposée n’est pas la méme dans tous les motifs. Nous observons également un signal trés
large spectralement & partir de 1450 nm jusqu’a 1.6 um (longueur d’onde de coupure de
la caméra InGaAs). L’origine de ce signal n’est pas encore compris. En revanche, le pic
de luminescence provient bien du dépdt de matiére localisé, puiqu’il n’apparait que sur les
zones présentant de tels motifs et varie d’'un motif & un autre.

Ces résultats sont trés encourageants car ils constituent la premiére mise en évidence de
I’émission d’ilots d’InAs localisés. Le signal collecté est relativement plus faible que pour les
boites InAsP auto-organisée (d'un facteur 40 environ dans le cas des raies fines observées a
1.3 pm au chapitre 2). D’autre part, les pics de luminescence observés sont spectralement
larges. Nous ne sommes pas en mesure actuellement de réaliser des expériences de mesures
de durée de vie ou des mesures de corrélations sur ces objets. Il est donc encore trés dif-
ficile de déterminer I'impact des états de surface sur les facettes des ilots, qui pourraient
étre responsables de phénoménes non-radiatifs. De plus, ’absence de couche de mouillage
sous les ilots doit modifier les propriétés d’absoption des porteurs. Tous ces effets pourrait
expliquer la faible luminescence des ilots.

Des travaux sont actuellement en cours pour mieux contréler la quantité de matiére
déposée dans les nano-ouvertures. Nous essayons notamment de rendre ’ouverture des trous
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e) f)

Fia. 4.12 — (a) et (b) Photos au microscope électronique & balayage des échantillons au
niveau de ’étape 8; Images TEM en vue plane a [’étape 6 (c) (Les boites auto-organisées
sont visibles a extérieur du champ de boites nano-épitaziée), et a l’étape 8 (vue en coupe) ;

e) et f) Images AFM a l’étape 8. Les ilots d’InAs sont clairement visibles au sommet des
plots



Source de photons uniques 140

Energie (eV)

10 094 092 09 088 086 084 082 08 0,78
T T T T T T T

Intensité (u. a.)

0 " "
1300 1350 1400 1450 1500 1550 1600

Longueur d'onde (nm)

Energie (eV)
094 092 09 088 086 084 0,82 0,8 0,78

10 T T T T T T T T T T T tr T T T T T

0,83 eV

| FWHM = 1,84 meV
| FWHM = 3,3 nm

Intensité (u. a.)

1489 nm

0 . } .
1300 1350 1400 1450 1500 1550 1600
b) Longueur d'onde (nm)

F1G. 4.13 — (a) : Signal de photoluminescence en dehors des zones épitaxiées. L’absence de
signal signifie que les boites auto-organisées ont été gravées ; (b) : Signal de photolumines-
cence sur la zone contenant les ilots nano-épitaxiés. En plus du signal continu, on observe
une émission piquée a 1490 nm de 3 nm de largeur.

la plus homogeéne possible. C’est une étape critique car elle conditionne la reproductibilité
des ilots sur I’échantillon.

4.3.4 Vers une boite localisée en cavité

Les premiers résultats de photoluminescence des ilots localisés sont prometteurs et
on pourra envisager de prolonger cet effort par la suite vers la maitrise de la reproductibilité
de la longueur d’onde de ces objets. Le couplage de la boite au sein d’une cavité optique avec
un bon accord spectral et spatial sera alors aisément obtenu. Sur ce point, nous avons en

place une procédure d’alignement qui permet de venir graver un cristal photonique (cavité
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H1, L3 ou autre) autour des ilots (voir figure 4.14). Grace a un systéme de marque, on
vient positionner le motif de la cavité sur les ilots lors de 1’étape d’insolation. La précision
de cet alignement est de 'ordre de 30 nm.

Fi1G. 4.14 — Photo au microscope électronique a balayage d’un ilot nano-épitazrié au milieu
d’une cavité a cristal photonique "H1". L’accord spatial est réalisé.

4.4 Conclusion

Dans le chapitre précédent nous avions démontré que les boites quantiques In-
AsP /InP étaient de bonnes candidates pour la réalisation d'une source de photons uniques.
Pour utiliser ce type de source dans des systémes de cryptographie quantique, il est néces-
saire de rendre cette source performante. L’utilisation d’effets d’électrodynamique quan-
tique en cavité permet a la fois d’accélérer la dynamique d’émission spontannée et de rediri-
ger ’émision dans un mode de cavité bien choisi. Nous avons montré dans ce chapitre qu’il
était possible de réaliser de telles cavités sur membrane InP. Mais, pour tirer pleinement
profit des ces effets, la boite quantique doit étre accordée spatialement et spectralement
au mode de la cavité. Les boites quantiques auto-organisées ne sont pas les candidates
idéales pour satisfaire ces conditions, car leur positions et leur tailles ne peuvent pas étre
controlées pendant la croissance. L’utilisation de boites quantiques localisée permetrait
néanmoins d’obtenir les deux accords souhaités. En effet, ’accord spatial est automati-
quement réalisé et les premiers résultats préliminaires de photoluminescence montrent une
émission vers 1.5 pm. La maitrise et la compréhension de la crossance de ces nano-objets
restent les enjeux des travaux & venir afin de réaliser ’accord spectral. En combinant des ef-
fet CQED avec la croissance localisée de matériaux peu sensibles a des défaut non-radiatifs,
la réalisation d’une source de photons uniques, et également de photons indiscernables, &
1.55 pm, fonctionnant & 77 K, devient fortement envisageable.



Source de photons uniques 142



Chapitre 5

y

Application a la réalisation de
’NanoLaser’ a boites quantiques
émettant a 1.55 um

Les mesures menées au chapitre 2 ont permis de mette en évidence la faible influence
des effets non-radiatifs a température ambiante sur les boites quantiques InAsP /InP. Nous
allons démontrer dans ce chapitre qu’il est possible d’utiliser ces boites quantiques comme
milieu & gain dans des lasers innovants a cristaux photoniques, fonctionnant a température
ambiante. Ces lasers a fort facteur de qualité et a faible volume modal, présentent un fort
taux de couplage 3 de I’émission spontanée dans le mode laser. Nous rapellerons dans un
premier temps les équations qui régissent ce type de lasers. Nous mettrons en évidence
les différences en termes de passage du seuil avec les lasers conventionnels. Aprés une
présentation des cavités choisies pour 1’étude, nous exposerons les mesures de facteur de
qualité et des mesures de durée de vie qui nous permettent de quantifier I'effet Purcell
dans ce type de cavité. Enfin, la derniére partie de ce chapitre sera consacrée & la mise
en évidence expérimentale d’effet laser & 300 K, par des mesures d’intensité collectée en
fonction de la puissance de pompe et des mesures de corrélations de photons en régime
impulsionnel. A cette occasion, nous verrons que ’établissement de 1’émission cohérente
dans ces lasers & fort 8 different par rapport aux lasers conventionnels.

5.1 Lasers & émission spontanée controlée

Dans un laser, I’émission stimulée est déclenchée par ’émission spontanée dans le
mode laser, alors que ’émission spontanée dans les autres modes induit des pertes en dissi-
pant de I’énergie. Dans les lasers & semiconducteur conventionnels a émission par la tranche,
employés notament dans les télécommunications optiques, la fraction utile g de I’émission
spontanée véhiculée dans le mode laser est trés faible, de I'ordre de 107, et le courant de
seuil est d’autant plus élevé. Augmenter 5 dans les lasers permettrait notamment de réduire
ce courant de seuil. Nous avons vu dans le chapitre 4 que I"'augmentation du facteur § peut
étre obtenue en accélérant le processus d’émission spontanée (effet Purcell) : la fraction
d’émission spontanée dans le mode utile du laser devient alors égale a = F/(F + ), ou

143
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F' désigne l'accélération de I’émission spontanée dans le mode laser et v I’amplitude de la
modification de la dynamique d’émission spontanée dans les autres modes du composant.
Ainsi, une accélération importante de la dynamique d’émission spontanée du milieu actif
induit un couplage préférentiel de I’émission spontanée dans le mode laser. Parallélement,
plusieurs propositions et expériences indiquent que les effets de modification de I’émission
spontanée permettent de réduire le temps d’allumage du laser, d’accroitre la bande de
modulation directe de ces composants et éventuellement réduire le bruit d’intensité relatif
[122].

Depuis 1990, ces lasers & émission spontanée controlée ont fait 'objet de nombreuses
études théoriques [122, 123] et ont fortement motivé les études des effets de CQED dans les
semiconducteurs. Ces travaux ont sucité une polémique notamment dans la définition du
seuil laser. Nous reviendrons sur ce point dans les paragraphes suivants. Depuis, quelques
réalisations expérimentales ont pu confirmer, du moins qualitativement, les attendus théo-
riques, notament en termes de seuil et de dynamique. Des études récentes efféctuées au
laboratoire sur des structures en GaAs ont pu mettre en évidence expérimentalement 1’'im-
pact d’un fort facteur  sur les caractéristiques spectrales et temporelles de 1’émission laser
[124, 9]. Afin de mieux cerner 'impact des effets de controle de ’émission spontanée sur les
caractéristiques des lasers, revenons dans un premier temps sur les équations d’évolution
qui décrivent 'effet laser.

5.1.1 Equations d’évolution en présence d’un contréle de I’émission spon-
tanée

Dans cette partie, nous introduirons les équations couplées [125] de populations
des porteurs et des photons dans la cavité. Cette description sera utile afin de dégager
les parameétres influant sur le fonctionnement du laser en s’appuyant sur des arguments
phénomeénologiques.

Dans nos expériences, le milieu actif est formé d’un plan de boites quantiques se-
miconductrices d’InAsP dans une matrice d’InP & 300 K. L’excitation se fait optiquement
de maniére non-résonante dans I'InP environnant. La relaxation des porteurs depuis la
matrice vers les boites quantiques est trés efficace et s’effectue sur des échelles de temps
de l'ordre de quelques dizaines de ps. Aprés cascade non-radiative des porteurs injectés, il
y a ainsi création de paires électron-trou sur les transitions optiques discrétes des boites.
Plusieurs effets peuvent contribuer & réduire la fraction des porteurs initialement injectés
qui relaxent ensuite vers les boites. On peut citer notament la durée de vie finie des por-
teurs dans la couche de mouillage et les mécanismes de recombinaisons non-radiatives aux
interfaces commes les surfaces libres (phénomeéne moins marqué sur InP que sur GaAs).
Du fait de leur dispersion en taille, chaque boite quantique posséde des énergies de transi-
tion distinctes avec un certain élargissement homogéne. Il n’y aura donc qu’une partie des
dipoles optiques qui seront couplés au mode laser. Nous noterons 7; la fraction de porteurs
injectés qui relaxent vers les transitions optiques “utiles” et N la densité de porteurs de
charge piégés sur les transitions optiques “utiles”; i.e. couplées au mode laser. Les variations
de la densité de porteurs seront alors gouvernées par quatre processus :

— La création de porteurs de charge par l'excitation (optique dans notre cas, mais

on peut également envisager un pompage électrique) ;
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— L’émission spontanée de lumiére par recombinaison radiative des porteurs piégés
dans les boites ;

— Les recombinaisons non-radiatives des porteurs piégés;

— L’émission stimulée de lumiére par recombinaison radiative des porteurs piégés.

Ainsi, I'equation d’évolution des porteurs peut s’écrire de la maniére suivante :

dN ;1 N N
@y - —=—4+=)—-R, 5.1
dt qVn (an + Tsp) t (5.1)

ou n;I/q est le nombre d’électrons injectés par seconde dans la zone active et Vy est
le volume du milieu actif. R désigne le taux d’émission stimulée, 7, et 7, désignent
respectivment les temps d’émission spontanée et non-radiatif.

Les photons sont créés par émission spontanée et stimulée, & partir des porteurs
excités “utiles” dans la cavité. Les pertes de photons se font soit par absorption, soit par
échappement hors de la cavité. Cependant, le volume Vp de la cavité vu par les photons et
celui Vv vu par les porteurs sont différents puisque I’espace dans lequel les photons peuvent
évoluer librement est bien plus important que pour les porteurs confinés de la zone active.
Ainsi, en premiére approximation, le nombre de photons créé par unité de volume (par
émission spontanée et stimulée) sera diminué d’un facteur Vi /Vp. Ce rapport des volumes
d’occupation est généralement appelé le facteur de confinement I'.,,r. D’autre part, seule
une fraction § de I’émission spontanée est couplée au mode utile du laser. Ainsi, si on note
P la densité de photons véhiculés dans le mode laser, I’équation d’évolution des photons
peut s’écrire :

dP N P
= I‘conf]%st + I‘confﬂ,]__ - (52)

rr S

ou 7. est la durée de vie des photons dans la cavité.

Dans ces équations, le terme Ry est le gain net de photons. Si ’on considére une densité
de photons P entrant dans une portion de zone active d’épaisseur Az, on obtient alors une
augmentation AP de la densité de photons, qui peut s’exprimer en fonction du gain par
unité de longueur g :

P+ AP = Ped? (5.3)

Si Az est suffisamment petit, exp (gAz) ~ (1 + gAz). En utilisant aussi le fait que Az =
vgAt, ol v, est la vitesse de groupe, on trouve que AP = Pgv,At. On obtient ainsi le
terme de création de photons AP/At par émission stimulée :

Ry = vggP (5.4)

Dans les semiconducteurs, le gain g est égal, en premiére approximation, & a(N —
Ny), ot a = 9g/IN est le gain différentiel et Ny, est la densité de porteurs a la transpa-
rence. Ainsi, on peut réécrire les équations d’évolution des populations de photons et de
porteurs par unité de volume sous la forme des équations couplées suivantes :
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AN mI N N

et _ g a(N = NP 5.5
dt qVN  Tar  Tep vgal ir) (55)
dP N P

E Fconfvga(N - Ntr)P + Fconfﬁ;p - T_c (56)

Ce modéle est suffisant pour déterminer I'impact du controle de I’émission spontanée dans
les cavités lasers mais présente de nombreuses limitations. Tout d’abord, nous avons consi-
déré un taux d’émission spontanée 1/7,, constant pour tous les porteurs. Or du fait de leur
distribution spectrale et spatiale aléatoire, les boites présenteront des désaccords spectraux
et spatiaux distincts par rapport au mode laser et ne subiront pas avec la méme ampli-
tude accélération de leur émission spontanée par la cavité. Nous nous contentons ici de
moyenner ces différences pour aboutir & un taux d’émission spontanée "moyen” attribué a
toutes les transitions optiques utiles. Parallélement, nous négligeons ici les effets du taux
de remplissage des boites et I'impact de la saturation des transitions optiques utiles a forte
puissance. Enfin, la capture des porteurs par les boites quantiques est prise en compte mais
pas le phénomeéne inverse d’émission thermoionique des boites quantiques vers les barriéres.
De fagon générale, les effets thermiques ne sont pas introduits, alors que I’échauffement des
structures microlaser est souvent non négligeable. Nous aurons ['occasion de traiter 'impact
de ces effets thermiques dans les prochains paragraphes.

5.1.2 Impact du couplage de I’émission spontanée au mode laser sur les
caractérisques de la source

5.1.3 Impact sur le seuil laser

Avant de décrire I'impact du controle de ’émission spontanée sur le seuil laser avec
un laser a fort (3, il convient de définir le seuil d’un laser. La définition classique conven-
tionnelle du seuil correspond au taux de pompage pour lequel le gain net du mode par
émission stimulée est égal aux pertes optiques de la cavité. Une autre approche, dite quan-
tique, définit le seuil comme la valeur de pompe telle que le nombre de photons moyens
dans le mode laser est égal a 1 [122]. Notons que ces deux définitions se basent sur ’analyse
de l'intensité émise par le laser. Nous verrons par la suite que I'on peut définir un seuil
laser en s’intéressant aux propriété statistiques de la lumiére émise.

Dans les lasers conventionnels macroscopiques, dans lesquels la fraction d’émission
spontanée dans le mode laser est trés faible, ces deux définitions coincident. En effet, la
définition "classique" du seuil se traduit alors par I'égalité 1/7. = I'conravg(Ny, — Niy), ot
Ny, est la densité de porteurs au seuil laser. La définition "quantique” du seuil quant & elle
impose PVp = 1. Or, en régime stationnaire, ’équation d’évolution des photons devient :

N
0 = (Ceonfvga(N — Ny) )P+ FconfﬁT— (5.7)

1
T »
En négligeant la contribution de I’émission spontanée (5 << 1), le passage du seuil
(PVp = 1) se traduit alors a nouveau par 'égalité : 1/7. = I'conravg(Ne, — Nyp). Le seuil
au sens ’classique” coincide donc avec le seuil au sens "quantique". En revanche, dans
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les lasers & fort (3, les approximations précédentes ne sont plus valables : on ne peut plus
négliger 'impact de 1’émission spontanée dans l’estimation du seuil et il apparait alors
une divergence entre les deux définitions. En effet, la condition "gain = pertes" qui donne
le seuil au sens classique, revient & négliger la contribution de I’émission spontanée dans
I’équation 5.7. Or en présence d’un contrdle de I’émission spontanée et d’un couplage ef-
ficace de I’émission spontanée au mode laser, cette approximation n’est plus valable. La
définition classique du seuil ne peut donc plus étre appliquée.

Déterminons alors la densité de porteurs et le courant d’injection au seuil suivant
la définition quantique du seuil PVp = 1. En régime stationnaire et au seuil, on a :

niltn,  Nen  Nin
0O = —/——— — — Ny, — N, 5.8
qVn T Tsp vga( h tr) (58)

N, 1
0 = I‘confvga(]vth - Ntr) + Fconfﬁ th_ — (59)

Tsp Te

D’aprés les relations d’Einstein entre les coefficients A et B, le taux d’émission
spontanée est égal au taux d’émission stimulée lorsque PVp =~ 1. En regard de I’équation
d’évolution des photons, on en déduit que vga = BVp/7,p. En résolvant le systeme d’équa-
tions précédent, on en déduit que la densité de porteurs Ny, et le courant d’injection au
seuil défini dans un cadre quantique (PVp = 1) s’écrivent :

Ny = J\g”(l - %) (5.10)
In = (14224 8)+£(1+ 22 - p)) (5.11)
th 2772‘67—5;) Tnr Tnr -

ou § = Ny, VNB7./Tsp. Ce parameétre £ peut étre interprété comme le nombre de photons
dans le mode laser au seuil de transparence (N = Ny.). Le taux d’inversion au seuil est
alors défini comme :

Ny — Ny _ 1-¢
Ny, 1+¢

Lorsque & > 1, le taux d’inversion au seuil est négatif : le seuil est atteint pour

(5.12)

des densités de porteurs Ny, inférieures a la densité de porteurs a la transparence Ng.. On
peut donc atteindre un régime laser sans qu’il y ait pour autant inversion de population.
Remarquons que la définition classique du seuil 1/7. = I'avg(Ny, — Ny, ) ne prévoit pas un
tel régime mais prédit au contraire que la transition vers I’émission stimulée s’accompagne
nécessairement d’une inversion de population. Une stratégie possible pour la réalisation
d’un tel laser sans inversion de population exploite les effets d’électrodynamique quantique
en cavité : insertion du milieu actif dans une microcavité optique monomode de grand
facteur de qualité a pour effet de rallonger 7. qui est proportionnel a @, de réduire 7y,
par 'accélération de I’émission spontanée et d’accroitre 3. Dans nos expériences, 7. est de
I'ordre de 40 ps et 74, et de 70 ps a 700 ps pour les temps courts et longs respectivement
(voir paragraphe 5.4.2); Ny, Viy sera de lordre de quelques dizaines a la centaine et 3 de
'ordre de quelques 107!, Ainsi, il apparait que le paramétre sans dimensions ¢ devrait étre
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proche de l'unité, voir méme supérieur a 1 (=~ 2).

Outre la réalisation de lasers sans inversion de population, I'exaltation du taux
d’émission spontanée et du couplage de ’émission spontanée au mode laser devrait per-
mettre de diminuer le seuil de fonctionnement d'un laser (on a : 9Iy,/98 <0). Ceci est
illustré sur la figure 5.1 qui représente le nombre de photons dans la cavité en fonction de
I’excitation pour différentes valeurs de (. L’expression analytique de ces caractéristiques
peut étre aisément déduite a partir du systéme d’équations d’évolution de photons et des

porteurs en régime stationnaire sous la forme :

ml _ 1 1+&. Ty _
o = g (L e - BE) (5.13)

o p = PVp est le nombre de photons dans la cavité. Il apparait nettement que
la transition autour de PV, = 1 a lieu pour des puissances d’excitation réduites lorsque
(8 augmente. A faible (, ce passage depuis ’émission spontanée vers 1’émission laser est
marqué par une forte non-linéarité sur le nombre de photons, qui s’accroit fortement au
dessus du seuil. Cette transition devient de moins en moins abrupte lorsque g augmente :
le passage du seuil est moins marqué dans les lasers a fort J par rapport aux
lasers conventionnels. Lorsque 1’on trace les caractéristiques du laser en échelle loga-
rithmique (voir Fig. 5.1), le passage du seuil se traduit par une marche abrupte et nette
dans la caractéristique du laser de faible 5. En revanche, lorsque le couplage de I’émission
spontanée au mode laser devient plus efficace, 'amplitude de cette marche diminue et le
passage du seuil s’étale sur une plage de puissance d’excitation plus importante. Dans la
limite ultime § = 1, la caractéristique du laser en échelle logarithmique suit une droite : il
n’y a pas de saut d’efficacité de conversion des photons de pompe en photon émis par la
cavité. Cette caractéristique particuliére a conduit & la notion de "laser sans seuil" [126],
bien que cette désignation soit abusive. En effet, le seuil du laser n’est pas nul car il ets
toujours possible de définir un courant de seuil d’aprés I’équation 5.11. A une puissance
de pompe en dessous du seuil, le nombre moyen de photon émis est inférieur a 1, de sorte
que le processus dominant est ’émission spontanée. Les photons émis sont incohérents. Par
contre, pour une puissance de pompe nettement supérieure & la puissance seuil, le nombre
de photons devient supérieur & I'unité. Dans ce cas, les photons émis par émission stimulée
sont cohérents. La définition "quantique" du seuil correspond ainsi a la puissance & laquelle
le nombre de photon dans la cavité vaut 1 en moyenne. Ces derniére remarques nous ameéne

a donner une nouvelle définition du seuil qui s’appuie sur la cohérence des photons émis.

Dans cette approche [123], le seuil est déterminé a partir de la fonction de corréla-
tion de second ordre du signal et par le facteur de Fano respectivement définis par :

gD(0) = (5.14)
FFano = 1+ ﬁ(g@) (0) - 1) (515)

ou 7 est le nombre moyen de photons dans la cavité. On s’appuie donc ici sur une analyse
statistique du signal émis par le composant, et le paramétre g(z) (0) mesure la cohérence
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Nombre de photons PV
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Fia. 5.1 — Courbes caractéristiques (nombre de photons en fonction de [’excitation) pour
différentes valeurs de 3. Dans ces simulations, nous avons supposé N VN =60, 7. =40 ps,

Tsp =80 ps et 7 =10 ns.

du signal émis. Pour une lumiére thermique ou chaotique, 9(2)(0) = 2 et pour une source
Poissonienne (cohérente), g (0) = 1 (voir Chapitre 4). Ainsi, pour un laser opérant bien
en dessous du seuil sur un état thermique faiblement excité (7 ~ 0), la fonction de corré-
lation de second ordre g(z) (0) vaut 2 et le facteur de Fano Fpgp, tend vers 1. Lorsque le
dispositif opére bien au dessus du seuil, g2 (0) vaut 1 et le facteur de Fano Frgy, tend de
nouveau vers 1. Cette approche définit le seuil "statistique" de la transition laser. Dans les
lasers conventionnels, le passage de seuil se traduit par un pic étroit du facteur de Fano en
fonction de la puissance de pompe et une chute abrupte de g (0) qui passe de la valeur 2
a 1 au seuil. Les fluctuations importantes dans la région du seuil peuvent étre comparées
a une transition de phase. Lorsque le couplage de I’émission spontanée vers le mode laser
augmente, ce pic du facteur de Fano diminue (son amplitude est proportionnelle & 1/+/13)
et a lieu sur une plage de puissance d’excitation plus étendue (cette plage de puissance
correspondant au passage du seuil est proportionnelle & /3). De méme, la réduction au
passage du seuil de la fonction de corrélation de second ordre en fonction de la puissance
de pompe n’est plus abrupte mais s’effectue de fagon plus lente sur un domaine plus large
de puissance d’excitation. Nous reviendrons sur ce point lors des mesures de corélations au
paragraphe 5.5.3.

Nous venons d’introduire 'impact d’un laser a fort 3 sur ses caractéristiques comme
le passage du seuil. Nous savons que pour réaliser un tel laser, on doit satisfaire & plusieurs
contraintes, comme un faible volume modal et un fort facteur de qualité. Nous verrons
dans le paragraphe suivant que les cavités & cristaux photoniques répondent & ces deux
critéres.
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5.2 La cavité laser

5.2.1 Cavité a double hétérostructure

Nous avons vu au chapitre 4 que nous pouvions réaliser une cavité optique en in-
troduisant un défaut ponctuel, qui peut étre créé en enlevant un trou dans une maille
triangulaire (cavité H1). On peut aussi réaliser des défauts étendus au sein d’un cristal
photonique, par exemple en retirant une ligne de trous dans un cristal photonique par-
fait ou bien en modifiant le diameétre des trous d’une ligne entiere. Ces défauts étendus
permettent de réaliser des guides de lumiére au sein du cristal. On appelle guide W1 un
guide formé d’'une ligne manquante de trous dans la direction I'K (voir figure 5.2). Dans
ce type de guide, le champ électromagnétique ne peut alors se propager que dans la direc-
tion d’invariance du défaut et il est confiné transversalement grace & la présence d’'un gap
photonique. Ce guide présente une fréquence de coupure indiquée par la courbe en trait
plein dans la bande interdite photonique sur la figure 5.2. Seules les ondes de fréquences
supérieures & cette courbe pourront se propager dans le guide. La zone de coupure du guide
est marquée par une courbe de dispersion trés plate correspondant & une vitesse de groupe
en théorie nulle au bord de la premiére zone de Brillouin. Si on augmente la période du
cristal, ceci & pour effet d’abaisser la fréquence de coupure du guide. On peut donc ajuster
de maniére trés simple la fréquence de coupure du guide.

Période a 0.36

>

Ligne de
/ lumidre

0j25 _‘/_\l

0 0.1 02 0.3 0.4 0.5

Fia. 5.2 — Représentation schématique du guide W1 (gauche) et de son diagramme de
bande ainsi que la distribution spatial du mode en bord de bande (droite).

Cet ajustement de la position de la fréquence de coupure & partir d’'un changement
de géométrie (tel que la période longitudinale) permet la réalisation de cavités optiques. La
cavité dite "a double hétérostructure" [54], proposée et réalisée par I’équipe de I’Université
de Kyoto, utilise ce principe. Le principe du confinement latéral dans cette cavité est
d’augmenter localement (sur deux périodes) la périodicité longitudinale du réseau le long du
guide (voir Fig. 5.3). On crée ainsi un guide avec un parameétre de maille a. et de fréquence
de coupure v, s’é¢tendant sur deux périodes, encadré par deux guides W1 de parametre a4 et
de fréquence de coupure v, tels que a4 < a. et donc v, < v,. Ainsi, dans l'intervalle spectral
[Ve, vg], des modes peuvent exister dans le guide central mais ne peuvent se propager dans les
guides adjacents. De part la trés forte similitude géométrique entre les deux zones du cristal
photonique, la réflectivité des miroirs formés par les guides W1 de période longitudinale
ag est proche de 99,99%. De plus, la vitesse de groupe du mode de Bloch est trés faible
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(faible courbure de la courbe de dispersion). Ainsi, ces cavités présenteront de trés grands
facteurs de qualité tout en préservant de faibles volumes modaux qui restent de 1’ordre
de (A\/n)3. Les facteurs de qualité sont d’autant plus élevés que 1’écart de période entre le
guide faisant office de cavité et ceux utilisés comme miroirs sera faible. Ainsi, le seul fait de
juxtaposer des guides avec de trés proches périodes suffit, en principe, a réaliser une cavité
avec un excellent facteur de qualité et de trés faible volume. Dans la pratique, la réalisation
de ces cavités sur Si ont permis la fabrication de structures de facteurs de qualité de I'ordre
de 10° [54]. Ces cavités fabriquées dans des matériaux semiconducteurs I1I-V sans milieu
actif montrent des facteurs de qualité de ordre de quelques 107 [127, 128] (sur GaAs).
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FiG. 5.3 = Schéma de principe d’une structure o double hétérostructure (en haut), dia-
gramme de bande de deuz guides W1 mais avec une périodicité différente dans la direction
longitudinale (en bas 4 gauche) et une représentation du confinement optique dans une telle

structure (en bas a droite)

5.2.2 Paramétres du cristal photonique et exemple de spectres

Les paramétres retenus pour ces cavités proviennent des cavités utilisées sur GaAs
avec des boites InAs, utilisées pendant la thése de R. Braive [124]|. Nous avons adapté ces
paramétres pour obtenir un mode autour de 1.55 ym. On dispose donc d’un guide W1 au
sein d’un cristal photonique arrangé suivant une maille hexagonale de pas a, = 410nm.
Au centre du guide, la cavité est formée de deux périodes de guide de pas a. = 440nm.
Le rapport r/a,, visé est proche de 0.3 et dépend de la dose utilisée pendant 'insolation
des trous. De méme que pour les cavités H1, on fait varier cette dose sur ’échantillon pour
obtenir un ensemble de cavité émettant de 1.45 pym jusqu’a 1.6 pm.

Les cavités & "double-hétérostructures" présentent toutes les caractéristiques né-
cessaires pour la réalisation de laser & fort 5. Dans le prochain paragraphe nous allons
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vérifier expérimentallement ces caractéristiques, en commencant par la mesure du facteur
de qualité. Dans les mesures classiques présentent dans la littérature, on mesure la trans-
mission du guide en fonction de la longueur d’onde avec un laser accordable. Dans notre
cas, la présence d’'un milieu & gain va nous contraindre a une autre approche que nous
allons détailler.

5.3 Facteur de qualité des cavités a double-hétérostructure

Dans ce paragraphe nous cherchons & évaluer le facteur de qualité des cavités a
"double hétérostrutures" en présence d’un milieu & gain : les boites quantiques InAsP. La
présence du milieu a gain nous contraint a quelques précautions a cause de l’absoption des
boites, qui dégrade artificiellement le facteur de qualité. Nous reviendrons dans un premier
temps sur les équations qui définissent le facteur de qualité ainsi que I'impact d’une cavité
a fort 3 sur les caractéristiques spectrales de la lumiére émise. D’autre part, nous attendons
des facteurs de qualité supérieur a 103, ce qui est bien au dessus de la résolution spectrale de
notre montage. C’est pourquoi les mesures se font par des techniques de spectroscopie par
transformée de Fourier. Nous reviendrons sur les détails expérimentaux de cette méthode
déja introduite au chapitre 3.

5.3.1 Facteur de qualité de la cavité froide et largeur de raie a mi-
hauteur

Dans la présentation des équations d’évolution des densités de porteurs et de pho-
tons, nous avons introduit le parameétre 7. défini comme la durée de vie du photon émis
dans le mode de la cavité. En 1’absence de sources, I’évolution de la densité de photons
P prend la forme d’une exponentielle décroissante avec un temps caractéristique 7. et la
largeur & mi-hauteur Awe du mode de la cavité est égale a 1/7.. Cette largeur spectrale
correspond & ce que l'on appelle la largeur de la cavité froide et est reliée au facteur de
qualité du résonateur par @ = we/Awe, ot we est la pulsation de résonance du mode
optique.

En revanche, en présence d’un milieu & gain, nous devons inclure la contribution
de I’émission stimulée. Le photon initialement émis peut étre absorbé par un dipéle. Néan-
moins, on peut encore écrire ’évolution de la population de photons comme une exponen-
tielle décroissance mais cette fois le temps caractéristique s’écrit de la maniére suivante :

1 1 1 N
-7 —— (1= -1 5.16
T T Y99 Te < S(Ntr )) ( )

C

ol le deuxiéme terme de ’expression prend en compte 1’émission stimulée. La largeur a

1 1 N
()

_ 5 (5.18)

mi-hauteur devient :
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C’est la largeur de la cavité froide, avec un milieu absorbant dans le résonateur.
La mesure du facteur de qualité doit se faire a la transparence du milieu, lorsque tous les
émetteurs sont saturés. En revanche, au dessus du seuil et en régime stationnaire, on a :

1 60 N
— _Tug="_ 1
T Vg9 Top P (5.19)

Rappelons que la largeur homogeéne de I’émission laser est donnée par les fluctua-
tions de la phase du champ électro-magnétique, et on retrouve ici le comportement de la
largeur & mi-hauteur en fonction de la puissance de pompe prévu par la formulation de
Schalow-Townes. Comme la densité de photons croit plus rapidement que la densité de
porteurs lorsqu’on augmente la puissance de pompe au dessus du seuil, la largeur de raie
diminue avec la puissance d’excitation!.

5.3.2 Principe de la spectroscopie par transformée de Fourier

Afin d’accéder au facteur de qualité de la cavité froide dans nos structures, nous
avons effectué des mesures de largeurs de raies en se placant & la transparence du mileu
a gain. Pour cela, on se place juste avant le seuil laser. Expérimentalement, on mesure
I'intensité collectée en fonction de la puissance de pompe sous excitation continue et on
se place & une puissance qui correspond au moment ot 'intensité de sortie ne croit plus
linéairement.

Cependant, la résolution de notre montage est de 0.3 nm et ne nous permet pas de
mesurer directement cette largeur sur la caméra InGaAs. Nous utiliserons donc la méthode
de spectroscopie par transformée de fourier, déja introduite au chapitre 3.

Rappellons tout d’abord le principe de cette mesure, en commencant par des rappels
simples sur les interférences & deux ondes en lumiére polychromatique. Considérons une
source de densité spectrale d’intensité continue Z (o), avec ¢ = 1/\ le nombre d’onde en
em™ ! & travers un dispositif interférentiel & deux ondes comme un Michelson. La source
étant polychromatique, nous devons sommer toutes les composantes spectrales dans le
calcul de l'intensité en sortie du Michelson :

I= /d[ (5.20)

Si on introduit la différence de chemin optique A entre les deux bras du Michelson, on
trouve simplement :

dl =Z(0)(1+ cos (2rAc))do (5.21)

Ainsi, 'intensité totale en sortie du dispositif s’écrit :

+o0
[(A) = /0 Z(0)(1 + cos (27 Ac))do (5.22)

'Notons toutefois que cette expression est incompléte. Cette largeur doit étre multipliée par (1 4 aF;)
ot ay est le facteur de Henry. Nous avons en effet ignoré le couplage entre le gain et I'indice de réfraction
au sein du milieu actif. Le comportement de la largeur de raie du laser au dessus du seuil peut alors étre
différent.
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Si on introduit la fonction symétrique Z, = 1/2(Z(0) + Z(—0)), on trouve la relation
importante suivante :

+o0o
I(A) = Ip+ / T,(0) cos (2roA)do (5.23)
avec Iy = 0+°° Z(o)do. Le terme fj;o Zs(o)cos (2roA)do est la transformée de Fourier

de la densité spectrale Zg(o). Ainsi, une acquisition de l'interférogramme I(A) et le calcul
de sa transformée de Fourier nous permet de remonter a la densité spectrale.

Afin d’illustrer ce principe, mais aussi pour calibrer notre montage, nous présentons
sur la figure 5.4 un exemple de spectre et d’interférogramme réalisés sur une cavité H1
présentant une forte levée de dégénérescence du mode dipolaire. Le spectre de la figure
5.4 (haut) représente les deux modes non-dégénés de polarisation linéaire orthogonale. La
mesure se fait & 45° des deux modes. Sur ce spectre, on mesure une largeur de mode a
mi-hauteur A = 1.82 nm, pour un écart entre mode de AP = 3.5 nm. L’analyse de
I'interférogramme nous permet également de retrouver le facteur de qualité de la cavité
ainsi que la valeur de I’écart en longueur d’onde entre les modes dipolaires de polarisation
croisée. En effet, la densité spectrale est alors la somme de deux Lorentziennes, séparée
par dAgpy. L'interférogramme doit alors s’écrire :

o1+ 02 01 — 02
2 2

avec o; le nombre d’onde de chaque mode (SAP = 1/0y — 1/01), et Ao leur largeur

I(A) < 1+ e ™AIAT cog (27 A) cos (27 A) (5.24)

spectrale, directement reliée au facteur de qualité par la formule 0/Ac = Q. On trouve
alors des valeurs trés proches que précédement : A = 1.85 nm et d\ = 3.47 nm.

Enfin, afin de calibrer notre montage, nous avons alimenté notre interférométre par la lu-
miére issue d’un laser He-Ne stabilisé en fréquence. Ce type de laser posséde une trés grande
longueur de cohérence (plusieurs métres). On vérifie ainsi sur l'interférogramme de la figure
5.5 que la visibilité de 'interférogramme reste constante sur toute la distance correspon-
dant au déplacement de la platine, soit 20 cm (la différence de marche correspondante
valant 40 cm).

5.3.3 Mesures expérimentales

Les mesures suivantes sont faites sous excitation continue (532 nm). Les interférogrammes
sont enregistrés a plusieurs puissances de pompe. On vérifie sur 'interférogramme que les
modes ont un profil lorentzien. En pratique, on calcule le logarithme de la visibilité de
I'interférogramme que ’on ajuste par une droite (voir figure 5.6). Le coefficient directeur
de cette droite nous permet de remonter & la largeur spectrale du mode. En effet, pour un
profil lorentzien, on a :

I(A) = I(1 + e T(AIAT) g 2ropA) (5.25)

Nous avons représenté sur la figure 5.7 'ensemble des mesures en fonction de la puissance
de pompe. Dans un premier temps, la largeur du mode diminue lorsque la puissance aug-
mente. On sature de plus en plus les émetteurs et I’absoption de ces dernier diminue, d’oi
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Fia. 54 — (a) Spectre d’une cavité HI1. On analyse la polarisation de telle maniére a
se placer a 45° des deur modes; (b) Enregistrement de l'interférogramme pour la méme
cavité. On représente également en train plein un ajustement avec la formule 5.2/. Les
valeurs déduites des mesures par transformée de fourier, (b), sont en trés bon accord avec
les mesures directes, (a).

la diminution de la largeur de raie. Nous avons tracé sur le méme graphique l’intensité
intégrée du mode en fonction de la puissance de pompe. L’intensité croit dans un premier
temps de maniére linéaire, puis on observe un décrochement de la courbe vers 400 pW.
Nous verrons dans la suite de ce chapitre que ce décrochement correspond & ’apparition
de ’émission stimulée. Au niveau de ce décrochement, nous pouvons considérer qu’on se
situe a la transparence du milieu & gain. C’est donc & cette puissance que nous pouvons
extraire une largeur du mode de 34 pm. Ceci correspond & un facteur de qualité de la
cavité froide de 'ordre de @ = 44000. La présence d’un milieu absorbant come les boites
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FiGg. 5.5 — Interférogramme d’un laser He-Ne enregistré sur notre montage. L’amplitude
des oscillation reste constante sur toute la plage d’utilisation de la platine motorisée. La
visibilité (Imaz — Imin)/(Imaz + Imin) Teste constante a 65% sur toute la longueur de l'in-
terférogramme.

quantiques explique? en partie la différence avec les facteurs de qualité de 10° observés sur
GaAs sans milieu actif [127, 128]. On note que pour des puissances supérieures a 400 pW,
la largeur de raie continue a dimininuer, conformement a la formule de Schalow-Townes.
Par contre, pour des puissances supérieures & 700 pW, la largeur de raie tend a augmen-
ter. A ces puissances, nous ne pouvons pas négliger 'impact des effets thermiques dus
la forte puissance d’excitation sur des objets ayant une faible capacité a évacuer la cha-
leur (U'interface air-semiconducteur ne présente par un bon coefficient conducto-convectif).
L’impact des effets thermiques est corroboré par un déplacement du mode sur plusieurs nm
vers les hautes longueurs d’onde & partir de 500 yW sous excitation continue (voir figure
5.11). Pour des puissances plus élevées, ces effets thermiques peuvent méme induire une
destruction irreversible de la membrane. Nous reviendrons sur ce point dans le paragraphe
5.5.2.

5.4 Mesure de 'effet Purcell 4 300 K

5.4.1 Facteur de Purcell et largeur homogéne des émetteurs

Avec de tels facteurs de qualité, nous pouvons nous attendre & de forts effets Purcell.
Rappelons que le facteur de Purcell F}, est directement proportionnel au rapport Q/V. Il
nous reste a estimer le volume modal de ce type de cavité. Pour cela, des simulations FDTD
(pour Finite Difference Time Domaine) ont été réalisées au laboratoire par M. Larqué?.

211 est en effet difficile de définir avec certitude la puissance correspondant a la saturation du milieu &
gain

3Pour plus de détails sur la méthode de calcul FDTD, le lecteur peut se reporter a ses travaux de thése
[117]
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F1G. 5.6 — (a) Tracé de l'interférogramme pour une cavité a ’double hétérostructure’ (on
enregistre seulement la moitié de [interférogramme, correspondant o des différences de
marche positives, pour limiter la durée des acquisitions); (b) Logarithme du contraste de
Uinterférogramme (a). On représente en trait plein un ajustement linéaire de ce tracé.

Ces simulations sont faites & partir des photos des cavités prises au microscope électro-
nique & balayage afin de prendre en compte la majeure partie des défauts de fabrication
(irrégularités dans la forme et taille des trous, irrégularités dans la période). Les résultats
donnent un volume modal de 1.2 (A/n)?. En utilisant la formule 4.17, on s’attend donc &
un facteur d’accélération de I’émission spontanée F' de 1’ordre de 2750, pour des dipdles en
résonance spatiale et spectrale avec le mode spectral et colinéaire au champ électrique.
Nous verrons dans ce paragraphe que la valeur mesurée différe de la valeur théorique
de plusieurs ordres de grandeur. Ceci provient notamment du désaccord spatial et spectral
des émetteurs par rapport a la cavité. De plus, le facteur de Purcell Fj, est limité si la
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F1G. 5.7 — Evolution de la largeur spectrale du mode en fonction de la puissance d’excitation
(carré). On représente également l'intensité collectée en fonction de la puissance de pompe

(rond). Les droites représentées servent de repére visuel.

largeur spectrale 6\, de 'émetteur est plus grande que celle de la cavité : Si on introduit
le facteur de qualité équivalent a ’émetteur QQ¢,,, 'amplification de I’émission spontannée
F' s’écrit :

. 4
1 fS ‘E(:c,y)‘ dxdy

=57 5 — 5 F, (5.26)
(E(x,y)‘ fs(E(w,y)( dxdy
en notant S la surface du mode de la cavité et avec
3 Qem(\/n)3
_ 3 Qem(M/n) (5.27)

P g2 Very
Le premier terme 1/2 dans I'expression de F résulte de l'orientation aléatoire des dipoles
dans le plan de la cavité et le deuxiéme prend en compte la distribution spatiale aléatoire
des dipoles dans la cavité. Ce terme est estimé a 0.17 par des calculs FDTD. Le dernier
terme F), est le facteur de Purcell maximum obtenu avec un dipéle unique résonnant en
parfaite résonnance avec la cavité et spatialement accordé avec le mode. Par conséquent,
en prennant un volume effectif V¢ de 1.2(A\/n)3, on obtient : F = Q¢p, /186 . Comme la
valeur de Q.,, n’est pas mesurable & 300 K #, nous pourrons la déduire de la mesure de F.

5.4.2 Mesure du taux d’accélération d’émission spontanée

Pour mesurer le facteur d’accélération de I’émission spontanée, nous nous somimes
placés a des puissances correspondant a la transparence des boites, soit 18 pW en exci-
tation pulsée (800 nm). Nous avons ensuite mesuré la durée de vie respectivement hors

“des 60 K, nous avons vu au chapitre 3 qu'’il est impossible d’extraire une largeur & mi-hauteur d’une

boite unique



Application a la réalisation de 'NanoLaser’ a boites quantiques émettant a 1.55 pm 159

et en résonnance avec la cavité. Les mesures hors résonnance sont faites sur une partie
de I’échantillon non-processé. On observe une nette accélération de ’émission spontanée
lorsque 'on se place a resonnance avec la cavité (voir figure 5.8).

Histogramme normalisé

0’01 " 1 " 1 " 1 " 1 " 1 "
2000p 0,0  200,0p 400,0p 6000p 800,0p  1,0n

Temps (s)

Fi1G. 5.8 — Histogrammes de durée de vie hors de la cavité (sur un ensemble de boites
quantiques) a 1538 nm (cercle), et en résonnace avec la cavité (carré)

Dans les deux cas (pour des boites en et hors résonance), on retrouve une durée de
vie bi-exponentielle déja mentionnée au chapitre 2. Notons szf les durées de vie, ou i = [, ¢
désigne les temps longs et courts respectivement et j = 0 ou cav désigne les temps mesurés
hors cavité et en résonance respectivement. De la méme facon qu’au chapitre 2, les courbes
sont ajustées par la formule suivante, qui prend en compte la réponse des détecteurs :

2 _ gt
o tTj
)
\/507'].

avec o la largeur temporelle de la réponse du systéme de mesure (70 ps). Les amplitudes

I(t) = Z aie(Ug/Q(T})Q)—t/T}(l — Erf( )) (5.28)

i=l,c

a; sont des parameétres ajustables ainsi que TJZ Les valeurs de szf sont regroupées dans le
tableau 5.9.

Le rapport des temps 7

tav/ T nous permet de déterminer le facteur minimum d’ac-

célération de I’émission spontannée F', qui est de 'ordre de 3. Cette mesure est la premiére
démonstration directe d’effet Purcell sur un ensemble de boites InAsP émettant a 1.53 pm
et & 300 K.

Pour une accélération de 2.7, on obtient, grace & la formule 5.27, un @, de 'ordre
de 500. On obtient donc une valeur de ., de l'ordre de 3 nm & 300 K. Ce résultat n’est
pas en désaccord avec les mesure faites a basse température dans le chapitre 3. En effet

la largeur de la boite vaut 45ueV a 4K (6 x 1072 nm) et 440 pueV (0.6 nm) & 61 K. Dans

th
em

I’hypothése d'un élargissment linéaire, on trouve dAL?, de 2.7 nm & 290 K, ce qui correspond

a la déduction faites avec le facteur de Purcell.

Ces mesures sont la premiere démonstration d’une accélération du taux d’émission
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Hors résonance Mode de cavité Rapport des temps

(=0 (G = cav) o

(ns) (ns) Teaw/ T0
Temps long (i = 1) 2.14 £ 0.28 0.77 £ 0.06 2.8 £ 0.6
Temps court (i = c) 0.20 £+ 0.02 0.07 £ 0.03 2.6 + 0.3

FiGg. 5.9 — Tauz d’émission spontanée mesurés hors de la cavité et dans la cavité, a 1538

nm

spontanée sur des boites InAsP/InP & 1.54 um, par mesure directe de la durée de vie.
Malgré des facteurs de qualité tres éleves (44000) et des volumes faibles (de l'ordre de
(A/n)3), l'accélération reste limitée par I'élargissement homogéne des boites quantiques a
300 K. Ces mesures démontre également que théoriquement le facteur G doit étre élevé
dans ce type de structures (3 = F/(F + +)). Les paragraphes suivant auront pour but de
caractériser I’émission de ce type de laser a boites quantiques.

5.5 Mise en évidence d’effet laser & 300 K

Dans les commentaires de la figure 5.7, nous avions signalé que l'intensité augmen-
tait de facon fortement non-linéaire & partir de 400 uW, sous excitation continue. Nous
montrerons dans ce paragraphe que cette augmentation non-linéaire est la signature d’'un
effet laser. Nous montrerons que cet effet laser est également observable sous excitation
impulsionnelle. Dans un premier temps, nous détaillerons les différents types de classe de
laser et les impacts sur le passage du seuil. Nous tenterons d’interpréter nos mesures de
corrélations en régime impulsionnel, afin d’estimer le facteur [ et le type de laser que nous

avons réalisé et caractériseé.

5.5.1 Classification des lasers

Dans ce paragraphe, nous allons introduire le modeéle développé dans [129] par
Van Druten et al., et nous intéresser au calcul théorique du facteur de Fano prédédement
introduit. Nous pouvons reprendre les équations 5.2 et 5.1, 1égérement modifiées, en suivant
le formalisme de [129]. Les deux équations couplées de 1’évolution du nombre de photons
n et des porteurs N s’écrivent® :

dN

7 S — YspIN — ByspnN (5.29)
dn
E = —Fcn + /B'yspnN + Rsp (530)

on ne parle plus ici de densité de photon ou de porteur

5
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avec S le taux de pompage, Ry, = N 37, le taux d’émission spontanée dans le mode laser,
I'c = 1/7. l'inverse du temps de vie des photons dans la cavité et vs, = 1/7sp le taux
d’émission spontanée. En régime stationnaire, le nombre de porteurs Ny et le nombre de
photons ng sont donnés par :

Np= ac "o (5.31)
ﬂ’ysp no+1
M
1o (5.32)

1—|—5n0:n0+1

avec M = Sf/T'. le taux de pompage normalisé, correspondant a la définition classique du
seuil "gain=perte". On obtient facilement que ng = 8~%/2 quand M = 1. La linéarisation
des équations 5.30 autour du seuil (n = ng+ dn et N = Ny + 0N) s’écrit :

ON = =75 NoBon — ynON (5.33)
on = —ynon + Bysp(no + 1)dN (5.34)

en introduisant vy = /(1 + Bnog) et v, = I'e/(no + 1) les taux "d’amortissment" des
fluctuations du nombre de porteurs et de photons. Nous allons voir que ces deux parameétres,
eux-mémes reliés aux parameétres clés de notre systéme (3, vsp, I'c), et leur rapport permet
de quantifier 'importance des fluctuations d’intensité du laser ainsi que le passage du
seuil. A partir des équations 5.34, il est possible de calculer (Frgno — 1)/ng = 9(2)(0) -1
[129, 130] :

1
_ — @) —1=1— N
(FFano 1)/”0 =g (O) =1 (1 T 1+ggo )(’YN + ’Yn) (535)
6”0
ou bien,
) 1 1
(Frano —1)/nog =g (O)—lzl—(1 1+Bno)(1 < ) (5.36)
+ BnZ T Ro(1+Bno)

en introduisant le rapport A = % et en négligeant la différence entre ng + 1 et ng. Le

facteur A sert généralement & distinguer deux catégories de laser : les lasers de classe A et
les lasers de classe B. Dans les lasers de classe A (la plupart des lasers a gaz), A < 1 alors
que dans les lasers de classe B (lasers solides et une majorité de diodes laser) A > 1. On
remarque dans I'équation 5.36, le passage d’une émission thermique (¢ (0) = 2) a une
émission cohérente (g(?) (0) = 1) se fait lorsque les deux termes de gauche sont proches de 1.

Dans les lasers de classe A conventionnel (3 < 1et A < 1), ces deux termes tendent
vers 1 trés vite au seuil (ng = s 2). Expérimentalement, en plus du seuil trés marqué sur
les courbes "L-L" (pour "Light in-Light out"), la transition de la cohérence est trés rapide
et le facteur de Fano admet un maximum en M = 1 (voir figure 5.10). Dans ce régime, la
cavité joue le role de filtre adiabatique et la cohérence du systéme est imposée par la cavité.

Pour les lasers de classe B et lorsque (3 est proche de I'unité, il faut considérer
le rapport des termes A et 8 pour estimer les fluctuations au niveau du seuil. On peut
introduire trois régimes distincts [131, 129] en fonction des paramétres A et (3 :
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— le régime macroscopique, définit par 3 < A~2. Dans ce régime, on retrouve les
méme caractéristiques que pour les lasers de classe A, & savoir une transition
abrupte du g(Q)(O). La plupart des lasers semiconducteurs (de classe B) fonc-
tionnent dans ce type de régime.

— le régime microscopique, définit par 3 > A~!, ou les fluctuations d’intensité
deviennent non négligeables méme apres le seuil. La lumiére émise posséde une
composante thermique, et ce apres le seuil M = 1. Sur la courbe du facteur de
Fano, cela se traduit par un décalage du maximum pour une puissance de pompe
M > 1 (voir figure 5.10).

— le régime mésoscopique, avec A~2 < 3 < A~! qui est une zone intermédiaire a
celles définies ci-dessus. Dans cette région, le maximum du facteur de Fano se
retrouve également pour M > 1 mais présente une largeur moindre que dans le
régime microscopique.

T
104 .
-
< 10° .
- = macroscopique 200 | -
A=Tchy Class B —_——
T o I " 150 | .
Class A 100 | ]
1 1 1 50 - -
108 108 107 10 1 ol
B 05 1 15 2 25
150 | I
I'c = 1/Durée de vie cavité 100 k i
y = 1/Durée de vie dipole b
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0 L N
0.9 095 1 1.05 1.1

F1a. 5.10 — Différentes classes (A et B) et régime (macroscopique, mésoscopique et micro-
scopique) des lasers en fonction des parameétres (3 et A

Compte tenu de nos estimations, qui se base sur de précédents travaux sur GaAs
[9], le facteur 3 de nos structures devrait étre de 'ordre de quelque 1071 De plus, A~! ~
5 x 10~! pour les temps courts et ~ 5 x 1072 pour les temps longs. Nous devrions donc
nous situer dans le régime microscopique ou mésoscopique. Dans les deux cas, on s’attend
a ce que le seuil statistique soit atteint plus tard que le seuil quantique.

Afin de caractériser expérimentalement nos lasers, nous avons procédé a des mesures
en pompage continu et impulsionnel. Nous nous interresserons a 1’étude de la puissance
de sortie en fonction de la puissance de pompe (courbes "L-L"), ainsi qu’aux mesures de
g (0). Apres avoir normalisé les courbes "L-L", nous remonterons au facteur de Fano afin
d’estimer le facteur (3 des lasers.
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5.5.2 Courbe "L-L" ; effets thermiques et normalisation

Interressons nous dans un premier temps & ’évolution de l'intensité collectée en
fonction de la puissance de pompe. Nous avons réalisé plusieurs études, a la fois en régime
impulsionnel (longueur d’onde d’excitation de 840 nm, impulsions de 3-5 ps a une cadence
de 80 MHz) et en continu (longueur d’onde d’excitation de 532 nm). Dans les deux cas,
lorsque l'on trace la courbe d’intensité émise en fonction dela puissance d’excitation en
échelle logarithmique, nous observons une courbe en forme de ’S’, caractéristique du pas-
sage d’un seuil laser en régime d’un controle de I’émission spontanée (voir figure 5.11).
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Fi1a. 5.11 — (a) Courbe 'LL’ en échelle logarithme (carré et rond) et longueur d’onde du
mode (étoile) en fonction de la puissance de pompe en régime continu (a) et impulsionnel

(b)
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Au dela d’une certaine puissance de pompe, U'intensité ne croit plus de facon linéaire. On
passe alors en régime d’émission stimulée. Sur la courbe 5.11 (a), en régime continu, on
observe une saturation et une diminution de l'intensité vers une puissance d’excitation de
1.5 mW. Nous attribuons cette saturation et cette diminution de l’intensité & la saturation
du gain et & 'apparition de pertes induites par des effets thermiques. Afin de rendre compte
de ce phénomeéne, analysons le comportement de la longueur d’onde du mode en fonction
de la puissance de pompe.

Longueur d’onde du mode et effets thermiques

Deux phénoménes sont a l’origine du déplacement de la longueur d’onde du com-
posant en fonction de la puissance d’excitation. En dessous du seuil, le décalage vers le
bleu de la longueur d’onde (vers les faibles longueurs d’onde) de résonance provient de
I'injection de porteurs. Lorsque la densité de porteur augmente, et c’est ce qu’il arrive sous
le seuil, I'indice optique du matériaux est légérement modifié, induisant un décalage vers
le bleu [124]. Au passage du seuil (P*"=2.4 kW.cm? en sortie d’objectif) , nous observons
une nette translation du mode vers le rouge, qui devient non-linéaire & forte puissance.
Ce phénomene a été observé a plusieurs reprises (voir par exemple [132]) et est attribué a
I’échauffement de la membrane. Cet échauffement provoque une déformation de la mem-
brane et une augmentation des pertes de la cavité par diffraction. L’intensité collectée
sature puis chute. Si nous continuons & augmenter la puissance de pompe, il est possible

de détruire la membrane®.

Lorsque l'excitation est réalisée en régime impulsionnel, on observe le méme com-
portement non linéaire sur la courbe "L-L". Concernant la variation de la longueur d’onde
du mode, nous observons seulement un décalage vers le bleu. Compte tenu de la longueur
d’onde d’excitation et du taux de répétition du laser impulsionnel de pompe, 1’échauffe-
ment thermique est moins important. Nous n’observons donc pas de déplacement du mode
vers les hautes longueurs d’onde. De plus on observe une saturation de l'intensité mais
jamais de diminution, et ce méme & une puissance dix fois supérieure & la puissance de
seuil. Cette saturation est atteinte lorsque tous les émetteurs sont saturés de porteurs. Afin
de se rendre compte du passage du seuil, nous avons également représenté sur la figure 5.12
Iintensité en échelle linéaire. On voit trés nettement la présence d’un seuil vers 10 uW,
suivie d'une augmentation fortement non-linéaire de l'intensité de sortie.

Rapport signal/bruit

Enfin, on notera que les rapports signal & bruit en régime impulsionnel et continu
sont de l'ordre de 30 dB (voir figure 5.13). Les boites situées hors-résonnance avec le mode
sont complétement inhibées. En régime continu, la puissance collectée au niveau de la
caméra InGaAs est de 'ordre du nanowatt.

Son évapore littéralement la membrane au niveau du spot laser d’excitation
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Fia. 5.12 — Courbe 'LL’ en régime impulsionnel en échelle linéaire

Puissance au seuil et normalisation des courbes "L-L"

En régime continu, la puissance de seuil est mesurée & 500 W au niveau de la
sortie de l'objectif, juste avant I’échantillon. Compte tenu de la taille du spot laser (5 ym),
de la reflexion a la surface de I’échantillon et du facteur de remplissage (20% de la lumiére
incidente [57]), la puissance réelle seuil vaut environ 490 W /cm? sous excitation continue.
La puissance collectée sur la caméra InGaAs est de 'ordre de 100 nW.

En régime impulsionnel, la puissance de seuil moyenne mesurée en sortie d’objectif
est de 13 uW. Ceci équivaut & une énergie par pulse de 0.16 fJ sur la taille du spot. Ceci
correspond & une énergie par pulse et par unité de surface de 161 nJ.cm?, en prenant en
compte le facteur 20% défini précédement.

Afin de caractériser le seuil de notre laser du point de vue quantique, nous devons
estimer le nombre moyen de photons dans la cavité (voir paragraphe 5.1.3). Considérons
que la puissance de seuil P, correspond au point d’inflexion de la courbe "L-L", soit
P, = 13uW. Soit (N) le nombre moyen de photons détectés par impulsion. Afin d’estimer
le nombre moyen de photons dans la cavité par impulsion 7, introduisons le taux d’efficacité
total de collection 7. Ce taux est en réalité le produit de quatre termes :

T = NecavMoptTspectlcam (537)

avec
— Neav la fraction de photons de la cavité qui sont effectivement collectés par 1’ob-
jectif de microscope. Cette fraction est déduite de simulations FDTD, qui per-
mettent de remonter au diagramme d’émission de la cavité. Cette fraction vaut
Neav = 0.004. Cette valeur est, comme attendu, relativement faible car la majeure
partie de ’émission se fait dans le plan du guide
— Nopt le taux de transmission du montage d’optique entre I'objectif et le spectro-
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F1G. 5.13 — Spectres du laser & cristal photonique sous excitation continue (a) et pulsée
(b), a des puissances de pompe deux (a) et trois (b) fois supérieures au seuil.

metre. Ce taux est mesuré grace a une diode laser a 1.55 pm et vaut : 74, = 0.7
~ MNspec la transmission du spectrometre a 1.55 pm, mesuré a : nspe. = 0.7
— Neam Vefficacité quantique de la caméra InGaAs, indiqué par le fabricant : 1.4, =
0.8
Ainsi, on estime le facteur 7 & environ 1.568 x 1073, Ceci nous permet de tracer le nombre
de photons dans la cavité en fonction de la puissance normalisée & Py, (figure 5.14). On
remarque qu’a Py, le nombre de photon dans la cavité vaut approximativement 1. Au
sens quantique, P, est bien la puissance de seuil du laser’. Sur la courbe 5.1, on voit que
pour des 8 de l'ordre quelque 1071, la définition quantique (n) = 1 équivaut encore a la

"On estime que la barre d’erreur sur le nombre de photon dans la cavité est de 'ordre de 20 %. Cette
erreur provient essentiellment du facteur ncav, les autres facteurs étant mesuré avec une meilleure précision.
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définition "gain=perte". Ce n’est que pour des 3 trés proche de 1 que ces deux définitions
différent.
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F1G. 5.14 — (Nombre moyen de photon dans la cavité en fonction de la puissance normalisée.

5.5.3 Mesures de corrélations et estimation de 3

Dans cette partie, nous allons comparer la valeur P, déterminée précédement, a
la valeur Py, correspondant au seuil statistique donné par le maximum du facteur de
Fano (voir paragraphe 5.1.3). Le facteur de Fano se déduit des mesures de corrélations (en
particulier la mesure de ¢(®(0)) que nous allons détailler.

Le dispositif expérimental est le méme que celui utilisé au chapitre 3 pour les me-
sures de corrélations sur boite unique, & la différence que le signal est filtré spectralement
par l'intermédiaire d’un filtre accordable fibré (Santec) avec une bande passante de 0.4 nm
et un facteur d’extinction de 20 dB. Un exemple de mesure est donné sur la figure 5.15
et ensemble des valeurs de g(®(0) est regroupé sur la figure 5.16. Compte tenu du faible
nombre de photons détectés sous le seuil, nous n’avons pas été en mesure de déduire expé-
rimentalement ¢2(0) pour des puissances d’excitations inférieures & 0.9P;.. Au niveau du
seuil, la valeur du g?(0) est largement supérieure & 1 et atteint 1.6 & Py,.. Nous mettons ainsi
en évidence le caractére thermique (chaotique) de la lumiére émise. La fonction d’autocor-
rélation & délai nul décroit ensuite lentement vers une valeur proche de 1, caractéristique
d’une émission cohérente (statistique Poissonienne). La transition du régime chaotique vers
un régime d’émission cohérente se fait sur une échelle de puissance d’excitation d’environ
une décade.

Ces observations coroborent les hypothéses selon lesquelles ce type de laser possede
un facteur g relativement élevé par rapport aux lasers conventionnels. Une fagon courante
d’estimer le facteur 8 (voir par exemple [133]) consiste & utiliser les équations d’évolution
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Fic. 5.16 — g© (0) et intensité intégrée en fonction de la puissance normalisée. Notons sur
cette figure que g (0) reste supérieur a 1 bien au dela de P—P"

en fonction de la puissance de pompe (courbes 'L-L’) et d’ajuster ces courbes avec des
modeéles théoriques. Or, le nombre de paramétre & fixer est trop important. Nous avons
tenté d’ajuster nos courbes avec cette technique mais deux ajustements avec deux jeux
de parameétres donnent des valeurs de 3 trés différentes. Une autre maniére d’estimer le
facteur 3 est d’utiliser le facteur de Fano.
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Calcul du facteur de Fano, estimation du facteur [

Observations On représente la courbe du facteur de Fano sur la figure 5.17 en utilisant la
formule 5.15 et la normalisation effectuée au paragraphe précédent en extrapolant les points
de la courbe "L-L’. Le facteur de Fano augmente a partir de P5¢% et atteint son maximum
pour une puissance Ppo% =~ 3P . Le comportement est proche de celui décrit dans
les courbes théoriques de la figure 5.10 pour le régime microscopique. Alors que
Pintensité croit de maniére non-linéaire a partie de P**, la fraction d’émission
spontanée reste non négligeable, et la transition vers un régime d’émission
cohérente n’est toujours pas atteinte. Cette observation est le point essentiel de ce
paragraphe car c’est la signature d’un régime de type microscopique et donc d’un facteur 3

élevé (>>0.1). L’analyse des courbes de Fano va nous donner un moyen d’estimer ce facteur.

Analyse des résultats Rappelons que pour des lasers standards, le passage du seuil
se traduit par un pic étroit sur la courbe de Fano au niveau du seuil & une puissance

notée Pf;g;}o. Pour des lasers de classe A, les deux seuils définis précédemment coincident :
Piewit = Pf;g;}o. Pour les lasers de classe B (A > 1) fonctionnant en régime microscopique

ou mésoscopique, les deux définitions du seuil ne coincident plus. Dans notre cas, on trouve
Prano o 3 17P, .

seutl T

0,1 1 10 100

14} .

g’(0)

1,2 _

1,0

0,1 1 10 100
P/P

seuil

F1G. 517 — (haut) Facteur de Fano en fonction de la puissance d’excitation ;(bas) Auto-
corrélation o délai nul en fonction de la puissance de pompe.

Dans [129], les auteurs relient la différence entre Py et Pf;%o au facteur (3 par

la formule :
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PFano
Pse—ml =1+ +/AB (5.38)
seuil

Cette formule est valable dans un régime mésoscopique et microscopique. La durée de vie
du photon dans la cavité peut étre déduite des mesures faites au paragraphe précédent. En
effet, on a :

Te=1/7.=w/Q (5.39)

avec (@ = 44000, on trouve 7. ~ 36ps. Nous avons également mesuré ’y;pl = 700ps (pour
les temps longs). Le laser se situe bien dans la classe B (75, > 7). En insérant ces résultats
dans I’équation 5.38, on trouve :

B =0.20 (5.40)

Si on considére les temps courts des émetteurs, alors A est proche de 1 et le modeéle
extrait de [129] n’est plus valable. Néanmoins, ’évolution de la courbe de Fano (maximum
du facteur de Fano pour une puissance P>P*") laisse supposer que le laser évolue dans une
zone frontiére entre le microscopique et le mésoscopique avec un 3 proche de 0.1.

5.5.4 Interprétation des résultats, modélisation de la transition laser

A partir du facteur 3, nous pouvons également remonter a la valeur Fj,,, maximale
du facteur de Fano qui est définie par deux formules suivantes, [129], en fonction du régime
meésoscopique ou microscopique (tout en considérant les temps longs pour les émetteurs) :

A
Fmaxfmeso ~ AFmazfmicro — 4_ (541)

g
Considérons dans un premier temps les temps longs des émetteurs. Alors A > 1. D’aprés
[129], si on suppose un régime mésoscopique, on trouve une valeur théorique de 12—~ =

19. Par contre, dans un régime microscopique, on trouve F* ~ 5. Or expérimen-

max—micro

talement nous trouvons Fy,d = 8.48. On se trouve donc dans un régime intermédiaire.
. v : : i VA vral

Sur la figure 5.18, nous avons représenté en noir la zone dans laquel notre laser devrait se
trouver. Compte tenu des incertitudes sur I'estimation du nombre de photons dans le mode
de cavité, on ne peut pas conclure avec certitude du régime dans lequel évolue notre laser,
que l'on considére les temps longs et courts pour les émetteurs. Par contre, il parait évident
que le comportement proche du seuil reléve de la présence de fluctuations quantiques du

champ.

5.5.5 Bilan sur 1’étude des caractéristiques de I’émission laser

A partir de I’étude de la fonction d’autocorrélation d’ordre deux 9(2)(0) et du fac-
teur de Fano, nous avons pu mettre en évidence le caractére singulier des lasers a boites
quantiques InAsP/InP a base de cristaux photoniques. L’établissement du régime cohé-
rent ne suit pas la méme physique que dans les lasers conventionnels & faible 3, et les
théories usuelles d’établissement du régime cohérent ne sont plus valide. D’un point de
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Fi1G. 5.18 — En noir : régime de fonctionnement du nanolaser

vue purement quantique, il serait intéressant d’étudier plus en détail cette transition. Plus
particulierement, si I'on part d’un état nombre & un photon (le premier photon émis dans
la cavité), comment 1’état cohérent se construit-il? A quel moment le régime dominé par
I’émission spontanée devient-il cohérent 7 Les lasers & boites quantiques a base de cristaux
photoniques offrent un bon moyen d’étude pour résoudre cette problématique. On peut
facilement en modifiant les parameétres du cristal faire varier 3 (on modifie principalement
le facteur de qualité), et donc étudier précisement son impact sur le seuil laser.

5.6 Conclusion et perspectives

Hormis la démonstration pratique d’un laser a boites quantiques émettant a 1.5 ym
a température ambiante, nous avons démontré dans ce chapitre que la physique méme de
ces lasers differe de la physique des lasers conventionnels. Ces lasers présentent de faibles
puissances de seuil, en régime continu et impulsionnel. Il a été démontré qu’avec des boites
quantiques InAs/GaAs, on pouvait atteindre de grande bande passante de modulation
directe et un temps d’allumage réduit. Dans notre cas, nous n’avons pas été en mesure de
mesurer expérimentalement la dynamique de ces lasers a cause de la résolution temporelle
de notre montage (100 ps) (voir figure 5.19). Concernant les dévellopements futurs, on peut
imaginer de réaliser des lasers pompés électriquement et de dévellopper des techniques
de couplage par fibre optique pour augmenter ainsi la collection. Enfin, concernant la
physique méme de ces lasers, une nouvelle approche au niveau théorique et une étude
expérimentale de l'influence des paramétres de cavité sur le facteur 5 permettraient une
compréhension plus fine de la transition laser. Au dela des premiers résultats présentés
dans ce mémoire, les travaux sur ces lasers se poursuivent au sein du LPN. Les études
envisagées concernent 1’étude du bruit de ces lasers et I’étude de 'impact des parameétres
géométriques des cavités sur le facteur 3 et sur la physique du passage du seuil laser par
rapport aux lasers conventionnels.
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Fi1G. 5.19 — Mesure de durée de vie du pulse pour différentes puissances de pompe (0.4,
0.7 et 1.1 x P"). Au niveau du seuil, le mesure est déja limitée par la résolution de notre
montage (trait plein)
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Conclusions et perspectives

L’objectif de ces travaux de thése était ’étude des propriétés optiques des boites
quantiques InAsP/InP obtenues par Epitaxie en Phase Vapeur aux OrganoMeétalliques.
L’application visée était la réalisation d’une source de photons uniques émettant & 1.5 um
pour une utilisation en cryptographie quantique. Pour cela, j’ai monté et développé un
montage expérimental de micro-photoluminescence afin d’étudier les propriétés de boites
uniques. Mon travail au laboratoire s’est fait en étroite collaboration avec les équipes d’épi-
taxie, les équipes de caractérisation structurale ainsi que les technologues en salle blanche
pour la réalisation des structures nanométriques : mésas et cavités a cristaux photoniques.

L’étude d’un ensemble de boites quantiques en fonction de la température a per-
mis de mettre en évidence la faible diminution de l'intensité totale intégrée & température
ambiante. Les mesures de durées de vie indiquent que les porteurs de charges, une fois
capturés dans la boite, sont peu sensibles & ’échappement thermique hors de la boite et &
d’éventuels défauts non radiatifs thermiquement activés. Par conséquent, ces observations
laissent envisager d’utiliser ces boites quantiques dans une source de photons uniques fonc-
tionnant vers 77 K (température de I'azote liquide). D’autre part, ces boites quantiques
sont de bonnes candidates pour la réalisation de milieu a gain pour des lasers & cristaux
photoniques émettant & 1.5 um et pouvant fonctionner & température ambiante.

Le dégroupement de photons, obtenu sur une boite quantique unique émettant a
1.3 pm, a 4 K, indique que les boites quantiques auto-organisées d’InAsP /InP peuvent en
principe étre utilisées pour la réalisation d'une source de photons uniques. Néanmoins, il
reste encore des barriéres technologiques a franchir pour réaliser une source de photons
uniques compétitive et utilisable dans un réseau fibré de communications. Concernant la,
longueur d’onde d’émission, nous n’avons pas été en mesure d’isoler correctement une boite
quantique unique émettant & 1.5 um. Les mesures de dynamique effectuées sur les objets
émettant & 1.5 ym démontrent pourtant un phénoméne de cascade radiative, ce qui laisse
envisager qu’il s’agit bien d’émetteurs de photons uniques. Pour la réalisation pratique
d’une source de photons uniques, nous avons vu qu’il était nécessaire de modifier ’environ-
nement électromagnétique de la boite quantique. L’insertion de ces boites dans des cavités
a cristaux photoniques permet & la fois d’accélérer la dynamique d’émission et de diri-
ger I’émission vers un mode particulier, adapté a la collection des photons ainsi produits.
L’accord spatial et spectral entre la cavité et les boites quantiques auto-organisées reste a
I'heure actuelle le probléme majeur. La croissance localisée de boites InAsP/InP permet-
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trait de palier & ce désacord. Des efforts technologiques sont développés au laboratoire pour
comprendre et controler finement la croissance des boites InAs dans des nano-ouvertures.
L’enjeu de ce controle est important car il constitue la derniére brique avant la réalisa-
tion de composants innovants pour ’optoélectronique. Les applications sont nombreuses :
réalisation de sources de photons uniques, sources de photons indiscernables, ou méme
intriqués. On pourrait également controler le couplage entre la boite et la cavité et passer
entre un régime de couplage fort ou faible. On pourrait également imaginer des configura-
tions exotiques ou ’on place de facon contrélée deux boites accordées sur la méme cavité
et étudier leurs interactions.

Dans le dernier chapitre de ce mémoire, nous avons pu mettre en évidence un effet
laser & température ambiante, en utilisant les boites quantiques InAsP /InP, insérées dans
une cavité & cristal photonique de faible volume modal et de fort facteur de qualité. Hor-
mis l'intéret de ce type de lasers pour des applications en optoélectronique, ces lasers a
fort taux de couplage de 1’émission spontanée dans le mode laser présentent des proprié-
tés physiques singuliéres : I’établissement de 1’état cohérent, caractéristique dun laser, ne
suit pas le schéma des lasers conventionnels. De nouveaux modéles sont nécessaires pour
caractériser 1’état quantique en sortie du laser en fonction des parameétres de cavité. Ex-
périmentalement, on peut envisager d’améliorer la collection du signal émis en couplant
par exemple la cavité avec une fibre optique par ondes évanescentes. La dynamique de
ces lasers, comme le temps d’établissement du mode et la bande de modulation directe,
présente également un enjeu dans les expériences futures.

En conclusion, ces travaux de thése ont apporté une connaissance suplémentaire sur
les propriétés optiques fondamentales de boites auto-organisées d’InAsP/InP. Les données
acquises serviront a la compréhension d’objets nouveaux comme les boites localisées. Cer
derniéres peuvent constituer la base pour des sources innovantes d’états quantiques dans
le domaine de I'information quantique. Enfin, I’étude des nanolasers & fort § offre un outil
de choix pour la compréhension fine de I’établissement du régime laser dans des cavités
contenant "peu" d’émetteurs. Par exemple, que se passerait-il dans le cas ultime d’un
émetteur unique dans une cavité a fort G 7
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