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Résumé
Résumé Le sièle dernier a vu l'aomplissement de la méanique quantique, du trai-tement de l'information et de l'optique intégrée. Aujourd'hui, es trois domaines se ren-ontrent pour donner naissane à l'optique intégrée pour les ommuniations quantiques.Un des enjeux aujourd'hui dans e domaine est le développement de soures de photonsuniques et de lasers ompats aux longueurs d'onde des téléommuniations. Les émet-teurs étudiés dans e travail de thèse sont des boîtes quantiques InAsP/InP [001℄ obtenuespar Epitaxie en Phase Vapeur aux OrganoMétalliques (EPVOM). Il a été démontré, parl'intermédiaire de mesures spetrales et des mesures de durée de vie, que es émetteursprésentent les aratéristiques néessaires en vue des appliations visées. Plus partiuliè-rement, la mise en évidene expérimentale d'un dégroupement de photons, à partir d'uneboîte unique, valide la possibilité de réaliser une soure de photons uniques. En parallèle,des études sur les lasers à ristaux photoniques de faible volume modal et fort fateur dequalité, utilisant les mêmes boîtes quantiques à température ambiante, ont montré des pro-priétés originales, partiulièrement sur la physique au niveau du seuil laser. La di�érene deomportement au niveau du seuil, par rapport aux lasers onventionnels, s'explique dansnos strutures par le fort taux de ouplage de l'émission spontanée dans le mode laser.Mots lés Boîtes quantiques InAsP/InP, Semionduteur III/V, Spetrosopie, Sourede photons uniques, Cristal photonique, LaserOptial properties and time-resolved photoluminesene of InAsP/InP [001℄quantum dots ; Appliation to the realization of single photon soures andphotoni ristal lasers emitting at teleommuniation wavelength.Abstrat The last entury saw the advent of quantum mehanis, information proes-sing and integrated optis. These �elds lead to the integrated optis for quantum ommu-niation. One of the hallenges is the development of single photon soures and ompatlasers operating at teleommuniation wavelength, for quantum ryptography and quan-tum information appliations. In this work, we present an optial study of InAsP/InP [001℄quantum dots, obtained by MetalOrgani Vapour Phase Epitaxy (MOVPE). It has beendemonstrated, through spetral measurements and time-resolved photoluminesene expe-riments, that these quantum dots present the harateristis neessary for the appliationsmentioned. Spei�ally, we have performed measurments with single dots and we learly7



Résumé 8observed a photon antibunhing. This quantum behaviour, validates the feasibility of asingle photons soure at teleommuniation wavelength. In parallel, studies on photonirystal lasers, with low modal volume and high quality fator, using the same quantumdots at room temperature, showed original properties, speially near the threshold regionof the lasing transition. The di�erene between onventionnal lasers and our strutures isexplained with the high spontaneous emission oupling through the avity mode.Key words InAsP/InP quantum dots, III/V Semiondutor, Spetrosopy, Single pho-ton soure, Photoni rystal, Laser
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Introdution
Les boîtes quantiques onstituent un sujet de reherhe très atif depuis le débutdes années 1980 [1℄. Dans es objets nanométriques, le fort on�nement tridimensionneldes porteurs entraîne des propriétés physiques originales omparées aux puits quantiques(on�nement unidimensionnel des porteurs). Les boîtes quantiques ont notamment étéproposées dans le but d'améliorer les performanes des lasers à puits quantiques déjà exis-tants [2℄. Dans es travaux, les auteurs prédisent des ourants de seuil plus faibles, ainsiqu'une faible dépendane à la température de e ourant de seuil, omparée aux lasersà puits quantiques. Depuis es préditions, de nombreuses réalisations de lasers à boîtesquantiques ont été reportées (voir par exemple [3℄ pour la première réalisation d'un laser àboîtes quantiques modulé à 10 GHz). La maîtrise de la roissane des boîtes auto-organiséesd'InAs/GaAs par Epitaxie par Jet Moléulaire a fait de es boîtes quantiques émettantvers 1 µm un objet de hoix dans les laboratoires.Parallèlement à es développements, ave l'observation des premiers e�ets du on�-nement tridimensionnel (tels que la séparation nette des niveaux d'énergie [4℄, l'émissionquasi-monohromatique à basse température et des e�ets oulombiens marqués), l'idéed'utiliser une boîte quantique omme atome arti�iel est apparue. Les expérienes deKimble et al. [5℄ avaient déjà démontré la possibilité de réaliser une soure de photonsuniques ave un atome isolé. Dans le domaines des semi-onduteurs, les premières expé-rienes de dégroupement de photons ont eu lieu en 2001 ave les travaux de C. Santori etal. [6℄. Une telle soure est apable d'émettre à la demande des impulsions ontenant un etun seul photon. En ryptographie quantique, e type de soure peut servir de base à desprotooles de ommuniation garantissant une on�dentialité parfaite [7℄.Pour des appliations à la ryptographie quantique et en optoéletronique, et pourpouvoir utiliser le réseau existant de �bre optique, il est néessaire d'avoir des soures dephotons uniques ou lasers émettant à 1.55 µm, longueur d'onde orrespondant au minimumd'absorption des �bres optiques utilisées dans les téléommuniations. Pour atteindre eslongueurs d'onde, plusieurs équipes se sont mis à étudier des boîtes quantiques InAs/InP,pouvant émettre jusqu'à 2 µm.L'objet de e travail est d'étudier les propriétés optiques et dynamiques de boîtesuniques d'InAs/InP, obtenue par Epitaxie en Phase Vapeur aux OrganoMétalliques (EP-VOM). Au Laboratoire de Photonique et de Nanostrutures, l'étude de e système a om-13



Introdution 14mené depuis 2004 ave les travaux d'I. Sagnes, G. Saint-Girons et A. Mihon [8℄. Au débutde ma thèse, l'équipe du laboratoire possédait déjà la maîtrise de la roissane des boîteset la photoluminesene des boîtes pouvait être aordée à 1.55 µm. Cependant, il étaitnéessaire de développer un ban de mesure adapté à l'étude de boîtes individuelles envue de la réalisation d'une soure de photons uniques à 1.55 µm. Mon travail de départ aonstitué à monter ette expériene de miro-photoluminesene et d'étudier les propriétésoptiques des boîtes à l'éhelle de l'émetteur unique. Au fur et à mesure de e travail dereherhe, les propriétés de luminesene des ensembles de boîtes quantiques m'ont amenéà envisager d'utiliser es objets omme milieu à gain pour la réalisation de lasers à base demiroavité à ristaux photoniques.Le premier hapitre de e manusrit sera onsaré à la présentation du ontextegénéral de e travail de reherhe. Nous introduirons pour ela les onepts de la rypto-graphie quantique et de soure de photons uniques. Nous aborderons également l'intérêtde la réalisation de lasers à fort taux de ouplage de l'émission spontanée au mode laser.Le deuxième hapitre sera onsaré à la présentation plus détaillée de la roissanedes boîtes quantiques InAs/InP. Nous présenterons également les dispositifs qui nous per-mettent de aratériser es objets quantiques. Nous �nirons e hapitre par une analysedétaillée des propriétés d'un ensemble de boîtes quantiques : propriétés struturales, op-tiques et dynamiques.Dans le hapitre 3, nous analyserons ette fois les propriétés des boîtes quantiques àl'éhelle unique. Nous mettrons en évidene expérimentalement un phénomène de asaderadiative ainsi qu'un dégroupement de photon sur une boîte unique à 1.3 µm à 4 K.Dans le hapitre suivant, nous aborderons les e�ets d'életrodynamique quantiqueen avité. En e�et, pour réaliser une soure de photon unique e�ae, outre l'émetteuren lui-même, il faut pouvoir améliorer la dynamique d'émission et rediriger un maximumde la lumière émise dans un mode privilégié de olletion. Ces deux e�ets sont possiblesen insérant les émetteurs dans une avité à ristal photonique. Après une présentationdu adre théorique, nous aborderons les stratégies utilisées au laboratoire pour réaliser detelles avités.Le hapitre 4 sera onsaré aux lasers à boîtes quantiques à fort ouplage de l'émis-sion spontanée. Nous présenterons les motivations pour la réalisation de tels lasers ainsi queleurs propriétés physiques attendues. En�n, nous présenterons des résultats expérimentauxsur la démonstration d'e�et laser à 1.5 µm à température ambiante. Nous disuterons de laphysique partiulière du passage du seuil, grâe notamment à des mesures de orrélationsde photons.En onlusion, nous dresserons le bilan de ette étude et aborderons les appliationsfutures possibles.
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Chapitre 1Contexte général
1.1 Introdution à la ryptographie quantiqueDans un premier temps, nous allons introduire les deux appliations prinipalesétudiées pendant e travail de thèse. Ces deux appliations reposent sur l'utilisation deboîtes quantiques émettant à 1.55 µm. La première est la réalisation de soures de photonsuniques pour une utilisation en ryptographie quantique. La seonde est la réalisation denanolasers non-onventionnels qui présentent des propriétés originales omme la possibilitéd'obtenir de fortes bandes passantes de modulation direte (jusqu'à 10 GHz [9℄). Nousferons ensuite un rappel sur les proessus d'émission dans les boîtes quantiques semi-ondutries. Nous montrerons qu'elles peuvent émettre de façon déterministe des photonsun par un. Nous verrons également que les boîtes sur InP présentent la aratéristiqued'être peu sensibles à des défauts non radiatifs à haute température. Elles peuvent donêtre utilisées omme milieu à gain dans des mirostrutures pour réaliser des lasers émettantà 1.55 µm à température ambiante.1.1.1 Prinipe de la ryptographie

Fig. 1.1 � Extrait de la bande dessinée 'Le hat' de Philippe GelukDepuis environ 3000 ans, les hommes ont herhé à oder des informations a�nqu'elles ne puissent être lues que par ertaines personnes bien identi�ées. C'est notamment17



Contexte général 18dans le domaine militaire que les manières de oder les plus diverses ont été inventées. Onappelle la ryptographie l'art de transformer un message et de le rendre inompréhensibleaux yeux d'un espion et lisible seulement par son interlouteur. Aujourd'hui, les besoinsen ryptographie sont devenus énormes, à la fois dans le domaine militaire mais égalementpour séuriser les données numériques (éonomie, Internet et paiement életronique...).Les tehniques ont beauoup évolué, passant des moyens rudimentaires pour mas-quer physiquement l'ériture1, à des systèmes plus ou moins omplexes de odage mathé-matique. Mais dans tous les as, le shéma reste le même : Une personne (que l'on appelleraAlie2) déide d'envoyer un message à Bob. Pour ela, elle ode son message à l'aide d'unelé. Le message est don odé et peut être envoyé par un anal quelonque à Bob. Cedernier possède également une lé qui va lui permettre de déoder le message et d'obtenir�nalement le message lisible d'origine.Ce protoole est basé sur l'éhange de la lé. En e�et, si un espion (Eve) s'emparede la lé, il peut alors déoder le message. L'éhange de ette lé représente la faille deséurité. Dans les systèmes de ryptographie, on identi�e deux grandes atégories :� Les systèmes à lé privé symétrique ;� Les systèmes à lé publique asymétrique.Dans le premier as, on parle de lés symétriques ar la lé de hi�rement et la léde déhi�rement sont identiques. Cette tehnique pose deux problèmes. Premièrement, ilfaut trouver un moyen sûr de transmettre les lés, et de plus, si le réseau s'étend à plusde deux personnes, le nombre de lé à éhanger devient trop important. Cependant, il fautnoter que e système peut se révéler très sûr voire même 100% �able si la lé est aussilongue que le message et si elle est à usage unique (ode de Vernam).Dans les systèmes à lé publique, le but est de rendre sûr le transfert de lé. Imagi-nons que Bob rée une lé privée et une lé publique lui orrespondant. Ces lés publiquespeuvent être envoyées à di�érentes personnes, notamment Alie, le tout par un anal las-sique. Ce dernier peut alors oder son message ave la lé publique et l'envoyer à Alie quisera la seule à pouvoir le déoder ave sa propre lé privée. Dès lors, si le message était luimême une lé, Alie et Bob se retrouvent ave deux lés que personne à auun momentn'a pu déhi�rer. Le reste de la ommuniation ryptée peut se faire de manière symétrique.Le ode RSA inventé en 1977 par R. Rivest, A. Shamir et L. Adleman est un odeà lé publique très largement répandu dans les réseaux de téléommuniations atuelles. Ilest basé sur la multipliation et la fatorisation en nombres premiers de grands nombres,supérieurs à 150 hi�res. Voii en quelque lignes les prinipales étapes du odage en RSA :� Bob hoisit deux nombres premiers p et q ;� Il alule ensuite le nombre n = p × q et herhe ensuite un nombre e aléatoire1Durant l'antiquité, l'ériture était masquée par l'utilisation d'une enre élaborée ave du jus de itron2Dans la ommunauté des ryptographes, le hoix d'Alie et Bob ave Eve pour espion reste uneonstante...



Contexte général 19qui est premier ave (p− 1)× (q − 1). Le ouple (n, e) onstitue la lé publique.� Il alule ensuite le nombre d tel que e × d = 1 mod[(p − 1) × (q − 1)]. Il gardeensuite e ouple (n, d) qui onstitue sa lé privée.� Alie qui a reçue la lé publique peut enoder son message (m) en appliquant laformule c = me mod[n].� Bob reçoit e message odé et applique alors sa lé privée : Bob(c) = cd mod[n] =

me×d mod[n] = m mod[n] = m.Tout le monde peut utiliser la lé publique pour rypter un message. Par exemple,Bob peut di�user sa lé publique sur Internet ou par tout autre anal. Si Alie veut envoyerson numéro de arte banaire à Bob, elle herhe la lé publique de Bob pour pouvoirrypter son message. Seul Bob onnaît les nombres p, q et d. La seule façon pour un espion(Eve) de déoder le message est qu'elle trouve le nombre d, e qui revient à trouver lafatorisation de n par p et q.La séurité de e système repose don sur une onjeture mathématique qui stipulequ'il est très di�ile de fatoriser un nombre en fateur premier surtout si le nombre dedépart ontient un nombre de hi�res supérieurs à 100. Cette onjeture repose sur lesalgorithmes mathématiques onnus de fatorisation et sur la puissane atuelle des ma-hines de alul. Mais, on peut très bien imaginer que l'on puisse trouver des algorithmesplus puissants et même utiliser les futurs ordinateurs quantiques qui permettraient théo-riquement de diminuer drastiquement les temps de alul pour la fatorisation de grandsnombres en nombres premiers. Un première démonstration expérimentale de la fatorisa-tion du nombre 15 ( !) en suivant un algorithme quantique a été publié en 2001 [10℄ etdernièrement [11℄ sur un iruit photonique.Pour toutes es raisons, une partie de la ommunauté sienti�que s'est tournée versun moyen sûr de transmettre une information (lé de odage). Cette fois, la méthode nerepose plus sur une onjeture mathématique mais sur les lois de la physique. Il s'agit dela ryptographie quantique.1.1.2 Cryptographie quantiqueLa ryptographie quantique a pour but de fournir un protoole sûr a�n de trans-mettre une lé de odage dé�nie préédemment. Si jamais l'éhange de ette lé est sûr,alors les deux interlouteurs peuvent utiliser un système de ommuniation symétrique.Plusieurs protooles de ryptographie quantique existent [12, 13℄, utilisant soit des souresde photons uniques (variables disrètes) ou des soures intenses (variables ontinues). Leodage se fait alors sur un état quantique de la lumière tel que la polarisation, la phase,l'énergie ou même la fréquene du photon. Prenons pour illustrer nos propos le as d'unodage de l'information sur l'état de polarisation d'un photon unique.Nous devons disposer de deux bases distintes pour oder l'information. Le plussimple est de hoisir une base |H〉 et |V 〉 de polarisations retilignes (pour Horizontale etVertiale) et |D〉 = 1/
√

2 |H〉+i/
√

2 |V 〉 et |G〉 = 1/
√

2 |H〉−i/
√

2 |V 〉, base de polarisation



Contexte général 20irulaire (pour Droite et Gauhe) (voir �gure 1.2). Ces deux bases étant orthogonales,l'information ne peut être lue que si l'on onnaît la base de polarisation dans laquelle ellea été odée. Si par exemple un photon est préparé dans l'état |Φ〉 = |H〉 alors il aura uneprobabilité 1/2 d'être déteté sur les deux états de la base [|D〉,|G〉].
Fig. 1.2 � Shéma représentant les états de polarisation possibles des photons.La séurité de e protoole réside dans le théorème de non lonage de la méaniquequantique : il n'est pas possible de opier parfaitement un état quantique inonnu (dont onne onnaît pas la base de projetion). La lé étant odée de manière aléatoire sur l'une desdeux bases, un espion qui serait suseptible de reueillir l'information ne saurait pas dansquelle base e�etuer la mesure et ne pourrait pas renvoyer exatement la même information.Nous présentons dans la suite le protoole de ryptographie le plus simple (BB84),dé�ni par Charles Bennett et Gilles Brassard, qui utilise des variables disrètes odées surdes photons uniques et qui est une réalisation onrète de la méthode de ryptage dé�-nie préédemment. Ce protoole est atuellement le plus utilisé en ryptographie quantique.

Fig. 1.3 � Illustration de prinipe du transfert de lé par un anal 'quantique'. Le messageodé est transmis à travers un anal 'lassique' (�bre optique, ondes radio, ...)Dans e protoole, Alie et Bob peuvent par exemple oder l'information sur lapolarisation du photon. Les photons sont préparés et mesurés suivant les deux bases dé-�nies i-dessus (voir �gure 1.2). On distingue deux anaux de ommuniation (voir �gure1.3). L'un est dit 'quantique' où l'éhange de lé va se faire et l'autre dit 'lassique' quiontient le message odé (mail, doument, et...). A l'intérieur du anal quantique, les deuxinterlouteurs proèdent de la façon suivante :



Contexte général 21� Alie hoisit une base au hasard ainsi qu'une polarisation dans ette base etenvoie le photon à Bob.� Bob hoisit aléatoirement une base de mesure. Il note le résultat de sa mesureainsi que la base hoisie.� Au bout d'un ertain nombre de bits envoyés, Alie et Bob omparent les basesutilisées et éartent les bits ayant été préparés et mesurés dans une base di�érente(en moyenne un évènement sur deux).� Bob ompare une partie de la lé ave elle d'Alie par un anal lassique (lalongueur de lé omparée est insu�sante en elle même pour déhi�rer l'ensemblede la lé). Cei leur permet d'évaluer le taux d'erreur lors de l'éhange.� Les bits validés onstituent la lé serète qui peut être utilisée pour oder unmessage (ode de Vernam par exemple). En l'absene d'intrus, le tableau 1.4résume es étapes.Alie envoie aléatoirement des bits 0 1 0 1 0 0 1 0 0 1 1 1(0 ou 1) dans deux bases di�érentes × + + × + × × + × + + ×Bob mesure aléatoirement dans × + + × × + × + × × + ×la base + ou × et enregistre le bit 0 1 - 1 1 0 1 0 - 0 1 1Bob annone publiquement sa baseet la ompare ave Alie ok ok - ok non non ok ok - non ok okLes bits de di�érentes basessont rejetés 0 1 - 1 - - 1 0 - - 1 1Fig. 1.4 � Prinipe d'éhange de lé par un anal quantique en l'absene d'intrus sur laligne. Lorsque les bits sont préparés et mesurés sur la même base (orrespondant aux bits1, 2, 4, 7, 8, 11, 12 sur le tableau), ils onstituent la lé aléatoire. Dans e tableau, ononsidère également que la ligne possède un taux de perte. Les bits 3, 9 sont perdus.Il faut enore véri�er que e protoole est sûr. Si Eve éoute le anal quantique, ellepeut faire la même hose que Bob, 'est à dire interepter les photons et faire une mesuresur l'une des deux bases. Elle doit ensuite reémettre un photon a�n que Bob ne se doute derien, mais elle a une hane sur deux d'envoyer un bit odé sur une mauvaise base. Ainsi, ily a une hane sur 4 que Bob reçoive une information erronée, e qu'il verra en omparantses mesures ave Alie. Ce shéma de prinipe est résumé sur le tableau 1.5. Dans etexemple, le bit 2 est faux. En pratique, Alie et Bob omparent une partie de la lé, etalulent le taux d'erreurs de e type. Si e taux est supérieur à une ertaine valeur, alorsla onversation est éoutée et la lé n'est pas sûre. Il faut don ouper la ommuniation.A l'heure atuelle, les protooles de ryptographie quantique ont été essentielle-ment réalisés à partir de l'utilisation de diodes lasers fortement atténuées [14, 15℄. Bienque les impulsions ohérentes de faible intensité délivrées par es soures ne soient quedes approximations d'impulsion à un photon, le protoole de transmission peut être in-onditionnellement sûr dans ertains as (orrespondant en pratique à une ommuniationà ourte distane). On omprend bien que si la soure a une probabilité trop importanted'émettre deux photons par impulsion, Eve pourrait très bien trouver un moyen de prélever



Contexte général 22Alie envoie aléatoirement des bits 0 1 0 1 0 0 1 0 0 1 1 1(0 ou 1) dans deux bases di�érentes × + + × + × × + × + + ×Eve interepte et renvoie - × - - × - × - - +ertains bits - 0 - - 1 - 1 - - 1 - -Bob mesure aléatoirement dans × + + × × + × + × × + ×la base + ou × et enregistre le bit 0 0 - 1 1 0 1 0 - 0 1 1Bob annone publiquement sa baseet la ompare ave Alie ok ok - ok non non ok ok - non ok okLes bits de di�érentes basessont rejetés 0 0 - 1 - - 1 0 - - 1 1Fig. 1.5 � Prinipe d'éhange de lé par un anal quantique en présene d'un intrus, Eve.Dans et exemple, Eve interepte ertains bits (2, 5, 7, 10) avant de les renvoyer. CommeEve ne onnait pas la base dans laquelle le bit a été préparé, le bit est renvoyé dans unebase aléatoire. Lorsqu'Alie et Bob omparent un ertain nombre de bits, le taux d'erreurest augmenté à ause de l'intervention d'Eve (as du bit 2).un seul photon et Alie et Bob ne se rendraient ompte de rien. Ce type d'attaque, dite PNSpour Photon Number Splitting, reste néanmoins di�ile à réaliser expérimentalement. Ene�et, Eve doit e�etuer dans un premier temps une mesure quantique non destrutive pourmesurer le nombre de photons dans un pulse. Si le pulse ontient plus d'un photon, Everenvoie un photon à Bob et stoke le deuxième photon dans une mémoire quantique enattendant que Bob fasse part à Alie de sa base de mesure [16℄1.2 Soure de photon unique e�ae pour des appliations àla ryptographie quantique1.2.1 Quelle soure/protoole pour quelle utilisation?Pour être �able, le protoole de ryptographie BB84, dé�ni préédement, requiertune probabilité d'avoir deux photons par impulsion, notée P2, prohe de zéro (P2 ≈ 0). Ene�et, la présene d'impulsions ontenant plus de deux photons ouvre une voie d'attaque àun éventuel espion. On peut néanmoins onserver la on�dentialité de la ommuniationen atténuant plus fortement le signal, e qui a pour onséquene de réduire le débit del'éhange. Ainsi, il faut don hoisir entre un réseau �able (ave une séurité maximale)et un taux de transmission réaliste. Ave une soure lassique, une séurité absolue orres-pond à un taux de transmission nul.Il existe plusieurs type de soures et di�érents protooles pour réaliser des dis-positifs de ryptographie quantique. Le degré de omplexité étant di�érent dans haqueprotoole, les ontraintes sont di�érentes et la gamme d'utilisation également. Sur la �-gure 1.6, sont représentées les di�érentes soures et protooles atuellement utilisés en
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Fig. 1.6 � Soures et protooles utilisés dans la ryptographie quantique, ainsi que les do-maine d'utilisation en terme de distane maximale de ommuniation sûre. Les limitesd'utilisation ont ependant des origines di�érentes selon les soures utilisées. Dans le asdes soures ohérentes, la possibilité d'une attaque PNS limite la distane de ommunia-tion. Dans le as des soures de photons uniques, la limitation provient prinipalement dubruit des déteteurs.ryptographie quantique. Le ritère majeur que l'on retiendra est la distane maximale deommuniation. Par exemple, pour de très ourtes distanes (<10 km), il existe des proto-oles de ryptographie utilisant des soures intenses et l'information se retrouve odée surdes variables ontinues [17℄. Pour des distanes de ommuniations plus importantes, lesprotooles vont reposer sur l'utilisation de variables disrètes.Le système le plus répandu atuellement 3 repose sur l'utilisation de soures ohé-rentes atténuées. En règle générale, une soure lassique produit des photons en suivantune statistique de Poisson. Si par exemple on essaie d'atténuer une telle soure dans l'op-tique d'obtenir un photon en moyenne, il subsiste une probabilité P2 non nulle d'avoirdeux photons dans l'impulsion. Cette probabilité vaut environ P2 ≈ P 2
1 /2 en notant P1 laprobabilité d'en avoir seulement un seul. Ce protole est don sensible à des attaques PNS.Pour palier à e défaut, on utilise des "leurres" (Deoy States). Nous n'entrerons pas dansles détails des protooles orrespondant et pour plus d'information, le leteur peut onsul-ter les référenes [18, 14, 19℄. On retient prinipalement que e proédé de ryptographieest �able sur des distanes plus ou moins ourtes (<50 km). En e�et, pour es protooles,Alie et Bob doivent mettre en ommun davantage d'information sur leur statistique dephotons reçus et envoyés que le simple hoix des bases utilisées dans le protoole BB84.Or, les pertes augmentent ave la distane de ommuniation, et au delà d'une ertainedistane, la quantité d'information non sûre (une partie de la lé serète) augmente. Au�nal, le débit "utile" d'information (séurisée) tend vers 0 pour des grandes distanes. Nousallons maintenant présenter le protoole de ryptographie basé sur une soure de photonunique.3Commerialisée par les soiétés ID Quantique, Smart Quantum, MagiQ, et.



Contexte général 241.2.2 Les ritères néessaires pour une soure de photons uniquesAtuellement, dans le domaine de la ryptographie quantique, le seul protoolepermettant d'établir des ommuniations à grande distane (>100 km) repose sur l'utili-sation de soures de photons uniques. De plus, on peut très bien imaginer dépasser les 130km en utilisant des relais quantiques. Dans e as, on utiliserait des soures de photonsintriqués et l'idée de la mesure est la même que elle utilisée dans les expérienes de té-léportation quantique. Pour le moment, l'utilisation de soures de photons uniques dansles réseaux atuels de ommuniations par �bre optiques se heurte prinipalement à desbarrières tehnologiques. Nous allons exposer dans la suite de e paragraphe quelles sontles aratéristiques attendues pour une telle soure.A�n de pouvoir intégrer une telle soure dans un réseau de ommuniation quan-tique, ette soure de photons uniques doit répondre à un ertain nombre de ritères pra-tiques. Un protoole d'éhange de lé par un anal quantique néessite un débit supérieurau GHz. On doit don être apable de produire des photons à la demande à des intervallesinférieurs à la nanoseonde. Dès lors, les soures de photons uniques annonés, reposantsur la onversion paramétrique, sont limitées à ause du temps néessaire pour déteter lepremier photon "annoneur". Les débits atteints ave e genre de soure sont de l'ordredu MHz. D'autre part, la longueur d'onde des émetteurs doit se situer aux alentours de1.55 µm. Cette longueur d'onde orrespond au minimum d'absorption à l'intérieur des�bres standard utilisées dans les téléommuniations. De plus, la largeur spetrale desémetteur doit être faible pour éviter des reouvrements spetraux ausés par la dispertionhromatique dans les �bres. En�n, on herhera à réaliser une soure ompate, pouvantfontionner à hautes températures (> 77K), et pouvant être pompée életriquement. Lesaratéristiques d'une soure de photons uniques idéale sont résumées dans le tableau sui-vant : Statistique Longueur FWHM Débit Température Exitationd'émission d'onde d'utilisationSoure idéale P1 ≈ 100% 1.55 µm < nm > GHz > 77 K életrique
P2 < 0.01%Fig. 1.7 � Caratéristique d'une soure de photon unique idéale pour des appliations à laryptographie quantiqueAujourd'hui, e type de soure n'existe pas. Une soure de photon unique "à lademande" est une soure purement quantique (voir hapitre 3.4.1). Un moyen "simple"et onnu pour réaliser une telle soure est l'utilisation de la transition fondamentale d'undip�le unique. Prenons par exemple le as d'éole d'un système à deux niveaux, ave unétat fondamental et un état exité ayant une durée de vie donnée τ . Supposons que l'on



Contexte général 25exite e dip�le par un train d'impulsions laser de durée σ très inférieure à τ (on vientpeupler l'état une seule fois par impulsion) et de taux de répétition T supérieur à τ . Alors,à haque impulsion, le dip�le se trouve dans son état exité pendant une durée τ puisretombe dans son état fondamental en émettant un photon. Il restera dans et état jusqu'àla prohaine impulsion exitatrie. Nous allons voir dans la suite quels sont les di�érentsmoyens d'isoler un tel dip�le.1.2.3 Catalogue des soures existantesIl existe di�érentes approhes pour isoler un dip�le unique. Il peut s'agir d'un atomeunique, d'un ion, d'une moléule, d'un défaut dans un ristal de diamant ou bien d'uneboîte quantique. Dans e paragraphe nous reviendrons sur les prinipales aratéristiquesde haune de es soures a�n de dégager elle qui répond au mieux aux ritères dé�nispréédemment.Atomes et ionsLa première démonstration de soure de photons uniques fut réalisée en 1977 [5℄ parKimble et al. en utilisant un jet atomique dilué d'atomes de sodium exités par laser. Cetteexpériene a permis d'observer un e�et de dégroupement de photon (un photon uniquearrivant sur une lame semi-ré�éhissante ne peut pas être déteté au même moment entransmission et en ré�exion). En 1986, Grangier et al. mettent en évidene un phénomènede asade radiative toujours à partir d'atomes [20℄. Un atome dans un état exité peutonduire à l'émission de deux photons, dont l'émission se fait de manière séquentielle. En1987, Diedrih et al. observent un dégroupement de photons à partir d'un ion piégé. Cettefois, un seul émetteur est isolé, mais es expérienes néessitent un important dispositifexpérimental, di�ile à mettre en ÷uvre en pratique.MoléulesDans les années 90, les e�orts se tournent vers la génération de photons uniques àpartir de moléules. Aux premiers abords, les moléules semblent être un exellent andi-dat : leurs aratéristiques himiques sont généralement très bien onnues, et il est assezsimple de préparer des éhantillons à faible onentration et d'isoler des moléules dansdes matries solides. De plus il est possible de faire fontionner es systèmes à températureambiante. Les premières expérienes de dégroupement de photons à partir de moléulesuniques ont eu lieu en 1992 sur des moléules de pentaène dans une matrie de para-terphényl, refroidies à 1.5 K sous exitation ontinue [21℄. Ce même système a aussi étéutilisé en 1999 pour réaliser ette fois une soure de photons uniques "à la demande" [22℄.La moléule d'Oxazine 720 fut également utilisée en 1996 [23℄, où les auteurs reportentpour la première fois la réalisation d'une soure de photons uniques à base de moléule,sous exitation impulsionnelle à une température de 10 K. Plus réemment des travauxfont état de soure de photons uniques "à la demande" à température ambiante [24℄.Malgré tout, le prinipal défaut des moléules est leur manque de photostabilité àtempérature ambiante. Toutes es moléules subissent sous exitation optique une transfor-



Contexte général 26mation himique irréversible et e après avoir émis un nombre �ni de photons (de l'ordre de106). Ce phénomène est onnu sous le nom de photoblanhiment, et intervient généralementaprès quelques milliseondes d'exitation à saturation. Notons qu'à très basse températureet pour ertaines moléules émettries, l'émission peut être parfaitement photostable.Cependant, la longueur d'onde de es émetteurs se situe dans la majorité des dé-monstrations aux alentours de 400-600 nm et ne onvient pas à une utilisation pour desommuniations quantiques à longue distane.Soures solidesUtiliser une soure solide revient à isoler à l'intérieur d'un matériau solide un dip�leunique, que l'on appelle plus ommunément un "atome arti�iel". On emploie ette déno-mination ar dans tous les as, on se rapprohe d'un système dont les niveaux d'énergiesont disrets tout omme un atome pris individuellement. Parmi les soures de photonsuniques solide, on dénombre trois grands systèmes :� Les entres olorés du diamant, omme par exemple le entre 'NV' orrespondantà un omplexe azote-laune dans le réseau ristallin ou le entre 'NE8' assoié àun omplexe Nikel-Azote ;� Les nanoristaux olloïdaux (CdSe/ZnSe par exemple) ;� Les boîtes quantiques semi-ondutries auto-assemblées sur di�érents types dematériaux semi-onduteurs III/V ou II/VI.Les entres olorés du diamantLe diamant est naturellement rihe en entres olorés. On en dénombre plusieursmilliers optiquement atifs répartis prinipalement dans le visible et prohe infra-rouge.Ces entres olorés sont toujours produits par la présene d'un défaut dans la maille ris-talline, omme par exemple la substitution d'un atome de arbone par un atome d'azote(N) et d'une liaison vaante (V) pour le entre "NV". Son avantage est sa photostabilitéintrinsèque à température ambiante. Sa durée de vie de l'ordre de 11 ns permet un tauxde répétition jusqu'à 10 MHz, et son e�aité quantique est prohe de l'unité [25, 26℄.L'existene de entres NV individuels dans le diamant massif a été mise en évidene expé-rimentalement en 1997 [27℄ et 1999 [28℄, mais sans observer de signature de dégroupement.Depuis, plusieurs travaux [29, 30℄ ont démontré expérimentalement des protooles de ryp-tographie quantique en utilisant es entres atifs. Néanmoins, l'inonvénient majeur dee dispositif réside dans la longueur d'onde d'émission (637 nm) et le débit d'informa-tion inférieur à 10 MHz. En�n, es entres présentent une largeur homogène relativementgrande (environ 50 nm4) e qui pose un problème d'étalement spetral si on envisage unetransmission �brée.4sauf pour le entre Nikel qui présente une émission plus étroite mais restant ependant à une longueurd'onde ≪ 1.5 µm



Contexte général 27Les nanoristaux olloïdauxIl existe une famille de entres émetteurs semionduteurs, que l'on peut manipu-ler à température ambiante. Un exemple est les nanoristaux de CdSe. Ces ristaux deCdSe, d'environ 3 nm de diamètre, sont entourés d'une "oquille" de ZnS. Ces objets seomportent omme une boîte quantique et sont assimilables à des atomes arti�iels (voirparagraphe suivant). La lumière émise présente la signature de dégroupement de photons[31, 32℄. Cependant l'émission d'un nanoristal de CdSe présente un lignotement [33℄ degrande période (de quelques minutes à plusieurs heures) attribué à des méanismes om-plexes d'ionisation et d'e�ets Auger [34, 35℄. Notons qu'il existe néanmoins des tehniquespour réduire es lignotement omme par exemple en ontr�lant l'épaisseur et la omposi-tion de la oquille de protetion. La longueur d'onde d'émission de es objets s'étend duvisible jusqu'au prohe Infra Rouge (IR), suivant leur taille et omposition. Si le positionne-ment de es nanoristaux à la surfae de ristal photonique permet néanmoins d'augmenterla olletion du signal [36℄, la mise en ÷uvre de e type de soure dans des réseaux �brésde ommuniations optique reste tout de même limitée.Les boîtes quantiques auto-assembléesLes boîtes quantiques semi-ondutries auto-assemblées ont été déouvertes en1985 ave les travaux préurseurs de J.Y. Marzin et al. [1℄. Ces boîtes sont dites auto-assemblées ar elles se forment spontanément à la surfae d'un substrat semi-onduteur.Les boîtes quantiques sont des îlots de semi-onduteurs de faible gap et d'une hauteurquelques nm, pour un diamètre de quelques dizaines de nm, dans une matrie de semi-onduteur de plus grand gap. Nous aborderons les méanismes de roissane des boîtesdans le hapitre 2. Ces boîtes reposent sur une �ne ouhe bidimentionnelle de matériau defaible gap que l'on appelle ouhe de mouillage. On a alors formation de puits quantiquestridimentionnels. Les niveaux életroniques à l'intérieur de la boîte sont quanti�és. Lesboîtes quantiques (ou quantum dots) de semi-onduteurs présentent de bonnes araté-ristiques à basse température (4 K). Ces émetteurs sont en e�et photostables, et le niveauexité a une durée de vie de l'ordre de la nanoseonde. Chaque désexitation d'une paireéletrontrou injetée dans la boîte produit l'émission d'un photon. Cependant, lorsqu'onexite une boîte quantique on injete plusieurs paires életron-trou. Il a été observé que lalongueur d'onde du photon dépend du nombre de paires életron-trou piégées dans la boîte.En utilisant un �ltrage spetral approprié, il est don possible d'isoler la désexitation duniveau ontenant une seule paire életron-trou (exiton) vers le niveau fondamental de laboîte vide de porteurs de harge. Il y a alors émission d'un et un seul photon. Ce méa-nisme d'émission fut proposé par J.-M. Gérard et al. [37℄ et véri�é expérimentalement parE. Moreau et al. [38℄. Nous aurons l'oasion de revenir sur les méanismes de formation etd'émission des boîtes dans le paragraphe suivant. Nous verrons également que le proessusde fabriation rend failement possible l'insertion d'une boîte quantique à l'intérieur d'unemiroavité. On est alors apable d'observer un régime de ouplage fort ou faible entre laboîte quantique et la avité [39, 40℄.Ce système est étudié depuis plusieurs années au LPN, notamment les boîtesInAs/GaAs obtenues par EJM (pour Epitaxie par Jet Moléulaire). Réemment, le la-



Contexte général 28boratoire a développé la roissane de boîtes InAsP/InP par EPVOM (pour Epitaxie enPhase Vapeur aux OrganoMétalliques) [41, 42℄. De plus, le laboratoire est doté d'équi-pements permettant des gravures post-roissane pour pouvoir modi�er l'environnementdes boîtes sur de l'InP(gravure de plots irulaires5, avités à ristaux photoniques). Cesystème est relativement réent et peu d'équipes dans le monde arrive à faire roître desboîtes quantiques sur InP par EPVOM. L'avantage de l'EPVOM réside dans son utilisationmassive dans le milieu de l'industrie, par omparaison ave des tehniques de roissanesous ultra vide omme l'EJM.Ces boîtes InAsP/InP onstituent la matière première de mes travaux de reherhe.L'étude depuis près de 20 ans des boîtes quantiques InAs/GaAs a permis une très bonneompréhension de e système. De nombreux e�ets quantiques ont été observés omme ledégroupement de photon pour la réalisation de soures de photons uniques [31, 6℄, la réa-lisation de soures de photons indisernables [43℄, et. Par ontre, les boîtes InAsP/InPsont un système enore réent, et de nombreuses questions se posent enore sur la physiquequi régie leur formation ainsi que leurs aratéristiques d'émission. Dans e mémoire, nousherherons don à établir les propriétés optiques de es boîtes à l'éhelle unique. Nous ver-rons qu'elles peuvent servir d'élément de base pour la réalisation d'une soure de photonsuniques ompétitive. De plus, l'étude de leurs propriétés dynamiques et de leur omporte-ment en fontion de la température, permettront de dégager des propriétés intéressantespour la réalisation de omposants photoniques innovants, omme des nanolasers à faibleseuil émettant à 1.55 µm à température ambiante.À partir de maintenant, nous allons étudier plus en détail e système. Avant deommener ette étude détaillée, nous pouvons résumer les prinipaux avantages des boîtesquantiques InAsP/InP i-dessous, tout en gardant en mémoire les deux appliations envi-sagées : la réalisation d'une soure de photons uniques, et l'obtention d'un milieu à gainpour des lasers à ristaux photoniques.Prinipaux avantages des boîtes quantiques InAsP/InP obtenue par EPVOM :� Longueur d'onde : de 1.2 µm à 2.2 µm (Rappel des prinipales bandes detéléommuniations : C-Band de 1.530 µm à 1.565 µm; E-Band de 1.36 µmà 1.46 µm; O-Band de 1.26 µm à 1.36 µm). Largeur spetrale à mi−hauteur(FWHM) inférieure au nanomètre.� Matériaux : Croissane sur substrat InP orienté [001℄ failement ompatibleave les tehnologies des omposants d'optique intégrée.� Tehnique de roissane : EPVOM, tehnique industrielle.� Durée de vie des émetteurs : De l'ordre de la nanoseonde, e qui permetd'envisager des débits supérieurs au GHz en réduisant la durée de vie par e�etPurell en avité.� Température d'utilisation : Bon fontionnement à 4K. Possibilité d'obtenirun e�et de dégroupement de photons vers 77K. Peu de pertes non radiatives à5appelés mésas par la suite



Contexte général 29température ambiante sur des ensembles de boîtes.� Compaité : Possibilité de graver des avités à ristaux photoniques et de lesinsérer dans des systèmes d'optique intégrée.� Exitation : Possibilité d'e�etuer un pompage életrique.Zoologie des objets quantiquesAvant de rentrer dans les détails des méanismes propres aux boîtes quantiques,nous allons faire un petit rappel de terminologie. Ces dernières années, plusieurs noms om-muns se sont vus adjoindre l'adjetif "quantique". On parle souvent de puits quantiques,de puits quantiques à �utuations d'interfae, de boîtes quantiques (ou quantum dots), debatonnets quantiques (ou quantum dashes), d'anneaux quantiques (ou quantum rings), de�ls quantiques (ou quantum rods, wires) et de manière plus vague d'îlots quantiques. Ladi�érene entre es objets réside dans le on�nement spatial des fontions d'ondes. Nouspouvons faire un atalogue des prinipales propriétés de es objets :� Puits quantiques : Cet objet est un as d'éole en méanique quantique. C'estune zone de l'espae dans laquelle le potentiel énergétique présente un mini-mum. Les onditions aux limites imposent une quanti�ation de l'énergie dansune diretion. En pratique, un puit quantique de semi−onduteur est une hété-rostruture qui s'obtient en réduisant la dimension d'un matériau de gap faible(typiquement de l'ordre d'une dizaine de nanomètres) lui même inséré dans unmatériau de gap plus élevé. La densité d'états életroniques est disrétisée etdonne lieu à des bandes d'énergie. On parle de on�nement 1D. Lorsque l'on in-jete des porteurs (optiquement ou életriquement), es derniers se reombinentradiativement. Spetralement, l'émission est entrée sur une longueur d'ondeave une largeur spetrale de l'ordre de la dizaine de nanomètres. Un exemplede spetre est donné sur la �gure 1.8.� Boîtes à �utuations d'interfaes ou puits à �utuations d'interfaes :Lors d'une roissane idéale d'un puit quantique, les interfaes sont parfaitementlisses à l'éhelle atomique. Pour ertaines onditions de roissane, ette inter-fae peut présenter des rugosités à une éhelle grande devant le rayon de Bohrde l'exiton. Dans e type de struture, l'exiton est quasi bi-dimentionnel etles �utuations d'interfae a�etent le mouvement du entre de masse de etexiton. On parle alors de boîtes quantiques naturelles ou boîtes quantiques à�utuations d'interfae. Dans la diretion de roissane, le on�nement est eluidu puits quantique alors que dans le plan, les variations d'épaisseur du puitsloalisent le entre de masse de l'exiton. L'émission de e type de boîte estspetralement �ne, ave une largeur typiquement inférieure au nanomètre. Unexemple de spetre est présenté sur la �gure 1.8.� Boîtes quantiques : Sans autres préisions, on parlera de boîtes quantiquespour les objets déjà dé�nis préédemment (boîtes auto-organisées). Dans le adrede mes travaux de reherhe, nous utiliserons des boîtes InAsP obtenues sur



Contexte général 30

Fig. 1.8 � (a) : Exemple de spetre de photoluminesene d'un puits quantique InAs/InP[44℄ ; (b) Images par Mirosopie à Fore Atomique (AFM) de boîtes, batonnets, anneauxquantiques d'InGaAs/GaAs [45℄ () Boîtes quantiques à �utuations d'interfae [46℄ ; (d)Image par Mirosopie életronique en Transmission (TEM) et spetre typique à 4 K d'uneboîte quantique InAsP/InP obtenue au LPN. On distingue une ouhe 2D d'InAs qui or-respond à la ouhe de mouillage. L'image de droite est une vue à plus petite éhelle duentre de la boîte. Les traits horizontaux représentent les ouhes atomiques.



Contexte général 31un substrat d'InP. Sur la �gure 1.8 on présente un spetre typique d'une boîte
InAsP/InP . Généralement, la signature spetrale est �ne (de l'ordre de 20-30
µeV (20 pm) pour des boîtes InAs/GaAs [47℄ et 50 µeV (90 pm) pour des boîtesInAsP/InP à 4 K (voir Chapitre 3)).� Batonnets quantiques et anneaux quantiques : Lorsque la taille des boîtesquantique dépasse plusieurs dizaines de nanomètres (>50-60 nm), on parle debatonnet quantique. Il n'existe pas de dé�nition rigoureuse pour e type d'objet.Généralement le on�nement à l'intérieur de e type d'objet est hybride entreeux obtenus pour une boîte et pour un puits. Les spetres typiques montrent desraies d'émission de l'ordre de quelques entaines de µeV de largeur spetrale à 4K (>0.2 nm). Lorsque la boîte présente une forme d'anneau, on parle égalementd'anneau quantique (ou quantum ring).1.3 Nanolasers à émission spontanée pour la nanophotoniqueDans un laser, l'émission dominante est soit spontanée (régime sous le seuil dedémarrage du laser) soit stimulée (une fois le seuil passé). L'émission spontanée joue unr�le important ar 'est elle qui délenhe l'émission stimulée. Un dip�le peut émettrespontanément dans le mode laser ou bien émettre dans d'autres modes (prinipalement desmodes de fuites qui ne partiipent pas à l'e�et laser). A�n de quanti�er le taux d'émissionspontanée "utile" dans le mode laser, on introduit le fateur β, dé�ni par la frationd'émission spontanée dans le mode laser sur l'émission spontanée totale. Dans les lasersonventionnels, β est de l'ordre de 10−56. Dans e travail, nous allons nous intéresser à deslasers dits à fort β (typiquement de l'ordre de 10−1−1). La physique de es lasers di�ère deslasers onventionnels en terme de seuil et de dynamique d'émission. Dans e paragraphe,nous présenterons brièvement l'intérêt de e type de laser et les hoix tehnologiques retenusa�n de les réaliser.1.3.1 Stratégie pour augmenter le fateur βDans un laser à fort fateur β, l'émission spontanée est prinipalement dirigée dansle mode laser. L'émission dans les modes non lasants est une soure de perte. Plus le fateur

β est important et plus le seuil du laser diminue. A la limite où β tend vers 1, dès que lepremier photon est émis spontanément, il partiipe au mode laser. On parle alors de lasersans seuil7. Augmenter β devrait don permettre de réduire le ourant de seuil des lasers.Des études montrent également qu'il est possible d'obtenir de fortes bandes pas-santes de modulation direte dans es soures et des temps d'allumage ourts [48℄. Desrésulats réents démontrés au LPN dans le adre de la thèse de R. Braive ont montré la pos-6y ompris pour les lasers à semionduteurs omme les diodes lasers7Dans le as d'un laser sans seuil, il subsiste ependant deux régimes : l'un dominé par l'émissionspontanée onduisant à une statistisque thermique, et l'autre par l'émission stimulée orrespondant à unestatistique poissonienne.



Contexte général 32sibilité d'obtenir des taux de répétition de 10 GHz ave des boîtes quantiques InAs/GaAsinsérées dans un ristal photonique [9℄. Nous verrons dans le hapitre 5 que nous pouvonstransposer es résultats en utilisant des boîtes quantiques InAsP/InP à température am-biante et aux longueurs d'onde des ommuniations optiques �brées.A�n d'augmenter le fateur β, nous allons tirer pro�t d'e�ets d'EletroDynamiqueQuantique en Cavité (CQED). L'interation entre un dip�le pontuel (boîte quantique dansnotre as) et un environnement életromagnétique partiulier (hamp életromagnétiqueen avité) peut dans ertaines onditions modi�er la dynamique d'émission spontanée. Cese�ets CQED sont obtenus seulement dans des avités mirosopiques, de faible volumeet de fort fateur de qualité. On parlera de miroavité pour les résonnateurs que nousutiliserons, où le volume de la avité sera de l'ordre de (λ/n)3 et les fateurs de qualité deplusieurs milliers.1.3.2 Milieu à gain et type de avitéMilieu à gainPour réaliser de tels lasers, il faut un milieu à gain. Cela peut être des puits quan-tiques ou bien des boîtes quantiques. Les pertes non radiatives induites par les �ans gravésdans les miroavités à puits quantiques limite l'utilisation de e type de milieu à gain pourla réalisation de nanolasers ave e�et CQED. La rédution de dimensionnalité et la disréti-sation de la densité d'états életroniques dans les boîtes quantiques sont un intérêt pour laréalisation pratique de lasers à semionduteurs. On s'attend notamment à une diminutiondu ourant de seuil, une faible sensibilité à la température ainsi qu'un gain di�érentiel plusélevé permettant une réponse plus rapide de e type de laser à une modulation direte.Au seuil laser, il y a inversion de population dans le milieu à gain. A partir de emoment, l'émission stimulée devient prépondérante et l'émission laser devient possible. Or,dans les puits quantiques, un grand nombre de porteurs est néessaire a�n de réaliser etteinversion. A l'inverse, dans les boîtes quantiques, le seuil de transparene est atteint aveune seule paire életron-trou. Théoriquement, on s'attend à une diminution du ourant deseuil d'un fateur 10 entre les puits et les boîtes quantiques [49, 50℄.Un autre ritère important est l'in�uene de la température sur le ourant de seuil.Dans un puits quantique, les porteurs ont aès à un ontinuum d'états et leur distributionparmi es états dépend de la température selon la loi de Boltzmann e qui entraine desvariations de gain. Dans les boîtes quantiques orrespondant à une séparation des niveauxénergétiques supérieure à kT , la ourbe de gain devient moins sensible aux variations detempérature.De plus, dans les puits quantiques, les porteurs aquièrent une mobilité lorsque latempérature augmente. La probabilité que es porteurs se reombinent non radiativement,par exemple sur des pièges présents sur les �ans gravés, induit une augmentation du ou-rant de seuil. Dans les boîtes quantiques, les porteurs sont loalisés spatialement dans unespae réduit. Ce système est don moins sensible aux reombinaisons non radiatives.



Contexte général 33Type de avitésLe paramètre dominant pour les e�ets de CQED est le rapport Q/V (voir hapitre4), ave Q le fateur de qualité de la avité et V le volume e�etif du hamp életromagné-tique dans la avité. Il existe plusieurs géométries de avité pour réaliser des nanolasers.On trouve prinipalement des avité de type miropillier [51℄, des mirodisques (ou desmirotores) et des avités planaires à ristaux photoniques (voir �gure 1.9).

Fig. 1.9 � Exemple de avité pour la réalisation de nanolasers. (a) : Miropilier (LPN) ;(b) : Mirodisque (LPN) ; () : Cristal photonique sur membrane (LPN).Les miropiliers sont onstitués d'une alternane de miroirs de Bragg (DBR) quientraîne des interférenes le long du pilier. Le milieu à gain se trouve au entre du pilier, equi forme la avité. Dans e type de système on peut obtenir des rapports Q/V de l'ordrede 104 [52℄. Dans les mirodisques, le milieu atif se trouve dans le plan du disque et leon�nement se fait par e�et de guidage, par une suession de re�exions totales internesà la périphérie du disque. L'émission se fait par la tranhe du disque e qui limite leuréventuelle intégration dans des omposants optoéletroniques. Notons qu'il est possible devenir olleter la lumière à la base du mirodisque par l'intermédiaire d'un quide d'onde(REF !). On peut atteindre des rapports Q/V de l'ordre de 104 [53℄. Le dernier systèmeest elui que nous avons retenu au laboratoire pour la réalisation de nanolasers. Il s'agit deavités à ristal photonique sur membrane. Le on�nement est induit par des e�ets d'in-terférenes dans le plan de la membrane et par guidage dans la diretion perpendiulaire.L'émission a lieu prinipalement dans le plan de la membrane et le pompage életrique etl'intégration ave les omposants de l'optoéletronique est possible. Ave es avités, il estpossible d'atteindre des rapports Q/V de l'ordre de 106 sur siliium [54℄, notamment grâeà l'amélioration des tehniques de gravure et à la géométrie novatrie de ertains typesde avités (par exemple on peut iter les avités à double-hétérostrutures proposées dans[54℄).1.3.3 Catalogue et résuméDans e paragraphe, nous présenterons suintement un aperçu des di�érents lasersà boîtes quantiques présentant des e�ets CQED.� Dans [51℄, Reitzenstein et al. présentent un laser à boîtes quantiques InGaAs/GaAs,



Contexte général 34pompé életriquement sur des strutures de type miropiliers. Les ourbes d'auto-orrélations montrent une transition nette des �utuations thermiques (g(2)(0) ≈
1.15 au seuil) à ohérente (g(2)(0) ≈ 1).� On reporte également la réalisation de laser à boîtes quantiques InAs/GaAs surmirodisque [48℄, où les auteurs annonent des temps d'allumage de l'ordre de 7ps.� Conernant les avités à ristaux photoniques, Bouwmeester et al. [55℄ reportentune analyse de la dépendene du fateur β en fontion du dessin de la avité. Latransition de l'émission thermique vers l'émission ohérente est moins abruptequand β augmente (voir �gure 1.10). Les travaux de Braive et al. au LPN ontmontré réemment la réalisation de lasers à boîtes quantiques à fort fateur β,permettant notamment d'obtenir des bandes passantes de modulation direte de10 GHz en utilisant des boîtes quantiques InAs/GaAs insérées dans des mem-branes à double-hétérostrutures [9℄. Aux longueurs d'onde des ommuniationsoptiques, itons les travaux de Vukovi et al. [56℄, où les auteurs utilisent desboîtes quantiques InGaAsP/InP insérées dans des avités à ristaux photoniqueset mesurent des largeurs d'impulsions de l'ordre de 10 ps. Dans [57℄, Bordas etal. mettent en évidene un e�et laser à faible seuil à température ambiante enutilisant des boîtes quantiques InAs/InP à 1.5 µm à l'aide de avités à ristauxphotoniques à modes lents.

Fig. 1.10 � Résultats tirés de [55℄ montrant l'évolution du fateur β pour di�érents hoixde avités L3 (β ≈ 0.69), L7 et L11. Les mesures de β sont extraites des ajustements dela ourbe g(2)(0) en utilisant des modèles phénoménologiquesNotons que la physique de la transition laser est rarement étudiée au moyen demesures d'autoorrélations. Les mesures du fateur β repose souvent sur des modèles phé-noménologiques, tirés de la physique des puits quantiques ou d'atomes isolés, et qui sontmal adaptés aux systèmes semionduteurs. Nous aborderons es points plus en détailsdans le hapitre 5.1.3.4 Emission de photons uniques par une boîte quantiqueLorsque l'on désire réaliser un on�nement, on vient bloquer le mouvement des por-teurs de harges (életrons et trous) suivant ertaines diretions. Pour faire ela, on peut



Contexte général 35envisager d'utiliser deux matériaux semionduteurs de gaps di�érents. En e�et, l'életronsera on�né dans le matériau de plus faible gap. A partir de es onsidérations, il existeplusieurs façons d'inlure un matériau de faible gap dans un matériau de fort gap. On peutréaliser un puits quantique (ouhe bi−dimentionnelle de faible gap entre deux ouhes àplus haut gap), ou bien un �l quantique (la ouhe de petit gap devient un ruban) ou alorsimaginer une petite boîte de petit gap inluse dans un matériau de grand gap. On réalisedans e dernier as une boîte quantique (on�nement 0D). On peut aluler et représen-ter la densité d'états életroniques pour es trois types de on�nements (voir �gure 1.11).Les e�ets quantiques proviennent des onditions aux limites, qui disrétisent les niveauxd'énergie.

Fig. 1.11 � Densité d'états életroniques ρ(ω) en fontion de la pulsation ω pour les di�é-rents types de on�nement. Dans le as des boîtes quantiques, la densité d'états est omposéed'états disrets en énergie.Les formes de es densités d'états ont des onséquenes entre autres sur :� Les propriétés életroniques ;� Les probabilités de transitions optiques (absorption et émission de lumière).Les boîtes quantiques sont souvent appelées atomes arti�iels à l'état solide. Onreprésente d'ailleurs souvent une boîte quantique omme sur la �gure 1.12. En éhellevertiale est représentée l'énergie et sur l'éhelle horizontale une des dimensions, x, y ouz,de l'espae. Sur ette représentation, la boîte est dite dans son état fondamental. Elle estomposée de plusieurs niveaux dits de valene remplis et de niveaux de ondution videsde harge.Le protoole usuel pour produire des états de Fok à un photon à partir d'uneboîte quantique individuelle a été proposé en 1999 [37℄. Il fut mis en ÷uvre dès 2001,aussi bien sous pompage optique [6, 39℄ que sous pompage életrique [58℄ sur des systèmesInAs/GaAs. Ce protoole reste appliable pour les boîtes InAsP/InP.La boîte est tout d'abord pompée optiquement (ou életriquement) de manière nonrésonante (voir �gure 1.13) par une impulsion ourte, de durée inférieure à la durée de viede la transition fondamentale d'une paire életron-trou. Ainsi, la probabilité que l'exiton,
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Fig. 1.12 � Représentation shématique d'une boîte quantique ave les niveaux disretsd'énergie.réé au début de l'impulsion, relaxe avant la �n de l'exitation, est négligeable. Les porteursinjetés se répartissent alors sur les di�érents niveaux d'énergie de la boîte par relaxationave des phonons. On parlera de niveau exitonique lorsque la boîte ontiendra une paireéletron-trou dans son niveau fondamental et de niveau biexitonique lorsque elui-i enontiendra deux 8. Les énergies de es di�érents niveaux sont toutes distintes les unes desautres du fait de l'interation oulombienne entre les harges. La relaxation radiative enasade des di�érentes paires életron-trou réées onduit à l'émission suessive de photonsd'énergies distintes. Elle aboutit à la on�guration dans laquelle la boîte ne ontient plusqu'une seule paire életron-trou. En �ltrant spetralement9 la luminesene de la boîte àl'énergie EX de ette dernière transition à une paire életron-trou, on obtient un photon etun seul, ar seule ette transition a lieu à ette énergie. Soulignons que e protoole aboutità l'émission de photons uniques si la durée de vie de l'état à une paire életron-trou estbien plus longue que la durée de l'impulsion optique d'exitation et, pour une exitationnon-résonante, que la durée de vie de la ouhe de mouillage et de la matrie d'InP.Ce protoole peut être étendu pour produire des états de Fok à deux photons, lesdeux photons étant véhiulés dans deux modes distints [38℄. Il su�t de reprendre le pro-toole préédent qui ombine exitation non-résonante et �ltrage spetral, en séletionnantspetralement non pas uniquement le photon issu de la transition à une paire életron-trou mais aussi le photon issu de la transition à deux paires életron-trou. La relaxationdu système onduit alors à l'émission en asade de deux photons (�gure 1.15) : toutd'abord un premier photon d'énergie EXX (orrespondant à la transition biexitonique)et puis un seond photon d'énergie EX 6= EXX (orrespondant à la transition exitonique).8Par dé�nition, le terme "exiton" désigne une paire életron-trou dont l'extension est dé�nie par l'in-teration oulombienne attrative. Or, dans les boîtes quantiques, életron et trou sont faiblement orréléspar l'interation oulombienne. En e�et, au premier ordre, 'est la loalisation de l'életron et du trou dansla boîte quantique qui forme l'état de paire életron-trou et non l'interation Coulombienne omme parexemple dans les puits quantiques. Ce terme d'exiton reste ependant employé dans la littérature et nousontinuerons à l'utiliser dans le mémoire.9Dans les boîtes InAs/GaAs, l'éart en longueur d'onde entre le biexiton et l'exiton peut atteindrejusuq'à 3-4 nm, e qui rend possible le �ltrage spetral



Contexte général 37

Fig. 1.13 � Prinipe d'émission de photons dans une boîte quantique.
Fig. 1.14 � Prinipe d'émission d'un état de Fok à deux photons. Ces deux photons peuventhaun être �ltrés speralement. L'éart en longueur d'onde varie entre 1 et 3 nm pour lesboîtes InAs/GaAs1.3.5 Epitaxie des boîtes quantiques InAs(P)/InPDepuis le début des années 90, les travaux sur les boîtes quantiques en semiondu-teur de la famille III/V se sont essentiellement portés sur le système InAs/GaAs. Le désa-ord de maille relativement important entre l'InAs et le GaAs (7,2%) failite la transition2D−3D néessaire pour la formation d'îlots tridimensionnels dans le régime de roissanede Stranski−Krastanow. Sur le système InAs/InP, le désaord de maille n'est que de 3,2%,e qui rend plus déliat la formation d'îlot. Il a fallu attendre les années 2000 pour voirapparaître un engouement pour l'utilisation de e système pour la fabriation de boîtesquantiques. De plus, l'InP est aujourd'hui un matériau très répandu dans l'industrie desommuniations, notament grâe à la réalisation de omposants à puits quantiques sursubstrat d'InP [001℄ par EPVOM. L'avantage des boîtes InAs/InP réside surtout dans lapossibilité d'obtenir des longueurs d'onde d'émission omprises entre 1 µm et 2 µm, equi ouvre une large gamme d'appliation dans la gamme de longueur d'onde des téléomsainsi que pour des appliations à la détetion de gaz de l'atmosphère, de nombreuses raiesd'absorption aratéristiques étant situés autour de 2 µm.



Contexte général 38Epitaxie par Jet MoléulaireEn EJM, la roissane d'InAs sur un substrat d'InP ne donne pas dans tous lesas la formation de boîtes. De nombreux travaux ont reporté la formation d'îlots allongés(batonnets quantiques) sur un substrat orienté [001℄. Le on�nement dans es struturesest prohe de elui observé dans les boîtes [59, 60℄ et elles peuvent être également utiliséesomme milieu à gain.Une autre approhe onsiste à utiliser des substrats désorientés d'InP [113℄B dehaut indie de réfration [61℄. Le oût de ses substrats et l'inompatibilité ave les sub-strats "lassiques" orientés [001℄ de l'industrie des téléoms rendent ette tehnique peuporteuse en appliations. On peut également iter des tehniques qui onsistent à ajou-ter une sous-ouhe en alliages quaternaires (InGaAlAs) a�n de favoriser la formation deboîtes quantiques [62℄.Du point de vue de la tehnique d'épitaxie, l'EJM reste une méthode de hoix enlaboratoire ar elle permet un ontr�le préis in situ (RHEED) de la roissane. Néanmoins,elle reste peu adaptée à l'industrie par rapport à l'EPVOM.Epitaxie en Phase Vapeur aux OrganoMétalliquesLes premiers résultats de roissane de boîtes quantiques InAs/InP par EPVOMont été obtenus par Marhand et al. en 1997 [63℄. Ils ont ensuite été suivis par d'autreséquipes (voir par exemple [64℄), et ils montrent dans l'ensemble qu'il est possible d'obtenirdes boîtes quantiques et non des �ls quantiques omme observé en EJM. La plupart dees travaux fondateurs font état de l'importane des e�ets d'éhange arseni/phosphore(As/P) durant la formation des boîtes. Nous montrerons d'ailleurs que la omposition desboîtes obtenues au laboratoire justi�e l'appelation de boîte quantique InAsP/InP.La roissane de boîtes quantiques InAsP/InP par EPVOM a débuté en 2004 aulaboratoire et a fait l'objet des travaux de thèse d'Adrien Mihon [8℄. Ces travaux ontpermis d'iden�er les paramètres et les onditions de roissanes requises pour l'obtentionde boîtes quantiques émettant entre 1.2 µm et 2.2 µm. Nous résumerons les prinipauxrésultats sur les onditions de roissane dans le hapitre suivant. Mon travail de thèsese plae dans la ontinuité de es études et plus partiulièrement pour étudier es boîtesà l'éhelle individuelle. Cei a été rendu possible par le développement d'un montage demiro−photoluminesene et l'aquisition de déteteurs permettant un omptage de pho-tons à 1.5 µm.Les problèmes de la détetion à 1.5 µmHormis des travaux théoriques, on ne reene que très peu d'études des propriétésoptiques à l'éhelle de la boîte unique. Cette observation est à mettre en rapport aveles outils de détetion. Jusqu'à présent, nous nous intéressons seulement à la produtionde lumière vers 1.5 µm, e qui représente déjà une barrière tehnologique. Mais déteterun photon unique à 1.5 µm est aussi une barrière. Il n'existe que très peu de déteteurssu�samment e�aes pour e domaine spetral. Ce problème est aussi important que lagénération de photons uniques à 1.5 µm et peut expliquer en partie de la di�érene de



Contexte général 39résultats entre les boîtes InAs/GaAs (émettant vers 900 nm10) et InAs/InP (émettant vers1.5 µm).Le tableau 1.16 résume les prinipales aratéristiques des di�érents types de dé-teteurs pour des expérienes de omptage de photons à 1.5 µm. Notre hoix s'est portésur un déteteur supraonduteur de photons uniques (ou SSPD pour SuperondutingSingle-Photon Detetor), qui permet un fontionnement en ontinu ave des temps mortsfaibles (10 ns), un jitter annoné de 50 ps et une e�aité quantique jusqu'à 5 %.Un déteteur SSPD est omposé d'un iruit de 10×10 µm d'un matériaux supra-onduteur, le nitrure de niobium (NbN), déposé sur un substrat de saphir. A la tem-pérature d'utilisation de 3.2 K, le matériaux est supraonduteur. Une �bre optique estégalement positionnée au dessus de e iruit. Le prinipe de fontionnement des SSPD estle suivant (voir �gure) :
Fig. 1.15 � Prinipe de fontionnement d'un déteteur de photon unique supraonduteur.Une fois le photon absorbé, il y a réation d'un point haud à la surfae du supraonduteur.Ce point haud di�use le long du iruit et les lignes de ourant se ressere. Finallement,la densité de ourant dépasse loalement la densité ritique et le iruit devient résistif, equi se traduit par un saut de tension.� On applique une tension de polarisation et le iruit est traversé par un ourantéletrique, inférieur au ourant ritique de transition supraonduteur ;� Lorsqu'un photon est absorbé, il y a réation d'un point haud à la surfae duiruit. Loalement, le matériaux n'est plus supraonduteur ;� Ce point haud di�use le long du iruit et les lignes de ourant vont se resserer ;� Lorsque la densité de ourant dépasse loalement la densité ritique, le iruitdevient résistif et on détete un saut de tension, orrespondant à l'arrivée duphoton.J'invite le leteur à onsulter les référenes [65℄, [66℄ et [67℄ pour une desriptionplus omplete de e type de déteteur.

10Dans ette gamme de longueur d'onde et dans le visible, la tehnologie des photodiodes à avalanheest su�sament mature pour qu'il exsite ommerialement des déteteurs de photons uniques performants.
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Détertion à 1.5 µm Détetion entre 400 et 900 nmSSPD APDFabriquant Sontel Prineton Light Wave ID Quantique Déteteurs Siliium(ontinu) (trigger externe) (trigger externe) (ontinu)Taux de répétition - 1 kHz - 5 MHz 1 kHz - 10 MHz -Taux de omptage max. 100 MHz 100 kHz 100 kHz 20 MHzE�aité quantique 2−5 % 13-20 % 10-20 % 35-70 %(max)Bruit Moins de 100 (s−1) 3×10−5-10−4 (ns−1) 3×10−5-10−4 (ns−1) 100 (s−1)Jitter < 50 ps 120 ps 800 ps 50-400 psRéponse spetrale 1100-1600 nm 1300-1560 nm 1100-1600 nm 400-900 nmTemps mort 10 ns 10 µs 10 µs 50 nsPlage dynamique 106 (60 dB) - - 2×105 (53 dB)Température 2-4 (K) -50 (°C) -50 (°C) -50 (°C) ou températured'utilisation ambianteFig. 1.16 � Tableau omparatif des di�érentes aratéristiques des déteteurs de photons à 1.5 µm, en distinguant les détereurs supraondu-teurs (SSPD) et les photodiodes à avalanhes (APD)



Contexte général 411.4 ConlusionDans ette introdution générale, nous avons détaillé les appliations possibles desboîtes quantiques InAsP/InP émettant vers 1.5 µm : d'une part la possibilité de réaliserune soure de photons uniques ompétitive pour une propagation dans un réseau optique�bré, et d'autre part l'utilisation de es boîtes omme milieu à gain pour la réalisation denanolasers. Les prinipaux avantages des boîtes sont la large plage d'émission en longueurd'onde (allant de 1.2 µm à 2.2 µm), de faibles pertes par des e�ets non-radiatifs à tem-pérature ambiante et une tehnique de roissane adaptée à l'industrie sur un matériaulargement répandu dans les omposants d'optoéletronique : l'InP.Pour des appliations en ryptographie quantique, il est néessaire de pouvoir isolerune boîte et de oder l'information sur haque photon émis. Nous avons également abordéle problème de la détetion à 1.5 µm qui, d'un point de vue tehnologique, représente autantde di�ultés que d'émettre un photon unique. Dans le hapitre suivant, nous allons dé-tailler le proessus de roissane des boîtes quantiques InAsP/InP par EPVOM et dégagerles propriétés optiques et dynamiques d'un ensemble de boîtes en fontion de la tempéra-ture. Nous verrons que es émetteurs peuvent être utilisés omme milieu à gain dans desnanolasers à fort fateur β. L'étude détaillée de e type de omposant sera présentée auhapitre 5.
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Chapitre 2Croissane des boîtes InAsP/InP parEPVOM; Dispositif expérimental
Dans ette partie, nous allons présenter les méanismes de roissane des boîtesquantiques auto-organisées. Nous ferons un résumé des paramètres importants de rois-sane qui in�uent diretement sur la luminesene des boîtes. Nous présenterons dans unedeuxième partie les di�érents outils d'analyse, aussi bien struturale qu'optique. En�n,nous présenterons une étude de la dynamique d'émission d'un ensemble de boîtes. Nousmettrons en évidene des di�érenes entre des éhantillons réalisés à di�érents momentsave pourtant le même jeu de paramètres nominaux de roissane. Il s'agit dans ettepartie de faire une première introdution sur es di�érenes, e qui donnera lieu à plu-sieurs disussions dans les hapitres suivants. Dans un premier temps, nous dérirons lesmoyens de aratérisation expérimentaux. Nous insisterons sur la desription du montagede miro-photoluminesene résolue en temps que j'ai développé durant mon travail dethèse.2.1 Etudes des propriétés optiques et struturales des boîtes :Outils d'analyse, dispositifs expérimentauxCe paragraphe dérit de manière générale les outils utilisés pour les expérienesd'optique. Au début de ma thèse, le laboratoire possédait déjà la maîtrise de la rois-sane des boîtes. On pouvait ontr�ler l'in�uene des divers paramètres grâe à des étudesstruturales au mirosope eletronique à transmission (TEM pour Transmission EletronMirosope). L'aès aux propriétés optiques ne pouvait se faire que sur des ensembles deboîtes. On disposait en e�et d'un montage de photoluminesene où les éhantillons étaientpompés optiquement par un laser ontinu (532 nm) par l'intermédiaire d'une lentille àgrande ouverture numérique, à température ambiante ou à 77 K. On utilisait égalementun déteteur au germanium (Ge).Il était néessaire de développer un montage de miro-photoluminesene (µ-PL)a�n de remonter aux propriétés optiques des boîtes à l'éhelle unique lorsqu'elles sont àbasse température. Durant ma thèse, j'ai monté et alibré entièrement e montage. Bien43



Croissane des boîtes InAsP/InP par EPVOM ; Dispositif expérimental 44que le prinipe d'une expériene de µ-PL soit bien onnu et répandu dans de nombreuxlaboratoires, y ompris au LPN, les hoses sont di�érentes lorsque les longueurs d'onde detravail sont prohes de 1.5 µm. De plus, e ban d'étude s'est vu être onstamment modi�épar l'adjontion de déteteurs de photons uniques à 1.55 µm, la possibilité de pompageen régime impulsionnel ainsi qu'un montage d'interférométrie (Mihelson) permettant unespetrosopie �ne des boîtes et objets émettant dans la bande des ommuniations optiques.Je ommenerai par introduire le mirosope életronique à transmission et je dé-taillerai ensuite le montage de maro-photoluminesene basée sur un F-TIR (pour Trans-formée de Fourier Infra-Rouge) ommerial avant de détailler le montage de µ-PL.2.1.1 Mirosopie életronique en transmission (TEM)Dans e paragraphe, j'exposerai simplement le prinipe de la mirosopie életro-nique en transmission. Cette méthode fait appel à une théorie omplexe de la di�ration desondes de matière assoiées aux életrons et j'invite le leteur à onsulter des ouvrages plusomplets pour un aperçu plus détaillé de la méthode (par exemple [68℄, disponible en ligne).Cette tehnique de mirosopie repose sur l'interation des életrons ave les maté-riaux à étudier. Ce dernier est bombardé par des életrons fortement aélérés e qui permetd'obtenir une très haute résolution (de l'ordre de 0.1 nm suivant les modèles d'appareil).Ave ette tehnique, on est apable de réaliser des 'images' en profondeur d'un objet etnon uniquement de sa surfae. Les éhantillons sont polis et ensuite aminis jusqu'à desépaisseurs de 100 nm environ par des attaques himiques ou ioniques. Le faiseau d'éle-trons est di�raté par l'objet à étudier puis olleté par un jeu de lentilles. En hoisissantles di�érents faiseaux di�ratés, on peut alors reformer l'image de l'éhantillon dans leplan image des lentilles et faire apparaître di�érents types de ontraste, d'origine himiqueou d'origine méanique (déformations).L'aquisition par le laboratoire d'un nouveau mirosope ('JEOL−2200FS', orrigédes aberrations géométriques) a permis de réaliser des études préises de la ompositionhimique des éhantillons. Le mode utilisé est appelé EDX (pour Energy Dispersive X-ray).Dans e mode d'analyse, on bombarde les atomes par des életrons très énergétiques quiarrahent des életrons de ÷ur de l'atome. Ces életrons peuvent ensuite se reombinersuivant des lois aratéristiques des éléments (loi de Moseley) et émettre des rayons Xaratéristiques des éléments desquels ils ont été arrahés.2.1.2 Mirosope à transformée de Fourier dans l'infra-rouge (FTIR)A�n de réaliser des spetres sur des éhantillons en pleine plaque, 'est à dire surun ensemble de boîtes quantiques, nous avons adjoint à un montage FTIR déjà existant('Bruker', TENSOR) un module permettant d'enregistrer l'interférogramme du signal émispar l'éhantillon et d'en faire la transformée de Fourier. Un déteteur InSb permet deouvrir une plage spetrale relativement grande, allant de 1.1 µm à 2.3 µm.Ii enore, le pompage optique se fait en ontinu ave un laser pompé par diodeà 1064 nm doublé à 532 nm ('Spetra Physis', Millenia, 2 W). Les éhantillons sont
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Fig. 2.1 � Shéma du ban expérimental de miro-photoluminesene.plaés à 45° du laser de pompe dans un ryostat à azote liquide permettant des études dephotoluminesene à 77K. On vient olleter le signal de photoluminesene à 90° de lapompe ave une lentille de foale 50 mm. On utilise également un substrat poli double faede GaAs pour �ltrer le laser. En�n, le signal sortant du déteteur passe au travers d'unedétetion synhrone, le laser de pompe étant hahé à une fréquene de 230 Hz.2.1.3 Expériene de miro-photoluminesene résolue en temps : Dispo-sitif expérimentalA�n d'étudier les propriétés de luminesene de nos nano-objets, nous avons déve-loppé un ban d'étude unique au laboratoire de µ-PL résolue en temps (�gure 2.1). Leséhantillons sont plaés à l'intérieur d'un ryostat à �ux d'hélium ontinu, autorisant desétudes en température de 4 K à 300 K. Ce ryostat est monté sur des platines Miroon-tr�le motorisées, ommandables via une interfae 'Labview' sur ordinateur. Les prinipauxorganes du montages sont : le type de pompage, la olletion du signal et sa détetion,ainsi que son analyse. Nous allons détailler es di�érents points.Pompage optiqueLes expérienes de photoluminesene se font ave deux types de laser de pompe.Lorsque l'on parlera de pompage ontinu, il s'agit d'un laser ontinu pompé par diode à 532nm ('Spetra Physis', Millenia, 2 W), polarisé linéairement en sortie. On ontr�le ensuite



Croissane des boîtes InAsP/InP par EPVOM ; Dispositif expérimental 46la puissane de manière préise grâe à deux lames λ/2 et deux ubes polariseurs. Dansertains as que l'on préisera, nous avons également pompé nos éhantillons en ontinu àdes longueurs d'onde de 1.25µm à 1.45µm en utilisant un laser aordable �bré ('Tunis').Pour les mesures résolues en temps, nous disposons également d'une entrée �brée oùl'on injete un laser pulsé Ti-Sa ('Spetra Physis', modèle Tsunami) pompé à 532 nm à 8.5W. En sortie du laser, la longueur d'onde utilisée est �xée à 840 nm et la puissane moyenneest d'environ 2 W en sortie de laser. La taille des impulsions en sortie ont été mesuréespour une valeur d'environ 5 ps, ave un taux de répétition de 80 MHz (soit une impulsiontoutes les 12.2 ns). De même qu'en pompage ontinu, nous pouvons ontr�ler �nement lapuissane de pompe grâe à des lames λ/2 et ubes polariseurs. De plus, on dispose surla ligne optique de pompe d'une photodiode rapide ('MenloSystems', 10-900 MHz), quipermet de déteter les impulsions laser et de synhroniser nos mesures temporelles.Colletion et repérage des éhantillonsLe faiseau est ensuite foalisé sur l'éhantillon au travers d'un objetif de miro-sope à grande distane de travail ('Mitutoyo', M Plan Apo NIR,×20, f=10 mm, O.N=0.4),traité anti-re�et dans le visible et l'infrarouge. Le signal de µ-PL est ensuite olleté pare même objetif. Le signal à 1.5 µm est séparé du visible (laser) par une lame dihroïquequi ré�éhit le visible et transmet l'infrarouge (longueur d'onde de oupure ≈ 700 nm). Lefaiseau est aheminé jusqu'aux déteteurs de notre hoix via des miroirs traités or.On visualise l'éhantillon sur un moniteur vidéo par l'intermédiaire d'une améraCCD. On foalise l'image de l'éhantillon ave une lentille de foale 150 mm, e qui nouspermet de visualiser orretement tous les types d'éhantillons étudiés pendant ette thèse(les plus petits objets étudiés étant des mésa de 400 nm de diamètre et les plus gros desavités à ristaux photoniques de 10 µm de long).Analyse et détetion du signalOn analyse la polarisation du signal olleté par l'intermédiaire d'une lame λ/2suivie d'un ube polariseur traité à 1.5 µm. On �ltre également le signal des résidus de laserpar l'intermédiaire d'un �ltre Si traité anti-re�et à 1.5 µm. Le signal est ensuite envoyé dansun spetromètre de foale 500 mm ('Prineton Instruments', SpetraPro 2500i monté aveun réseau de 600 tr/mm blazé à 1.6 µm). En�n, en sortie de spetromètre, le signal peutêtre envoyé soit sur une barette de photodiode InGaAs ('Prineton Instruments', OMA V,gamme spetrale : 1.1 µm à 1.6 µm) refroidie à l'azote (résolution sur la améra (FWHM) :0.315 nm), soit sur des déteteurs supraonduteurs de photons uniques (SuperondutingSingle Photon Detetor (SSPD), 'Sontel'). On dispose également d'une améra CCD ensiliium ('Prineton Instruments', Spe-10, gamme spetrale : du visible à 1 µm).Nous disposons de deux entrées �brées (notée A et B) sur deux déteteurs supra-onduteurs, haun ayant une e�aité quantique d'environ 3% à 1.5 µm ave des oupsd'obsurité inférieurs à 100 oups noirs/s. Les signaux générés par les déteteurs sont en-voyés sur un module de omptage de photons ('Stanford', SR400) et sur un osillosopenumérique ('Leroy', 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 �gure 2.2 pour le shéma de



Croissane des boîtes InAsP/InP par EPVOM ; Dispositif expérimental 47prinipe de mesure de durée de vie d'un émetteur). En sortie de spetromètre, le signal estdon ouplé dans des �bres optiques standard téléom (monomode à 1.55 µm, diamètre du÷ur de 9.5 µm, ref : SMF-28) par l'intermédiaire de oupleurs ommeriaux. La sépara-tion sur les deux voies se fait par un omposant �bré 50/50 ommerial omprenant deuxports d'entrée et deux ports de sortie.
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a) b)Fig. 2.2 � (a) : Shéma représentant le fontionnement de la spetrosopie résolue en temps.En pratique on délenhe la mesure sur un photon déteté par les SSPD et on mesure l'in-tervalle de temps entre l'instant de délenhement et l'instant d'arrivée de l'impulsion lasersuivante détetée par la photodiode rapide. On peut également enregistrer les orrélationsentre les deux voies A et B ; (b) : Shéma représentant un exemple d'histogramme obtenupar notre méthode de détetion de photon (simulation)Lorsque les signaux ont une largeur spetrale inférieure à la résolution du spetro-mètre, nous pouvons analyser e dernier à travers un montage de Mihelson situé aprèsl'objetif. Un des bras est monté sur une platine motorisée, ommandée via l'interfae'Labview'. L'interférogramme peut ensuite être enregistré soit par la améra InGaAs, soitpar les SSPD.Résumons les prinipales aratéristiques de e ban expérimental et les di�érentesmesures possibles :� Etude spetrale du visible à 1.6 µm (résolution de 0.25 nm à 1.5 µm, taille duspot d'exitation ≈ 5 µm) ;� Etude en température de 4 K à 300 K ;� Mesure de largeur de raie (méthode FTIR) ;� Spetrosopie résolue en temps (résolution temporelle de 90 ps) ;� Corrélations temporelles de photons à 1.5 µm.Il est important ii d'insister sur l'importane de la détetion. En e�et, produiredes photons uniques à 1.55 µm n'est pas une hose faile. Il est aussi di�ile de les dé-



Croissane des boîtes InAsP/InP par EPVOM ; Dispositif expérimental 48teter e�aement, d'où l'importane et l'originalité des déteteurs supraonduteurs quio�rent de bonnes aratéristiques (e�aité quantique de quelque %, faible bruit < 100oups/seonde, fontionnement en ontinu) par rapport à des déteteurs InGaAs.2.2 Croissane des boîtes quantiques InAsP/InP2.2.1 Méanismes de roissaneNous allons dérire le régime de roissane de Stranski-Krastanow de manière as-sez simple en partant de la desription de la roissane d'un matériau non ontraint. Laréalité est évidemment plus di�ile à dérire, notamment en raison de l'existene d'unegrande variété de forme d'îlots. Pour dérire orretement la transition, il faut prendre enompte les di�érents types de surfaes possibles pour les îlots formés (aumulation demarhes atomiques ou faettes orientées). Il est également néessaire de aluler le hampde ontrainte (non homogène) dans l'îlot. Nous employons le modèle dérivant la forma-tion des boîtes quantiques qui a été présenté dans les travaux de thèse d'Adrien Mihon aulaboratoire. Pour plus de détails sur les méanismes de roissane, nous invitons le leteurà se reporter à son mémoire de thèse [8℄.Dans le régime de roissane de Stranski-Krastanow (SK), la roissane est d'abordbidimensionnelle (voir �gure 2.3 (a)). L'inorporation des espèes se fait sur des marhesatomiques ou bien par nuléation entre adatomes1, omme dans le régime de roissanelassique 2D. L'énergie élastique s'aumule dans la ouhe quand l'épaisseur augmente equi doit l'amener à relaxer par formation d'îlots dans le as idéal (voir �gure 2.3 (b)). Denombreux modèles montrent ependant qu'il existe une taille ritique pour la formationd'îlots [69℄ : la transition SK n'a don pas lieu dès que l'épaisseur ritique est atteinte etla formation des îlots dépend d'autres paramètres, notamment inétiques. Pour de fortesvitesses de roissane, la surfae est rihe en adatomes et eux-i se renontrent failementpour former des îlots stables, e qui permet d'obtenir de fortes densités de boîtes [70℄. Auontraire, pour de faibles vitesses de roissane, la surfae est pauvre en adatomes et eux-i doivent migrer sur de plus grandes distanes pour se renontrer. La nuléation plus lentepeut diminuer la densité de boîtes nuléant spontanément, e qui favorise la nuléation deboîtes sur des défauts ou sur des hamps de ontraintes résiduelles.Dans le as d'une nuléation essentiellement spontanée, les îlots formés sont éloi-gnés les uns des autres d'une distane de l'ordre de grandeur de la longueur sur laquelleles adatomes ont di�usé à la surfae du substrat. De e point de vue, la forte mobilité desadatomes en MOVPE semble plut�t défavorable à l'obtention de plan de boîtes quantiquesave une forte densité surfaique.Les îlots formés relaxent la ontrainte en adoptant un paramètre de maille prohede elui du matériau massif. Ils onstituent don un site de nuléation favorable pour lesadatomes arrivant sur le substrat. Après la nuléation des premières boîtes, le matériauapporté à la surfae du substrat alimente la roissane des îlots et non plus elle de laouhe de mouillage. La migration des adatomes sur le substrat étant plut�t aléatoire, les1def !
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(a) (b)Fig. 2.3 � (a) : Croissane bidimensionnelle ; (b) : Formation d'îlots par relaxation deontrainte par le proédé de SK.adatomes vont statistiquement nuléer sur la boîte quantique la plus prohe. Par onsé-quent, plus une boîte est isolée, plus la quantité de matériau alimentant sa roissane seraimportante et plus elle sera grosse. En ontinuant de déposer le matériau, les îlots onti-nuent de roître ; la partie la plus relaxée au sommet de la boîte impose de plus fortesontraintes à sa base, qui est enore à l'aord de maille ave le substrat. Après une tailleritique, des disloations se forment à la base de la boîte. Ces disloations, onstituant despièges non radiatifs pour les porteurs, sont fortement préjudiiables pour des appliationsoptiques.La inétique de roissane joue don un r�le important lors de la formation desboîtes quantiques. Notons en�n que pour obtenir une transition de roissane 2D-3D per-mettant d'obtenir des boîtes quantiques, il faut augmenter la longueur de di�usion desadatomes en surfae pour favoriser une relaxation par formation d'îlots plut�t que par for-mation de disloations dans une ouhe 2D. Cependant, dans le as de la formation d'îlots,l'augmentation de la longueur de di�usion des adatomes réduit la densité d'îlots. La lon-gueur de di�usion étant liée à la température et à la vitesse de roissane, le hoix de esdeux paramètres de roissane apparaît ruial pour la fabriation de boîtes quantiques.2.2.2 E�et des onditions de roissane et d'enapsulation sur la lumi-nesene des boîtesComme nous avons vu, les onditions de roissane peuvent fortement in�uer sur laformation des boîtes. Examinons dans un premier temps le r�le de la vitesse de roissaneainsi que elle de la vitesse d'enapsulation sur la longueur d'onde des émetteurs.Le r�le de la vitesse de roissaneDans la série des trois éhantillons suivants, les onditions de roissane des boîtessont les mêmes, mis à part la vitesse de roissane (�ux d'As pendant la phase de roissanepropre des boîtes). On peut dans un premier temps examiner les images TEM de es troiséhantillons sur la �gure 2.4. On quanti�e la matière déposée en introduisant le nombrede monoouhes atomiques déposées par seonde (MC/s). Cette vitesse a été au préalablealibrée pour les di�érentes espèes et dépend des aratéristiques du bâti de roissane.
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(a) (b) ()Fig. 2.4 � Images en mirosope életronique en transmission de boîtes quantiques en vueplane. De gauhe à droite (de (a) vers ()) on augmente la vitesse de roissane on passede 0.05MC/s (pour (a)) à 0.4MC/s pour (). La densité des boîtes augmente ave la vitessede roissane.On onstate que la densité de boîtes augmente ave la vitesse de roissane. Surla �gure 2.5 nous avons représenté les spetres de photoluminesene assoiés à es éhan-tillons. Ces spetres sont obtenus sur le F-TIR ave un déteteur InSb refroidi. On onstateque la luminesene se déale vers les basses énergies lorsque la vitesse de roissane aug-mente. Or, on montre [8℄ que l'énergie de luminesene des boîtes est prinipalement donnéepar leur dimension vertiale ainsi que par leur omposition himique. On retiendra les deuxhypothèses formulées dans [8, 71℄ a�n d'expliquer l'évolution des spetres :� Le déalage de l'émission vers les basses énergies aux forts �ux d'As est essen-tiellement dû à la diminution de l'inorporation de phosphore dans les boîtes ;� Des e�ets thermodynamiques dus aux di�érents rapports des éléments III/V fa-vorisent la formation de grandes boîtes (en hauteur) sous fort �ux d'arsine.Le �ux d'arsine pendant la phase de roissane joue un r�le important sur la for-mation des boîtes ainsi que sur leur densité. Un autre paramètre déterminant est la vitessed'enapsulation. Nous allons résumer les prinipaux résultats dans le paragraphe suivant.Le r�le de la vitesse d'enapsulationUne fois que les boîtes ont été épitaxiées, nous refaisons roître une ouhe d'InPsur le dessus a�n d'éviter leur désorption et de façon à obtenir le on�nement 3-D. Lesméanismes d'enapsulation sont résumés sur la �gure 2.6. Le bâti de roissane o�re lapossibilité de faire varier de manière indépendante le �ux de Phosphine pendant la phased'enapsulation et rend possible l'étude de l'in�uene de e paramètre.Durant la phase d'enapsulation, la hauteur des boîtes diminue. Nous nous at-tendons à une augmentation de la longueur d'onde d'émission ave l'augmentation de lavitesse d'enapsulation. Ce résultat attendu s'est vu véri�é lors d'une ampagne de rois-sane d'éhantillons orrespondant aux mêmes onditions de roissane, mise à part lavitesse d'enapsulation (voir �gure 2.7). Ces spetres ont également été obtenus sur leFTIR à température ambiante.



Croissane des boîtes InAsP/InP par EPVOM ; Dispositif expérimental 51

0,5 0,6 0,7 0,8 0,9 1,0 1,1
0,0

0,2

0,4

0,6

0,8

1,0

1,2
0.05 MC/s

Longueur d'onde (µm)

300 K

 

In
te

ns
ité

 (u
.a

.)

Energie (eV)

flux InAs0.6 MC/s

2,4 2,2 2 1,8 1,6 1,4 1,2

 

Fig. 2.5 � In�uene de la vitesse de roissane sur la longueur d'onde d'émission deséhantillons.
(a) (b) ()Fig. 2.6 � De gauhe à droite (de (a) vers ()) : Représentation du méanisme d'enapsu-lation. La diminution observée de la taille des boîtes est attribuée à un e�et de 'rabotage'du sommet des boîtes en présene des gaz dans le bâti.Ce résultat est on�rmé par des mesures TEM et AFM avant et après enapsulation(�gure 2.8). Sous faible vitesse d'enapsulation, les boîtes restent plus longtemps exposéesaux gaz présents dans le bâti e qui provoque un rabotage de elles-i. L'augmentation del'énergie d'émission à faible �ux d'enapsulation est aompagnée d'une struturation duspetre en plusieurs pis ainsi qu'un élargissement de la dispersion des hauteurs de boîtes.Les boîtes deviennent de moins en moins faettées et présentent un sommet en forme deplateau dont la hauteur varie d'une monoouhe atomique. Les pis présents sur les spetresde photoluminesene sont attribués à di�érentes familles de boîtes dont la hauteur varied'une monoohe atomique [42℄. Ce type de résultat a également été observé par d'autresgroupes [72, 73℄.
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Fig. 2.7 � R�le de la vitesse d'enapsulation sur la longueur d'onde d'émission des éhan-tillons.2.2.3 Propriétés struturales des boîtes quantiques ; analyse TEMDans ette partie, nous présenterons les résultats d'analyse struturale des boîtesquantiques. Nous nous attarderons sur un éhantillon de référene (InP220) sur lequel nousavons e�etué des analyses approfondies de photoluminesene .A e stade du mémoire nous allons ommener à di�érenier des éhantillons dits'd'anienne génération' et eux de 'nouvelle génération'. Les derniers ont été obtenus ré-emment pendant es travaux de thèse. Ces deux générations di�èrent 'seulement' d'uneou plusieurs maintenanes du bâti de roissane. Nous avons présenté préédemment lesparamètres in�uant sur la roissane des boîtes. Dans la pratique, les valeurs de es para-mètres sont à revoir après haque maintenane du bâti. Nous aurons l'oasion de revenirsur e point dans la suite du mémoire.TEM en vue plane : densité et taille des boîtesLa �gure 2.9 représente une image TEM en vue plane de l'éhantillon InP220(éhantillon de référene). Nous évaluons la densité surfaique des boîtes à environ 150/µm2.Les marhes atomiques présentes sur la ouhe d'InAs 2-D favorisent la formation de boîtesquantiques. Nous observons également e phénomène sur la �gure 2.9 où les boîtes setrouvent alignées suivant des diretions partiulières. De plus, elles ont une forme de pa-rallélogramme légèrement allongé selon les diretions [13̄0℄ et [31̄0℄. L'histogramme de lastatistique des tailles latérales est représenté sur la �gure 2.10. On obtient pour la diretionA une moyenne de 38.5 ± 7 nm et pour la diretion B une moyenne de 37.2 ± 9 nm.Autour de es valeurs moyennes, on onstate qu'il existe une large dispersion entaille dans les deux diretions. On remarque failement sur l'image TEM l'existene de
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Fig. 2.8 � A gauhe en haut : Histogramme des mesures X-TEM des hauteurs de boîtesaprès enapsulation. En bas : Histogramme des hauteurs des boîtes avant enapsulation(mesures faites aux mirosope à fore atomique (AFM)). A droite : Spetre struturéobtenu à faible vitesse d'enapsulation. Les di�érents pis sont attribués aux familles deboîtes dont la hauteur varie d'une monoouhe atomique. Les �gures sont issues de la thèsed'A. Mihon.boîtes jusqu'à deux fois plus petites que d'autres. Nous pensons que ette di�érene a unr�le très important dans l'interprétation des spetres de µ-PL que nous présenterons dansle hapitre suivant.TEM en oupe transverse : hauteur et pro�l de ompositionLa hauteur des boîtes peut être mesurée par une analyse TEM en oupe. On trouvealors une hauteur moyenne de 3.8 nm, équivalente à 12 monoouhes d'InAsP. Cette mesurea été e�etuée sur une dizaine de boîtes. En e�et, la omplexité de la mesure ainsi quele temps de préparation des éhantillons ne permettent pas une mesure statistique plusimportante. Nous pouvons également déterminer le pro�l de omposition himique suivantla diretion vertiale des boîtes, par analyse EDX. Sur la �gure 2.11 on a traé le pro�lde omposition vertial pour l'éhantillon InP220. L'éhelle vertiale est en pourentaged'atomes total (In, P, As). Ce pro�l n'est pas symétrique et la onentration en arsineest plus importante à la base de la boîte (située à 4 nm du bu�er d'InP). Elle atteintun maximum de 25% au 'entre' de la boîte, tandis que la onentration en phosphoresuit le même pro�l non symétrique, pour une onentration qui atteint également 25%au entre. Ces onentrations justi�ent l'emploi du nom des boîtes InAsP/InP à ause de
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a) b)Fig. 2.9 � (a) Image TEM en vue plane de l'éhantillon InP220. (b) Shéma d'une boîtequantique de forme pyramidale allongée, ave ses deux dimensions aratéristiques.
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Fig. 2.10 � Histogrammes des dimensions aratéristiques des boîtes selon les diretions Aet B de la forme pyramidale (f. �gure 2.9)l'inorporation de phosphore à l'intérieur de la boîte.Cette étude a été e�etuée sur une boîte relativement haute (environ 7 nm) ar nousn'avons pas pu isoler une boîte plus petite pour faire ette analyse EDX. Nous supposonsdès lors que e pro�l reste inhangé pour les boîtes de plus petite taille. En�n, des analysesomplémentaires ont montré que la omposition en arsine de la ouhe de mouillage estvoisine de 15%.
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Fig. 2.11 � Pro�l de omposition himique d'une boîte de l'éhantillon InP220. Les deuxtraits vertiaux servent à matérialiser la boîte.Ces données de omposition servent également de point de omparaison ave leséhantillons de nouvelle génération. Il semblerait (voir paragraphe suivant) que es données(tailles latérales et omposition himique) di�èrent légèrement entre les deux générationsd'éhantillons. Ces résultats pourraient expliquer en partie les di�érenes observées lorsdes aratérisations optiques. Pour on�rmer ette hypothèse, il est intéressant de déter-miner théoriquement l'allure des fontions d'onde à l'intérieur des boîtes pour les deuxgénérations. Ce travail est atuellement en ours.2.2.4 Di�érenes et investigation en ours sur les éhantillons de nou-velle générationL'absene de signature spéi�que à des boîtes quantiques (raies �nes de µ-PL ob-servées à basse température) sur les éhantillons de nouvelle génération nous a amené àentreprendre une nouvelle ampagne de roissane, pour laquelle nous avons herhé àontr�ler haque paramètre important durant la phase de roissane des boîtes (tempéra-ture, �ux d'arsine et de phosphine). Les éhantillons sont ensuite analysés sur le F-TIRà température ambiante et omparés ave notre éhantillon de référene. Les éhantillonsont été également analysés au TEM et en µ-PL à basse température sur des mésas.Di�érenes struturales et himiquesL'analyse statistique des images TEM en vue plane pour les éhantillons de nou-velle génération indique que les boîtes auto-organisées présentent des dimensions latéralesplus importantes. En guise de omparaison, nous prenons l'éhantillon InP717 qui pos-sède les mêmes paramètres de roissane que notre éhantillon de référene (InP220), laseule di�érene étant que deux maintenanes ont été e�etuées sur le bâti de roissane.



Croissane des boîtes InAsP/InP par EPVOM ; Dispositif expérimental 56On onstate que les images en vue plane au mirosope életronique à transmission sontsimilaires : les dimensions latérales des boîtes suivent la même distribution. Par ontre,la densité de boîtes quantique sur l'éhantillon InP717 est six fois moins importante (36boîtes/µm2). Le pro�l de omposition himique di�ère légèrement. La omposition en ar-sine des boîtes issues de l'éhantillon InP717 est de 20 % au entre de la boîte (ontre 25%pour l'InP220). Au moment de la rédation de e mémoire, nous sommes toujours en traind'étudier l'origine de es di�érenes.Di�érenes spetrales sur un ensemble de boîtesLes études menées au F-TIR montrent que les spetres sont relativement semblablesaux spetres des éhantillons de nouvelle génération (voir �gure 2.12). Sur les éhantillonsde nouvelle génération, l'intensité est en moyenne 5 à 6 fois inférieure aux éhantillonsde référenes, e qui peut être dû à la di�érene de densité surfaique de boîtes quan-tiques. On onstate également que la distribution de l'éhantillon InP717 est légèrementplus large spetralement (50 nm de plus environ à mi-hauteur). Nous avons également réa-lisé des mesures sur des éhantillons ayant la même densité que pour l'éhantillon InP220.On onstate également une plus faible intensité de photoluminesene. Nous envisageonsd'étudier à l'avenir l'impat de l'éhange (As/P), ar des résultats préliminaires sur despuits quantiques montrent que le gradient des espèes au niveaux des interfaes peut dé-grader la durée de vie radiative des puits quantiques. Cet e�et pourrait être à l'origine dela baisse d'intensité olletée.
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Fig. 2.12 � Comparaison des spetres sur un ensemble de boîtes, à 4 K, de l'éhantillonde référene InP220 et de l'éhantillon InP717 (intensité ×4.4) obtenu après maintenane,pour des onditions d'exitation identiques.



Croissane des boîtes InAsP/InP par EPVOM ; Dispositif expérimental 57Di�érenes spetrales sur mésas à basse températureDe même que préédemment, l'intensité olletée sur des mésas2 est en général bieninférieure à elle des mésas de référene (InP220 et 228). De plus les spetres donnent desraies en moyenne plus larges (>2 nm) et nous ne sommes pas en mesurer d'isoler des raies�nes et intenses, quelque soit la longueur d'onde. Notre hypothèse est que les boîtes étanten moyenne plus grosses, les émetteurs se omportent alors omme des puits tronqués àémission plus large spetralement. Nous ne sommes pas en mesure de réaliser des étudesde orrélation de photon a�n d'in�rmer ou on�rmer ette hypothèse3 en raison du peu dephotons olletés.Di�érenes sur la dynamique d'émissionMême si les spetres sur ensemble de boîtes sont sensiblement identiques, nousavons pu noter des di�érenes au niveau de la durée de vie des émetteurs. Nous allonsprésenter es études réalisées sur un ensemble de boîtes dans le paragraphe suivant, enommençant par une étude détaillée de l'éhantillon de référene. Puis nous dérirons lesdi�érenes observées sur les éhantillons de nouvelle génération.2.3 Evolution de la photoluminesene sur un ensemble deboîtes quantiquesJusqu'au début de mon travail de thèse, l'étude des propriétés optiques des boîtesquantiques InAsP/InP était réalisée au LPN sur un ban de photoluminesene lassiqueoù les éhantillons pouvaient être portés à 77 K ou à 300 K. Ii, nous présenterons uneétude de l'évolution de la dynamique d'émission d'un ensemble de boîtes, en fontion deplusieurs fateurs : la puissane d'exitation, la température (allant de 4 K à 300 K)etla longueur d'onde d'émission. Nous mettrons en évidene le omportement singulier desboîtes InAsP/InP en fontion de la température. Nous montrerons que e système présentepeu de sensibilité à des défauts non radiatifs, e qui se traduit par une faible diminution del'intensité totale olletée à haute température. Nous détaillerons ette étude sur l'éhan-tillon de référene InP220 (sur lequel nous avons obtenu un dégroupement de photon surboîte unique). En�n, dans la partie suivante, nous aborderons les di�érenes observées aveles éhantillons de nouvelle génération.2.3.1 Evolution spetrale en fontion de la températureDans la suite, nous parlerons de spetres 'pleine plaque' lorsque nous étudieronsl'émission d'un ensemble de boîtes. Le signal de pompe optique est simplement foalisésur l'éhantillon et nous analysons le signal de photoluminesene de l'ensemble de boîtesprésentes dans le spot d'exitation. Compte tenu de la taille du spot (environ 5 µm) et de ladensité des boîtes (150/µm2 pour l'InP220), nous olletons le signal provenant d'environ104 émetteurs. Les éhantillons sont plaés dans un ryostat à �ux ontinu d'hélium et2Voir le hapitre suivant pour l'étude sur mésas3Si l'objet se omporte omme un puit quantique, nous ne devrions pas observer de dégroupement dephotons.



Croissane des boîtes InAsP/InP par EPVOM ; Dispositif expérimental 58nous pouvons suivre l'évolution de la photoluminesene de 4 K jusqu'à 300 K de manièreontinue.Tous les spetres que nous allons présenter sont enregistrés ave la même puissanede pompe (de l'ordre de 200W/m2 à 840 nm en régime impulsionnel). L'exitation se faiten régime impulsionnel ar nous réalisons dans le même temps des études de dynamiqued'émission. Nous supposons que seules les transitions fondamentales des boîtes, ave uneseule paire életron-trou dans haque boîte, sont exitées à 4 K. En e�et, ave es puis-sanes d'exitation, nous n'observons pas d'élargissement spetral qui serait synonyme depeuplement d'états exités. Cette hypothèse sera on�rmée par des mesures de durée devie (voir paragraphe 2.3.2).Pour haque température, nous avons enregistré le spetre de photoluminesene(voir �gure 2.13). Les �utuations dans le spetre situées entre 1.35 µm et 1.45 µm or-respondent à l'absorption de l'eau sur le trajet dans l'espae libre entre l'objetif et lespetromètre. Notons également que le gap de l'InGaAs se situe vers 1.59 µm à -80°C, or-respondant à la température d'utilisation de la améra. D'où la déroissane abrupte dusignal intégré vers es longueurs d'onde. A�n de aluler l'intensité totale intégrée et passeroutre ette oupure dans la détetion, nous avons ajusté les ourbes à haute températurepar des fontions gaussiennes. Nous avons véri�é sur des spetres établis au F-TIR (nonmontrés ii) que es derniers étaient symétriques et qu'un ajustement gaussien était justi�é.Commentaires sur l'allure des spetresA basse température, on mesure une largeur spetrale à mi-hauteur d'environ 140nm. Cette largeur augmente en fontion de la température, et nous attribuons ela à laluminesene des premiers états exités des boites, peuplés thermiquement. La largeurspetrale inhomogène à basse température est prinipalement due à la dispersion en hau-teur des boîtes. Des études ont montré que pour les boîtes InAsP, l'éart en énergie entreles di�érentes familles de boîtes est plus faible que sur des boîtes InAs [8℄. Ainsi, nouspouvons di�ilement distinguer sur le spetre à 5 K l'émission des di�érentes familles deboîtes. Néanmoins, nous pouvons ajuster e spetre en onsidérant la somme de huit gaus-siennes de largeur et positions variables. Le résultat est montré à la �gure 2.13 b). De esajustements, nous pouvons reporter sur le graphique 2.14 les longueurs d'onde d'émissiondes familles de boîtes en fontion de leur hauteur variant par palier d'une monoouhe.A�n de remonter à la omposition himique des boîtes, nous pouvons appliquer un modèledéveloppé par J.-Y. Marzin et J.-M. Gérard [74℄, qui donne l'énergie d'émission d'un puitsquantique 2-D en fontion de sa taille et de sa omposition. Bien que e modèle ne soitpas omplètement adapté au aul exat de l'énergie d'émission d'objets 3-D, il permetd'obtenir un ordre de grandeur aeptable de la omposition des objets et de leur énergied'émission. La ourbe expérimentale donne une omposition d'environ 20% de phosphoredans les boîtes, qui est du même ordre que les résultats des mesures TEM (25 %) ommedérit au paragraphe 2.2.3.
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Fig. 2.14 � Simulation de l'énergie d'émission d'un puit quantique 2-D en fontion de sataille et de sa omposition à 5 K (traits pleins). Les énergies orrespondant aux famillesde boîtes quantiques de l'InP220 sont également reportées le graphique. Nous pouvons endéduire que l'inorporation de phosphore dans les boîtes est de l'ordre de 20 %.à température ambiante, voir inexistante à ause prinipalement de l'éhappement desporteurs dans la ouhe de mouillage (e�et Auger), et à des e�ets de reombinaison non-radiatives. La première hypothèse onsiste à penser que les boîtes InAsP/InP sont pluson�nantes et moins sensibles à des défauts non radiatifs qui seraient ativés thermique-ment. Nous reviendrons sur es points au ours de e hapitre en omparant notammentle on�nement des fontions d'onde dans les deux systèmes de boîtes. Toutefois, nous en-visageons deux types d'appliations pour e type d'émetteurs :� Nous pouvons dans un premier temps herher à isoler un émetteur unique etétudier es propriétés optiques dans le but de omprendre les dynamiques dereombinaison et d'émission des porteurs. Nous herherons à mettre en évidenele aratère d'émetteur de photons uniques à 1.5 µm. La faible déroissane dusignal pleine plaque à haute température nous permet également d'envisagerla réalisation d'une soure de photon unique à 77 K, température de l'azoteliquide qui présente de nombreux avantages pratiques par rapport à l'utilisationd'hélium. Ce point sera abordé dans le hapitre 3.� Le simple fait que l'émission des boîtes n'est pas (ou peu) dégradée à 300 Knous permet d'utiliser es boîtes omme milieu à gain dans un milieu résonnantde type miroavité. Ces études seront réalisées à température ambiante et ellesseront détaillées dans le hapitre 5.2.3.2 Durée de vie et fore osillateurEn parallèle des mesures spetrales en pleine plaque, nous nous sommes intéressésaux propriétés dynamiques de l'émission des boîtes, toujours en fontion de la température.



Croissane des boîtes InAsP/InP par EPVOM ; Dispositif expérimental 61Il est important de onnaître la durée de vie des émetteurs lorsque l'on sera amené àutiliser es boîtes en avité. Ces données nous serviront alors à omprendre et simuler lesdi�érents régimes et méanismes d'émission. De plus, es données sont très utiles pourla ompréhension des méanismes d'émission des boîtes InAsP/InP. Au moment de larédation du mémoire, il n'y avait enore que très peu d'artiles faisant état de mesure depropriétés dynamiques sur e système. Par exemple, dans [75℄, les auteurs mesurent destemps de 1.35 ns pour les niveaux fondamentaux et des temps très ourts (jusqu'à 50 ps)pour des états que les auteurs quali�ent d'états exités. Dans [76℄, des mesures pompe-sonde sur un empilement de 72 ouhes de boîtes quantiques InAs/InP obtenues par EJMdonnent des valeurs de 1.72 ns de durée de vie pour le niveau exitonique et 500 ps pour leniveau biexitonique à 4 K. Dans les deux as, auune étude n'a été réalisée sur l'évolutionde la durée de vie en fontion de la température qui donne une information plus préisesur la nature des états thermiquement ativés.Durée de vie d'un émetteur dans le as d'un système à deux niveauxConsidérons le as simple d'un système à deux niveaux (d'énergie E0 pour l'étatfondamental et E1 pour l'état exité). Si on exite e système par une impulsion optiqueourte devant la durée de vie de l'état exité, on vient peupler l'état E1 qui peut ensuitese désexiter spontanément au bout d'un temps aratéristique τ en émettant un photond'énergie E1-E0. La probabilité P (t) qu'un photon soit émis au bout d'un temps t s'éritsimplement omme une exponentielle déroissante :
P (t) = e−

t
τ (2.1)le paramètre τ orrespondant à la durée de vie moyenne de l'état exité. Nous allonsmaintenant présenter les mesures expérimentales de e temps τ .Prinipe de la mesureOn se plae toujours à une puissane de pompe de l'ordre de 200 W/m2, à unelongueur d'onde de 840 nm en régime pulsé (80 MHz de taux de répétition). Le signal dephotoluminesene est �ltré spetralement par le spetromètre, puis ouplé dans une �breoptique pour être aheminé vers les déteteurs supraonduteurs.La foale du oupleur utilisé pour injeter la lumière dans la �bre optique est de15.6 mm. Compte tenu du diamètre de la �bre (9.5 µm) et de la lentille présente en sortiede spetromètre (de foale 100 mm), on estime que l'image géométrique du ÷ur de la �breau niveau de la fente de sortie du spetromètre fait environ 59 µm. Cei est omparable àla taille des pixels de la améra InGaAs (50 µm). La olletion se fait don sur une plagespetrale de l'ordre de 0.2 nm. A�n de toujours olleter le signal provenant de la mêmefamille de boîtes, nous nous sommes plaés au maximum de la distribution spetrale (voirspetres de la �gure 2.13), et e pour haque température étudiée.La synhronisation temporelle est donnée par le signal déteté par la photodioderapide plaée avant l'objetif. Le trigger de l'osillosope est plaé sur le signal des déte-teurs supra. A haque délenhement, on mesure le délai entre un photon déteté par lessupra et le signal de synhronisation du laser provenant de la photodiode rapide. Sur la
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Fig. 2.15 � Exemple de deux histogrammes de durée de vie pour deux températures (5 Ket 300 K). On représente également une mesure de la réponse temporelle du montage enmesurant les temps d'arrivée des photons provenant du laser d'exitation à 840 nm.�gure 2.15, on a représenté deux histogrammes typiques de durée de vie enregistrés surnotre montage, orrespondant à deux températures extrêmes au niveau de l'éhantillon.Cette �gure est donnée en éhelle logarithmique. On voit que la déroissane est de natureexponentielle, pour des temps supérieurs à 2 ns. Sur ette �gure, nous avons égalementreprésenté en pointillé l'histogramme des temps d'arrivée pour le laser à 840 nm. La tailledes impulsions laser étant inférieure à 10 ps, la largeur observée orrespond à la résolutiontemporelle de notre montage, laquelle prend en ompte les di�érents jitters (déteteurs,photodiode rapide, életronique, osillosope), soit environ 100 ps. Cei est onforme auxspéi�ations des déteteurs donnés pour un jitter de l'ordre de 50 ps, tandis que le jitterdes autres éléments ne sont pas onnus.RésultatsSur la �gure 2.16 nous avons représenté l'ensemble des résultats des mesures dedurée de vie en fontion de la température. On remarque tout d'abord que pour des tem-pératures inférieures à 200 K, les données expérimentales peuvent être ajustées par desfontions de type mono exponentielles, ave un temps de déroissane de l'ordre de 1 nsjusqu'à 77 K. De 77 K à 200 K, e temps augmente jusqu'à 1.8 ns. Pour des températuressupérieures à 200 K, nous devons introduire une déroissane bi-exponentielle, ave untemps ourt, τc, de l'ordre de 800 ps qui tend à rester onstant, alors que le temps long,
τl, augmente jusqu'à 3.5 ns à 300 K.A�n de déonvoluer la réponse des déteteurs, nous utilisons la formule suivante4 pourajuster nos données :4Il s'agit de la onvolution entre la fontion de réponse du déteteur (gaussienne) par le signal (délinexponentiel)
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Fig. 2.16 � Evolution en fontion de la température de la durée de vie du niveau fondamentaldes boîtes (rond) et des états thermiquement ativés (triangle). L'intensité intégrée totaleest également représentée (étoile).
I0 = Iground + A × exp(

σ2

2τ2
− (t − t0)

τ
)(1 − Erf(

σ2 − (t − t0)τ√
2στ

)) (2.2)où Iground représente le bruit de fond, A l'amplitude, σ le temps de réponse des déteteurs,
t0 l'origine des temps et τ le temps de déroissane. En pratique, les données sont dontraitées ave une somme de deux exponentielles orrigées de la réponse des déteteurs.De même qu'en physique atomique, on utilise le terme d'orbitale életronique pourdé�nir la probabilité de présene d'un életron dans la boîte quantique. Elle dépend dela fontion d'onde de l'életron (plus préisément de son module au arré). La premièreorbitale est notée s et peut ontenir deux életrons, et la deuxième p ontenant jusqu'à6 életrons. Nous attribuons les temps ourts à l'émission d'états exités thermiquement,omme par exemple une paire életron-trou dans un niveau-p provenant de boîtes à plusfaible énergie (voir shéma 2.19). L'absene de ontribution de es temps ourts à bassetempérature on�rme l'hypothèse faite préédemment sur l'intensité de la puissane depompe et nous pouvons don attribuer les temps longs à l'émission des étatsfondamentaux des boîtes situées au maximum de la distribution.Si les temps ourts proviennent d'états exités de boîtes à plus faible énergie, alorsleur ontribution doit être plus importante vers les hautes énergies (dans la mesure oùle signal émis à ette énergie provient essentiellement d'états exités de boîtes). C'est eque nous pouvons observer sur la �gure 2.17 a) où nous avons représenté le rapport desamplitudes (A) des exponentielles rapides sur elles assoiées aux temps longs, à 300 K, enfontion de la longueur d'onde d'émission. Vers 0.7 eV ('est à dire aux basses longueursd'onde), le signal émis orrespond prinipalement au signal ontribuant aux temps longs.Le délin est quasi-monoexponentiel (voir �gure 2.17 (b)). En revanhe, pour les faibles



Croissane des boîtes InAsP/InP par EPVOM ; Dispositif expérimental 64longueurs d'onde, et don haute énergie, le signal assoié à l'exponentielle aux temps ourtsdevient prépondérant (rapport supérieur à 10). Un exemple de mesure à deux longueursd'onde situées aux deux extrémités de la distribution est présenté sur la �gure 2.17 b)5. Onvoit lairement que pour les faibles longueurs d'onde, l'amplitude de l'exponentielle assoiéeaux temps ourts est nettement plus importante que elle assoiée aux temps longs. Nousavons également véri�é que la ontribution de es états aux temps ourts augmente ave lapuissane de pompe (à longueur d'onde �xée). La ontribution de es états thermiquementativés est plus importante à haute température et ei se traduit par des barres d'erreurplus faible sur la �gure 2.16.La �gure 2.18 montre un spetre mesuré à 300 K (noté S(λ)), translaté horizonta-lement du redshit (en pointillés sur la �gure (S(λ − λ0))) pour pouvoir omparer visuel-lement l'élargissement spetral par rapport à 5 K (trait �n). Si nous divisons e mêmespetre par les rapports τc/τl des durées de vie mesurées préédement (trait épais sur la�gure(S(λ− λ0)/ τc

τl
)), e spetre se superpose ave le spetre basse température. L'élargis-sement non-symétrique à 300 K provient don de es états thermiquement ativés.Toutes es observations on�rment l'hypothèse que les temps rapides proviennentdes états exités des boîtes situées à plus basse énergie. Ces états sont ativésthermiquement et ne sont pas visibles en dessous de 100 K.Interprétation de l'évolution des durées de vie en fontion de la températureNous allons maintenant interpréter l'évolution des durées de vie en fontion de latempérature. Un omportement similaire de ette évolution (plateau onstant et augmen-tation en fontion de la température) à déjà été observé sur des boîtes InAs/GaAs [77℄ainsi que sur des boîtes InAs/GaAs en anneaux (quantum-ring) [78℄. L'augmentation de ladurée de vie des états fondamentaux en fontion de la température est due à la dissoiationthermique de l'exiton et au piégeage des porteurs dans des états exités. On imagine parexemple que es états peuvent être un életron ou bien un trou dans un niveau p, tandisque le trou ou l'életron orrespondant reste dans un niveau s. Ces deux états n'o�rentpas de possibilité de reombinaison radiative et il faut don 'attendre' que les porteursreviennent dans le niveau s pour pouvoir se reombiner et émettre un photon (voir �gure2.19). On parle d'état non-radiant. Cei entraîne une augmentation apparente de la duréede vie, sans hanger le nombre de photons émis. En e�et, on observe que le signal de pho-toluminesene ne déroît que d'un fateur 1/3 entre 4 K et 300 K.A�n de modéliser ette augmentation de la durée de vie en fontion de la tem-pérature, prenons le as d'un système à deux niveaux. Le niveau 1 orrespond à l'étatfondamental de durée de vie radiative τ1. Le deuxième niveau orrespond à l'état non ra-diant6, noté d.L'éart en énergie entre es deux niveaux est noté ∆(E). On onsidère quele peuplement de et état suit une distribution de Boltzmann. Ainsi, la population de e5Le déalage temporel du maximumdes durées de vie sur la �gure 2.17 est dû à la dispersion hromatiquedans les �bres. En e�et, nous avons véri�é que pour les longueurs de �bres utilisées (8 m), on prévoit undéalage de plusieurs dizaines de piomètres, e qui est bien observé6Cet état est dit non radiant ar les harges ne peuvent se reombiner radiativement à ause des réglesde onservations de moment inétique)
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Fig. 2.17 � (a) : Amplitudes des exponentielles en unité arbitraire assoiées aux temps'ourts' (τc) et 'long' (τl) en fontion de la longueur d'onde (étoile). On a également re-présenté un spetre pleine plaque enregistré sur le montage de µ-PL (trait plein) à 300 K(oupure du déteteur InGaAs vers 1600 nm). Un ajustement gaussien est utilisé dans lealul de l'intensité intégrée (traits ourts) et un spetre réalisé sur le F-TIR (pointillés)à 300 K (déteteur InSb) est présenté. (b) : Exemple d'histogrammes enregistrés à deuxlongueurs d'onde extrêmes (1350 nm et 1600 nm) à 300 K.
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Fig. 2.18 � Spetre normalisé, S(λ−λ0)/ τc

τl
, par le rapport des durées de vie ourtes sur leslongues, orrigé du redshift (trait plein épais). Le même spetre non normalisé, S(λ− λ0),et orrigé du redshift, est représenté en pointillés. En trait �n, nous représentons un spetredu même éhantillon à 4 K. Une fois normalisé, le spetre à 300 K, S(λ), se superpose auspetre à basse température. L'élargissement non symétrique observé à 300 K provient dondes états qui sont thermiquement ativés.

Fig. 2.19 � Méanismes de reombinaisons à haute température (>100 K). La reombinai-son radiative de paires életron-trou d'un niveau p provenant de boîtes à plus faible énergieontribue au signal olleté dans la fenêtre symbolisée en pointillé. D'autre part, un életronou un trou peut être piégé dans un état p, et former un état non radiant. Au bout d'unertains temps, la harge revient dans son état s et peut se reombiner radiativement dansla fenêtre de détetion.niveau nd vaut nd/n1 = e
−∆(E)

kT , où n1 représente la population de l'état 1. On introduitégalement un temps aratéristique τ ′ pendant lequel les harges restent dans le niveau davant de revenir dans le niveau 1. L'équations d'évolution s'érit :
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nd

n1
= e

−∆(E)
kT (2.3)

dn1

dt
= −n1/τ1 + nd/τ

′ (2.4)on obtient don une équation pour n1(t) :
dn1

dt
= (−1/τ1 + e

−∆(E)
kT /τ ′)n1 (2.5)Finalement, la durée de vie radiative τ apparente s'érit :

τ =
1

(1/τ1 − e
−∆(E)

kT /τ ′)
(2.6)A température nulle, on retrouve bien τ = τ1. Ce modèle est omparé à nos mesuresexpérimentales sur la �gure 2.20. On trouve une valeur de ∆E de 22.4 meV pour un τ ′de 0.5 ns. Ce temps relativement prohe de la valeur de τ1 explique pourquoi la duréede vie apparente triple à 300 K. Nous disuterons de la valeur de ∆E dans le paragraphesuivant. Sur le même graphique, nous avons fait �gurer trois ajustements fai ave un modèledéveloppé par Gurioli et al. [79℄ lui même issu de résultats théoriques sur les états noirs.Même si dans notre as il ne s'agit pas d'état noir de spin, on peut onsidérer que laphysique sous jaente est prohe. En e�et, dans e modèle, on prend en ompte l'existenede niveaux non radiants (état noirs) qui peuvent être peuplés thermiquement suivant unestatistique de Boltzmann. Dans e modèle, g représente le rapport entre la dégénéresenedes états noirs par rapport à elle du niveau fondamental. La valeur de ∆E (de l'ordre de40 meV) est en assez bon aord ave elle trouvée ave notre modèle pour un g prohe de10. Dans notre système, g pourrait représenter la dégéneresene des états non radiants.Comparaison ave des simulations théoriques et boîtes InAs/GaAsIl onvient ii de omparer nos résultats expérimentaux aux préditions théoriquesfaites sur des boîtes quantiques InAs/InP [80℄. Dans ette étude, les auteurs montrent pardes simulations que l'éart en énergie entre le fondamental et le premier niveau exité varieen fontion de la taille latérale de la boîte et de sa hauteur. Pour les életrons, il varie de50 meV pour des boîtes de 2.5 nm de haut, à 55 meV pour une hauteur de 5.5 nm. Pour lestrous, l'éart varie entre 30 meV et 21 meV pour les boîtes les plus hautes. Théoriquement,e sont don les niveaux exités des trous qui peuvent être thermiquement ativés. Dansnotre as, on a trouvé ave les onsidérations préédentes une énergie ∆E de l'ordre de 22meV pour le modèle à deux niveaux, et de l'ordre de 40 meV pour le modèle de Gurioli etal. Ces résultats on�rment que e sont bien les trous qui peuvent se piéger thermiquementdans des états exités.Il est également intéressant de omparer les simulations théoriques des fontionsd'onde dans les boîtes InAs/InP toujours réalisées dans [80℄ ave nos observations expéri-mentales. Pour des températures supérieures, nous pouvons nous attendre à une baisse dusignal de photoluminesene. En e�et, si la fontion d'onde des niveaux p des trous (qui
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Fig. 2.20 � Durée de vie du niveau fondamental des boîtes en fontion de la tempéra-ture. Comparaison ave le modèle à deux niveaux (trait plein). On représente également lesrésulats du modèle de Gurioli et al. pour trois valeurs du rapport de dégénéresene g.peuvent être thermiquement peuplés) n'est plus bien on�née à l'intérieur des barrières,elle peut être sensible aux défauts extérieurs à la boîte, entraînant des reombinaisons nonradiatives. Alors que e phénomène a déjà été observé pour des boîtes InAs/InGaAs [77℄,nous n'observons sur InP qu'une faible déroissane du signal. On peut omprendre esobservations en omparant le on�nement des fontions d'onde dans les deux as, GaAset InP. Pour des boîtes InAs/GaAs, des aluls théoriques donnent un reouvrement dela fontion d'onde des trous ave la boîte d'environ 85% [80℄, alors que pour des boîtesInAs/InP, e reouvrement atteint 97% (voir �gure 2.21). Nous faisons l'hypothèse ii quela présene de phosphore dans nos boîtes ne hange pas de manière signi�ative es prédi-tions théoriques. En onséquene, les boîtes InAsP/InP sont moins sensibles auxdéfauts non radiatifs présents à l'extérieur des barrières, à ause d'un meilleuron�nement des fontions d'onde.On peut d'ailleurs omparer nos résultats expérimentaux ave des résultats similaires obte-nus sur des boîtes InAs/InGaAs (�gure 2.22, gauhe) et sur des boîtes InAs/InGaAsP/InP(�gure 2.22, droite). Dans les deux as, l'intensité intégrée hute brutalement à partir de150 K dans un as, et à partir de 50 K dans l'autre. Sur le système InAs/InGaAs, on ob-serve également une hute de la durée de vie, onséquene de l'existene de reombinaisonsnon radiatives.
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Fig. 2.21 � Simulation des fontions d'onde des életrons et des trous dans une boîteInAs/GaAs et dans une boîte InAs/InP (tableau tiré de [80℄).

Fig. 2.22 � Evolution de l'intensité intégrée sur des boîtes InAs/InGaAs [77℄ (à gauhe)et InAs/InGaAsP/InP [81℄ (à droite), en fontion de la température.2.3.3 Durée de vie en fontion de la longueur d'onde d'émission. Fored'osillateurNous avons vu préédemment que nous pouvions extraire jusqu'à 8 familles deboîtes, dont la hauteur varie d'une monoouhe atomique. Nous avons herhé à onnaîtrel'in�uene de la hauteur des boîtes sur leur durée de vie radiative à 4 K. Nous avons donmesuré les durées de vie des émetteurs sur toute la distribution, par pas spetral de 50 nm.Les résultats sont regroupés sur la �gure 2.23.La durée de vie augmente ave la longueur d'onde, passant de 800 ps pour 1350nm (0.92 eV) à 1.2 ns pour des dip�les émettant vers 1550 nm (0.8 eV). Par onséquent,plus la boîte est haute, plus sa durée de vie est grande.Nous pouvons interpréter es résultats en terme de fore d'osillateur f . Ce termeest diretement relié la durée de vie des émetteurs et à leur énergie d'émission. La fored'osillateur traduit l'interation dipolaire lumière−matière, étant proportionnelle au arrédu moment dipolaire et à la masse e�etive de l'életron. Elle s'exprime en fontion de la
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Fig. 2.23 � Durée de vie en fontion de la longueur d'onde pour l'éhantillon InP220,mesurée à une température de 4 K.pulsation ω = 2πc
λ et de la durée de vie radiative τ par la formule [82℄ :

Fig. 2.24 � Fore d'osillateur alulé ave la formule 2.7 en fontion de la longueur d'onde.
f =

1

τ

3πǫ0

n

2mc3

e2ω2
(2.7)ave n l'indie de réfration du milieu (n=3.1), m la masse e�etive de l'életron, e saharge élémentaire et c la élérité de la lumière. Pour la masse e�etive des életrons, nousnous servons des valeurs mesurées dans [83℄, orrespondant à une masse de m = 0.09 m0, où

m0 est la masse de l'életron dans l'espae libre. Dans es mêmes travaux, il est mentionnéque ette masse e�etive varie en fontion du on�nement des életrons dans la boîte,et don en fontion de la taille de la boîte. Cette variation est su�samment faible pourla supposer onstante. La fore d'osillateur de nos émetteurs en fontion de la longueur



Croissane des boîtes InAsP/InP par EPVOM ; Dispositif expérimental 71d'onde est présentée sur la �gure 2.24. Elle diminue légèrement, passant de 3 à 2.5 pour lesboîtes les plus hautes. Plus les fontions d'onde des életrons et des trous se reouvrent etplus l'interation oulombienne augmente la fore d'osillateur [46℄. Ainsi, le reouvrementdes fontions d'onde est meilleur pour les petites boîtes émettant vers 1.3 µm. Ces valeurssont du même ordre de grandeur que sur les boîtes auto-organisées InAs/GaAs (de l'ordrede 10) mais elles sont bien inférieures aux valeurs mesurées sur des boîtes 'naturelles' à�utuation d'interfae de GaAs (de l'ordre de 75 [82℄).Les faibles valeurs mesurées de fore d'osillateur justi�ent également l'utilisationdu formalisme en ouplage faible lorsque nous utiliserons es boîtes dans des miroavitésà ristal photonique (voir hapitre 4).2.3.4 Comportement des éhantillons obtenus après maintenaneSur la série d'éhantillons après maintenane, nous n'avons pas réalisé d'étudeomplète de durée de vie en fontion de la température. Des mesures montrent que letemps de vie suit le même omportement à 4 K et 300 K (environ un triplement de lavaleur). Nous n'observons pas de diminution de la durée de vie à 300 K, qui serait lasignature d'e�ets non-radiatifs. De plus, hormis une intensité totale intégrée plus faibleque les éhantillons de référene, la diminution du signal total de entre 4 K et 300 K estomparable aux éhantillons de référene.Par ontre, nous pouvons relever des di�érenes au niveau de la dynamique d'émission
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(a) (b)Fig. 2.25 � Durée de vie (a) et fore d'osillateur (b) des éhantillons de nouvelle générationen fontion de la longueur d'onde d'émissionen fontion de la longueur d'onde d'émission. La �gure 2.25 (a) regroupe des mesures dedurée de vie radiative e�etuées à basse température (4 K) sur des éhantillons de nouvellegénération (InP515, InP638 et InP717) omparées à l'InP220. Pour tous es éhantillons,la durée de vie diminue en fontion de la longueur d'onde. Cei est ontraire au fait queplus la boîte devient grosse et moins le reouvrement des fontions d'onde est e�ae. Onnote également un omportement inverse de l'évolution des fores d'osillateur (voir �gure2.25 (b)).Ces observations ne sont pas enore omprises, mais elles onstituent une preuve



Croissane des boîtes InAsP/InP par EPVOM ; Dispositif expérimental 72que la nature des objets présents sur les éhantillons de nouvelle génération di�ère deséhantillons de référene. Dans les travaux de thèse d'E. Peter, [46℄, des mesures de la fored'osillateur en fontion du diamètre des boîtes quantiques (à �utuations d'interfaes) sontdérites. La �gure 2.26 est extraite de es travaux et on remarque notamment que la fored'osillateur augmente pour les grandes boîtes. Dans notre as, les éhantillons de nouvellegénération pourraient présenter des tailles plus importantes par rapport aux éhantillonsd'anienne génération, e qui se traduit par une fore d'osillateur plus grande.

Fig. 2.26 � Fore d'osillateur en fontion de la taille des boîtes à �utuations d'intefae(Thèse d'E. Peter).2.4 ConlusionAu ours de e hapitre, nous avons présenté les di�érents moyens que nous pos-sédons pour aratériser nos objets. Les travaux préédents réalisés au laboratoire [8℄ ontpermis d'identi�er les paramètres importants qui interviennent dans la roissane des boîtesquantiques. Néanmoins, il existe enore des e�ets subtils à maîtriser pour pouvoir ontr�lerparfaitement les objets que l'on désire obtenir.L'étude de la dynamique d'émission d'un grand nombre de boîtes quantiques apermis de mettre en évidene la faible in�uene des e�ets non radiatifs à haute températuresur les boîtes InAsP/InP. Prinipalement, on retiendra que la durée de vie des émetteurs nehute pas à température ambiante et que l'intensité totale intégrée diminue d'un fateur1/3 entre 4 K et 300 K. Ces boîtes sont don de bonnes andidates à la réalisation demilieu à gain optique à température ambiante et les résultats obtenus ave es mesuresd'ensemble laissent envisager la réalisation d'une soure de photon unique à 77 K.Les études de dynamique d'émission ont également mis en avant des di�érenesentre des éhantillons qui dans un premier temps paraissaient identiques (même signaturespetrale de l'ensemble de boîte). Cette di�érene apparaît également sur les spetres deboîte unique, réalisés sur mésas. Nous allons détailler e type de mesures dans le hapitresuivant et nous mettrons en évidene un phénomène de asade radiative pouvant permettrel'émission de photons uniques.
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Chapitre 3Spetrosopie sur boîtes uniques
Dans le hapitre préédent, nous avons analysé les propriétés optiques d'un en-semble de boîtes quantiques. L'objetif de e hapitre est l'étude des boîtes à l'éhelleunique. La réalisation d'une soure de photon unique néessite en e�et de pouvoir isolerun seul émetteur. Nous dérirons la méthode utilisée pour efetuer un �ltrage spatial per-mettant d'étudier un dip�le unique. Contrairement à un atome dans le vide, une boîtequantique est un objet quantique qui est onstitué de plusieurs atomes, eux-mêmes pla-és dans une matrie solide pouvant interagir fortement ave son environnement. Nousprésenterons dans un premier temps quelles sont es interations. Nous dérirons des me-sures spetrales et des mesures de durée de vie en fontion de la température et de lapuissane d'exitation, e�etuées sur des boîtes uniques. En�n, nous mettrons en évideneexpérimentalement un phénomène de dégroupement de photons, signature de l'émission dephoton unique.3.1 Desription des éhantillons de référene ; Fabriation desmésas3.1.1 Choix de l'éhantillonParmi les di�érents éhantillons à disposition, obtenus pour di�érents paramètresde roissane, nous avons retenu deux éhantillons dont la distribution est entrée sur 1.5

µm et sur lesquels nous pouvons extraire du spetre une struturation �ne (limitée par larésolution du montage) en bord de distribution à faible exitation et à basse température(4 K). Cette struturation est une première preuve de la présene de boîtes quantiques(voir �gure 3.1). Cette signature est observable seulement sur les éhantillons d'aniennegénération (voir hapitre préédent).On rappelle que la roissane des boîtes se fait sur un bu�er d'InP lui-même dé-posé sur un substrat d'InP orienté [001℄ (voir hapitre 2 pour les étapes de roissane).La température de roissane est de 510°C. Pour et éhantillon, 6.3 monoouhes (MC)d'InAsP ont été déposées à une vitesse de 0.36 MC.s−1. Pendant la phase de roissanele ratio Phosphine/Arsine est de 30. Les boîtes sont ensuite reouvertes d'une épaisseur75
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Fig. 3.1 � Spetre d'un ensemble de boîtes à très faible puissane d'exitation à bassetempérature de l'éhantillon InP228. En zoom, on distingue de nombreuses raies �nes (<1nm) orrespondant à l'émission de plusieurs boîtes quantiques.de 63 nm d'InP à la vitesse de 0.2MC.s−1 pour l'éhantillon InP220 et 0.28 MC.s−1 pourl'éhantillon InP228. Les paramètres de roissane pour es deux éhantillons sont résumésdans le tableau 3.2 (on�guration avant maintenane).
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Substrat Températurede roissane Flux deTMI(BQs) Tempsd'InAs Fluxd'arsine Flux dephosphine FluxTMI(Enap) Flux dephosphine(Enap)InP220 InP :Fe 510°C 50  0.3' 10  300  50  300 InP228 InP :Fe 510°C 50  0.3' 10  300  70  300 Fig. 3.2 � Paramètres de roissane pour les deux éhantillons étudiés (InP220 et InP228)



Spetrosopie sur boîtes uniques 783.1.2 Fabriation des mésasA�n de remonter aux propriétés optiques d'une boîte quantique unique et vu ladensité des éhantillons, il est néessaire de faire un �ltrage spatial sur l'éhantillon. Plu-sieurs méthodes ont été envisagées. On peut tout d'abord installer sur le parours optiqueun mirosope onfonal. Dans e as, un pinhole vient �ltrer spatialement le signal dansle plan foal d'une lentille. En pratique, nous perdons trop de signal et surtout, etteméthode empêhe de revenir à un endroit préis (sur une boîte préise) pour une étude dé-taillée. On peut également utiliser une tehnique de mirobillage qui onsiste à répartir surl'éhantillon des billes de Siliium de diamètre alibré (de 0.5 µm à 2 µm). Cette méthodeprésente les mêmes défauts que préédemment. En�n, il est possible de réaliser un masquede trous à diamètre variable qui servira pour venir graver l'éhantillon. On réalise alors desmésas. Cette méthode présente l'avantage d'être reprodutible ; on peut revenir à volontésur un mésa partiulier et nous verrons également que le mésa en lui-même joue le r�le deguide d'onde, e qui a pour e�et de rediriger une partie de la lumière émise vertialement,augmentant ainsi le signal olleté.Les étapes de fabriation des mésas sont les suivantes : on dessine dans un premier tempsun masque ontenant des mésas irulaires de diamètres variables (de 500 nm à 2 µm). Ondépose une ouhe de nitrure et de PMMA (voir hapitre 4 pour le détail de la gravure) quiservira de masque de protetion durant la gravure. Les motifs sont insolés dans le PMMAau sein d'un masqueur életronique. après révélation du PMMA et gravure de la ouhede nitrure, on obtient des plots irulaires de nitrure sur la surfae du semionduteur. esplots servent de masque pour graver le semionduteur dans un bâti de gravure sèhe ICP.Les étapes de gravure sont réalisées au laboratoire par I. Sagnes et R. Braive. A la �n dees étapes, on obtient des mésas de tailles variables pour une profondeur de l'ordre de 1.3
µm. Les dimensions retenues et des motifs appropriés additionnels gravés sur l'éhantillon(�èhes et marques) permettent de repérer très failement les îlots à la améra sur le bande µ-PL. La �gure 3.3 représente une image au mirosope életronique à balayage d'unmésa de 400 nm de diamètre.3.1.3 Zoologie des spetres sur mésasLa �gure 3.4 représente quatre spetres typiques obtenus sur mésas ave l'éhan-tillon InP220. Sur ette �gure, on a représenté (en haut à gauhe) un spetre obtenu sur unmésa de gros diamètre (5 µm), ainsi que trois spetres obtenus sur des mésa de 500 nm dediamètre. Ces spetres sont obtenus à 5 K, sous la même puissane d'exitation ontinue(300 µW), et ave 10 s de temps d'aquisition.Sur le mésa de 5 µm, de taille omparable à la taille du spot laser, on retrouve ladistribution spetrale déjà observée dans le paragraphe préédent. Sur les trois spetressuivants, nous observons des séries de raies plus ou moins �nes en fontion de la lon-gueur d'onde d'observation. Voii plusieurs remarques importantes sur l'observation de esspetres :
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Fig. 3.3 � Photo prise au mirosope életronique à balayage d'un mésa de 400 nm dediamètre. La partie fonée en haut du mésa représente le reste du masque de nitrure.Remarques sur l'allure des spetres :� La densité de boîtes mesurée est de 150 BQs/µm2. On s'attend don à trouverenviron 30 boîtes en moyenne par mésa de 500 nm de diamètre. Les images TEMmontrent ependant ertaines zones où la densité varie (voir 2.9). Les observa-tions sur plusieurs mésas montrent que le nombre de raies visibles est omprisentre 5 et 30.� Après investigation sur un grand nombre de mésas (>100) nous avons pu ob-server deux types de omportements spetraux très di�érents omme le montrela �gure 3.6 qui est un spetre typique d'un mésa de 1 µm. Pour des longueursd'onde inférieures à 1.4 µm, on peut voir des pis très �ns spetralement (limitede résolution) et très intenses (jusqu'à 5000 photons/s sur les déteteurs supra).En revanhe, pour des longueurs d'onde supérieures 1.4 µm nous trouvons ma-joritairement que des pis larges spetralement (quelques nanomètres) et moinsintenses (inférieur à 500 photons/s). Une statistique des largeurs à mi-hauteursur une dizaine de mésas est représentée sur la �gure 3.5. Sur et histogramme,les largeurs observées à basse longueur d'onde sont à la limite de résolution dumontage. En revanhe, vers 1.5 µm, les largeurs sont supérieures au nm.� Tous les spetres étudiés présentent également la même propriété : l'intensité desraies �nes est dans la majorité des as plus importante que l'intensité du signalsur pleine plaque à la même longueur d'onde. Plusieurs mesures ont été faitesen pleine plaque et l'intensité mesurée est toujours la même. Deux phénomènespeuvent expliquer es observations.Le premier serait un e�et de guidage à l'intérieur des mésas, qui améliorerait la
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Longueur d'onde (nm)Fig. 3.4 � Exemple de spetres typiques sur l'éhantillon InP220. Le spetre en haut àgauhe est obtenu sur un mésa de gros diamètre et le spetre s'apparente à une distri-bution de type pleine plaque. Les trois autres spetres sont obtenus sur des mésa de 500nm de diamètre à basse température (5 K) sous la même puissane d'exitation. La duréed'aquisition est de 10 solletion du signal. Ce phénomène à déjà été prédit, [84℄, et observé dans [85℄.A�n de quanti�er et e�et de guidage sur des mésas en InP, des aluls sont enours au moment de la rédation de e manusrit pour obtenir le taux de olle-tion à travers un mésa par rapport à une émission en pleine plaque. Des résultatspréliminaires montrent déjà une amélioration du taux de olletion (d'un fateur4), mais qui dépend fortement du diamètre du mésa et de la longueur d'onded'émission des dip�les. Ces travaux de modélisation sont réalisés dans le adred'une ollaboration ave le groupe de Philippe Lalanne à l'Institut d'Optique àPalaiseau.La deuxième hypothèse serait un e�et de on�nement des harges. Sur un mésa,la longueur de di�usion est spatialement limitée à la taille du mésa. A puissanede pompe inidente identique, il y aurait plus de harges disponibles sur mésaque sur pleine plaque, e qui se traduit par une augmentation de l'intensité totalede photoluminesene.L'origine des spetres larges struturés vers 1.5 µm n'est pas entièrement omprise.Nous pouvons ependant émettre plusieurs hypothèses.
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Fig. 3.6 � Illustration de la di�érene entre l'émission avant et après 1.4µm� La signature spetrale ressemble fortement à l'émission de puits à �utuationsreportée dans [46℄ (voir �gure 1.8). On distingue notamment sur ette �gure uneémission large (>10nm) additionnée d'une struturation �ne. Cette hypothèseimplique que l'épaisseur des boîtes �utue d'une ou deux monoouhes et que es�utuations onstituent un piège on�né pour les porteurs. Pourtant, les imagesTEM en oupe ne permettent pas de visualiser es �utuations (sur l'image TEMhaute résolution de la �gure 1.8, l'interfae InAs/InP est parfaitement lisse à la



Spetrosopie sur boîtes uniques 82monoouhe atomique près).� On sait que les boîtes émettant à 1.5 µm sont plus hautes (voir �gure 2.14). Sil'on suppose que es boîtes sont également plus larges que les boîtes émettant à1.3 µm (>50 nm), alors il est possible que le on�nement soit insu�sant pour per-mettre une disrétisation des niveaux d'énergie permis dans une boîte quantique.La présene d'états quasi−ontinus peut s'expliquer si l'on tient ompte d'étatshydrides (voir paragraphe 3.2.1). L'objet quantique étudié devient à la limite dee que l'on appelle ommunément une boîte quantique et un puit quantique. Onpeut aussi parler de puit quantique tronqué.Une simple étude spetrale est insu�sante pour valider es hypothèses et nous re-viendrons sur e point à la setion 3.3.4. ave des mesures de durée de vie.Dans la suite de e hapitre, nous allons étudier en détail l'émission d'objets uniquesisolés sur mésas. Nous allons nous intéresser en partiulier à l'étude de quatre mésas repré-sentatifs des éhantillons. Deux mésas donnent des raies �nes vers 1.3 µm, que l'on appelleramésa A1.3 et B1.3. Nous étudierons également deux autres mésas émettant vers 1.5 µm etqui présentent une struturation spetrale large (>1 nm) que l'on nommera mésa A1.5 etB1.5. Nous herherons à omprendre l'origine des raies larges et leur propriétés (spetrales,réponse en température et dynamique d'émission en fontion de la puissane de pompe).En�n, nous exposerons à la �n du hapitre une mesure de orrélation de photon faite sur lemésa A1.3, a�n de mettre en évidene un dégroupement de photon. En�n nous exposeronsles problématiques renontrées sur les éhantillons de nouvelle génération en mésa. Lesspetres des quatre mésas étudiés sont présentés sur la �gure 3.7.Bibliographie de la spetrosopie des boîtes quantiques vers 1.5 µmCette di�érene entre l'émission de boîtes InAs/InP vers 1.3 µm et 1.5 µm seretrouve également dans de nombreux artiles. Dans [86℄, les auteurs ont analysé "plusieursentaines" de mésa pour trouver le signal le plus intense possible a�n de réaliser des mesuresde orrélations. Ces mesures se sont �nalement faites sur une raie émettant à 1277 nm.Les auteurs ne donnent auune expliation. Pourtant, les spetres sur des ensembles deboîtes ont un maximum entré sur 1.5 µm. Dans [87℄, les auteurs présentent une sériede mesures de spetrosopie par transformée de Fourier sur des boîtes uniques InAs/InP.Dans et artile, les mesures se font également sur des raies prohe de 1.3 µm. Il sembleraitenore une fois que le signal soit plus intense dans ette région et que les raies soient tropdenses autour de 1.5 µm. Dans [88℄, les auteurs identi�ent des raies provenant de l'émissiond'exiton et biexiton sur des boîtes uniques InAs/InGaAlAs/InP vers 1.5 µm. Même sila longueur d'onde souhaitée pour des appliations dans les téléommuniation se trouveà 1.55 µm, les raies étudiée dans [88℄ émettent à 0.85 eV (1.45 µm). Plus réemment, desrésultats sur des boîtes InAs/InGaAsP/InP[100℄ en faible densité émettant "vers" 1.5 µm[89℄ montrent des spetres de photoluminesene d'une distribution de boîtes quantiquesentrés sur 1.55 µm alors que les spetres sur boîte unique sont entrés vers 1.4 µm.Dans toutes es référenes, la longueur d'onde visée est 1.55 µm, mais auunen'exhibe de raie isolée à ette longueur d'onde. Les di�érents spetres des référenes itées
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Spetrosopie sur boîtes uniques 84préédemment sont représentés sur la �gure 3.8.

Fig. 3.8 � Exemples de spetres obtenus sur des boîtes auto-organisées InAs/InP. (a) :[86℄ ; (b) : [87℄ ; () : [88℄, (d) : [89℄3.2 Etudes spetralesDans la suite, nous avons séparé les études spetrales en fontion de la températureet de la puissane de pompe des études dynamiques (setion suivante). Avant de présenteret analyser les résultats expérimentaux (setion 3.2.2), nous allons dans un premier tempsdétailler les modèles théoriques attendus pour une boîte quantique.



Spetrosopie sur boîtes uniques 853.2.1 Présentation des modèlesInteration de la boîte quantique ave son environnementOn ompare souvent une boîte quantique ave un atome arti�iel. Cette analogieest ertes valide, mais dans le as de l'atome, e dernier est onsidéré omme étant isolé etpouvant interagir ave d'autres atomes. Dans le as d'une boîte quantique semi-ondutrie,le dip�le est inséré dans une matrie solide onstituée d'un grand nombre d'atomes. Cesatomes sont notamment apables de vibrer (réation de phonons) et peuvent interagir avela boîte. Cette interation entraîne une forte dépendane de l'émission spetrale des boîtesquantiques (energie d'émission et largeur spetrale) :� La dilatation thermique du réseau ristallin et le ouplage életron-phonon sontà l'origine de la dépendane du gap en fontion de la température. On observeun déalage de l'émission vers les hautes longueurs d'onde (red-shift) lorsquela température augmente, aratéristique dans les semi-onduteurs. Habituel-lement on utilise le modèle empirique de Varshni pour dérire et quanti�er ephénomène [90℄. Dans e modèle, l'énergie de gap Eg(T) s'exprime en fontionde la température T par la formule :
Eg(T ) = E0 −

αT 2

T + β
(3.1)où α et β sont des onstantes dépendantes du matériau étudié. Ces valeurs sontdonnées dans le tableau 3.1 pour de l'InAs et InP massif.� A température non nulle, l'interation ave les vibrations des atomes de la mailleristalline (phonons) est une soure de proessus déphasants, entraînant un élar-gissement spetral [47, 46℄. Le ouplage exiton-phonon se traduit sur le spetrede photoluminesene par l'apparition de bandes latérales autour de la raie en-trale (appelée raie à zéro-phonon). Si l'énergie thermique kbT est nettement su-périeure à l'énergie des phonons aoustiques qui est de l'ordre du meV, l'exitona une ertaine probabilité d'absorber ou d'émettre un ou plusieurs phonons equi entraîne la présene de nouvelles raies qui onstituent des ailes à plus basseet à plus haute énergie que l'exiton. Le ouplage ave les phonons aboutit à unélargissement de la largeur à mi-hauteur suivant la formule 3.2.

Γ(T ) = Γ0 + a ∗ T + b ∗ exp(−∆(E)/kT ) (3.2)où Γ0 désigne la largeur a mi-hauteur à 0 K, a et b désignent respetivement lesonstantes de ouplage exitons-phonons aoustiques et optiques et ∆(E) repré-sente l'énergie de ouplage exiton-phonon optique. Les valeurs de es onstantessont surtout référenées pour des boîtes sur GaAs. Par ontre il existe peu detravaux sur les boîtes InAs/InP.� Citons également les travaux de thèse d'A. Berthelot et al. [91℄, où sont traitésles e�ets des harges environnantes des boîtes pour expliquer une partie de l'élar-



Spetrosopie sur boîtes uniques 86gissement.Il existe également un autre phénomène responsable de l'élargissement spetral.Cette fois, l'élargissement est intrinsèque à la boîte quantique et dépend de la struturedes niveaux életroniques. On parle d'hybridation des états életroniques :Etats hybridesPour omprendre e phénomène, il faut onsidérer en plus des niveaux fondamen-taux de haque boîte une large variété de niveaux exités (niveau p, d, et...). Cette onsi-dération reste valable dans notre système ar les boîtes sont su�samment on�nantes pourque les porteurs des états exités ne puissent pas s'éhapper par e�et Auger. On onsidèreque la boîte ontient n paires életron−trou. Les niveaux peuvent être représentés sur la �-gure 3.9 (a) par des niveaux disret (n=0, 1, 2...) séparés par une ertaine énergie de gap. Ila été démontré dans [92℄ que es niveaux pouvaient se oupler au ontinuum de la ouhe demouillage. Ce ouplage a pour onséquene la réation de sous-niveaux qui tendent vers unontinuum d'états entre les niveaux n=0, 1, 2...Les reombinaisons radiatives peuvent avoirlieu à plusieurs énergies et provoquer un élargissement des raies des niveaux fondamentaux.

Fig. 3.9 � Illustration de l'hybridation d'une boîte quantique. L'existene d'un quasi onti-nuum dans la densité d'état entraîne plusieurs énergies de reombinaison possible pour lesétats n=2 → n=1 et n=3 → n=2. Figure extraite de aluls théorique Monte-Carlo pourla densité d'état des niveaux hybrides [93℄



Spetrosopie sur boîtes uniques 873.2.2 Etude en fontion de la températureEtude du red-shiftL'étude de l'évolution spetrale des mésas A1.3 et B1.3 est présentée sur la �gure3.10 pour quatre températures aratéristiques de 4 K à 70 K. Le déalage vers le rougeobservé est aratéristique de l'émission d'un semi-onduteur. Si le signal provenait d'undéfaut profond dans la matrie d'InP, e déalage ne serait pas visible. On peut appliquerle modèle empirique de Varshni introduit préédemment sur les deux mésas. Le résultatde l'ajustement est présenté sur la �gure 3.11. Les valeurs des paramètres α et β sontrespetivement de 0.149 eV/K et 70.34 K pour le mesa 1.3 A (0.158 eV/K et 74.7 K pourle mésa 1.3 B). Les valeurs des paramètres α et β mesurées pour de l'InAs et l'InP massifsont données dans [94℄ et regroupées dans le tableau 3.1 : Nous avons traé sur la �gureMatériau E0 (eV) α (eV/K) β (K)InAs 0.415 2.76*10−4 93InP 1.421 4.9*10−4 327Boîtes InAsP/InP 0.94 1.5*10−4 70Tab. 3.1 � Valeur des paramètres α et β du modèle de Varshni pour l'InAs et l'InP3.11 les ourbes orrespondant au modèle de Varshni pour es deux matériaux (en vertpour l'InP et en bleu pour l'InAs) en prenant des valeurs approhées pour E0 de 0.9550eV pour le mésa A1.3 et 0.9371 eV pour le mésa B1.3. L'éart onstaté entre les valeursexpérimentales des paramètres expérimentaux α et β ave les données sur l'InAs massifpeut être expliqué de deux manières. Dans notre as, des e�ets exitoniques présents dansles boîtes quantiques peuvent justi�er de et éart omme ela est mentionné dans [95℄.Le modèle empirique de Varshni dérit bien le omportement des matériaux massifs, etla di�érene observée ave les boîtes peut être due à la struture partiulière des niveauxd'énergie dans la boîte. D'autre part, on sait que nos boîtes ontiennent du phosphore(environ 20-30% d'après les pro�l himique EDX). Cei pourrait expliquer l'éart ave lesvaleurs de [94℄ et peut onstituer une preuve de l'inorporation de phosphore dans nosboîtes. Conernant les mésa vers 1.5 µm, nous avons pu faire l'étude en température quesur le mésa B1.5 1. L'évolution spetrale est montrée sur la �gure 3.12. Un ajustement parle modèle de Varshni donne ette fois des valeurs légèrement di�érentes que pour les deuxmésas préédemment. On trouve α=0.23 meV/K et β=136 K. Ces valeurs restent prohesdes valeurs théoriques, et la di�érene ave elles trouvées à 1.3 µm indiquerait des e�etsexitoniques di�érents dans e type d'objets.1L'éhantillon a été nettoyé en raison de la présene d'impuretés à sa surfae, provoant la destrutionde plusieurs mésa...
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a) b)Fig. 3.10 � Evolution spetrale pour le mésa A1.3 (a) et B1.3 (b), en fontion de la tempé-rature
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Spetrosopie sur boîtes uniques 90l'enregistrement de l'interférogramme2) ne nous ont pas permis de mesurer la largeur deraie en fontion de la température par ette tehnique.

0 10 20 30 40 50 60 70
0

50µ

100µ

150µ

200µ

250µ

300µ

350µ

400µ

450µ

500µ

Intensité intégrée norm
alisée

FW
H

M
 (e

V)

Température (K)

Résolution spectrale

Mesure FTIR

0 10 20 30 40 50 60 70

0,0

0,2

0,4

0,6

0,8

1,0

 

 

Fig. 3.13 � Evolution de la largeur de raie (FWHM) pour le mésa A1.3 en fontion de latempérature. En noir (arré), les mesures sont faites à partir des spetres sur la améraInGaAs. En losange, la mesure est faite par spetrosopie par transformée de Fourier. Enétoile, on représente l'évolution de l'intensité intégrée.On observe néanmoins une augmentation de la largeur FWHM en fontion de latempérature, passant de 45 µeV à 4 K, à 420 µeV à 60 K. Sur les interférogrammes pré-sentés sur la �gure 3.14, nous pouvons déterminer si le pro�l de raie est de type Gaussienou Lorentzien. Pour ela, les ourbes représentant le logarithme de la visibilité de l'inter-férogramme sont ajustées par les deux modèles (respetivement quadratique ou linéaire).Sur ette �gure, on a traé dans les deux as des pro�ls orrespondant à des largeurs de Γde 40, 45 et 50 µeV. Les valeurs expérimentales se rapprohent le mieux d'une valeur de
Γ=45 ± 5 µeV ave un pro�l Gaussien.Les valeurs de largeur de raie Γ0 à basse température pour des boîte InAs/GaAssont de l'ordre de 20 à 40 µeV [47℄, mais elles sont moins onnues pour les boîtes InAsP/InP.Une référene [81℄ reporte une mesure de Γ0 à 0 K d'environ 50 µeV. Dans es travaux, lesystème étudié est une boîte unique InAs/InGaAsP/InP. Dans [87℄, des largeurs de 22 µeVsont reportées sur des boîtes InAs/InP ave un pro�l Gaussien. Dans e papier ainsi quedans [91℄ (boîtes InAs/GaAs), le passage d'un pro�l de raie Gaussien à un pro�l Lorent-zien en fontion de la température est abordé. Ces deux référenes trouvent des évolutionsontraires. Dans notre as, nous n'avons pas pu pour des raisons expérimentales faire unemesure �ne de l'évolution du pro�l en fontion de la température. Néanmoins, la mesure del'élargissement homogène permet d'obtenir des informations sur les temps de déohérene2La stabilisation de la température se fait par l'intermédiaire d'un ontr�leur de température et d'unasservissement PID. Entre 4 K et 40 K, les osillations de température de l'ordre de 0.5 K sont observéeset entraînent des dérives méaniques trop importantes pour une mesure supérieure à 10 min en ontinu.L'enregistrement d'un interférogramme néessite une grande stabilité méanique et nous ne sommes pasen mesure de retouher l'alignement du ryostat pendant la prise de mesure.
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Fig. 3.14 � Logarithme de la visibilité en fontion de la di�érene de marhe. Les ourbessont ajustées par un modèle d'élargissement gaussien (haut) et lorentzien (bas). Les ourbesexpérimentales sont approhées au mieux par un pro�l gaussien d'une largeur de 45 µeVdu système.En e�et, la onnaissane de ette largeur est une donnée importante ar elle permetde remonter au temps de déohérene T2 (Γ0=2~/T2) pour une boîte quantique uniquedans son environnement naturel. La onnaissane de e temps de ohérene est très utile sil'on souhaite utiliser es boîtes dans des omposants pour l'information quantique ommedes soures de photons indisernables [96, 97℄3. De manière générale, pour un système àdeux niveaux en interation ave son environnement, le temps pendant lequel la phase dusystème évolue de manière périodique est dé�ni omme son temps de ohérene, T2. Onintroduit le temps T∗
2 (temps de déphasage pur) qui orrespond au temps aratéristiquedes �utuations subies par le dip�le. La relation entre le temps de ohérene T2, la duréede vie τ et le temps T∗

2 est donnée par :
1

T2
=

1

2τ
+

1

T ∗
2

(3.3)Pour un émetteur isolé de son environnement, T∗
2 tend vers l'in�ni et don T2=2τ . Les pho-tons émis par une telle soure sont dits 'limités par transformée de Fourier' ar leur spetreest donné par la transformée de Fourier de leur pro�l temporel. Si le dip�le est en inter-ation ave des proessus fortement déphasants, T∗

2 devient très ourt et par onséquentT2≈T∗
2. Dans notre as, τ est de l'ordre de la nanoseonde4 : τ ≈ 1 ns, et T2 = 2~/Γ ≈ 30ps. Ainsi T2≈T∗

2 et par onséquent les proessus déphasants ont un r�le majeur dans l'élar-gissement spetral. Le pompage optique se fait dans notre as dans l'InP massif (pompage3On montre que l'indisernabilité des photons dépend du rapport T2/2τ . On herhe don à faire tendree rapport vers 1 [97℄4voir paragraphes suivants



Spetrosopie sur boîtes uniques 92à 532 nm). On injete ainsi beauoup de harges qui peuvent perturber l'émission du dip�le[91, 98℄. Il serait don possible d'envisager un pompage résonnant a�n de diminuer et e�et.Evolution de l'intensité en fontion de la températureLes auses de la diminution d'intensité lorsque la température augmente sont mul-tiples. On retient prinipalement trois e�ets :� L'e�et Auger, qui a pour onséquene de dépeupler les états de la boîte vers laouhe de mouillage et don diminuer la probabilité d'émettre un photon.� L'ativation de pièges non-radiatifs qui vont partiiper également a la apturede nos porteurs et don diminuer le nombre de porteurs qui peuvent aller dansnotre émetteur.� L'ativation thermique d'états exités à des niveaux d'énergie di�érents entraî-nant une diminution de l'intensité de la raie provenant de la transition fonda-mentale. Dans e as, on ne peut pas vraiment parler de diminution de l'intensitétotale olletée, mais d'un transfert de l'énergie vers d'autres états.Sur la �gure 3.15, nous avons représenté l'intensité intégrée normalisée en fontionde la température pour le mésa A1.3. On observe une diminution de l'ordre de 40 % dusignal provenant de la raie prinipale à 60 K. Ce résultat n'est pas omparable diretementaux mesures pleine plaque (diminution d'un tiers du signal entre 4 et 300 K), ar on neprend pas en ompte le signal intégré du fond ontinu. Sur les spetres de la �gure 3.15,il est di�ile de prendre en ompte quantitativement e signal en hoisissant des bornesd'intégration.
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Spetrosopie sur boîtes uniques 93Sur les spetres du mésa B1.3 qui présente des raies �nes distintes au pied de laraie prinipale (voir la �gure 3.16), on peut hoisir sans ambiguïté des bornes d'intégration.L'aire des deux pis (notés 1 et 2 visibles sur la �gure 3.16 a)) en fontion de la tempéra-ture est représenté sur la �gure 3.16 b). L'aire du pi 1 diminue alors que elle du pi 2augmente et l'aire totale reste onstante jusqu'à 90 K. Les méanismes de transfert entrees deux états ne sont pas entièrement expliqués mais es observations su�sent à on�rmerla diminution d'un fateur 1/3 observée sur un ensemble de boîte où le signal est intégréentre 1200 nm et 1650 nm.
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Température (°K)a) b)Fig. 3.16 � Spetre du mésa A1.3 à 20 K (a). On note l'apparition d'un pi seondaire(noté 2) au pied de la raie intense (noté 1). (b) Evolution de l'intensité intégrée des deuxpis en fontion de la température. L'intensité totale reste onstante.Dans le adre de e travail et dans l'optique de la réalisation d'une soure de pho-ton unique, nous retiendrons qu'à 77 K, il est enore possible de distinguer orretementl'émission provenant de la transition fondamentale d'une boîte vers 1.3 µm. En�n, nousn'avons pas tenu ompte des e�ets Auger dans notre système ompte tenu du fait quel'énergie de la ouhe de mouillage se trouve à plus de 200 meV des niveaux fondamentauxdes boîtes pour les életrons et 30 meV pour les trous (kT ≈ 1/40 eV à 300 K).3.2.3 Etude en fontion de la puissane de pompeEvolution sous exitation pulséePour dérire quantitativement la dépendane du omportement en intensité desraies, nous utiliserons un modèle développé dans la thèse d'Emmanuel Moreau [99℄. Onsuppose que la apture des paires életron-trou est aléatoire et ne dépend pas des hargesdéjà présentes. Sous es hypothèses le nombre de paires életron-trou réées par impul-sion laser est diretement proportionnel à la puissane d'exitation et suit une statistiquepoissonnienne. La probabilité P(n) d'avoir n paires életron-trou apturées par la boitequantique après une impulsion laser s'érit don :
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P (n) =

< n >n

n!
e−<n> =

1

n!
(
P

P0
)ne

− P
P0 (3.4)où <n> est le nombre moyen de paires életron-trous réées par impulsion, fontion li-néaire de la puissane laser inidente P (P0 onstante). Comme la reombinaison des paireséletron-trou se fait de manière séquentielle, l'intensité de la raie est diretement propor-tionnelle à la probabilité d'injeter au moins une paire életron-trou (1-P(0)). L'intensités'exprime ainsi de la façon suivante :

I(P ) = I0(1 − P (0)) = I0(1 − e
− P

P0 ) (3.5)où I0 est l'intensité de saturation de la raie et P0 est la puissane du laser pourlaquelle on observe la saturation de l'émission assoiée à l'exiton.Observation en régime pulséLa �gure 3.18 représente l'évolution du signal de photoluminesene sur le mésaA1.3 en fontion de la puissane de pompe. Sur une large gamme spetrale (�gure 3.18 a),on retrouve la présene d'un signal ontinu et faiblement struturé vers 1.5 µm. A trèsforte puissane, e signal devient prépondérant et très large spetralement (>200 nm). Cetémission semble provenir d'émetteur de type puits quantiques vers 1.5 µm. La �gure 3.18b) est un agrandissement entré sur 1.3 µm.
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Pin (W)Fig. 3.17 � Evolution de l'intensité intégrée en régime d'exitation pulsé. Les données sontajustées ave le modèle 3.5.A faible exitation, l'intensité de la raie est proportionnelle à la probabilité d'in-jeter une seule paire életron-trou par impulsion laser. Cette probabilité roit bien demanière linéaire ave la puissane de pompe (voir �gure 3.17). A plus forte exitation, onobserve une saturation en intensité. On se trouve alors dans un régime où un photon estémis par impulsion, quelque soit la puissane d'exitation.
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a) b)Fig. 3.18 � Spetre du mésa A1.3 en fontion de la puissane de pompe, sur une largegamme spetrale (a) et entrée sur 1.3 µm (b)



Spetrosopie sur boîtes uniques 96Evolution sous exitation ontinueSous exitation ontinue, les spetres sont semblables (position spetrale des raies),mais le omportement en fontion de la puissane de pompe di�ère. Pour dérire e om-portement, nous utiliserons le modèle développé dans [99℄. Dans e modèle, on onsidèreque l'état à n paires életron-trou peut être atteint en partant de n+1 paires ave unereombinaison radiative d'une de es paires (ave un taux 1/τn+1), ou en partant d'un étatà n−1 paires en piégeant une paire (ave un taux 1/τp diretement relié à la puissane depompe P. De plus, l'état à n paires peut se vider en reombinant une paire radiativementou bien piéger une paire. L'équation bilan s'érit don :
dP (n)

dt
=

P (n + 1)

τn+1
+

P (n − 1)

τp
− P (n)(1/τp + 1/τn) (3.6)La résolution de e système en régime stationnaire est détaillé dans [99℄. On trouvenotamment l'expression de l'intensité de la raie exitonique IX(P) en fontion de la puis-sane de pompe P :

IX(P ) = I0
P

P0
e
− P

P0 (3.7)où I0 et P0 représente l'intensité et la puissane à saturation. Les ourbes expérimentales enrégime ontinu sont présentés sur la �gure 3.19. La probabilité d'avoir une paire életron-trou roit de manière linéaire à faible puissane avant de saturer. A plus forte puissane, laboîte n'a pas le temps de se vider de ses porteurs et l'intensité de la raie diminue au pro�td'états exités.
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Pin (W)a) b)Fig. 3.19 � Spetre du mésa B1.3 en fontion de la puissane de pompe en régime ontinu(a). Comparaison de l'intensité intégrée ave le modèle en régime ontinu (b)Dans toutes nos études, nous n'avons pas pu identi�er de manière sûre la présened'un biexiton à partir des études en puissane. Généralement, les raies ne sont pas assezrésolues, ou bien la présene de plusieurs raies (>3) au pied de la raie la plus intense nousempêhe de déduire orretement l'intensité de haune d'entre-elles. L'idéal serait d'isoler



Spetrosopie sur boîtes uniques 97deux raies intenses et faire des mesures de orrélation et d'antiorrélation pour mettre enévidene la asade radiative biexiton-exiton [38℄.Bilan de l'étude spetraleAvant d'aborder l'étude de la dynamique d'émission, nous allons résumer les prii-paux résultats de l'étude spetrale sur mésas. Nous sommes apables d'isoler des raie �nesspetralement, première signature de l'émission d'une boîte quantique, essentiellemt vers1.3 µm. Cet état de fait est également reporté dans plusieurs référenes : [86, 87℄. Dansle reste du hapitre, nous tenterons de omprendre es di�érenes grâe à des mesures dedurée de vie sur di�érents objets à 1.3 µm et 1.5 µm. Nous verrons également que les objetsémettant à 1.3 µm peuvent être assimilés à des boîtes quantiques dans le sens le plus stritde la dé�nition, en observant notament un dégroupement de photons.3.3 Etude de la dynamique d'émission3.3.1 Dynamique d'émission dans une boîte et un puits quantiqueDans ette partie, nous allons présenter les résultats de mesures de durée de vie denos émetteurs en mésa, en fontion de la température et de la puissane de pompe. Outrel'intérêt de onnaître la durée de vie de nos émetteurs, nous sommes également apablesd'exhiber des aratéristiques d'émission propres aux boîtes quantiques. Avant d'exposernos résultats, revenons sur les préditions théoriques sur la dynamique d'émission dans lesboîtes quantiques ainsi que dans les puits quantiques.Les puits quantiquesDans un puits quantique, les életrons et les trous oupent des bandes d'énergiepermises (bande de ondution pour les életrons et bande de valene pour les trous). Sion appelle n la densité de porteur (paires életrons-trous), l'évolution temporelle, à 4 K,s'érit de manière simple omme (en prenant en ompte seulement l'émission spontanée) :
dn

dt
= G − (rnonrad + rrad) = G − nrad

τrad
+

nnonrad

τnonrad
(3.8)ave nrad (resp. nnonrad) la fration de porteurs qui se reombinent radiativement (resp. nonradiativement). La probabilité d'émettre un photon au bout d'un temps t est diretementproportionnel à n(t) et s'érit :

P (t) ∝ e
− t

τrad (3.9)Une mesure de durée de vie de e type d'émetteur en suivant le protoole dérit au hapitre2 donne une exponentielle déroissante omme sur la �gure 3.20.
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Fig. 3.20 � Probabilité d'émission d'un photon en fontion du temps pour un puits quan-tiqueLes boîtes quantiquesDans une boîte quantique, il a été démontré et observé [38℄ que la présene deniveaux d'énergie disrets entraîne une émission séquentielle des photons. On parle de as-ade radiative dans une boîte quantique. A�n de modéliser e phénomène, nous allonsutiliser un modèle développé par C. Santori et al. [100℄. Considérons un méanisme de de-sexitation multiexitonique. Les équations de populations des niveaux ontenant n paireséletron-trou peuvent s'érire :
d

dt
Pn(t) = γn+1Pn+1(t) − γnPn(t) (3.10)où Pn(t) est la probabilité d'avoir n paires életron-trou à l'instant t, et γn le taux depeuplement de l'état à n paires. Dans e modèle, les auteurs ne prennent pas en omptela réation d'un état hargé positivement ou négativement. Ils négligent ainsi les raiesd'émission provenant de e type d'état, mais s'intéressent seulement à la dynamique desraies multiexitoniques. Nous supposons que les photons du laser d'exitation sont indépen-damment absorbés par la matrie d'InP pour former des paires életron-trou elles-mêmesapturées de manière indépendantes par la boîte quantique. Ainsi, on suppose que la popu-lation initiale de harge à l'intérieur de la boîte suit une distribution de Poisson, de valeurmoyenne µ. La boîte se désexite en suivant l'équation 3.10 et l'intensité olletée pour le

nième exiton peut s'érire :
In(t) = γnI0Pn(t) (3.11)où I0 représente l'intensité à t = 0 prenant en ompte l'e�aité de olletion. D'après[100℄, si les interations de Coulomb n'a�etent pas les fontions d'onde des exitons, onpeut onsidérer que γn = nγ1. De manière générale, la durée de vie radiatve du biexiton,

τ2, est reliée à la durée de vie de l'exiton par l'inégalité : τ1/4 < τ2 < τ1/2. Par ontre,pour des boîtes relativement grosses par rapport au rayon de Bohr de l'exiton, on a plut�t
γn < nγ1 [100℄. Dans le as où γn = nγ1, l'expression 3.10 se alul et on trouve uneexpression simple pour Pn(t) :
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In(t) = γnI0(µe−γ1t)n

exp(−µe−γ1t)

n!
(3.12)
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Fig. 3.21 � Probabilité d'émission d'un photon dans une boîte quantique après reombinai-son de l'exiton (n=1), pour di�érentes valeurs de harge dans la boîte (1, 2, 8)L'hypothèse faite préédement (γn = nγ1) donne lieu à un modèle approhé su�sant pourinterpréter nos observations. Lorsque le nombre de harge augmente dans la boîte, le maxi-mum de la probabilité Pn se déale dans le temps (voir �gure 3.21, pour n = 1, µ = 1, 2, 8et 1/γ1 = 1ns). Sur les mesures de durée de vie, qui reviennent à mesurer ette probabi-lité, nous devons observer un déalage temporel du maximum de l'histogramme des tempsd'arrivée. Ce déalage est dû à la reombinaison radiative des niveaux supérieurs. Il faut"attendre" que es porteurs se soient reombinés avant d'émettre un photon dans le niveauinférieur. Dans le as de la asade radiative de l'exiton et du biexiton, des expérienesde orrélations ont mis en évidene et e�et de asade [38℄.3.3.2 Evolution des durées de vie en fontion de la puissane d'exitationMesures à 1.3 µmComme on peut le onstater sur la �gure 3.22, la dynamique d'émission est forte-ment dépendante de la puissane de pompe. Ces mesures sont faites sur le mésa A1.3, etnous représentons inq histogrammes orrespondant à inq puissanes de pompe.A faible puissane, la probabilité d'émission est une simple exponentielle dérois-sante, aratéristique des systèmes à 2 niveaux. Dans e as, seul l'état fondamental estpeuplé. Hormis la présene d'un temps rapide à délai nul, on observe bien un déalagetemporel (jusqu'à 2 ns) du maximum de la population de porteurs. Ces observations sonten aord ave le modèle et les observations expérimentales de [100℄.Pour omprendre l'apparition du temps ourt visible à délai nul lorsque la puis-sane augmente, nous avons fait une mesure de durée de vie en dehors (spetralement) de
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µ, τ et le bruit de fond y0), nous hoisissons dans un premier temps de mesurer le temps de
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Fig. 3.23 � Durée de vie sur le mésa A1.3 à 10 mW (noir) et durée de vie du signal ontinuà 1290 nm (rouge)vie τ par des ajustements linéaire en éhelle logarithme pour des temps supérieurs à 3 ns,pour haque puissane de pompe. Pour aluler le nombre moyen de harge µ, il su�t derepérer le temps t0 orrespondant au maximum de l'histogramme et d'injeter ette valeurdans l'expression 3.12 onnaissant τ . Un exemple d'ajustement des paramètres I0 et y0 ensuivant ette démarhe est présenté sur la �gure 3.24.
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a) b)Fig. 3.24 � (a) : Exemple d'ajustement des données expérimentales par le modèle théoriquepour une puissane de 600 µW. On a également représenté la mesure expérimentale de laréponse temporelle du montage (Gaussienne de 52 ps de waist) ; (b) : Simulation (traitplein) du modèle 3.12 onvoluée par la réponse du déteteur.Les résultats pour di�érentes puissanes de pompe sont regroupés sur la �gure 3.25,et nous pouvons extraire les onlusions suivantes quant à la dynamique d'émission d'uneboîte unique :
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Fig. 3.25 � Haut : Evolution de la durée de vie en fontion de la puissane de pompepour le mésa A1.3 ; Bas : Evolution du nombre de harge moyen dans la boîte en fontionde la puissane de pompe en éhelle Logarithmique. A faible puissane, l'augmentation dunombre de harge est linéaire en fontion de la puissane d'exitation.� La durée de vie moyenne de notre émetteur est de 1.45 ns. On onstate quee temps ne varie que très peu en fontion de la puissane d'exitation. La re-ombinaison des porteurs est don peu perturbée par la présene de hargesenvironnantes.� Le nombre de harge moyen dans la boîte augmente en fontion de la puissanede pompe. Dans un premier temps, ette augmentation est linéaire ave la puis-sane de pompe (entre 35 µW et 3 mW). La ourbe en train plein représentel'ajustement linéaire. Le nombre de harge sature ensuite vers une valeur prohede 5 vers 10 mW. Il semblerait que l'on remplisse les orbitales s et p de l'atomearti�iel. Habituellement, il est possible de mettre 2 harges sur l'orbitale s et 6



Spetrosopie sur boîtes uniques 103sur l'orbitale p soit un total de 8 harges. Des résultats théoriques portant surla simulation des orbitales dans une boîte InAs/InP de petite dimension (25 nmde diamètre pour 2.5 nm de hauteur) [80℄, indiquent que l'orbitale Pz n'existepas dans une boîte de faible hauteur. Cei explique pourquoi le nombre moyende harge µ sature une valeur prohe de 6. Une fois tous les états életroniquesremplis, les niveaux sont saturés et l'exédent de harge ne remplit pas la boîte.En�n, la valeur de µ diminue à plus forte puissane, e qui peut être dû à undépeuplement d'origine thermique provenant du laser d'exitation.Ces mesures sont une preuve que nos objets émettant vers 1.3 µm se omporteomme des boîtes quantiques ar nous pouvons mettre en évidene un phénomène deasade radiative. Nous verrons en �n de hapitre que la statistique d'émission de photonpour ette raie présente un aratère purement quantique et qu'il est possible de réaliserune soure de photon unique "à la demande" à 1.3 µm.Mesures sur les mésas 1.5 µmLes onlusions apportées préédemment sur les mésas à 1.3 µm ne sont pas aussidiretement visibles sur les mesures à 1.5 µm. Sur le spetre de la �gure 3.26 (a) (mésaB1.5), on distingue une struturation �ne aompagnée d'un important fond ontinu. Enomparaison ave les mesures à 1.3 µm, ette luminesene apparaît très vite, même à faiblepuissane d'exitation. On observe enore la ontribution de deux temps sur les mesuresde durée de vie : l'un provenant des photons à la longueur d'onde étudiée et l'autre desphotons issus du fond ontinu (voir �gure 3.26 (b)).La présene d'un épaulement vers 1.5 ns laisse supposer un déalage du maximumde l'histogramme omme observé à 1.3 µm. Pour pouvoir appliquer le modèle préédentpour ajuster l'histogramme des durées de vie, nous avons orrigé les ourbes en soustrayantla ontribution des temps ourt à délai nul. Pour ela, on e�etue une orretion des ourbesen normalisant l'histogramme (pointillés arrés sur la �gure 3.26 (b)) puis en soustrayantle temps ourt que l'on mesure à 10 nm de la raie (oté haute énergie, en pointillés rondssur la �gure 3.26 (a) et (b)). La ourbe résultant de l'opération "histogramme à 1535 nm"- "histogramme à 1530 nm" présente un maximum déalé de 2 ns environ (en étoile surla �gure 3.26 (b)). L'ajustement par le modèle 3.12 est également représenté sur la même�gure en trait plein.L'étude omplète des durée de vie en fontion de la puissane n'est pas représentée,mais on observe le même omportement que sur les mésa à 1.3 µm, à savoir une augmenta-tion puis une saturation du nombre de harge vers µ ≈ 6. Nous mettons alors de nouveauen évidene un phénomène de asade radiative. La durée de vie du fond ontinu est sem-blable à elle mesurée à 1.3 µm (≈500 ps), et la durée de vie τ est de l'ordre de 1.5 ns.La di�érene majeure entre ette étude et elle vers 1.3 µm réside dans l'apparition plusrapide du fond ontinu. Cei peut se omprendre de manière intuitive si on onsidère queles boîtes émettant vers 1.5 µm sont plus grosses et plus hautes que elles émettant vers1.3 µm. Dès lors, dans le premier as, l'éart en énergie des niveaux des életrons et destrous se resserrent. Si on prend en ompte l'existene d'états hybridés ave la ouhe de
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Fig. 3.26 � (a) Spetre du mésa B1.5 à 1 mW de puissane d'exitation. Les traits à 1530nm et 1538 nm symbolisent les régions où l'on e�etue les mesures de durée de vie ; (b)Histogramme des durées de vie. La ourbe en bleu (étoile) est la soustration de la ourbeà 1538 nm par elle à 1530 nm. En trait plein, on a représenté l'ajustement ave le modèle3.12mouillage, alors la densité d'état �nal peut s'assimiler à un quasi-ontinuum (voir shéma3.27). Dans l'état de l'art atuel, ave la omposition des boîtes mentionnée dans le ha-pitre préédent, le on�nement énergétique semble être trop faible si l'on souhaite éviterla présene de e fond de luminesene. A très faible puissane (<100 µW), le nombrede photons détetés sur les déteteurs supraonduteur est trop faible (<500 photons/s)pour pouvoir réaliser des mesures de dégroupement de photon. Néanmoins, les mesures dedurée de vie nous ont permis de mettre en évidene un phénomène de asade radiativevers 1.5 µm. Pour pouvoir diminuer l'e�et du fond ontinu, une solution serait de ontr�lerl'inorporation en phosphore a�n d'augmenter le on�nement énergétique dans la boîtetout en restant à des énergies d'émission prohes de 0.8 eV.
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Fig. 3.27 � Shéma illustrant la di�érene entre les boîtes de petite et grosse taille. Onreprésente les états fondamentaux ainsi que les états hybridés (voir setion 3.2.1). Dans leas d'une boîte émettant vers 1.5 µm, tous es états forment un quasi-ontinuum.Dans la �n de e hapitre, nous nous onentrons sur l'étude du mésa A1.3. Nousallons montrer que les propriétés d'émission restent inhangées jusqu'à 60 K, et qu'il estpossible d'observer un dégroupement de photon à 4 K, signature d'un émetteur de photonunique.3.3.3 Evolution des durées de vie en fontion de la températureDurée de vie en fontion de la températureDans e paragraphe nous étudions le omportement dynamique du mésa A1.3 enfontion de la température. L'exitation est toujours impulsionnelle et pour haque tem-pérature, on déplae la longueur d'onde du spetromètre a�n de olleter le signal orres-pondant au maximum de la raie. La puissane est hoisie de telle façon à ne pas saturer laboîte (350 µW, soit un nombre de harge µ prohe de 1).Lorsque la température augmente, on observe le même déalage temporel que préédem-ment lors des mesures de durée de vie en fontion de la puissane de pompe. Cela signi�eque le nombre de harge augmente dans la boîte en fontion de la température. Nous pou-vons utiliser la formule 3.12 pour déterminer µ. Les résultats5 sont regroupés sur la �gure3.28. De même que préédemment, la durée de vie de l'émetteur reste inhangée de 4 K à90 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 harge µ dans la boîte augmente entre4 K et 90 K passant de 1.3 à 2.3 harges. Une façon de omprendre ette augmentationonsiste à onsidérer l'existene de pièges présents prohes de la boîte (marhe atomique,atome vaant par exemple). Lorsque le semi-onduteur est pompé optiquement, une partie5Pour les mesures supérieures à 40 K, nous avons proédé à la soustration de la durée de vie du fondontinu (voir paragraphe 3.3.2).
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Fig. 3.28 � Evolution de la durée de vie (arré) et du nombre de harge moyen µ (étoile)sur la raie à 1.3 µm en fontion de la températuredes porteurs ont une ertaine probabilité de se �xer à es pièges. Lorsque la températureaugmente, l'énergie thermique devient su�sante pour dépeupler es pièges faiblement éner-gétiques et les harges peuvent être apturées par la boîte.Nous n'avons pas été en mesure de réaliser le même type de mesure sur les autresmésas à 1.5 µm mais les résultats attendus ne doivent pas di�érer au vue des onlusionsdu paragraphes 3.3.2. Ces objets sont sensiblement les mêmes et les méanismes de apturede harge ne doivent pas varier.3.3.4 ConlusionsL'utilisation des déteteurs supraonduteurs nous a permis d'étudier préisémentl'impat de plusieurs fateurs sur la dynamique d'émission à l'éhelle de la boîte unique.La onnaissane de la durée de vie radiative est essentielle si l'on désire onevoir desomposants atifs basés sur e type de boîtes. L'évolution de la durée de vie en fontionde la puissane de pompe nous a permis de mettre en évidene un phénomène de asaderadiative, signature propre à un omportement de boîte quantique. Nous avons égalementpartiellement répondu aux hypothèses formulées au début de hapitre sur l'origine desobjets émettant vers 1.5 µm. La dynamique de es objets est similaire à eux émettant vers1.3 µm. Néanmoins, le faible on�nement dans e type de boîte entraîne un resserrementdes niveaux pour les életrons et pour les trous. Si on ajoute l'hybridation de es états, onaboutit à un quasi-ontinuum d'état. Spetralement, ela se traduit par un fond ontinuau pied des raies d'émission. On mesure des durées de vie de l'ordre de quelques entainesde pioseonde e qui a déjà été observé pour des états hybrides [101℄. Une meilleureompréhension de la struture des niveaux d'énergie en fontion de la omposition et de lataille des boîtes est néessaire si l'on souhaite réaliser des boîtes quantiques plus on�nantesémettant vers 1.5 µm. En�n, les mesures spetrales et les valeurs de durée de vie vers 77



Spetrosopie sur boîtes uniques 107K sont très enourageantes si on envisage une utilisation à plus haute température.3.4 Mesures de orrélations sur boîte quantique uniqueDans e paragraphe, nous allons détailler les mesures de dégroupement de photonsque nous avons réalisées sur une boîte unique émettant vers 1.3 µm (mésa A1.3). Nousavons retenu ette longueur d'onde pour trois raisons prinipalement :� Le signal de e mésa est partiulièrement intense omparé à d'autres observéssur le même éhantillon. Cei peut provenir de la position de la boîte sur le mésa(au milieu et non sur les bords à moitié gravé).� La raie est su�samment isolée et il est faile de �ltrer uniquement la lumièreprovenant de ette longueur d'onde.� Nous avons vu qu'à es longueurs d'onde, le fond ontinu apparaît moins vite enfontion de la puissane de pompe. Cei nous permet d'augmenter la puissaned'exitation pour augmenter le nombre de photons détetés sans olleter de lalumière provenant du ontinuum.Nous ommenerons par rappeler quelques dé�nitions sur les fontions d'autoorrélation.Nous ferons également un rappel sur le montage utilisé avant de présenter les résultats.3.4.1 Fontion d'autoorrélation, quelques rappelsA�n de déterminer le degré de ohérene d'une soure lumineuse, nous sommes ame-nés à mesurer sa fontion d'autoorrélation. Dans le adre de ette thèse, nous utiliseronsla fontion d'autoorrélation du deuxième ordre pour déterminer si nous avons une sourede photons uniques, mais aussi a�n de aratériser le degré de ohérene de nos lasers àboîtes quantiques. Nous allons exposer ii quelques bases sur la fontion d'autoorrélation.Dé�nitionPour mesurer les orrélations d'intensité d'une onde lumineuse, on dé�nit de ma-nière générale la fontion d'autoorrélation d'ordre 2 pour un temps τ par l'expressionsuivante :
g(2)(τ) =

〈E∗(t)E∗(t + τ)E(t)E(t + τ)〉
〈E(t)∗E(t)〉2

=
〈I(t)I(t + τ)〉

〈I(t)〉2
(3.13)où I(t) = E(t)E∗(t) représente l'intensité de l'onde lumineuse et E(t) l'amplitude duhamp életrique de l'onde ave E∗ son amplitude onjuguée à un instant t, et < ... >désigne la moyenne temporelle.Fontion d'autoorrélation pour une soure lassique haotiqueIntéressons nous au as d'une soure dite thermique, dont l'émission des photonsse fait de manière haotique. On peut montrer que la fontion d'autoorrélation pour untemps τ s'érit :

g(2)(τ) = 1 +
∣
∣
∣g(1)(τ)

∣
∣
∣

2 (3.14)



Spetrosopie sur boîtes uniques 108où g(1)(τ) représente la fontion d'autoorrélation du premier ordre du hamp életrique.C'est elle que l'on mesure ave un montage de Mihelson, ave τ qui représente le retard in-duit dans un bras du Mihelson. Or, d'après le théorème de Wiener-Khinhin, ette fontionest égale à la transformé de Fourier de la densité spetrale de la soure. Si l'élargissementautour d'une pulsation ω0 est de nature Dopler, la densité spetrale est une gaussienne detype :
I(ω) = I0e

−1/2(
(ω−ω0)

∆ω
)2 (3.15)ave ∆ω l'élargissement spetral. Ainsi, la fontion g(1) s'érit :

g(1)(τ) ∝ e−1/2(∆ωτ)2 (3.16)Si l'élargissement est dû aux ollisions entre les émetteurs, alors la distributionspetrale sera Lorentzienne. Dans e as, on pourra érire que :
g(1)(τ) ∝ e−∆ωτ (3.17)Dans les deux as, il est important de noter que g(2)(0) = 2.Fontion d'autoorrélation pour une soure de nature quantiqueSi on onsidère le aratère quantique de la lumière, il faut reprendre l'expressionde la fontion d'autoorrélation en remplaçant le hamp lassique par :
E = E(+) + E(−) (3.18)où E(+) et E(−) = (E(+))† sont respetivement la partie positive et négative de l'opérateurhamp életrique en représentation d'Heisenberg. L'expression de la fontion d'autoorré-lation prend alors la forme :

g(2)(t1, t2) =

〈
E(−)(t1)E

−(t2)E
(+)(t2)E

+(t1)
〉

〈
E(−)(t1)E+(t1)

〉 〈
E(−)(t2)E+(t2)

〉 (3.19)Plaçons nous dans le as d'une onde monomode, l'expression i-dessus se simpli�e en :
g(2)(t1, t2) =

〈

a†1a
†
2a2a1

〉

〈

a†1a1

〉〈

a†2a2

〉 (3.20)ou enore :
g(2)(τ) =

〈
a†a†aa

〉

〈a†a〉 〈a†a〉 (3.21)où a et a† représentent respetivement les opérateurs d'annihilation et de réation.Prenons l'exemple d'un état ohérent |α〉. Nous avons les relations suivantes :
a |α〉 = α |α〉 (3.22)
〈α| a† = 〈α|α∗ (3.23)

〈

α
∣
∣
∣a†a

∣
∣
∣α

〉

= |α|2 (3.24)
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〈

α
∣
∣
∣a†a†aa

∣
∣
∣ α

〉

= |α|4 (3.25)Et don :
g(2)(τ) = 1 (3.26)Prenons maintenant le as d'un état nombre |n〉. On a :

〈

n
∣
∣
∣a†a

∣
∣
∣ n

〉

= ‖a |n〉‖2 = 〈n̂〉 (3.27)
〈

n
∣
∣
∣a†a†aa

∣
∣
∣ n

〉

= ‖aa |n〉‖2 = 〈n̂(n̂ − 1)〉 (3.28)ave 〈n̂〉 le nombre moyen de photon dans le mode, et don :
g(2)(τ) =

〈n̂(n̂ − 1)〉
〈n̂2〉 (3.29)Ainsi, si l'état nombre est un état à un photon, la fontion d'autoorrélation duseond ordre s'annule : g(2)(τ = 0) = 0.3.4.2 Montage d'Hanbury Brown et Twiss ; Mesure de orrélation enrégime d'exitation impulsionnelNous venons de voir que pour tester la apaité de nos émetteurs à fournir desphotons uniques, il su�t de mesurer la fontion d'autoorrélation du seond ordre g2(τ),et plus partiulièrement sa valeur pour τ = 0. Cette fontion fut mesurée par HanburyBrown et Twiss en 1956, et le prinipe reste toujours le même. On représente sur la �gure3.29 un shéma du montage. Dans ette on�guration, le signal à analyser est envoyé surune lame 50/50 et on plae deux déteteurs en sortie. On vient ensuite aluler le produitdes deux intensités fournies par les déteteurs en fontion du τ introduit entre les deuxvoies. On mesure don diretement la fontion d'autoorrélation du seond ordre g2(τ).Mesures en régime pulséOn s'intéresse dans la suite au as partiulier où le rayonnement entrant est forméd'une suite d'impulsions optiques dont on souhaite onnaître la statistique. On souhaite enpartiulier onnaître la fontion g(2) des impulsions individuelles, supposées toutes iden-tiques. Dans nos expérienes, la boîte quantique est exitée par des impulsions laser aveune période de répétition de l'ordre de 12 ns. On véri�e dès lors que e temps de répé-tition est bien supérieur à la durée de vie radiative de nos émetteurs (de l'ordre de 1-2ns). De plus, les onditions d'exitation et les propriétés optiques de la soure sont suppo-sées invariantes au ours du temps. Les signaux qui sont envoyés dans le montage de typeHanbury Brown et Twiss peuvent être don assimilés à des impulsions identiques, émisespériodiquement, sans orrélations les unes ave les autres.La onstrution de la ourbe de orrélation se fait en enregistrant par exemplel'histogramme des temps d'arrivée des photons sur la voie B sahant que l'on a déteté unphoton sur la voie A. Pour ela, on utilise diretement le signal en sortie des déteteurs quel'on envoie sur les deux voies de l'osillosope. On utilise un délenhement onditionné,qui délenhe l'aquisition sur une voie sahant qu'un signal est déteté sur l'autre voie,
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Fig. 3.29 � Shéma de prinipe de l'expériene d'Hanbury Brown et Twisssur une fenêtre temporelle que l'on �xe à 70 ns (ei nous permet de visualiser 5 pis surl'histogramme). On programme également sur l'osillosope une fontion automatique quimesure l'éart temporel entre les deux signaux visibles à l'éran et on a�he diretementl'histogramme de es mesures.Quelques remarques sur la mesure :� Pour e type de mesure, il est important de bien repérer l'origine des temps quiorrespond à τ = 0. Comme la fontion de délenhement onditionné de l'os-illosope ne permet de visualiser des oïnidenes pour des temps négatifs, onajoute arti�iellement un délai sur l'une des deux voies, en ajoutant simplement2 m de �bre optique juste avant un déteteur. Ce délai orrespond à un retardde 20 ns environ.� Dans e régime impulsionnel, il faut bien noter qu'on enregistre pas diretementla fontion g(2)(τ), mais ela revient à l'éhantillonner toute les 12 ns. On gagneainsi du temps d'aquisition par rapport à une mesure sous exitation ontinue.



Spetrosopie sur boîtes uniques 1113.4.3 Résultats expérimentauxConditions d'expérieneLes mesures sont faites sur la raie à 1.3 µm du mésa B1.3. Le signal de photolumi-nesene est �ltré spetralement par le spetromètre. On détete environ 650.000 photonssur la améra InGaAs. En basulant le miroir de sortie du spetromètre, le signal est ol-leté dans une �bre optique et envoyé dans un oupleur 50/50 également �bré. On obtientjusqu'à 1500 et 2000 photons/s sur haun des déteteurs supraonduteurs ave 250 oupsd'obsurité.Au vue des mesures de durées de vie exposées au paragraphe 3.3.2, la puissaned'exitation est �xée à 600 µW. A ette puissane, la durée de vie est mono exponentielleet le temps de déroissane vaut 1,5 ns. L'histogramme de la �gure 3.30 orrespond aurésultat brut de mesure, omptabilisant 5336 événements de doubles détetions mesurés.Le nombre de oups moyen sur haque déteteur est d'environ 1500 photons/s. La duréed'aquisition est de 940 minutes.
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Fig. 3.30 � Histogramme des orrélations sans orretion. En pointillés on représente lapériode de répétition du laser. L'absene de orrélation à délai nul est la signature d'undégroupement de photon. L'émetteur est bien une soure de photon unique. La durée del'aquisition est d'environ 1000 min.L'histogramme met en évidene une série de pis, séparés par la période de répé-tition du laser, soit 12,2 ns. On remarque très nettement que le pi à τ = 0 est absent.Ces valeurs ne sont pas orrigées du bruit provenant des oïnidenes de type bruitvoieA-bruitvoieB , signalvoieA-bruitvoieB et bruitvoieA-signalvoieB . Une fois les aluls faits, nousobtenons la valeur de bruit suivante :
g2
bruit = 28 +

√
28 (3.30)A�n de quanti�er la valeur de g2(0), nous avons ajusté la ourbe de orrélations



Spetrosopie sur boîtes uniques 112ave une somme de gaussiennes situées à 12.2 ns d'intervalle. Sur la �gure 3.31, nous avonsreprésenté l'aire des gaussiennes normalisée à la valeur moyenne des inq pis. Nous avonségalement alulé l'aire du pi à délai nul et on trouve une valeur de g2(0) ≈ 0.18. Comptetenu du faible nombre de oïnidene total, nous ne pouvons pas estimer de barre d'erreursur ette valeur de g2(0).
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Fig. 3.31 � Histogramme des orrélations ave orretion du bruit. On représente égalementen trait plein un ajustement par une somme de huit gaussiennes (3 ns de waist). Les hi�resau-dessus représentent les aires normalisées de es gaussiennes.Cette mesure de g(2) en régime impulsionnel montre que lorsque la boîte émet unphoton (et que e dernier est déteté), il faut attendre 12,2 ns avant de pouvoir en déteterun autre. Notre boîte émet don des impulsions lumineuses ontenant un photon. Nouspouvons a�rmer, grâe a ette signature direte, que notre objet émettant à 1.3 µm estbien une boîte quantique dans le sens le plus restritif de sa dé�nition.3.5 ConlusionDans e hapitre, nous avons pu mettre en évidene le omportement singulierdes boîtes InAsP/InP. Il est possible d'isoler une boîte quantique unique à 1.3 µm parune tehnique de gravure de mésa et d'étudier la dynamique d'émission des photons. Ledégroupement de photon obsevé sur e type d'objets on�rme que les boîtes InAsP/InPpeuvent être utiliser omme soure de photons uniques à 1.3 µm. Il apparait égalementque les objets émettant vers 1.5 µm ont un omportement de boîtes quantiques ar nouspouvons mettre en évidene un phénomène de asade radiative. Grâe aux mesures dephotoluminesene résolues en temps, nous pouvons ontr�ler le nombre de harges moyendans la boîte, en fontion de la puissane d'exitation et de la température. Néanmoins, laprésene d'un fond ontinu, probablement dû à l'apparition d'un quasi-ontinuum d'étatdans les boîtes quantiques de grosses dimensions, ne nous permet pas dans l'immédiat demettre en évidene un dégroupement de photons à 1.5 µm. L'étude de la photoluminesene



Spetrosopie sur boîtes uniques 113des boîtes quantiques en fontion de la température démontre également la apaité deréaliser une soure de photons uniques à 77 K.
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Chapitre 4Appliation à la réalisation d'unesoure de photon unique à 1.55 µm
Dans ette partie, nous présenterons une des appliations potentielles des boîtesquantiques présentées dans les préédents hapitres : la réalisation d'une soure de photonunique à 1.55µm. Mais auparavant, il onviendra de revenir sur les ritères à satisfaire pourréaliser une telle soure et de�nir e que l'on entend par �soure de photons uniques idéa-le�. Pour s'approher d'une telle soure idéale à partir de boîtes quantiques uniques, nousverrons qu'il sera néessaire de mettre en jeu des e�ets d'EletroDynamique Quantiquede Cavité. Les raisons sont multiples. En e�et, la durée de vie de la transition fondamen-tale dans nos boîtes est de l'ordre de la nanoseonde. Pour obtenir des soures de photonunique ave un débit au moins égal à 3 GHz, il devient néessaire d'aélerer le proessusd'émission spontanée sur ette transition. Cei peut être obtenu en utilisant l'e�et Pur-ell : en isolant un dip�le émetteur plaé en résonane spetrale et spatiale d'un moded'une miroavité, il devient possible d'exalter sa dynamique d'émission spontanée. Unautre avantage o�ert par la mise en ÷uvre d'e�ets d'exaltation de l'émission spontanée,réside dans la possibilité de pouvoir générer des photons uniques indisernables omme dé-montré dans [6, 102, 96℄, voire intriqués omme indiqué dans les travaux théoriques déritsdans [103, 104℄. Cei est un pré-requis pour la mise en ÷uvre de relais quantiques. Nousdisuterons alors des onditions expérimentales pour obtenir un tel e�et, notamment enisolant la boîte quantique au sein d'une avité à ristal photonique sur membrane. Nousdérirons birèvement les proesus de fabriation de telles avités et de leur aratérisationspetrale. Un des problèmes majeurs pour béné�ier pleinement de l'e�et Purell est sonaratère résonant : le dip�le doit être en résonane spatiale et spetrale ave le mode deavité. Or, lors de la roissane de boîtes quantiques auto-assemblées, il est impossible deontr�ler le site de nuléation des boîtes et l'on ne ontr�le que de façon très relative leurlongueur d'onde d'émission. Nous dérirons en�n les e�orts entrepris au laboratoire pourroître des boîtes quantiques loalisées.
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Soure de photons uniques 1164.1 Rappel sur les e�ets d'életrodynamique quantique enavité en régime de ouplage faible4.1.1 Emission spontanée en espae libre : Approhe lassiqueDans le adre de l'életrodynamique lassique, nous pouvons modéliser un émetteurpar un dip�le idéal onstitué d'une harge −q et de masse m (életron) élastiquement liéà une harge +q (noyau), l'ensemble restant neutre. L'interation entre le rayonnementinduit du dip�le et la fore exerée par la harge sur e hamp entraine un amortissementdu mouvement de l'életron. L'énergie perdue est onvertie dans un proessus d'émissiond'un photon. On parle alors d'émission spontanée. On peut de manière simple alulerle taux d'émission spontanée dans le vide en appliquant le prinipe de onservation del'énergie. L'énergie méanique de l'osillateur harmonique est donnée par :
Em =

1

2
ma2ω2 (4.1)où a est l'amplitude de l'osillation et ω sa fréquene. Dans le adre d'un osillateur har-monique, la puissane rayonnée par le dip�le est donnée par la formule :

P =
q2a2ω4

12πǫ0c3
(4.2)où ǫ0 est la permitivité dans le vide, c la vitesse de la lumière dans le vide et q la hargedu dip�le rayonnant. Si on applique le prinipe de onservation de l'énergie, on obtientl'expression suivante du taux d'émission spontanée dans le vide Γvide :

Γvide =
P

Em
=

ω2q2

6πǫ0mc3
(4.3)On remarque que dans ette approhe, le taux d'emission spontanée ne dépend pas du mo-ment dipolaire ni de la fréquene optique, e qui est en ontradition ave les observationsexpérimentales.4.1.2 Emission spontanée en espae libre : Approhe quantiqueOn onstate don que l'approhe lassique i-dessus ne peut dérire orretement leproessus d'émission spontanée. En e�et, l'émission spontanée ne peut être dérite que sui-vant une approhe quantique. Dans un adre quantique, l'emission spontanée de photonsrésulte alors du ouplage entre l'état propre életronique et les �utuations du vide. Dansla suite, on onsidère un émetteur modélisé par un système à deux niveaux, et on utiliserales notations |i〉 pour l'état exité initial d'énergie ~ωi et |f〉 pour l'état fondamental �nald'énergie ~ωf . Pour simpli�er les aluls, on suppose que e dip�le se trouve dans une avitéde volume V0, su�sament grand pour ne pas perturber le dip�le. L'emission spontanée or-respond à la transition de l'état initial |i, 0µ〉 (émetteur dans son état exité et zéro photondans le mode µ de la avité) vers l'état �nal |f, 1µ〉 (émetteur dans son état fondamentalet un photon dans le mode µ de la avité). A partir de l'instant t = 0, la probabilité deprésene de l'émetteur dans son état exité évolue selon une loi exponnentielle :

Pi→f ∝ e−Γt (4.4)
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Γ est le taux de délin, donné par la règle d'or de Fermi :

Γ =
2π

~2
|Mi,f |2g(ω) (4.5)

g(ω) est la densité de modes életromagnétiques, Mi,f l'élément matriiel de la transition :
〈f, 1µ|Ĥi|i, 0µ〉 et Ĥi l'hamiltonien d'intération d'origine dipolaire :

Ĥi = qD̂i,f .Ê(~r) (4.6)où ~r repère le site du dip�le émetteur, dD̂i,f représente le moment dipolaire et Ê(~r) repré-sente l'amplitude du hamp sur le site du dip�le. Or, la densité d'état pour un photon dansl'espae libre peut se aluler failement. Il su�t de omptabiliser le nombre ∆N d'étatsdont l'énergie est omprise entre E et E + ∆E, ou bien dont le veteur d'onde est omprisentre k et k + ∆k. On trouve :
∆N =

états de polarisation
︷︸︸︷

2

1/8 de la sphère des k
︷︸︸︷

1

8

volume de sphère de rayon k et d'épaisseur dk
︷ ︸︸ ︷

4πk2dk

π3

V0
︸︷︷︸Volume élémentaire (4.7)On obtient au �nal :

g(ω) =
k2dkV0

π3
=

ω2V0

π2c3
(4.8)Le terme de ouplage Mi,f peut lui aussi se aluler en prenant en ompte le hampéletromagnétique du vide. On trouve [105℄ :

M2
i,f =

(qD̂i,f )2~ω

6ǫ0V0
(4.9)Finallement, le taux d'émission spontanée dans l'espae libre s'érit :

Γvide
quantique =

1

τ
=

ω3(qD̂i,f )2

6πǫ0~c3
(4.10)où τ représente la durée de vie radiative dans l'espae libre. On peut don omparer les deuxtaux lassique et quantique et remarquer que la théorie quantique prévoit une dépendaneen fontion du moment dipolaire et de la fréquene optique omme attendu.4.1.3 Emission spontanée en avité, e�et PurellSi le proessus d'émission spontanée ne peut être dérit que dans un adre quantique,sa modi�ation par la présene d'une avité peut en revanhe être dérite dans les deuxadres : lassique et quantique. L'approhe lassique utilise le point de vue de la réation derayonnement : la modi�ation de la dynamique d'émission spontanée est alors induite parle hamp rayonné par le dip�le lui-même et ré�éhi sur son propre site. D'un point de vuequantique, la struturation modale du hamp du vide par la présene de la avité induitune modi�ation de la dynamique d'émission spontanée. Nous allons maintenant alulerle taux d'émission spontanée d'un dip�le émetteur pontuel isolé dans une avité optique



Soure de photons uniques 118monomode dans un régime de ouplage faible. Nous préiserons par la suite les limites etonditions de validité d'un tel modèle. Ce problème fut mis en évidene pour la premièrefois par E. M. Purell en 1946. Il prévoit une modi�ation du taux d'émission spontanéelorsque l'émetteur est plaé en résonane spetrale et spatiale ave le mode d'une avité.Dans le régime d'aélération du proessus d'émission spontanée, on parle alors d'e�etPurell.On note ette fois V0 le volume modal de la avité. On suppose ette avité mono-mode, e qui signi�e qu'il y a un seul mode résonant dans la avité, à une longueur d'ondeprohe du dip�le. On néglige ainsi tous autres modes situés loin de la résonane. L'hypo-thèse de ouplage faible nous permet d'utiliser une méthode dite perturbative, similaireau alul de l'émission spontanée dans l'espae libre. On note ωc et ∆ωc la pulsation derésonane du mode et sa largeur à mi-hauteur. On introduit dès lors le fateur de qualitéde avité Q, donné par Q = ωc/∆ωc. On suppose que la densité d'état g(ω) est de formelorentzienne :
g(ω) =

2

π∆ωc

∆ω2
c

4(ω − ∆ωc)2 + ∆ω2
c

(4.11)La ondition monomode s'érit :
∫ ∞

0
g(ω)dω = 1 (4.12)On onsidère en�n que le dip�le émetteur plaé est prohe de la résonane spetrale de laavité est à résonane : ω ≃ ω0, ω0 orrespondant à la pulsation de transition du dip�le.On peut également évaluer le terme d'intération dipolaire Mi,f . Un alul similaireau as de l'émission dans l'espae libre donne [105℄ :

M2
i,f = Θ2 (qD̂i,f )2~ω

2ǫ0V0
(4.13)ave un terme Θ normalisé, qui prend en ompte l'orientation du dip�le par rapport auhamp E :

Θ =
|d ·E|
|d| |E| (4.14)Ainsi, en utilisant la règle d'or de Fermi, on obtient l'expression du taux d'émissionspontanée Γcav en avité :

Γcav =
2Q(qD̂i,f )2

~ǫ0V0
Θ2 ∆ω2

c

4(ω0 − ωc)2 + ∆ω2
c

(4.15)On peut remplaer les termes c/ω par (λ/n)/2π où λ est la longueur d'onde dansle vide et n l'indie du milieu à l'intérieur de la avité. En�n, on introduit le fateur dePurell généralisé F par :
F =

Γcav

Γvide
(4.16)En utilisant l'expression 4.3, on peut introduire le fateur F de modi�ation de ladynamique d'émission spontanée par la présene de la avité, exprimé omme suit :



Soure de photons uniques 119
F =

3Q(λ/n)3

4π2V0
Θ2 ∆ω2

c

4(ω0 − ωc)2 + ∆ω2
c

(4.17)Le terme Fp = 3Q(λ/n)3

4π2V0
est appelé fateur de Purell. Dans l'expression 4.17, onremarque que la modi�ation de la dynamique d'émission spontanée apparaît omme leproduit de trois termes. Le premier fateur, Fp est aratéristique de la avité et ne dépendpas du dip�le émetteur. Il représente l'amplitude maximale d'aélération de la dynamiqued'émission spontanée observable dans une telle avité. En quelque sorte, il onstitue unfateur de mérite de la avité. Pour exalter e fateur, il onviendra de maximiser le rapport

Q/V , e qui suppose le reours à des avités de faibles pertes et fort on�nement spatial.Le deuxième terme, Θ, prend en ompte l'orientation du dip�le et sa position par rapportau hamp dans la avité. En�n, le dernier terme dérit l'aord spetral entre l'émetteuret la fréquene de résonane de la avité. On retiendra les trois onditions suivantes a�nd'obtenir une aélaration signi�ative du taux d'émission spontanée, sans qu'elles aientbesoin d'être simultanément et stritement remplies :1. Maximiser le rapport Q/V2. Avoir un dip�le situé sur un ventre du hamp intra-avité et si possible olinéaire auhamp életrique3. Avoir un dip�le spetralement en résonane ave le mode de la avitéOr on voit tout de suite que dans le as des boîtes auto-organisées, les deux der-niers points sont di�iles à satisfaire. En e�et, le mode de roissane des boîtes entraineune dispersion en hauteur des boîtes qui se traduit par une largeur spetrale inhomogènerelativement importante par rapport à la largeur des modes de avité. De plus la roissanese fait de manière alléatoire sur le substrat. Il est don impossible de prévoir la positionde la boîte quantique par rapport à la distribution spatiale du hamp dans la avité. Nousreviendrons par la suite aux solutions possibles pour répondre à es problèmes, notammentvia l'étude de boîtes 'nano-épitaxiées' ou 'boîtes loalisées' qui pourraient permettrent depalier à es inonvénients.4.1.4 Taux de ouplage au mode de la avité : fateur βNous avons jusqu'à présent onsidéré le as d'une avité monomode. Cependant,de façon plus réaliste, une avité est rarement monomode et l'émetteur est suseptible dese oupler à d'autres modes du hamp que le mode de la avité. On doit don en touterigueur enfermer la avité proprement dite dans un volume de quanti�ation plus grand, eton peut alors déomposer le hamp életromagnétique sur les modes propres de e nouvelensemble. Dnas e ontexte, on peut montrer que la modi�ation de l'émission spontanéeest alors égale à F + γ, où F et γ sont respetivement l'amplitude de la modi�ation del'émission spontanée induite par le mode de la avité et par les autres modes du hampque le mode de la avité, modes que nous appellerons �modes de fuite�.Outre une modi�ation de la dynamique d'émission spontanée, l'e�et Purell s'a-ompagne d'une redistribution spatiale intra-avité du rayonnement. Cette redistributionspatiale peut être quanti�ée par un fateur usuellement noté β, qui n'est autre que la fra-tion d'émission spontanée qui sera e�etivement ouplée dans le mode de avité. En e�et,



Soure de photons uniques 120le dip�le peut émettre dans le mode de la avité ave un taux d'émission Γcav, ou biendans les modes de fuite ave un taux Γfuite. On peut alors failement exprimer le taux deouplage de l'émission spontanée dans le mode de la avité omme :
β =

Emission dans le modeEmission totale =
Γcav

Γcav + Γfuite
=

F

γ + F
(4.18)où γ = Γfuite

Γvide . Ainsi, pour obtenir une avité à fort taux de ouplage, on herhera à maxi-miser le fateur F et réduire le fateur γ. Nous reviendrons sur e point notament pour laréalisation de nano-laser à fort taux de ouplage β.Pour réaliser une soure de photon unique e�ae, l'obtention d'un fort fateur βest une ondition neessaire mais pas su�sante. En e�et, plus le fateur β sera important,plus la lumière sera redirigée vers les modes de avités. Il faut ensuite pouvoir olleterde manière e�ae les photons provennant de es modes. En partiulier, on herhera àobtenir des géométries de avité telle que le mode soit très diretif dans une diretionpartiulière. Dans les expérienes que nous avons menées pendant e travail de thèse, laolletion des photons se fait par l'intermidiaire d'un objetif (O.N=0.4) dans la diretionvertiale. On peut également envisager une olletion par ouplage évanesent à traversune �bre optique étirée prohe de la avité. Dans tous les as, ei demande une géométriepartiulière de la avité a�n de ontr�ler leur diagramme de rayonnement.4.1.5 Limites du régime en ouplage faibleLorsque l'on parle de ouplage d'un dip�le ave une avité, on peut mettre en évidenedeux régimes de ouplage. On parle de ouplage fort lorsque l'émission spontanée est réver-sible : le photon émis a le temps d'être réabsorbé par le dip�le avant de sortir de la avité.On observe alors un éhange périodique (osillations de Rabi) d'énergie entre l'émetteuret le mode de la avité. Les états propres du système dip�le-avité sont alors des superpo-sitions d'états 'lumière-matière', appelés polaritons en physique des semionduteurs.Si on se plae en régime dit de ouplage faible, le proessus d'émission est irréversible,omme pour un rayonnement dans l'espae libre, à la di�érene que le taux d'émission estmodi�é par la avité, omme on a pu le montrer dans les paragraphes préédents. Pluspartiulièrement, l'approhe préédente est valable uniquement si les modi�ations duesau ouplage au ontinuum sont négligeables devant la largeur en énergie du ontinuum.Cela implique que la largeur naturelle ~Γ aquise par l'émetteur, qui se déompose ommela largeur naturelle du dip�le assoiée au taux d'émission spontanée ~Γ1 et la largeur dueà l'élargissement homogène ~Γ∗
2, est très faible devant la largueur du ontinuum ~∆ 1 :

Γ = Γ1 + Γ∗
2 ≪ ∆Le respet de ette ondition su�t pour pouvoir appliquer le raisonnement mené jusqu'àprésent : on est alors en régime dit de ouplage faible. Dans le système InAsP/InP, lestemps de vie radiatifs sont de l'ordre de 1/Γ1 = 1 ns orrespondant à des largeurs naturelles1En toute rigueur, il onviendrait d'adjoindre une seonde ondition : le déplaement en énergie δE duspetre rayonné par l'émetteur dû à l'e�et Purell doit aussi être très faible devant la largeur du ontinuum

~∆.



Soure de photons uniques 121assoiées au taux d'émission spontanée d'environ ~Γ1 ≃ 0, 6 µeV. Quant à l'élargissementhomogène, nous avons indiqué dans le hapitre 2 que son ordre de grandeur était de l'ordrede la dizaine de µeV à basse température. En absene d'e�ets de avité, la largeur en énergiede la boîte est don dominée par les e�ets d'élargissement homogène : ~Γ = ~(Γ1 + Γ∗
2) ≃

~Γ∗
2 ; en présene d'e�et Purell, ette largeur devient : ~Γ = ~(F ×Γ1 + Γ∗

2). Or, dans nosexpérienes, les largeurs de raie des modes ~∆ seront de l'ordre de quelques meV pour desavités H1 et l'amplitude F des e�ets Purell mis en jeu seront au plus de l'ordre de ladizaine. Au regard de l'ensemble de es ordres de grandeur, on onstate que la onditionénonée i-dessus Γ ≪ ∆ est bien satisfaite : le régime de ouplage lumière-matière seradon, dans nos expérienes, le régime de ouplage faible.4.2 Vers une mise en ÷uvre d'e�ets d'Eletrodynamique Quan-tique en avité : réalisation de miroavités optiques4.2.1 Con�nement de la lumièreNous avons vu dans le paragraphe préédent qu'il était important de on�ner la lu-mière par l'intermédiaire d'une avité, pour mettre en ÷uvre des e�ets d'EletrodynamiqueQuantique en Cavité et réaliser une soure pratique de photons uniques à partir de boîtesquantiques semiondutries. Nous avons également vu que l'amplitude de l'aélération del'émission spontanée était reliée au fateur de Purell Fp. Nous allons voir quelles peuventêtre les stratégies pour réaliser des avités de faible volume modal et de fort fateur dequalité à partir de matériaux semionduteurs.Le on�nement optique en physique du solide peut reourir à prinipalement deuxméanismes : la ré�exion totale interne et le proessus interférentiel provoqué par la pro-pagation de l'onde lumineuse dans un milieu périodique.Ré�exion totale interneUne manière simple de on�ner la lumière dans un matériau semionduteur est d'utiliserla di�érene d'indie de réfration entre deux diéletriques d'indie de réfration di�érents.Considérons un empilement de deux matériaux, l'un d'indie n1 et l'autre d'indie n2 telsque n2 < n1. Si le rayon lumineux se propage dans le matériau d'indie n1, il y aura re�exiontotale au niveau de l'interfae entre les deux matériaux pour des angles d'inidene parrapport à la normale supérieurs à θlim = arcsin(n2/n1). Dans notre as, le milieu d'indie
n2 sera l'air d'indie 1 et le milieu d'indie n1 sera omposé d'InP d'indie de réfration égalà 3,17 à 300 K. Les avités mirodisques ou mirosphères sont des exemples de réalisationqui reposent exlusivement sur e mode de on�nement. Dans nos expérienes, e type deon�nement n'est que partiel et intervient sur une seule dimmension. Le on�nement dansles autres dimensions est alors obtenu par des proessus d'interférenes.Proessus interferentiel : les ristaux photoniquesUne autre stratégie pour on�ner la lumière utilise le phénomène d'interférene onstru-tive lorsqu'une onde se propage dans un milieu struturé, tel qu'un ristal photonique.
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Fig. 4.1 � A gauhe : prinipe du on�nement par ré�exion interne totale dans un milieud'indie de réfration n1 entouré d'un milieu d'indie n2 < n1 (en haut, le rayon d'angled'inidene inférieur à l'angle ritique θlim est transmis ; en bas, le rayon d'angle d'ini-dene supérieur à l'angle ritique est ré�éhi). A droite : prinipe du on�nement des modesde galerie suivant la théorie des rayons dans une avité de type mirodisque ou mirosphère.En toute rigueur, on appelle ristal photonique un arrangement totalement périodique dedi�érents diéletriques. Par extension, on appelle ristal photonique toute struture pho-tonique présentant une struturation de l'indie de réfration sur une éhelle de l'ordre dela longueur d'onde. Nous présentons dans le paragraphe suivant le prinipe physique defontionnement des ristaux photoniques et le onept de bande interdite photonique.4.2.2 Struture de bande interdite dans un ristal photoniqueUn on�nement de nature interférentielle

Fig. 4.2 � Shéma des ré�exions multiples suessives aux interfaes d'un empilementpériodique de deux diéletriques d'indie de réfration n1 et n2.En guise d'introdution, onsidérons le problème unidimensionnel d'un empilement



Soure de photons uniques 123de Bragg lassique (Fig. 4.2). C'est un empilement périodique formé de l'alternane d'uneouhe plane d'un diéletrique 1 d'une épaisseur e1 et d'indie de réfration n1 et d'uneouhe plane d'un diéletrique 2 d'épaisseur e2 et d'indie de réfration n2. Si, pour uneertaine longueur d'onde λv, les épaisseurs sont telles qu'elles véri�ent :
n1e1 = n2e2 =

λv

4nous obtenons un phénomène d'interférenes destrutives à la longueur d'onde λv entreles ondes transmises et ré�éhies sur les di�érentes interfaes. Finallement, la struture seomporte omme un miroir à la longueur d'onde λv.

Fig. 4.3 � Cristal photonique 1D, 2D et 3D ave indiquées les diretions interdites depropagation (Shémas issus de [106℄). Chaque type de réseau est illustré par un exemplede réalisation ; les ristaux photoniques 1D et 2D sont des réalisations du CNRS-LPN et leristal photonique 3D a été fabriqué à l'ICM-CSIC[107℄.Nous voyons sur un exemple simple à une dimension, qu'il est possible de réaliserun miroir par l'intermédiaire d'une struture périodique. Si maintenant on vient périodi-ser l'indie de notre matériau dans deux (ou trois) diretions de l'espae, nous pouvonsréaliser un on�nement 2-D (ou 3-D respetivement) (Fig. 4.3). On parle alors de ristauxphotoniques 2-D ou 3-D. On retrouve dans es ristaux photoniques les mêmes prinipesd'interférenes entre les ondes transmises et ré�éhies par une struture que l'on viendrapériodiser en fontion de la longueur d'onde souhaitée.En pratique ette vision en terme d'interférene n'est envisageable que pour le as1-D. Pour dérire et dessiner des strutures périodiques 2-D et 3-D, il est préférable defaire appel au onept de bande interdite photonique, qui délimite une plage de fréquenepour laquel la propagation est impossible dans le ristal. Ce onept de bande interditephotonique a été introduit en 1987 dans des ontextes di�érents par E. Yablonovith [108℄et S. John [109℄. On peut alors faire l'analogie ave la théorie des bandes életroniques en



Soure de photons uniques 124physique du solide, l'életron jouant le r�le du photon. La variation périodique d'indie estanalogue au potentiel périodique induit par les atomes. En�n, les équations de propagationpossède le même formalisme à ause de la nature ondulatoire du photon et de l'életron.Diagramme de bandes et bande interdite photoniqueDans e paragraphe, nous exposons les onepts théoriques prinipaux néessairesà la leture et à la ompréhension d'un diagramme de bande d'un ristal photonique. Demanière générale, les équations de Maxwell dans un milieu diéletrique s'érivent :
−→∇ · −→D (−→r , t) = 0

−→∇ · −→B (−→r , t) = 0

−→∇ ×−→
E (−→r , t) = − ∂

∂t

−→
B (−→r , t)

−→∇ ×−→
H (−→r , t) = − ∂

∂t

−→
D (−→r , t)ave ~D le veteur déplaement életrique, ~B le hamp magnétique et ~E le hamp életrique.On se plae dans le as d'un milieu non magnétique, isotrope à l'éhelle mirosopique etlinéaire. Les relations onstitutives des di�érent diéletriques s'érivent don :

−→
D (−→r , t) = ǫ0ǫ (−→r )

−→
E (−→r , t)

−→
B (−→r , t) = µ0

−→
H (−→r , t)Dans le as d'un ristal photonique, on s'intéresse à un milieu formé de l'arrangement pério-dique de di�érents diéletriques ; ǫ (−→r ) est don périodique. La substitution de es relationsdans les équations de Maxwell onduisent, après élimination de −→

H (−→r , t) et −→B (−→r , t), à :
1

ǫ (−→r )

−→∇ ×
{−→∇ ×−→

E (−→r , t)
}

= − 1

c2

∂2

∂t2
−→
E (−→r , t)

−→∇ ×
{

1

ǫ (−→r )

−→∇ ×−→
H (−→r , t)

}

= − 1

c2

∂2

∂t2
−→
H (−→r , t)où c désigne la vitesse de la lumière dans le vide.Les modes de pulsation ω de la struture à ristal photonique sont les solutionsde es équations de Maxwell, osillant à la pulsation ω. On suppose don une dépendanetemporelle des hamps de la forme :

−→
E (−→r , t) =

−→
E (−→r ) e−iωt

−→
H (−→r , t) =

−→
H (−→r ) e−iωtEn injetant es équations dans les expression préédentes, on obtient :

1

ǫ (−→r )

−→∇ ×
{−→∇ ×−→

E (−→r )
}

=
ω2

c2

−→
E (−→r )
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−→∇ ×

{
1

ǫ (−→r )

−→∇ ×−→
H (−→r )

}

=
ω2

c2

−→
H (−→r )En posant :

ΘE =
1

ǫ (−→r )

−→∇ ×
{−→∇ × . . .

}

ΘH =
−→∇ ×

{
1

ǫ (−→r )

−→∇ × . . .

}les dépendanes spatiales des hamps E et H apparaissent alors omme les valeurs propresdes opérateurs ΘH et ΘE ave omme valeurs propres ω2/c2. Compte tenu de la périodiitéde ǫ (−→r ) sur le ristal photonique, les deux opérateurs ΘH et ΘE ommutent ave tousles opérateurs de translation selon les veteurs de base du réseau. Cei est une onditionsu�sante pour appliquer le théorème de Floquet-Bloh. Les valeurs propres de ΘH et ΘEsont don néessairement de la forme :
u (−→r ) ei

−→
k ·−→roù la fontion u est périodique sur le ristal photonique. Les modes propres d'un ristalphotonique sont don des modes de Bloh aratérisés par un veteur −→k .

Fig. 4.4 � Réseau triangulaire de trous d'air ylindriques. (a) : Plan de périodiité de lastruture triangulaire de trous d'air de période a. Le hamp életromagnétique est polariséTM lorsque le hamp életrique ~E est dans la diretion parallèle à l'axe des trous et polariséTE lorsque le hamp magnétique est parallèle à l'axe des trous. (b) : Réseau réiproque duréseau triangulaire. Ce réseau, indiqué par les roix, forme aussi un réseau triangulaire aveune période b = 2π/a. La zone de Brillouin est hexagonale. Les points de haute symétriesont notés Γ (veteur d'onde nul dans le plan), K (ΓK orrespond à la diretion entre trousplus prohes voisins) et M (ΓM orrespond à la diretion entre trous les plus éloignés).Le diagramme de bandes fait la synthèse de l'ensemble des diagrammes de disper-sion ω
(−→

k
) du ristal photonique que l'on peut aluler par le modèle des ondes planes.Pour être omplet, il faudrait onsidérer toutes les diretions de propagation et e pour tousles ristaux. On montre que moyennant ertaines symétries, omme en physique du solide,



Soure de photons uniques 126il est possible de réduire l'étude aux veteurs −→k situés à l'intérieur d'une zone restreinte ap-pelée première zone de Brillouin. Pour haque veteur −→k de la première zone de Brillouin,le diagramme de bandes donne les pulsations ω des modes. Pour ertains arrangementspériodiques du ristal, le diagramme de bandes fait apparaître une gamme de fréquenepour laquelle auun mode ne peut exister dans la struture. De nombreux arrangementspériodiques sont envisageables dans le as des ristaux photoniques bi-dimensionnels. Néan-moins, nous prendrons l'exemple d'un ristal photonique bi-dimensionnel formé d'un ar-rangement triangulaire de trous d'air dans un diéletrique de permitivité ǫ puisque 'estelui que nous étudierons par la suite (voir Figure 4.4). On peut y assoier un réseau réi-proque dans l'espae des veteurs d'ondes. Un tel réseau est un hexagone et présente troispoints de haute symétrie : Γ, M et K. La aratérisation omplète de la struture modalepeut être onnue simplement en onnaissant les propriétés du ristal pour une onde sepropageant dans les deux diretions de hautes symmétries (ΓM et ΓK). On obtient alorsle diagramme présenté sur �gure 4.4. Cette �gure représente la pulsation ω des modes enfontion du veteur d'onde suivant les diretions de haute symétrie dans la première zonede Brillouin. Ce diagramme révèle l'existene d'une bande photonique interdite pour lesdeux polarisations TE et TM : la polarisation TE orrespond au mode de hamp magné-tique est perpendiulaire au plan du ristal photonique et la polarisation TM orrespondau mode de hamp életrique perpendiulaire au plan du ristal photonique. Une ondeinidente de veteur d'onde ontenu dans le plan de périodiité du réseau de trous seraentièrement ré�éhie si sa pulsation se situe à l'intérieur de la bande photonique interdite.Pour la polarisation TE, une large bande interdite apparaît autour de la valeur a
λ = 0, 43.Par ontre, seul un gap réduit est observé pour la polarisation TM dans e as.

Fig. 4.5 � Exemple de diagramme de bandes alulé pour la polarisation TE (traits pleins)et TM (traits pointillés) pour un réseau triangulaire bidimensionnel de trous d'air dans undiéletrique de permittivité relative ǫ =13 ; le rayon des trous est égal à 0,48a [110℄.



Soure de photons uniques 1274.2.3 Con�nement mixteLa réalisation d'un réseau tridimensionnel de diéletriques présentant une bandeinterdite omnidiretionnelle dans le visible ou le prohe infrarouge est d'une grande di�-ulté tehnologique. C'est en grande partie pour ette raison que la majorité des ristauxphotoniques réalisés aujourd'hui sont en pratique des strutures hybrides : le on�nementest assuré par un milieu diéletrique qui n'est périodique que dans une ou deux diretionsde l'espae. Dans e type de géométries, le on�nement dans les diretions périodiques estinterférentiel et le on�nement dans les diretions restantes est obtenu par ré�exion totaleinterne. Dans la suite du manusrit, nous nous intéresserons essentiellement à une lasse destrutures hybrides : les ristaux photoniques bidimensionnels sur membrane suspendue.Dans es strutures, le on�nement latéral est assuré par le ristal photonique bidimension-nel. Ce ristal photonique est gravé dans une membrane suspendue, qui on�ne la lumièrepar e�et de guidage dans le plan de la membrane. Il est alors possible, par des ajustementsjudiieux et adéquats de l'arrangement périodique des trous, de former des avités on�-nant la lumière sur des volumes ultimes et des temps très longs. Plusieurs approhes sontpossibles. On peut ainsi réaliser des avités par l'insertion de défauts pontuels dans leristal ou bien par une ingénierie judieuse des ourbes de dispersion de la lumière dans leristal. Nous ne parlerons ii que de la première approhe et donnerons un exemple de laseonde approhe dans le prohain hapitre.Cavités à défauts pontuelsDans le as des ristaux photoniques bidimensionnels, la réation des défauts pon-tuels de périodiité peut être réalisée par l'introdution loale de launes, par exempleen omettant de perer un ertain nombre de trous dans un réseau périodique parfait bi-dimensionnel de trous traversant un matériau diéletrique. La présene d'un défaut pon-tuel peut onduire à l'existene de niveaux disrets d'énergie dans une ou plusieurs bandesinterdites à la fois. L'exemple le plus simple est la avité dite "H1" (voir Fig. 4.6). Il s'agitd'un ristal photonique à maille hexagonale dans lequel on omet de perer un trou. Suivantles paramètres géométriques du ristal (le pas du réseau et la taille des trous), ette a-vité peut être le siège de plusieurs modes. Le mode fondamental dipolaire est doublementdégénéré et il existe à ette longueur d'onde deux modes de polarisation orthogonale. Ilpossède un fateur de qualité modéré, de l'ordre de quelques entaines. En revanhe, emode présente un volume modal très faible de l'ordre de 0.3 (λ/n)3. Ces avités peuventdon être le siège d'e�ets d'életrodynamique quantique en avité importants. Pour unémetteur idéalement ouplé au mode, le fateur de Purell peut théoriquement atteindreune valeur de 70.Indiquons que l'agenement des trous aux voisinage de la avité ainsi que leurdiamètre, jouent un r�le primordial sur les propriétés optiques des résonateurs. Prenonspour illustrer e point l'exemple des avités à ristaux photoniques appelées �L3 modi�ée�gravée dans une membrane suspendue de diéletrique. Cette avité onsiste en trois trousmanquants sur une même ligne d'un ristal photonique parfait à maille hexagonale gravésur une membrane suspendue. En modi�ant légèrement la position des trous externes dela avité, l'équipe de l'Université de Kyoto a démontré que le fateur de qualité peut êtrefortement exalté [111℄(voir �gure 4.7).
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Fig. 4.6 � Diagramme de bandes de la struture H1 ; quatre niveaux d'énergie, orrespon-dant aux modes on�nés dans le défaut, apparaissent dans la bande interdite photoniquedélimitée par les deux régions grisées. Les distributions spatiales du hamp H⊥ assoiés àhaque mode sont indiqués à droite.

Fig. 4.7 � Gauhe : Représentation shématique de la avité L3 de paramètre de maille a.Droite : Fateur de qualité de la avité optique en fontion du déplaement des trous d ; lesarrés sont les résultats expérimentaux issus de [111℄ et le trait plein superposé de erlessont les résultats numériques issus de [112℄.L'équipe du Laboratoire Charles Fabry de l'Institut d'Optique donne une interpré-tation de es phénomènes [112, 113℄. Les éléments qui entrent en jeu dans le fateur dequalité d'une avité sont don :� Une augmentation de la ré�etivité des miroirs entourant la avité par un légerdéplaement des trous, grâe à une meilleure adaptation du pro�l des modes dansle orps de la avité et dans les miroirs ;� Une diminution de la vitesse de groupe du mode de la avité.Ainsi, le fateur de qualité de la avité L3 varie de près d'un ordre de grandeur, suivantl'amplitude du déplaement des trous plus prohes voisins de la avité. Ces travaux ontpermis ainsi la réalisation de avités de très faible volume modal (environ (λ/n)3) et de



Soure de photons uniques 129très grand fateur de qualité (environ 104 en GaAs et 45000 sur Si).4.2.4 Etape de fabriationLe but de e paragraphe est d'exposer les étapes de réalisation des avités à ris-taux photonique sur membrane. Ce travail est réalisé en salle blanhe au laboratoire parR. Braive et I. Sagnes. Pour plus de détails tehniques sur es di�érentes étapes, on peutse référer aux travaux de thèse de K. H. Lee (LPN) et [114℄.La première étape onsiste en l'épitaxie de la struture par épitaxie en phase vapeuraux organo-métalliques (EPVOM). Elle débute par la roissane d'une ouhe sari�ielled'InGaAs d'épaisseur 1,16 µm sur un bu�er d'InP. Cette épaisseur est hoisie égale à 3λ/4en prennant λ =1.55 µm. Pour ette épaisseur, l'émission vertiale est inhibée et l'émissiondans les modes horizontaux sera privilégiée. On vient ensuite roitre une ouhe d'InP quiformera ensuite la membrane suspendue. Au sein de ette ouhe et en son entre, on faitroître un plan de boîtes quantiques. Les boîtes sont ensuite enapsulées ave de l'InP.L'épaisseur totale de la membrane égale à 262 nm dans nos expérienes doit être hoisiede manière judiieuse. Elle orrespond à une épaisseur de λ/2neff , ave neff l'indie ef-fetif de la avité. On pourra se référer à [115℄ pour onnaître l'impat de l'épaisseur de lamembrane sur les modes de avités et leurs diagrammes d'émission.Après avoir e�etué l'empilement des ouhes semiondutries, il est indispensablede fabriquer un masque de gravure qui nous permet d'obtenir le dessin de la struturevoulue. Ce masque est onstitué d'une épaisseur de 300 nm de nitrure de siliium Si3N4déposé à 300 °C par P.E.C.V.D (pour Plasma Enhaned Chemial Vapor Deposition) surles ouhes épitaxiées. Ce nitrure est reouvert par la suite d'une épaisseur de 450 nm deP.M.M.A (polymétharylate de méthyle). Cette ouhe de résine est alors polymérisée pen-dant une phase de reuit de 15 min à 150 °C. Elle devient alors sensible à un rayonnementd'életrons. Notamment, sous l'e�et d'un faiseau d'életron, les haines de moléules dela résine se brisent. On peut alors dissoudre les régions insolées par l'intermédaire d'unesolution himique appropiée. Dans notre as, les dessins de nos strutures sont réaliséssur le logiiel 'L-Edit'. L'éhantillon est plaé dans un appareil de litographie életronique(LEICA EBPG 5000 +), qui permet de venir foaliser un faiseau d'életrons sur la résine ensuivant le dessin de la struture, et e ave une très grande préision (2.5 nm de résolution).Une fois la résine insolée dissoute, on vient alors transférer le motif réalisé dans lePMMA, dans la ouhe de nitrure par un proédé de gravure sèhe. Cette étape se dérouledans un bâti de C.C.P.-R.I.E (pour Capaitively Coupled Plasma - Reative Ion Ething),qui permet une gravure diretionnelle. Dans e bâti, on vient réer un plasma entre deuxéletrodes à partir d'un mélange gazeux. L'éhantillon plaé sur la athode est ensuitegravé par l'ation ombinée du bombardement des ions positifs et de l'attaque himiquedes espèes non ionisées de l'eneinte. On transfère par la suite les motifs gravés dans lemasque de nitrure, dans le semionduteur. Cette étape de gravure sèhe se déroule dansun bâti d'I.C.P. - R.I.E. (pour Indutively Coupled Plasma - Reative Ion Ething). Dansette étape, des trous de plusieurs entaines de nm de profondeur sont perés dans la mem-



Soure de photons uniques 130brane d'InP et atteignent la ouhe sari�ielle d'InGaAs.En�n, dans le but de réaliser une membrane suspendue, on vient ensuite graver laouhe sari�ielle d'InGaAs. C'est une étape de gravure humide. L'attaque séletive de laouhe se fait dans une solution himique appropriée. La solution pénètre par les trous duristal et vient dissoudre l'InGaAs. On appelle ette étape la sous-gravure.4.2.5 Caratérisation optique des avités pour la réalisation d'une sourede photon uniqueDesription modale de la avité H1Rappelons que les avités appelées H1 peuvent être le siège de plusieurs modes.Sans modi�ation de la position ou du diamètre des trous prohes du défaut, le mode fon-damental dipolaire doublement dégénéré possède un fateur de qualité modéré, de l'ordrede quelques entaines mais un très faible volume modal, de l'ordre de 0.3(λ/n)3. Le maxi-mum du hamp életrique se trouve au entre du défaut formé par le trou manquant, aumilieu de la membrane, et le veteur hamp életrique est dans le plan de la membrane.Ce mode doublement dégénéré en énergie présente deux polarisations orthogonales.A�n de réaliser une soure de photon unique e�ae et d'observer un fort e�etPurell, il onviendrait d'isoler un dip�le émetteur au entre d'une avité H1. Nous devonsalors être apable de déterminer ave préision la longueur d'onde du mode a�n de pouvoirl'aorder ave nos émetteurs. Pour déterminer les paramètres géométriques de la avité,'est-à-dire le pas du réseau, le rayon des trous, ainsi que l'épaisseur de la membrane, nousnous basons sur des travaux réalisés au laboratoire sur des avités H1 fabriquées dans desmembranes GaAs, et dont la longueur d'onde se situait vers 950 nm [115℄. La tehniqueutilisée onstituait à traiter séparement le on�nement latéral dans le plan du ristal etle on�nement vertial dans la diretion orthogonale. Nous exposons ii les idées utilisées.Par la suite, nous avons adapté es résultats pour une émission vers 1.55 µm. Le systèmeest équivalent à ondition de prendre une nouvelle longueur d'onde et des indies optiquesdi�érents.Con�nement vertialNous souhaitons ii réaliser une avité gravée dans une membrane d'InP, dont lemode fondamental résonne vers 1.55 µm, longueur d'onde orrespondant à la transitionexitonique des boîtes InAsP/InP. A�n de hoisir l'épaisseur de la membrane, adoptonsune vision simple 1-D. Nous voulons que notre émetteur soit le mieux ouplé au mode de laavité. Il onvient don de hoisir une épaisseur telle que le hamp életrique présente unmaximum au milieu de la membrane. Si on onsidère dans un modèle 1-D un guide d'onded'indie n et de longueur e et entouré d'air, on prendra une épaisseur e de la membranetelle que :
e =

λ

2n
(4.19)



Soure de photons uniques 131où n est l'indie du matériau onstitutif de la membrane (ii l'InP). Ainsi, les émetteursau milieu de la membrane sont plaés au maximum du hamp életrique.Toutefois, dans nos strutures, la membrane n'est pas une simple lame mine enmatériau massif mais une lame mine perée de trous. Une approximation raisonnableonsiste alors à prendre omme indie de réfration non pas l'indie du matériau massifmais un indie moyenné géométriquement sur la surfae. Il apparaît alors que le hoix del'épaisseur de la membrane néessite de �xer au préalable à la fois la longueur d'onde derésonane de la avité (1.55 µm), mais également le fateur de remplissage du ristal pho-tonique f (rapport entre le rayon r des trous et le pas a du réseau). Pour nos strutures,en admettant que l'on ait déjà hoisi un rapport r/a égal à 0.3, on alule un indie moyende 2.96. On en déduit que l'épaisseur de la membrane doit être d'environ 262 nm.Indiquons que nous supposons ii que nos boîtes sont bien plaées au entre de lamembrane. Si le plan de boîtes ne se situe pas au mileu de la membrane, la luminesenedes modes est très faible, omme observé dans nos expérienes ave une rédution de plusd'un fateur 10 en omparaison ave une struture omprenant des boîtes en son entre.Choix des paramètresToujours en s'inspirant des travaux réalisés sur GaAs, nous hoissisons un rapport
r/a prohe de 0.3. Pour plus de détails sur le hoix de e rapport, on peut se reporter auxtravaux de thèse de S. Laurent [115℄. En résumé, nous pouvons retenir que si e rapportest inférieur à 0.3, la bande interdite photonique devient trop petite et peut même nepas exister. Si r/a > 0.4, alors le nombre de modes dans la avité augmente et le modedipolaire dérit préédement se rapprohe du bord de bande interdite. Par onséquent,pour un rapport r/a prohe de 0.3, la bande photonique interdite est large et le mode sesitue au entre de ette bande. Les modes d'ordre plus élevés sont eux en dehors de labande interdite. En pratique, on hoisit un pas de réseau de 410 nm ave lequel on déduitla taille des trous. Sur un même éhantillon, on vient ensuite insoler plusieurs hamps deavité orrespondant haun à une dose d'insolation di�érente. Plus la dose augmente, plusles trous sont gros et plus la longueur d'onde de résonane de la avité diminue. Ainsi, parune étude systématique des spetres de luminesene, on peut repérer le hamp de avitésqui sont le siège de modes émettant vers 1.55 µm (voir �gure 4.8).Analyse des spetres de photolumineseneDes exemples de spetres observés sur es avités sont donnés sur la �gure 4.10. Lesfateurs de qualité mesurés sont de l'ordre de 400. Ils orrespondent aux valeurs théoriquesattendues. Nous observons également deux pis, de polarisations retilignes et orthogonales,à deux longueurs d'onde di�érentes. Théoriquement, e mode dipolaire est doublement dé-généré. On peut raisonnablement attribuer ette levée de dégénéresene à la géométrieimparfaite et non régulière du réseau de trous imprimés dans la membrane (trous de se-tion non-irulaire et non-régulière dans le pavage, périodiité du réseau non onstante...).Ces problèmes ont été abordés au laboratoire sur les avités sur membrane GaAs. Avantd'aborder quelques solutions envisagées pour ontroler voire même diminuer ette levée de
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Fig. 4.8 � Spetres mesurés sur des avités réalisées à partir de trois doses d'insolationdi�érentes.dégénéresene, voyons quels en sont ses inonvénients.L'inovénient majeur de ette levée de dégénéresene des modes se manifeste sil'ont veut par exemple utiliser es avités pour réaliser des soures de photons intriqués enpolarisation. L'existene de deux niveaux à une paire életrons trou o�re deux hemins dedésexitation pour une boîte initialement dans l'état biexiton (�gure 4.9). C'est à partirde e shéma qu'a été proposée l'ingénierie de soures de photons intriqués en polarisation,basées sur l'émission de paires de photons par reombinaisons radiative en asade des étatsexitoniques et biexitonique (voir par exemple [116℄). Le biexiton est formé de deux pairesélétron-trou on�nées spatialement dans la boîte. Le moment angulaire des élétrons estalors opposé (Prinipe de Pauli), et le niveau biexitonique (XX) possède un momentangulaire nul. Le niveau intermédiaire exitonique (X) possède, après reombinaison d'unepremière paire élétron-trou, un moment angulaire ±1 dépendant de quelle paire élétron-trou s'est reombinée (e hoix est équiprobable). Le niveau fondamental de la boîte videde harges possède un moment angulaire nul. Comme es trois niveaux possèdent desmoments angulaires bien déterminés, l'intriation des photons émis résulte de la règle deonservation du moment angulaire lors d'une transition optique : L'émission d'un photondepuis l'état XX de polarisation irulaire (σ+ ou σ−) à l'énergie biexitonique projette laboîte dans l'état exitonique de moment angulaire opposé. La boîte se désexite de nouveauen émettant un deuxième photon depuis l'état X de polarisation irulaire inverse (σ+ ou
σ−). Si la boîte est idéale, les deux niveaux exitoniques relai sont à la même énergie. Lafontion d'onde de l'état lumineux produit peut s'érire :

|Φ〉 =
1√
2
(
∣
∣σXX

+ ;σX
−

〉
+

∣
∣σXX

− ;σX
+

〉
) (4.20)L'état �nal est un état intriqué. Ces états permettent notamment de violer les inégaltés deBell. Dans la pratique ependant, le niveau relai présente une légère levée de dégénéres-
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Fig. 4.9 � Shéma des transitions optiques polarisées linéairement de l'exiton et du biex-iton pour une boîte quantique de symétrie réduiteene. De plus, des proessus de déphasage et d'éhange inohérent de populations entreles deux niveaux exiton peuvent aussi ontribuer à réduire la visibilité de l'intriationvoir même détruire l'intriation. Une solution pour rétablir l'intriation pourrait être dereourir à l'e�et Purell [103℄. Cei suppose ependant d'isoler la boîte quantique dansune avité optique présentant deux modes dégénérés en polarisation. De e point de vue,le mode dipolaire de la avité H1 pourrait satisfaire ette ontrainte. Toutefois, dans lapratique, e mode fondamental dipolaire présente une levée de dégénéresene pour deuxpolarisations orthogonales. Cela signi�e que d'une part l'e�et Purell vu par haque exitonsera d'amplitude di�érente. D'autre part, omme les modes sont non-dégénérés, la avitée�etue alors une pré-mesure de la polarisation des photons. En e�et, une simple mesurede la polarisation à l'une des deux longueurs d'onde permet de déterminer le hemin de laasade. L'état intriqué et alors détruit.Les travaux d'investigation pour omprendre l'origine de la levée de dégénéresenedes modes ont ommené pendant la thèse de S. Laurent [115℄ sur des avités sur mem-brane GaAs. Nous avons repris es travaux ette fois sur InP. Il est question de savoirquelle est l'étape tehnologique qui entriane ette levée de dégénéresene. Pour le mo-ment, e point n'a pas été résolu. Nous présenterons en annexe du manusrit les di�érentespistes et solutions que nous avons envisagé pour suprimer ette dégénéresene de modeen polarisation.Diagramme de rayonnementEn insérant les émetteurs en avité, on herhe également à rediriger l'émissionvers des modes privilégiés. Lors du dessin des avités, on herhe don également à avoirle meilleur diagramme de rayonnement. Dans notre as, on vient olleter la lumière parle dessus de la avité par l'intermédiaire d'un objetif de mirosope d'ouverture numé-rique 0.4. Au sein de l'équipe, les travaux théoriques de M. Larqué ont mis en évidene
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Longueur d'onde (nm)Fig. 4.10 � Spetres de avités H1 résolues en polarisation (a) avité présentant une levée dedégénéresene faible du mode dipolaire (b) avité présentant une levée de dégénéreseneimportante du mode dipolaire. En noir, mesure e�etuée suivant un axe de polarisationlinéaire. En gris, mesure e�etuée suivant l'axe de polarisation roisé.que le déplaement des trous prohes du défaut de avité ainsi que le hangement de leurtaille permettent de modi�er le diagramme de rayonnement et le fateur de qualité desavités [117℄. Ces résultats théoriques montrent une forte interdépendane entre tous lesparamètres. On remarque notamment qu'il existe un ompromis entre l'obtention d'un bonfateur de qualité et une émission diretive. Des études expérimentale sont atuellement enours a�n de on�rmer es résultats théoriques. Pour ela, la tehnique onsiste à déplaerun trou mirométrique dans le plan de Fourier de l'objetif et de reonstruire le diagrammede rayonnement. Les résultats de es études nous permettront de trouver en pratique unjeu optimum de paramètres pour la réalisation pratique d'une soure de photon uniquesindisernables.



Soure de photons uniques 1354.3 Vers le ontr�le de la loalisation spetrale et spatiale desboîtes quantiques.Nous avons vu dans les paragraphes préédents qu'il était néessaire d'insérer unémetteur unique dans une avité à ristal photonique a�n de réaliser une soure de pho-ton unique e�ae à base de boîte quantique émettant à 1.55 µm. Or, toutes les formulesénonées préédement ne sont valables que pour un émetteur unique aordé spatialementet spetralement au mode de la avité. Or, les boîtes étudiées dans le paragraphes 2 et3 sont obtenues par roissane auto-organisée. Spatialement la roissane se fait don auhasard. De plus, on a vu que les boîtes présentent une largueur inhomogène qui est reliéeà leur dispertion en taille. En�n, les densités obtenues sur les boîtes InAsP/InP sont trèsimportantes et il parait don très di�ile d'obtenir une boîte unique aordée spatialementet spetralement au entre d'une avité H1. Avant de parler de la stratégie utilisée au labo-ratoire pour obtenir es aords, nous ferons un inventaire des tehniques proposées dansd'autres équipes pour obtenir es aords spatiaux et spetraux.4.3.1 Stratégies pour l'aord spatial et spetralL'aord spetral entre la résonane du mode et la longueur d'onde d'émission dela boîte ne peut se faire, pour le moment et généralement, qu'à posteriori. Cei suppose dereourir à diverses tehniques pour aorder speralement, après fabriation de la avitéoptique, l'émission dipolaire ave le mode de la avité. Par ontre, l'aord spatial peut êtreintégré dans les étapes de fabriation au prix d'une plus grande omplexité de fabriation.Aord spatialDeux approhes sont à e jour poursuivies. La première onsiste à repérer la boîtequantique aléatoirement positionnée dans des éhantillons de faible densité de boîtes quan-tiques et imprimer autour la avité optique. La seonde repose sur une loalisation du sitede nuléation. Les premières études de repérage du site aléatoire de nuléation des boîtesquantiques reposent sur un repérage par A.F.M. du site de nuléation d'une boîte quan-tique, en réalisant un empilement vertial de boîtes quantiques. Le premier plan de boîtesémet à la longueur d'onde souhaitée. Les plans supérieurs émettent à des longueurs d'ondeplus élevées. Les boîtes dans les plans supérieurs nuléant naturellement au dessus de ellessituées sur le premier plan de boîtes, on peut repérer par A.F.M. la déformation induitepar la boîte du plan supérieur et don on�rmer la présene d'une boîte en dessous surle premier plan. Par la suite, ette même équipe [118℄ a pu s'a�ranhir du reours à unempilement de plans de boîtes quantiques en repérant simplement par A.F.M. la défor-mation induite à la surfae du plan de boîtes quantiques 'utiles'. Les résolutions obtenuesave ette tehnique sont de l'ordre de 60 nm (20-30 nm d'erreur sur le repérage à l'A.F.Met 20-30 nm sur le positionnement de la avité). Par ontre, ette méthode ne permet pasde réaliser l'aord spetral. Une approhe, développée au laboratoire, onsiste à repérerla boîte quantique par spetrosopie [119℄. Nous dérirons ette approhe plus en détailsdans le prohain paragraphe.



Soure de photons uniques 136Une autre approhe onsiste à loaliser le site de nuléation des boîtes quantiques.Les travaux pionniers de l'équipe d'E. Kapon et al. utilisent la roissane au sein de py-ramides inversées gravées dans le substrat de roissane [120℄. Cette tehnique présententquelques limitations, notamment la di�ulté d'intégrer es boîtes dans des miroavités.Aord spetralPour assurer l'aord spetral entre la boîte quantique et le mode de la avité, deuxapprohes ont été jusqu'à présent utilisées : le déplaement de la résonane de la avitépost-fabriation ou bien le déplaement de la longueur d'onde d'émission de la boîte quan-tique. La longueur d'onde de résonane d'une avité à ristal photonique est très sensible àla variation de la taille des trous ou du pas du réseaux. Les aléas de la fabriation ne per-mettent pas de ontr�ler de façon préise ette longueur d'onde et déplaent la résonane dela avité de quelques nanomètres. Mais on peut venir faire une étape de post-fabriationpour obtenir l'aord spetral, par des tehniques de gravure humide ontr�lée. Or, estehniques modi�ent l'ensemble des avités et ne permettent pas de modi�er qu'une seuleavité à la fois. Une autre approhe onsiste à venir hau�er l'éhantillon. En e�et, la lon-gueur d'onde d'émission d'une boîte quantique varie plus vite que elle du mode de avitélorsque la température augmente. C'est ave e genre de tehnique que des équipes ont pumettre en évidene du ouplage fort ave des boîtes quantiques dans des miroavités [46℄.En�n itons une tehnique originale réalisée dans une équipe du laboratroire quipermet d'obtenir à la fois un aord spatial et spetral, le tout sur plusieurs avités à la fois[119℄. Ii, on vient repérer une boîte InAs/GaAs par des tehniques de mirophotolumines-ene. Les avités sont de type miropiliers. Le plan de boîtes se trouve entre des ouhesde semionduteur ave une alternane périodique d'indie de réfration qui forment deuxmiroirs de bragg. Le haut de l'éhantillon est reouvert d'une résine photo-sensible. Lorsquele signal d'une boîte est repéré, on vient insoler un disque dans la résine au dessus de laboîte ave un laser spei�que. Le diamètre du erle est alibré de façon à obtenir aprèsgravure un pilier spetralement aordé ave la boîte. Les résolutions obtenues sur le po-sitionnement de la boîte au maximum du hamp életrique de la avité sont de l'ordrede 50 nm. Cette tehnique n'est malheureusement pas utilisable à e jour pour des boîtesInAsP/InP pour deux raisons :� d'une part, il est très di�ile de réaliser des piliers dans le système InP ar ladi�érene d'indie entre l'InP et l'InGaAs est trop faible (δn ≈ 0.4). Il faudraitalors un très grand nombre de périodes pour former les miroirs de Bragg, et lagravure de tels piliers serait déliate.� d'autre part, ette tehnique s'applique aisément sur des éhantillons présentantdes densités de boîtes quantique relativement faibles, densités enore inaessiblesave les tehniques de roissane que nous utilisons sur InP.Néanmoins, ette méthode reste à l'heure atuelle l'unique tehnique permettant de garan-tir à la fois l'aord spetral et spatial sur un grand nombre de avités.



Soure de photons uniques 1374.3.2 Boîtes nano-épitaxiées InAs/InPDans e ontexte très ompétitif, nous dévelopons au laboratoire une tehniquede roissane loalisée des boîtes quantique InAs/InP [121℄. Cette tehnique a pour butd'obtenir à la fois l'aord spatial puis spetral de boîtes uniques dans des avités à ristauxphotoniques sur membrane. Dans les paragraphes suivants, nous détaillerons les di�érentesétapes de roissane de es boîtes (voir �gure 4.11). En�n, nous montrerons les premiersrésultats enourageants de luminesene issue de matière loalisée.Etapes de fabriation

Fig. 4.11 � Etapes de roissane des boîtes loalisée InAs/InPLa première étape onsiste à venir reouvrir partiellement le substrat monoristallind'InP ave une résine négative, appellée HSQ (pour Hydrogen Silsesquioxane). C'est unerésine à fort ontraste ayant une haute résolution (±5 nm sur des trous de 80 nm dediamètre) et une bonne tenue à la température. Sur e matériau diéletrique, les adatomesne peuvent pas se �xer. C'est une propriété très importante, ar elle nous permet d'inhiberla roissane là où l'on dépose de la résine et inversement de permettre la roissane dans leszones où la résine est absente. L'éhantillon est don insolé dans le masqueur életroniqueet on révèle ensuite la résine. Les motifs obtenus sont des arrés de résine de 500 nm deoté, à l'intérieur desquels on vient ouvrir un erle de diamètre variable (de 40 nm à100 nm) (étape 1). Ces motifs sont répétés sur une grande zone (typiquement, on réalisedes motifs de 100×100 arrés). La dimension des arrés est inférieure à la longueur dedi�usion des espèes. Ainsi, on peut relier de manière préise la quantité de matière qui



Soure de photons uniques 138se forme dans l'ouverture à partir de elle déposée en dehors du motif. On réalise ensuiteune première roissane d'InP (étape 2) a�n d'obtenir une surfae bien régulière pour laroissane de l'InAs (étape 3). On dépose ensuite de l'InAs qui est ensuite reouvert parde l'InP a�n de garantir un on�nement énergétique et pour éviter que la ouhe d'InAs nedésorbe (étape 4). A la �n es étapes, il y a eu formation de boîtes auto-organisées sur lesmarhe atomiques prohe du motif. La résine est ensuite retirée par une attaque himique(étape 5). On vient ensuite redéposer une ouhe de résine sur l'ilot (étape 6) pour venirgraver les boîtes auto-organisée par gravure sêhe dans le bâti d'I.C.P.-R.I.E. (étape 7 et8). La dernière étape onsiste à enapsuler les îlots ave de l'InP (étape 9). Des exemplesde photos et d'images à di�érentes étapes de la fabriation sont présentés sur la �gure 4.12.4.3.3 Premiers résultats optiques et persepetives pour la méthode deroissaneSur un des éhantillons, nous avions visé un dép�t d'une épaisseur nominale de 8monoouhes d'InAs dans les trous. Les trous au entre du arré font 60 nm de diamètre.Nous avons alors mené des expérienes de miro-photoluminesene sur e type d'éhan-tillon à 5 K. L'exitation se fait en ontinu à une longueur d'onde de 532 nm. Sur la �gure4.13, sont représentés deux spetres de luminesene obtenus sur es objets. Le spetre a)est enregistré sur une zone au sein de laquelle auun dép�t loalisé n'a été réalisé. Sur ettezone, toutes les boîtes uantiques auto-organisées ont été gravées, et le signal de photolumi-nesene est très faible voire nul sur un large spetre. On observe quand même du signalvers 1.2 µm que l'on attribue à des défauts du substrat ou à la luminesene du substratdopé Fe. En revanhe, lorsque l'on pointe ave le laser d'exitation sur une zone omprenantdes motifs loalisés, on observe des raies de 3 à 5 nm de largeur. La longueur d'onde de esraies varie sur l'éhantillon, preuve que les trous ne sont pas homogènes et que la matièredéposée n'est pas la même dans tous les motifs. Nous observons également un signal trèslarge spetralement à partir de 1450 nm jusqu'à 1.6 µm (longueur d'onde de oupure dela améra InGaAs). L'origine de e signal n'est pas enore ompris. En revanhe, le pide luminesene provient bien du dép�t de matière loalisé, puiqu'il n'apparaît que sur leszones présentant de tels motifs et varie d'un motif à un autre.Ces résultats sont très enourageants ar ils onstituent la première mise en évidene del'émission d'îlots d'InAs loalisés. Le signal olleté est relativement plus faible que pour lesboîtes InAsP auto-organisée (d'un fateur 40 environ dans le as des raies �nes observées à1.3 µm au hapitre 2). D'autre part, les pis de luminesene observés sont spetralementlarges. Nous ne sommes pas en mesure atuellement de réaliser des expérienes de mesuresde durée de vie ou des mesures de orrélations sur es objets. Il est don enore très dif-�ile de déterminer l'impat des états de surfae sur les faettes des îlots, qui pourraientêtre responsables de phénomènes non-radiatifs. De plus, l'absene de ouhe de mouillagesous les îlots doit modi�er les propriétés d'absoption des porteurs. Tous es e�ets pourraitexpliquer la faible luminesene des îlots.Des travaux sont atuellement en ours pour mieux ontr�ler la quantité de matièredéposée dans les nano-ouvertures. Nous essayons notamment de rendre l'ouverture des trous
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Fig. 4.12 � (a) et (b) Photos au mirosope életronique à balayage des éhantillons auniveau de l'étape 8 ; Images TEM en vue plane à l'étape 6 () (Les boîtes auto-organiséessont visibles à l'extérieur du hamp de boîtes nano-épitaxiée), et à l'étape 8 (vue en oupe) ;e) et f) Images AFM à l'étape 8. Les îlots d'InAs sont lairement visibles au sommet desplots
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Fig. 4.13 � (a) : Signal de photoluminesene en dehors des zones épitaxiées. L'absene designal signi�e que les boîtes auto-organisées ont été gravées ; (b) : Signal de photolumines-ene sur la zone ontenant les îlots nano-épitaxiés. En plus du signal ontinu, on observeune émission piquée à 1490 nm de 3 nm de largeur.la plus homogène possible. C'est une étape ritique ar elle onditionne la reprodutibilitédes îlots sur l'éhantillon.4.3.4 Vers une boîte loalisée en avitéLes premiers résultats de photoluminesene des îlots loalisés sont prometteurs eton pourra envisager de prolonger et e�ort par la suite vers la maîtrise de la reprodutibilitéde la longueur d'onde de es objets. Le ouplage de la boîte au sein d'une avité optique aveun bon aord spetral et spatial sera alors aisément obtenu. Sur e point, nous avons enplae une proédure d'alignement qui permet de venir graver un ristal photonique (avité



Soure de photons uniques 141H1, L3 ou autre) autour des îlots (voir �gure 4.14). Grâe à un système de marque, onvient positionner le motif de la avité sur les îlots lors de l'étape d'insolation. La préisionde et alignement est de l'ordre de 30 nm.

Fig. 4.14 � Photo au mirosope életronique à balayage d'un îlot nano-épitaxié au milieud'une avité à ristal photonique "H1". L'aord spatial est réalisé.4.4 ConlusionDans le hapitre préédent nous avions démontré que les boîtes quantiques In-AsP/InP étaient de bonnes andidates pour la réalisation d'une soure de photons uniques.Pour utiliser e type de soure dans des systèmes de ryptographie quantique, il est nées-saire de rendre ette soure performante. L'utilisation d'e�ets d'életrodynamique quan-tique en avité permet à la fois d'aélérer la dynamique d'émission spontannée et de rediri-ger l'émision dans un mode de avité bien hoisi. Nous avons montré dans e hapitre qu'ilétait possible de réaliser de telles avités sur membrane InP. Mais, pour tirer pleinementpro�t des es e�ets, la boîte quantique doit être aordée spatialement et spetralementau mode de la avité. Les boîtes quantiques auto-organisées ne sont pas les andidatesidéales pour satisfaire es onditions, ar leur positions et leur tailles ne peuvent pas êtreontrolées pendant la roissane. L'utilisation de boîtes quantiques loalisée permetraitnéanmoins d'obtenir les deux aords souhaités. En e�et, l'aord spatial est automati-quement réalisé et les premiers résultats préliminaires de photoluminesene montrent uneémission vers 1.5 µm. La maitrise et la ompréhension de la rossane de es nano-objetsrestent les enjeux des travaux à venir a�n de réaliser l'aord spetral. En ombinant des ef-fet CQED ave la roissane loalisée de matériaux peu sensibles à des défaut non-radiatifs,la réalisation d'une soure de photons uniques, et également de photons indisernables, à1.55 µm, fontionnant à 77 K, devient fortement envisageable.
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Chapitre 5Appliation à la réalisation de'NanoLaser' à boîtes quantiquesémettant à 1.55 µm
Les mesures menées au hapitre 2 ont permis de mette en évidene la faible in�uenedes e�ets non-radiatifs à température ambiante sur les boîtes quantiques InAsP/InP. Nousallons démontrer dans e hapitre qu'il est possible d'utiliser es boîtes quantiques ommemilieu à gain dans des lasers innovants à ristaux photoniques, fontionnant à températureambiante. Ces lasers à fort fateur de qualité et à faible volume modal, présentent un forttaux de ouplage β de l'émission spontanée dans le mode laser. Nous rapellerons dans unpremier temps les équations qui régissent e type de lasers. Nous mettrons en évideneles di�érenes en termes de passage du seuil ave les lasers onventionnels. Après uneprésentation des avités hoisies pour l'étude, nous exposerons les mesures de fateur dequalité et des mesures de durée de vie qui nous permettent de quanti�er l'e�et Purelldans e type de avité. En�n, la dernière partie de e hapitre sera onsarée à la miseen évidene expérimentale d'e�et laser à 300 K, par des mesures d'intensité olletée enfontion de la puissane de pompe et des mesures de orrélations de photons en régimeimpulsionnel. A ette oasion, nous verrons que l'établissement de l'émission ohérentedans es lasers à fort β di�èrent par rapport aux lasers onventionnels.5.1 Lasers à émission spontanée ontr�léeDans un laser, l'émission stimulée est délenhée par l'émission spontanée dans lemode laser, alors que l'émission spontanée dans les autres modes induit des pertes en dissi-pant de l'énergie. Dans les lasers à semionduteur onventionnels à émission par la tranhe,employés notament dans les téléommuniations optiques, la fration utile β de l'émissionspontanée véhiulée dans le mode laser est très faible, de l'ordre de 10-5, et le ourant deseuil est d'autant plus élevé. Augmenter β dans les lasers permettrait notamment de réduiree ourant de seuil. Nous avons vu dans le hapitre 4 que l'augmentation du fateur β peutêtre obtenue en aélérant le proessus d'émission spontanée (e�et Purell) : la fration βd'émission spontanée dans le mode utile du laser devient alors égale à β = F/(F + γ), où143
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F désigne l'aélération de l'émission spontanée dans le mode laser et γ l'amplitude de lamodi�ation de la dynamique d'émission spontanée dans les autres modes du omposant.Ainsi, une aélération importante de la dynamique d'émission spontanée du milieu atifinduit un ouplage préférentiel de l'émission spontanée dans le mode laser. Parallèlement,plusieurs propositions et expérienes indiquent que les e�ets de modi�ation de l'émissionspontanée permettent de réduire le temps d'allumage du laser, d'aroître la bande demodulation direte de es omposants et éventuellement réduire le bruit d'intensité relatif[122℄. Depuis 1990, es lasers à émission spontanée ontr�lée ont fait l'objet de nombreusesétudes théoriques [122, 123℄ et ont fortement motivé les études des e�ets de CQED dans lessemionduteurs. Ces travaux ont suité une polémique notamment dans la dé�nition duseuil laser. Nous reviendrons sur e point dans les paragraphes suivants. Depuis, quelquesréalisations expérimentales ont pu on�rmer, du moins qualitativement, les attendus théo-riques, notament en termes de seuil et de dynamique. Des études réentes e�étuées aulaboratoire sur des strutures en GaAs ont pu mettre en évidene expérimentalement l'im-pat d'un fort fateur β sur les aratéristiques spetrales et temporelles de l'émission laser[124, 9℄. A�n de mieux erner l'impat des e�ets de ontr�le de l'émission spontanée sur lesaratéristiques des lasers, revenons dans un premier temps sur les équations d'évolutionqui dérivent l'e�et laser.5.1.1 Equations d'évolution en présene d'un ontr�le de l'émission spon-tanéeDans ette partie, nous introduirons les équations ouplées [125℄ de populationsdes porteurs et des photons dans la avité. Cette desription sera utile a�n de dégagerles paramètres in�uant sur le fontionnement du laser en s'appuyant sur des argumentsphénoménologiques.Dans nos expérienes, le milieu atif est formé d'un plan de boîtes quantiques se-miondutries d'InAsP dans une matrie d'InP à 300 K. L'exitation se fait optiquementde manière non-résonante dans l'InP environnant. La relaxation des porteurs depuis lamatrie vers les boîtes quantiques est très e�ae et s'e�etue sur des éhelles de tempsde l'ordre de quelques dizaines de ps. Après asade non-radiative des porteurs injetés, ily a ainsi réation de paires életron-trou sur les transitions optiques disrètes des boîtes.Plusieurs e�ets peuvent ontribuer à réduire la fration des porteurs initialement injetésqui relaxent ensuite vers les boîtes. On peut iter notament la durée de vie �nie des por-teurs dans la ouhe de mouillage et les méanismes de reombinaisons non-radiatives auxinterfaes ommes les surfaes libres (phénomène moins marqué sur InP que sur GaAs).Du fait de leur dispersion en taille, haque boîte quantique possède des énergies de transi-tion distintes ave un ertain élargissement homogène. Il n'y aura don qu'une partie desdip�les optiques qui seront ouplés au mode laser. Nous noterons ηi la fration de porteursinjetés qui relaxent vers les transitions optiques �utiles� et N la densité de porteurs deharge piégés sur les transitions optiques �utiles�, i.e. ouplées au mode laser. Les variationsde la densité de porteurs seront alors gouvernées par quatre proessus :� La réation de porteurs de harge par l'exitation (optique dans notre as, maison peut également envisager un pompage életrique) ;



Appliation à la réalisation de 'NanoLaser' à boîtes quantiques émettant à 1.55 µm 145� L'émission spontanée de lumière par reombinaison radiative des porteurs piégésdans les boîtes ;� Les reombinaisons non-radiatives des porteurs piégés ;� L'émission stimulée de lumière par reombinaison radiative des porteurs piégés.Ainsi, l'equation d'évolution des porteurs peut s'érire de la manière suivante :
dN

dt
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qVN
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N

τnr
+

N

τsp

)

− Rst (5.1)où ηiI/q est le nombre d'életrons injetés par seonde dans la zone ative et VN estle volume du milieu atif. Rst désigne le taux d'émission stimulée, τsp et τnr désignentrespetivment les temps d'émission spontanée et non-radiatif.Les photons sont réés par émission spontanée et stimulée, à partir des porteursexités �utiles� dans la avité. Les pertes de photons se font soit par absorption, soit paréhappement hors de la avité. Cependant, le volume VP de la avité vu par les photons etelui VN vu par les porteurs sont di�érents puisque l'espae dans lequel les photons peuventévoluer librement est bien plus important que pour les porteurs on�nés de la zone ative.Ainsi, en première approximation, le nombre de photons réé par unité de volume (parémission spontanée et stimulée) sera diminué d'un fateur VN/VP . Ce rapport des volumesd'oupation est généralement appelé le fateur de on�nement Γconf . D'autre part, seuleune fration β de l'émission spontanée est ouplée au mode utile du laser. Ainsi, si on note
P la densité de photons véhiulés dans le mode laser, l'équation d'évolution des photonspeut s'érire :

dP

dt
= ΓconfRst + Γconfβ

N

τsp
− P

τc
(5.2)où τc est la durée de vie des photons dans la avité.Dans es équations, le terme Rst est le gain net de photons. Si l'on onsidère une densitéde photons P entrant dans une portion de zone ative d'épaisseur ∆z, on obtient alors uneaugmentation ∆P de la densité de photons, qui peut s'exprimer en fontion du gain parunité de longueur g :

P + ∆P = Peg∆z (5.3)Si ∆z est su�samment petit, exp (g∆z) ≈ (1 + g∆z). En utilisant aussi le fait que ∆z =

vg∆t, où vg est la vitesse de groupe, on trouve que ∆P = Pgvg∆t. On obtient ainsi leterme de réation de photons ∆P/∆t par émission stimulée :
Rst = vggP (5.4)Dans les semionduteurs, le gain g est égal, en première approximation, à a(N −

Ntr), où a = ∂g/∂N est le gain di�érentiel et Ntr est la densité de porteurs à la transpa-rene. Ainsi, on peut réérire les équations d'évolution des populations de photons et deporteurs par unité de volume sous la forme des équations ouplées suivantes :
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(5.6)Ce modèle est su�sant pour déterminer l'impat du ontr�le de l'émission spontanée dansles avités lasers mais présente de nombreuses limitations. Tout d'abord, nous avons onsi-déré un taux d'émission spontanée 1/τsp onstant pour tous les porteurs. Or du fait de leurdistribution spetrale et spatiale aléatoire, les boîtes présenteront des désaords spetrauxet spatiaux distints par rapport au mode laser et ne subiront pas ave la même ampli-tude l'aélération de leur émission spontanée par la avité. Nous nous ontentons ii demoyenner es di�érenes pour aboutir à un taux d'émission spontanée �moyen� attribué àtoutes les transitions optiques utiles. Parallèlement, nous négligeons ii les e�ets du tauxde remplissage des boîtes et l'impat de la saturation des transitions optiques utiles à fortepuissane. En�n, la apture des porteurs par les boîtes quantiques est prise en ompte maispas le phénomène inverse d'émission thermoionique des boîtes quantiques vers les barrières.De façon générale, les e�ets thermiques ne sont pas introduits, alors que l'éhau�ement desstrutures mirolaser est souvent non négligeable. Nous aurons l'oasion de traiter l'impatde es e�ets thermiques dans les prohains paragraphes.5.1.2 Impat du ouplage de l'émission spontanée au mode laser sur lesaratérisques de la soure5.1.3 Impat sur le seuil laserAvant de dérire l'impat du ontr�le de l'émission spontanée sur le seuil laser aveun laser à fort β, il onvient de dé�nir le seuil d'un laser. La dé�nition lassique onven-tionnelle du seuil orrespond au taux de pompage pour lequel le gain net du mode parémission stimulée est égal aux pertes optiques de la avité. Une autre approhe, dite quan-tique, dé�nit le seuil omme la valeur de pompe telle que le nombre de photons moyensdans le mode laser est égal à 1 [122℄. Notons que es deux dé�nitions se basent sur l'analysede l'intensité émise par le laser. Nous verrons par la suite que l'on peut dé�nir un seuillaser en s'intéressant aux propriété statistiques de la lumière émise.Dans les lasers onventionnels marosopiques, dans lesquels la fration d'émissionspontanée dans le mode laser est très faible, es deux dé�nitions oinident. En e�et, ladé�nition "lassique" du seuil se traduit alors par l'égalité 1/τc = Γconfavg(Nth −Ntr), où

Nth est la densité de porteurs au seuil laser. La dé�nition �quantique� du seuil quant à elleimpose PVP = 1. Or, en régime stationnaire, l'équation d'évolution des photons devient :
0 = (Γconfvga(N − Ntr) −

1

τc
)P + Γconfβ

N

τsp
(5.7)En négligeant la ontribution de l'émission spontanée (β << 1), le passage du seuil(PVP = 1) se traduit alors à nouveau par l'égalité : 1/τc = Γconfavg(Nth − Ntr). Le seuilau sens �lassique� oïnide don ave le seuil au sens "quantique". En revanhe, dans



Appliation à la réalisation de 'NanoLaser' à boîtes quantiques émettant à 1.55 µm 147les lasers à fort β, les approximations préédentes ne sont plus valables : on ne peut plusnégliger l'impat de l'émission spontanée dans l'estimation du seuil et il apparaît alorsune divergene entre les deux dé�nitions. En e�et, la ondition "gain = pertes" qui donnele seuil au sens lassique, revient à négliger la ontribution de l'émission spontanée dansl'équation 5.7. Or en présene d'un ontr�le de l'émission spontanée et d'un ouplage ef-�ae de l'émission spontanée au mode laser, ette approximation n'est plus valable. Ladé�nition lassique du seuil ne peut don plus être appliquée.Déterminons alors la densité de porteurs et le ourant d'injetion au seuil suivantla dé�nition quantique du seuil PVP = 1. En régime stationnaire et au seuil, on a :
0 =

ηiIth

qVN
− Nth

τnr
− Nth

τsp
− vga(Nth − Ntr) (5.8)

0 = Γconfvga(Nth − Ntr) + Γconfβ
Nth

τsp
− 1

τc
(5.9)D'après les relations d'Einstein entre les oe�ients A et B, le taux d'émissionspontanée est égal au taux d'émission stimulée lorsque PVP ≃ 1. En regard de l'équationd'évolution des photons, on en déduit que vga = βVP /τsp. En résolvant le système d'équa-tions préédent, on en déduit que la densité de porteurs Nth et le ourant d'injetion auseuil dé�ni dans un adre quantique (PVP = 1) s'érivent :

Nth =
Ntr

2
(1 +

1

ξ
) (5.10)

Ith =
q

2ηiβτsp
((1 +

τsp

τnr
+ β) + ξ(1 +

τsp

τnr
− β)) (5.11)où ξ = NtrVNβτc/τsp. Ce paramètre ξ peut être interprété omme le nombre de photonsdans le mode laser au seuil de transparene (N = Ntr). Le taux d'inversion au seuil estalors dé�ni omme :

Nth − Ntr

Nth
=

1 − ξ

1 + ξ
(5.12)Lorsque ξ > 1, le taux d'inversion au seuil est négatif : le seuil est atteint pourdes densités de porteurs Nth inférieures à la densité de porteurs à la transparene Ntr. Onpeut don atteindre un régime laser sans qu'il y ait pour autant inversion de population.Remarquons que la dé�nition lassique du seuil 1/τc = Γavg(Nth −Ntr) ne prévoit pas untel régime mais prédit au ontraire que la transition vers l'émission stimulée s'aompagnenéessairement d'une inversion de population. Une stratégie possible pour la réalisationd'un tel laser sans inversion de population exploite les e�ets d'életrodynamique quantiqueen avité : l'insertion du milieu atif dans une miroavité optique monomode de grandfateur de qualité a pour e�et de rallonger τc qui est proportionnel à Q, de réduire τsppar l'aélération de l'émission spontanée et d'aroître β. Dans nos expérienes, τc est del'ordre de 40 ps et τsp et de 70 ps à 700 ps pour les temps ourts et longs respetivement(voir paragraphe 5.4.2) ; NtrVN sera de l'ordre de quelques dizaines à la entaine et β del'ordre de quelques 10−1. Ainsi, il apparaît que le paramètre sans dimensions ξ devrait être



Appliation à la réalisation de 'NanoLaser' à boîtes quantiques émettant à 1.55 µm 148prohe de l'unité, voir même supérieur à 1 (≈ 2).Outre la réalisation de lasers sans inversion de population, l'exaltation du tauxd'émission spontanée et du ouplage de l'émission spontanée au mode laser devrait per-mettre de diminuer le seuil de fontionnement d'un laser (on a : ∂Ith/∂β <0). Cei estillustré sur la �gure 5.1 qui représente le nombre de photons dans la avité en fontion del'exitation pour di�érentes valeurs de β. L'expression analytique de es aratéristiquespeut être aisément déduite à partir du système d'équations d'évolution de photons et desporteurs en régime stationnaire sous la forme :
ηiI

q
=

1

βτc
(p

1 + ξ

1 + p
(1 +

τsp

τc
+ βp) − βξp) (5.13)où p = PVP est le nombre de photons dans la avité. Il apparaît nettement quela transition autour de PVp = 1 a lieu pour des puissanes d'exitation réduites lorsque

β augmente. A faible β, e passage depuis l'émission spontanée vers l'émission laser estmarqué par une forte non-linéarité sur le nombre de photons, qui s'aroît fortement audessus du seuil. Cette transition devient de moins en moins abrupte lorsque β augmente :le passage du seuil est moins marqué dans les lasers à fort β par rapport auxlasers onventionnels. Lorsque l'on trae les aratéristiques du laser en éhelle loga-rithmique (voir Fig. 5.1), le passage du seuil se traduit par une marhe abrupte et nettedans la aratéristique du laser de faible β. En revanhe, lorsque le ouplage de l'émissionspontanée au mode laser devient plus e�ae, l'amplitude de ette marhe diminue et lepassage du seuil s'étale sur une plage de puissane d'exitation plus importante. Dans lalimite ultime β = 1, la aratéristique du laser en éhelle logarithmique suit une droite : iln'y a pas de saut d'e�aité de onversion des photons de pompe en photon émis par laavité. Cette aratéristique partiulière a onduit à la notion de "laser sans seuil" [126℄,bien que ette désignation soit abusive. En e�et, le seuil du laser n'est pas nul ar il etstoujours possible de dé�nir un ourant de seuil d'après l'équation 5.11. A une puissanede pompe en dessous du seuil, le nombre moyen de photon émis est inférieur à 1, de sorteque le proessus dominant est l'émission spontanée. Les photons émis sont inohérents. Parontre, pour une puissane de pompe nettement supérieure à la puissane seuil, le nombrede photons devient supérieur à l'unité. Dans e as, les photons émis par émission stimuléesont ohérents. La dé�nition "quantique" du seuil orrespond ainsi à la puissane à laquellele nombre de photon dans la avité vaut 1 en moyenne. Ces dernière remarques nous amèneà donner une nouvelle dé�nition du seuil qui s'appuie sur la ohérene des photons émis.Dans ette approhe [123℄, le seuil est déterminé à partir de la fontion de orréla-tion de seond ordre du signal et par le fateur de Fano respetivement dé�nis par :
g(2)(0) =

n̄2 − n̄

n̄2
(5.14)

FFano = 1 + n̄(g(2)(0) − 1) (5.15)où n̄ est le nombre moyen de photons dans la avité. On s'appuie don ii sur une analysestatistique du signal émis par le omposant, et le paramètre g(2)(0) mesure la ohérene
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Fig. 5.1 � Courbes aratéristiques (nombre de photons en fontion de l'exitation) pourdi�érentes valeurs de β. Dans es simulations, nous avons supposé NtrVN =60, τc =40 ps,
τsp =80 ps et τnr =10 ns.du signal émis. Pour une lumière thermique ou haotique, g(2)(0) = 2 et pour une sourePoissonienne (ohérente), g(2)(0) = 1 (voir Chapitre 4). Ainsi, pour un laser opérant bienen dessous du seuil sur un état thermique faiblement exité (n̄ ≃ 0), la fontion de orré-lation de seond ordre g(2)(0) vaut 2 et le fateur de Fano FFano tend vers 1. Lorsque ledispositif opère bien au dessus du seuil, g(2)(0) vaut 1 et le fateur de Fano FFano tend denouveau vers 1. Cette approhe dé�nit le seuil "statistique" de la transition laser. Dans leslasers onventionnels, le passage de seuil se traduit par un pi étroit du fateur de Fano enfontion de la puissane de pompe et une hute abrupte de g(2)(0) qui passe de la valeur 2à 1 au seuil. Les �utuations importantes dans la région du seuil peuvent être omparéesà une transition de phase. Lorsque le ouplage de l'émission spontanée vers le mode laseraugmente, e pi du fateur de Fano diminue (son amplitude est proportionnelle à 1/

√
β)et a lieu sur une plage de puissane d'exitation plus étendue (ette plage de puissaneorrespondant au passage du seuil est proportionnelle à √

β). De même, la rédution aupassage du seuil de la fontion de orrélation de seond ordre en fontion de la puissanede pompe n'est plus abrupte mais s'e�etue de façon plus lente sur un domaine plus largede puissane d'exitation. Nous reviendrons sur e point lors des mesures de orélations auparagraphe 5.5.3.Nous venons d'introduire l'impat d'un laser à fort β sur ses aratéristiques ommele passage du seuil. Nous savons que pour réaliser un tel laser, on doit satisfaire à plusieursontraintes, omme un faible volume modal et un fort fateur de qualité. Nous verronsdans le paragraphe suivant que les avités à ristaux photoniques répondent à es deuxritères.



Appliation à la réalisation de 'NanoLaser' à boîtes quantiques émettant à 1.55 µm 1505.2 La avité laser5.2.1 Cavité à double hétérostrutureNous avons vu au hapitre 4 que nous pouvions réaliser une avité optique en in-troduisant un défaut pontuel, qui peut être réé en enlevant un trou dans une mailletriangulaire (avité H1). On peut aussi réaliser des défauts étendus au sein d'un ristalphotonique, par exemple en retirant une ligne de trous dans un ristal photonique par-fait ou bien en modi�ant le diamètre des trous d'une ligne entière. Ces défauts étenduspermettent de réaliser des guides de lumière au sein du ristal. On appelle guide W1 unguide formé d'une ligne manquante de trous dans la diretion ΓK (voir �gure 5.2). Danse type de guide, le hamp életromagnétique ne peut alors se propager que dans la dire-tion d'invariane du défaut et il est on�né transversalement grâe à la présene d'un gapphotonique. Ce guide présente une fréquene de oupure indiquée par la ourbe en traitplein dans la bande interdite photonique sur la �gure 5.2. Seules les ondes de fréquenessupérieures à ette ourbe pourront se propager dans le guide. La zone de oupure du guideest marquée par une ourbe de dispersion très plate orrespondant à une vitesse de groupeen théorie nulle au bord de la première zone de Brillouin. Si on augmente la période duristal, ei à pour e�et d'abaisser la fréquene de oupure du guide. On peut don ajusterde manière très simple la fréquene de oupure du guide.

Fig. 5.2 � Représentation shématique du guide W1 (gauhe) et de son diagramme debande ainsi que la distribution spatial du mode en bord de bande (droite).Cet ajustement de la position de la fréquene de oupure à partir d'un hangementde géométrie (tel que la période longitudinale) permet la réalisation de avités optiques. Laavité dite "à double hétérostruture" [54℄, proposée et réalisée par l'équipe de l'Universitéde Kyoto, utilise e prinipe. Le prinipe du on�nement latéral dans ette avité estd'augmenter loalement (sur deux périodes) la périodiité longitudinale du réseau le long duguide (voir Fig. 5.3). On rée ainsi un guide ave un paramètre de maille ac et de fréquenede oupure νc s'étendant sur deux périodes, enadré par deux guides W1 de paramètre ag etde fréquene de oupure νg tels que ag < ac et don νc < νg. Ainsi, dans l'intervalle spetral
[νc, νg], des modes peuvent exister dans le guide entral mais ne peuvent se propager dans lesguides adjaents. De part la très forte similitude géométrique entre les deux zones du ristalphotonique, la ré�etivité des miroirs formés par les guides W1 de période longitudinale
ag est prohe de 99,99%. De plus, la vitesse de groupe du mode de Bloh est très faible



Appliation à la réalisation de 'NanoLaser' à boîtes quantiques émettant à 1.55 µm 151(faible ourbure de la ourbe de dispersion). Ainsi, es avités présenteront de très grandsfateurs de qualité tout en préservant de faibles volumes modaux qui restent de l'ordrede (λ/n)3. Les fateurs de qualité sont d'autant plus élevés que l'éart de période entre leguide faisant o�e de avité et eux utilisés omme miroirs sera faible. Ainsi, le seul fait dejuxtaposer des guides ave de très prohes périodes su�t, en prinipe, à réaliser une avitéave un exellent fateur de qualité et de très faible volume. Dans la pratique, la réalisationde es avités sur Si ont permis la fabriation de strutures de fateurs de qualité de l'ordrede 106 [54℄. Ces avités fabriquées dans des matériaux semionduteurs III-V sans milieuatif montrent des fateurs de qualité de l'ordre de quelques 105 [127, 128℄ (sur GaAs).

Fig. 5.3 � Shéma de prinipe d'une struture à double hétérostruture (en haut), dia-gramme de bande de deux guides W1 mais ave une périodiité di�érente dans la diretionlongitudinale (en bas à gauhe) et une représentation du on�nement optique dans une tellestruture (en bas à droite)5.2.2 Paramètres du ristal photonique et exemple de spetresLes paramètres retenus pour es avités proviennent des avités utilisées sur GaAsave des boîtes InAs, utilisées pendant la thèse de R. Braive [124℄. Nous avons adapté esparamètres pour obtenir un mode autour de 1.55 µm. On dispose don d'un guide W1 ausein d'un ristal photonique arrangé suivant une maille hexagonale de pas ag = 410nm.Au entre du guide, la avité est formée de deux périodes de guide de pas ac = 440nm.Le rapport r/am visé est prohe de 0.3 et dépend de la dose utilisée pendant l'insolationdes trous. De même que pour les avités H1, on fait varier ette dose sur l'éhantillon pourobtenir un ensemble de avité émettant de 1.45 µm jusqu'à 1.6 µm.Les avités à "double-hétérostrutures" présentent toutes les aratéristiques né-essaires pour la réalisation de laser à fort β. Dans le prohain paragraphe nous allons



Appliation à la réalisation de 'NanoLaser' à boîtes quantiques émettant à 1.55 µm 152véri�er expérimentallement es aratéristiques, en ommençant par la mesure du fateurde qualité. Dans les mesures lassiques présentent dans la littérature, on mesure la trans-mission du guide en fontion de la longueur d'onde ave un laser aordable. Dans notreas, la présene d'un milieu à gain va nous ontraindre à une autre approhe que nousallons détailler.5.3 Fateur de qualité des avités à double-hétérostrutureDans e paragraphe nous herhons à évaluer le fateur de qualité des avités à"double hétérostrutures" en présene d'un milieu à gain : les boîtes quantiques InAsP. Laprésene du milieu à gain nous ontraint à quelques préautions à ause de l'absoption desboîtes, qui dégrade arti�iellement le fateur de qualité. Nous reviendrons dans un premiertemps sur les équations qui dé�nissent le fateur de qualité ainsi que l'impat d'une avitéà fort β sur les aratéristiques spetrales de la lumière émise. D'autre part, nous attendonsdes fateurs de qualité supérieur à 103, e qui est bien au dessus de la résolution spetrale denotre montage. C'est pourquoi les mesures se font par des tehniques de spetrosopie partransformée de Fourier. Nous reviendrons sur les détails expérimentaux de ette méthodedéjà introduite au hapitre 3.5.3.1 Fateur de qualité de la avité froide et largeur de raie à mi-hauteurDans la présentation des équations d'évolution des densités de porteurs et de pho-tons, nous avons introduit le paramètre τc dé�ni omme la durée de vie du photon émisdans le mode de la avité. En l'absene de soures, l'évolution de la densité de photons
P prend la forme d'une exponentielle déroissante ave un temps aratéristique τc et lalargeur à mi-hauteur ∆ωC du mode de la avité est égale à 1/τc. Cette largeur spetraleorrespond à e que l'on appelle la largeur de la avité froide et est reliée au fateur dequalité du résonateur par Q = ωC/∆ωC , où ωC est la pulsation de résonane du modeoptique.En revanhe, en présene d'un milieu à gain, nous devons inlure la ontributionde l'émission stimulée. Le photon initialement émis peut être absorbé par un dip�le. Néan-moins, on peut enore érire l'évolution de la population de photons omme une exponen-tielle déroissane mais ette fois le temps aratéristique s'érit de la manière suivante :
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)) (5.16)où le deuxième terme de l'expression prend en ompte l'émission stimulée. La largeur àmi-hauteur devient :
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Appliation à la réalisation de 'NanoLaser' à boîtes quantiques émettant à 1.55 µm 153C'est la largeur de la avité froide, ave un milieu absorbant dans le résonateur.La mesure du fateur de qualité doit se faire à la transparene du milieu, lorsque tous lesémetteurs sont saturés. En revanhe, au dessus du seuil et en régime stationnaire, on a :
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τc
− Γvgg =

βΓ

τsp

N

P
(5.19)Rappelons que la largeur homogène de l'émission laser est donnée par les �utua-tions de la phase du hamp életro-magnétique, et on retrouve ii le omportement de lalargeur à mi-hauteur en fontion de la puissane de pompe prévu par la formulation deShalow-Townes. Comme la densité de photons roît plus rapidement que la densité deporteurs lorsqu'on augmente la puissane de pompe au dessus du seuil, la largeur de raiediminue ave la puissane d'exitation1.5.3.2 Prinipe de la spetrosopie par transformée de FourierA�n d'aéder au fateur de qualité de la avité froide dans nos strutures, nousavons e�etué des mesures de largeurs de raies en se plaçant à la transparene du mileuà gain. Pour ela, on se plae juste avant le seuil laser. Expérimentalement, on mesurel'intensité olletée en fontion de la puissane de pompe sous exitation ontinue et onse plae à une puissane qui orrespond au moment où l'intensité de sortie ne roît pluslinéairement.Cependant, la résolution de notre montage est de 0.3 nm et ne nous permet pas demesurer diretement ette largeur sur la améra InGaAs. Nous utiliserons don la méthodede spetrosopie par transformée de fourier, déja introduite au hapitre 3.Rappellons tout d'abord le prinipe de ette mesure, en ommençant par des rappelssimples sur les interférenes à deux ondes en lumière polyhromatique. Considérons unesoure de densité spetrale d'intensité ontinue I(σ), ave σ = 1/λ le nombre d'onde enm−1, à travers un dispositif interférentiel à deux ondes omme un Mihelson. La soureétant polyhromatique, nous devons sommer toutes les omposantes spetrales dans lealul de l'intensité en sortie du Mihelson :

I =

∫

dI (5.20)Si on introduit la di�érene de hemin optique ∆ entre les deux bras du Mihelson, ontrouve simplement :
dI = I(σ)(1 + cos (2π∆σ))dσ (5.21)Ainsi, l'intensité totale en sortie du dispositif s'érit :

I(∆) =

∫ +∞

0
I(σ)(1 + cos (2π∆σ))dσ (5.22)1Notons toutefois que ette expression est inomplète. Cette largeur doit être multipliée par (1 + α2

H)où αH est le fateur de Henry. Nous avons en e�et ignoré le ouplage entre le gain et l'indie de réfrationau sein du milieu atif. Le omportement de la largeur de raie du laser au dessus du seuil peut alors êtredi�érent.



Appliation à la réalisation de 'NanoLaser' à boîtes quantiques émettant à 1.55 µm 154Si on introduit la fontion symétrique Is = 1/2(I(σ) + I(−σ)), on trouve la relationimportante suivante :
I(∆) = I0 +

∫ +∞

−∞
Is(σ) cos (2πσ∆)dσ (5.23)ave I0 =

∫ +∞
0 I(σ)dσ. Le terme ∫ +∞

−∞ Is(σ) cos (2πσ∆)dσ est la transformée de Fourierde la densité spetrale Is(σ). Ainsi, une aquisition de l'interférogramme I(∆) et le alulde sa transformée de Fourier nous permet de remonter à la densité spetrale.A�n d'illustrer e prinipe, mais aussi pour alibrer notre montage, nous présentonssur la �gure 5.4 un exemple de spetre et d'interférogramme réalisés sur une avité H1présentant une forte levée de dégénéresene du mode dipolaire. Le spetre de la �gure5.4 (haut) représente les deux modes non-dégénés de polarisation linéaire orthogonale. Lamesure se fait à 45° des deux modes. Sur e spetre, on mesure une largeur de mode àmi-hauteur δλ = 1.82 nm, pour un éart entre mode de δλsplit = 3.5 nm. L'analyse del'interférogramme nous permet également de retrouver le fateur de qualité de la avitéainsi que la valeur de l'éart en longueur d'onde entre les modes dipolaires de polarisationroisée. En e�et, la densité spetrale est alors la somme de deux Lorentziennes, séparéepar δλsplit. L'interférogramme doit alors s'érire :
I(∆) ∝ 1 + e−π|∆|∆σ cos (2π

σ1 + σ2

2
∆) cos (2π

σ1 − σ2

2
∆) (5.24)ave σi le nombre d'onde de haque mode (δλsplit = 1/σ2 − 1/σ1), et ∆σ leur largeurspetrale, diretement reliée au fateur de qualité par la formule σ/∆σ = Q. On trouvealors des valeurs très prohes que préédement : δλ = 1.85 nm et δλ = 3.47 nm.En�n, a�n de alibrer notre montage, nous avons alimenté notre interféromètre par la lu-mière issue d'un laser He-Ne stabilisé en fréquene. Ce type de laser possède une très grandelongueur de ohérene (plusieurs mètres). On véri�e ainsi sur l'interférogramme de la �gure5.5 que la visibilité de l'interférogramme reste onstante sur toute la distane orrespon-dant au déplaement de la platine, soit 20 m (la di�érene de marhe orrespondantevalant 40 m).5.3.3 Mesures expérimentalesLes mesures suivantes sont faites sous exitation ontinue (532 nm). Les interférogrammessont enregistrés à plusieurs puissanes de pompe. On véri�e sur l'interférogramme que lesmodes ont un pro�l lorentzien. En pratique, on alule le logarithme de la visibilité del'interférogramme que l'on ajuste par une droite (voir �gure 5.6). Le oe�ient direteurde ette droite nous permet de remonter à la largeur spetrale du mode. En e�et, pour unpro�l lorentzien, on a :

I(∆) = I0(1 + e−π(|∆|∆σ) cos 2πσ0∆) (5.25)Nous avons représenté sur la �gure 5.7 l'ensemble des mesures en fontion de la puissanede pompe. Dans un premier temps, la largeur du mode diminue lorsque la puissane aug-mente. On sature de plus en plus les émetteurs et l'absoption de es dernier diminue, d'où
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Fig. 5.4 � (a) Spetre d'une avité H1. On analyse la polarisation de telle manière àse plaer à 45° des deux modes ; (b) Enregistrement de l'interférogramme pour la mêmeavité. On représente également en train plein un ajustement ave la formule 5.24. Lesvaleurs déduites des mesures par transformée de fourier, (b), sont en très bon aord aveles mesures diretes, (a).la diminution de la largeur de raie. Nous avons traé sur le même graphique l'intensitéintégrée du mode en fontion de la puissane de pompe. L'intensité roît dans un premiertemps de manière linéaire, puis on observe un dérohement de la ourbe vers 400 µW.Nous verrons dans la suite de e hapitre que e dérohement orrespond à l'apparitionde l'émission stimulée. Au niveau de e dérohement, nous pouvons onsidérer qu'on sesitue à la transparene du milieu à gain. C'est don à ette puissane que nous pouvonsextraire une largeur du mode de 34 pm. Cei orrespond à un fateur de qualité de laavité froide de l'ordre de Q = 44000. La présene d'un milieu absorbant ome les boîtes
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Fig. 5.7 � Evolution de la largeur spetrale du mode en fontion de la puissane d'exitation(arré). On représente également l'intensité olletée en fontion de la puissane de pompe(rond). Les droites représentées servent de repère visuel.largeur spetrale δλem de l'émetteur est plus grande que elle de la avité : Si on introduitle fateur de qualité équivalent à l'émetteur Qem, l'ampli�ation de l'émission spontannée
F s'érit :
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Fp (5.26)en notant S la surfae du mode de la avité et ave
Fp =

3

4π2

Qem(λ/n)3

Veff
(5.27)Le premier terme 1/2 dans l'expression de F résulte de l'orientation aléatoire des dip�lesdans le plan de la avité et le deuxième prend en ompte la distribution spatiale aléatoiredes dip�les dans la avité. Ce terme est estimé à 0.17 par des aluls FDTD. Le dernierterme Fp est le fateur de Purell maximum obtenu ave un dip�le unique résonnant enparfaite résonnane ave la avité et spatialement aordé ave le mode. Par onséquent,en prennant un volume e�etif Veff de 1.2(λ/n)3, on obtient : F = Qem/186 . Comme lavaleur de Qem n'est pas mesurable à 300 K 4, nous pourrons la déduire de la mesure de F.5.4.2 Mesure du taux d'aélération d'émission spontanéePour mesurer le fateur d'aélération de l'émission spontanée, nous nous sommesplaés à des puissanes orrespondant à la transparene des boîtes, soit 18 µW en exi-tation pulsée (800 nm). Nous avons ensuite mesuré la durée de vie respetivement hors4dès 60 K, nous avons vu au hapitre 3 qu'il est impossible d'extraire une largeur à mi-hauteur d'uneboîte unique



Appliation à la réalisation de 'NanoLaser' à boîtes quantiques émettant à 1.55 µm 159et en résonnane ave la avité. Les mesures hors résonnane sont faites sur une partiede l'éhantillon non-proessé. On observe une nette aélération de l'émission spontanéelorsque l'on se plae à resonnane ave la avité (voir �gure 5.8).
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Temps (s)Fig. 5.8 � Histogrammes de durée de vie hors de la avité (sur un ensemble de boîtesquantiques) à 1538 nm (erle), et en résonnae ave la avité (arré)Dans les deux as (pour des boîtes en et hors résonane), on retrouve une durée devie bi-exponentielle déja mentionnée au hapitre 2. Notons τ i
j les durées de vie, où i = l, cdésigne les temps longs et ourts respetivement et j = 0 ou cav désigne les temps mesuréshors avité et en résonane respetivement. De la même façon qu'au hapitre 2, les ourbessont ajustées par la formule suivante, qui prend en ompte la réponse des déteteurs :

I(t) =
∑

i=l,c

aie
(σ2/2(τ i

j )2)−t/τ i
j (1 − Erf(

σ2 − tτ i
j√

2στ i
j

)) (5.28)ave σ la largeur temporelle de la réponse du système de mesure (70 ps). Les amplitudes
ai sont des paramètres ajustables ainsi que τ i

j . Les valeurs de τ i
j sont regroupées dans letableau 5.9.Le rapport des temps τ i

cav/τ
i
0 nous permet de déterminer le fateur minimum d'a-élération de l'émission spontannée F , qui est de l'ordre de 3. Cette mesure est la premièredémonstration direte d'e�et Purell sur un ensemble de boîtes InAsP émettant à 1.53 µmet à 300 K.Pour une aélération de 2.7, on obtient, grâe à la formule 5.27, un Qem de l'ordrede 500. On obtient don une valeur de δλem de l'ordre de 3 nm à 300 K. Ce résultat n'estpas en désaord ave les mesure faites à basse température dans le hapitre 3. En e�etla largeur de la boîte vaut 45µeV à 4K (6 × 10−2 nm) et 440 µeV (0.6 nm) à 61 K. Dansl'hypothèse d'un élargissment linéaire, on trouve δλth

em de 2.7 nm à 290 K, e qui orrespondà la dédution faites ave le fateur de Purell.Ces mesures sont la première démonstration d'une aélération du taux d'émission
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(j = 0) (j = cav)(ns) (ns) τ i

cav/τ
i
0Temps long (i = l) 2.14 ± 0.28 0.77 ± 0.06 2.8 ± 0.6Temps ourt (i = c) 0.20 ± 0.02 0.07 ± 0.03 2.6 ± 0.3Fig. 5.9 � Taux d'émission spontanée mesurés hors de la avité et dans la avité, à 1538nmspontanée sur des boîtes InAsP/InP à 1.54 µm, par mesure direte de la durée de vie.Malgré des fateurs de qualité très élevés (44000) et des volumes faibles (de l'ordre de

(λ/n)3), l'aélération reste limitée par l'élargissement homogène des boîtes quantiques à300 K. Ces mesures démontre également que théoriquement le fateur β doit être élevédans e type de strutures (β = F/(F + γ)). Les paragraphes suivant auront pour but dearatériser l'émission de e type de laser à boîtes quantiques.5.5 Mise en évidene d'e�et laser à 300 KDans les ommentaires de la �gure 5.7, nous avions signalé que l'intensité augmen-tait de façon fortement non-linéaire à partir de 400 µW, sous exitation ontinue. Nousmontrerons dans e paragraphe que ette augmentation non-linéaire est la signature d'une�et laser. Nous montrerons que et e�et laser est également observable sous exitationimpulsionnelle. Dans un premier temps, nous détaillerons les di�érents types de lasse delaser et les impats sur le passage du seuil. Nous tenterons d'interpréter nos mesures deorrélations en régime impulsionnel, a�n d'estimer le fateur β et le type de laser que nousavons réalisé et aratérisé.5.5.1 Classi�ation des lasersDans e paragraphe, nous allons introduire le modèle développé dans [129℄ parVan Druten et al., et nous intéresser au alul théorique du fateur de Fano prédédementintroduit. Nous pouvons reprendre les équations 5.2 et 5.1, légèrement modi�ées, en suivantle formalisme de [129℄. Les deux équations ouplées de l'évolution du nombre de photons
n et des porteurs N s'érivent5 :

dN

dt
= S − γspN − βγspnN (5.29)

dn

dt
= −Γcn + βγspnN + Rsp (5.30)5on ne parle plus ii de densité de photon ou de porteur



Appliation à la réalisation de 'NanoLaser' à boîtes quantiques émettant à 1.55 µm 161ave S le taux de pompage, Rsp = Nβγsp le taux d'émission spontanée dans le mode laser,
Γc = 1/τc l'inverse du temps de vie des photons dans la avité et γsp = 1/τsp le tauxd'émission spontanée. En régime stationnaire, le nombre de porteurs N0 et le nombre dephotons n0 sont donnés par :

N0 =
Γc

βγsp

n0

n0 + 1
(5.31)

M

1 + βn0
=

n0

n0 + 1
(5.32)ave M = Sβ/Γc le taux de pompage normalisé, orrespondant à la dé�nition lassique duseuil "gain=perte". On obtient failement que n0 = β−1/2 quand M = 1. La linéarisationdes équations 5.30 autour du seuil (n = n0 + δn et N = N0 + δN) s'érit :

δ̇N = −γspN0βδn − γNδN (5.33)
δ̇n = −γnδn + βγsp(n0 + 1)δN (5.34)en introduisant γN = γsp/(1 + βn0) et γn = Γc/(n0 + 1) les taux "d'amortissment" des�utuations du nombre de porteurs et de photons. Nous allons voir que es deux paramètres,eux-mêmes reliés aux paramètres lés de notre système (β, γsp, Γc), et leur rapport permetde quanti�er l'importane des �utuations d'intensité du laser ainsi que le passage duseuil. A partir des équations 5.34, il est possible de aluler (FFano − 1)/n0 = g(2)(0) − 1[129, 130℄ :

(FFano − 1)/n0 = g(2)(0) − 1 = 1 − (
1

1 + 1+βn0

βn2
0

)(
γN

γN + γn
) (5.35)ou bien,

(FFano − 1)/n0 = g(2)(0) − 1 = 1 − (
1

1 + 1+βn0

βn2
0

)(
1

1 + Λ
n0(1+βn0)

) (5.36)en introduisant le rapport Λ = Γc
γsp et en négligeant la di�érene entre n0 + 1 et n0. Lefateur Λ sert généralement à distinguer deux atégories de laser : les lasers de lasse A etles lasers de lasse B. Dans les lasers de lasse A (la plupart des lasers à gaz), Λ ≪ 1 alorsque dans les lasers de lasse B (lasers solides et une majorité de diodes laser) Λ ≫ 1. Onremarque dans l'équation 5.36, le passage d'une émission thermique (g(2)(0) = 2) à uneémission ohérente (g(2)(0) = 1) se fait lorsque les deux termes de gauhe sont prohes de 1.Dans les lasers de lasse A onventionnel (β ≪ 1 et Λ ≪ 1), es deux termes tendentvers 1 très vite au seuil (n0 = β−1/2). Expérimentalement, en plus du seuil très marqué surles ourbes "L-L" (pour "Light in-Light out"), la transition de la ohérene est très rapideet le fateur de Fano admet un maximum en M = 1 (voir �gure 5.10). Dans e régime, laavité joue le r�le de �ltre adiabatique et la ohérene du système est imposée par la avité.Pour les lasers de lasse B et lorsque β est prohe de l'unité, il faut onsidérerle rapport des termes Λ et β pour estimer les �utuations au niveau du seuil. On peutintroduire trois régimes distints [131, 129℄ en fontion des paramètres Λ et β :



Appliation à la réalisation de 'NanoLaser' à boîtes quantiques émettant à 1.55 µm 162� le régime marosopique, dé�nit par β < Λ−2. Dans e régime, on retrouve lesmême aratéristiques que pour les lasers de lasse A, à savoir une transitionabrupte du g(2)(0). La plupart des lasers semionduteurs (de lasse B) fon-tionnent dans e type de régime.� le régime mirosopique, dé�nit par β > Λ−1, où les �utuations d'intensitédeviennent non négligeables même après le seuil. La lumière émise possède uneomposante thermique, et e après le seuil M = 1. Sur la ourbe du fateur deFano, ela se traduit par un déalage du maximum pour une puissane de pompe
M > 1 (voir �gure 5.10).� le régime mésosopique, ave Λ−2 < β < Λ−1 qui est une zone intermédiaire àelles dé�nies i-dessus. Dans ette région, le maximum du fateur de Fano seretrouve également pour M > 1 mais présente une largeur moindre que dans lerégime mirosopique.

Fig. 5.10 � Di�érentes lasses (A et B) et régime (marosopique, mésosopique et miro-sopique) des lasers en fontion des paramètres β et ΛCompte tenu de nos estimations, qui se base sur de préédents travaux sur GaAs[9℄, le fateur β de nos strutures devrait être de l'ordre de quelque 10−1. De plus, Λ−1 ≈
5 × 10−1 pour les temps ourts et ≈ 5 × 10−2 pour les temps longs. Nous devrions donnous situer dans le régime mirosopique ou mésosopique. Dans les deux as, on s'attendà e que le seuil statistique soit atteint plus tard que le seuil quantique.A�n de aratériser expérimentalement nos lasers, nous avons proédé à des mesuresen pompage ontinu et impulsionnel. Nous nous interresserons à l'étude de la puissanede sortie en fontion de la puissane de pompe (ourbes "L-L"), ainsi qu'aux mesures de
g(2)(0). Après avoir normalisé les ourbes "L-L", nous remonterons au fateur de Fano a�nd'estimer le fateur β des lasers.



Appliation à la réalisation de 'NanoLaser' à boîtes quantiques émettant à 1.55 µm 1635.5.2 Courbe "L-L" ; e�ets thermiques et normalisationInterressons nous dans un premier temps à l'évolution de l'intensité olletée enfontion de la puissane de pompe. Nous avons réalisé plusieurs études, à la fois en régimeimpulsionnel (longueur d'onde d'exitation de 840 nm, impulsions de 3-5 ps à une adenede 80 MHz) et en ontinu (longueur d'onde d'exitation de 532 nm). Dans les deux as,lorsque l'on trae la ourbe d'intensité émise en fontion dela puissane d'exitation enéhelle logarithmique, nous observons une ourbe en forme de 'S', aratéristique du pas-sage d'un seuil laser en régime d'un ontr�le de l'émission spontanée (voir �gure 5.11).
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Fig. 5.11 � (a) Courbe 'LL' en éhelle logarithme (arré et rond) et longueur d'onde dumode (étoile) en fontion de la puissane de pompe en régime ontinu (a) et impulsionnel(b)



Appliation à la réalisation de 'NanoLaser' à boîtes quantiques émettant à 1.55 µm 164Au delà d'une ertaine puissane de pompe, l'intensité ne roit plus de façon linéaire. Onpasse alors en régime d'émission stimulée. Sur la ourbe 5.11 (a), en régime ontinu, onobserve une saturation et une diminution de l'intensité vers une puissane d'exitation de1.5 mW. Nous attribuons ette saturation et ette diminution de l'intensité à la saturationdu gain et à l'apparition de pertes induites par des e�ets thermiques. A�n de rendre omptede e phénomène, analysons le omportement de la longueur d'onde du mode en fontionde la puissane de pompe.Longueur d'onde du mode et e�ets thermiquesDeux phénomènes sont à l'origine du déplaement de la longueur d'onde du om-posant en fontion de la puissane d'exitation. En dessous du seuil, le déalage vers lebleu de la longueur d'onde (vers les faibles longueurs d'onde) de résonane provient del'injetion de porteurs. Lorsque la densité de porteur augmente, et 'est e qu'il arrive sousle seuil, l'indie optique du matériaux est légèrement modi�é, induisant un déalage versle bleu [124℄. Au passage du seuil (Pth=2.4 kW.m2 en sortie d'objetif) , nous observonsune nette translation du mode vers le rouge, qui devient non-linéaire à forte puissane.Ce phénomène a été observé à plusieurs reprises (voir par exemple [132℄) et est attribué àl'éhau�ement de la membrane. Cet éhau�ement provoque une déformation de la mem-brane et une augmentation des pertes de la avité par di�ration. L'intensité olletéesature puis hute. Si nous ontinuons à augmenter la puissane de pompe, il est possiblede détruire la membrane6.Lorsque l'exitation est réalisée en régime impulsionnel, on observe le même om-portement non linéaire sur la ourbe "L-L". Conernant la variation de la longueur d'ondedu mode, nous observons seulement un déalage vers le bleu. Compte tenu de la longueurd'onde d'exitation et du taux de répétition du laser impulsionnel de pompe, l'éhau�e-ment thermique est moins important. Nous n'observons don pas de déplaement du modevers les hautes longueurs d'onde. De plus on observe une saturation de l'intensité maisjamais de diminution, et e même à une puissane dix fois supérieure à la puissane deseuil. Cette saturation est atteinte lorsque tous les émetteurs sont saturés de porteurs. A�nde se rendre ompte du passage du seuil, nous avons également représenté sur la �gure 5.12l'intensité en éhelle linéaire. On voit très nettement la présene d'un seuil vers 10 µW,suivie d'une augmentation fortement non-linéaire de l'intensité de sortie.Rapport signal/bruitEn�n, on notera que les rapports signal à bruit en régime impulsionnel et ontinusont de l'ordre de 30 dB (voir �gure 5.13). Les boîtes situées hors-résonnane ave le modesont omplètement inhibées. En régime ontinu, la puissane olletée au niveau de laaméra InGaAs est de l'ordre du nanowatt.6on évapore littéralement la membrane au niveau du spot laser d'exitation
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Pin(W)Fig. 5.12 � Courbe 'LL' en régime impulsionnel en éhelle linéairePuissane au seuil et normalisation des ourbes "L-L"En régime ontinu, la puissane de seuil est mesurée à 500 µW au niveau de lasortie de l'objetif, juste avant l'éhantillon. Compte tenu de la taille du spot laser (5 µm),de la re�exion à la surfae de l'éhantillon et du fateur de remplissage (20% de la lumièreinidente [57℄), la puissane réelle seuil vaut environ 490 W/m2 sous exitation ontinue.La puissane olletée sur la améra InGaAs est de l'ordre de 100 nW.En régime impulsionnel, la puissane de seuil moyenne mesurée en sortie d'objetifest de 13 µW. Cei équivaut à une énergie par pulse de 0.16 fJ sur la taille du spot. Ceiorrespond à une énergie par pulse et par unité de surfae de 161 nJ.m2, en prenant enompte le fateur 20% dé�ni préédement.A�n de aratériser le seuil de notre laser du point de vue quantique, nous devonsestimer le nombre moyen de photons dans la avité (voir paragraphe 5.1.3). Considéronsque la puissane de seuil Ptr orrespond au point d'in�exion de la ourbe "L-L", soit
Ptr = 13µW . Soit 〈N〉 le nombre moyen de photons détetés par impulsion. A�n d'estimerle nombre moyen de photons dans la avité par impulsion n̄, introduisons le taux d'e�aitétotal de olletion η. Ce taux est en réalité le produit de quatre termes :

η = ηcavηoptηspecηcam (5.37)ave � ηcav la fration de photons de la avité qui sont e�etivement olletés par l'ob-jetif de mirosope. Cette fration est déduite de simulations FDTD, qui per-mettent de remonter au diagramme d'émission de la avité. Cette fration vaut
ηcav = 0.004. Cette valeur est, omme attendu, relativement faible ar la majeurepartie de l'émission se fait dans le plan du guide� ηopt le taux de transmission du montage d'optique entre l'objetif et le spetro-
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Fig. 5.13 � Spetres du laser à ristal photonique sous exitation ontinue (a) et pulsée(b), à des puissanes de pompe deux (a) et trois (b) fois supérieures au seuil.mètre. Ce taux est mesuré grâe à une diode laser à 1.55 µm et vaut : ηopt = 0.7� ηspec la transmission du spetromètre à 1.55 µm, mesuré à : ηspec = 0.7� ηcam l'e�aité quantique de la améra InGaAs, indiqué par le fabriant : ηcam =

0.8Ainsi, on estime le fateur η à environ 1.568× 10−3. Cei nous permet de traer le nombrede photons dans la avité en fontion de la puissane normalisée à Ptr (�gure 5.14). Onremarque qu'à Ptr, le nombre de photon dans la avité vaut approximativement 1. Ausens quantique, Ptr est bien la puissane de seuil du laser7. Sur la ourbe 5.1, on voit quepour des β de l'ordre quelque 10−1, la dé�nition quantique 〈n〉 = 1 équivaut enore à la7On estime que la barre d'erreur sur le nombre de photon dans la avité est de l'ordre de 20 %. Cetteerreur provient essentiellment du fateur ηcav, les autres fateurs étant mesuré ave une meilleure préision.
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Puissance d'excitation normalisée P/PthFig. 5.14 � (Nombre moyen de photon dans la avité en fontion de la puissane normalisée.5.5.3 Mesures de orrélations et estimation de βDans ette partie, nous allons omparer la valeur Ptr, déterminée préédement, àla valeur Pstat, orrespondant au seuil statistique donné par le maximum du fateur deFano (voir paragraphe 5.1.3). Le fateur de Fano se déduit des mesures de orrélations (enpartiulier la mesure de g(2)(0)) que nous allons détailler.Le dispositif expérimental est le même que elui utilisé au hapitre 3 pour les me-sures de orrélations sur boîte unique, à la di�érene que le signal est �ltré spetralementpar l'intermédiaire d'un �ltre aordable �bré (Sante) ave une bande passante de 0.4 nmet un fateur d'extintion de 20 dB. Un exemple de mesure est donné sur la �gure 5.15et l'ensemble des valeurs de g(2)(0) est regroupé sur la �gure 5.16. Compte tenu du faiblenombre de photons détetés sous le seuil, nous n'avons pas été en mesure de déduire expé-rimentalement g2(0) pour des puissanes d'exitations inférieures à 0.9Ptr . Au niveau duseuil, la valeur du g2(0) est largement supérieure à 1 et atteint 1.6 à Ptr. Nous mettons ainsien évidene le aratère thermique (haotique) de la lumière émise. La fontion d'autoor-rélation à délai nul déroit ensuite lentement vers une valeur prohe de 1, aratéristiqued'une émission ohérente (statistique Poissonienne). La transition du régime haotique versun régime d'émission ohérente se fait sur une éhelle de puissane d'exitation d'environune déade.Ces observations oroborent les hypothèses selon lesquelles e type de laser possèdeun fateur β relativement élevé par rapport aux lasers onventionnels. Une façon ouranted'estimer le fateur β (voir par exemple [133℄) onsiste à utiliser les équations d'évolution
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Fig. 5.16 � g(0)(0) et intensité intégrée en fontion de la puissane normalisée. Notons surette �gure que g(0)(0) reste supérieur à 1 bien au delà de P=Pthen fontion de la puissane de pompe (ourbes 'L-L') et d'ajuster es ourbes ave desmodèles théoriques. Or, le nombre de paramêtre à �xer est trop important. Nous avonstenté d'ajuster nos ourbes ave ette tehnique mais deux ajustements ave deux jeuxde paramètres donnent des valeurs de β très di�érentes. Une autre manière d'estimer lefateur β est d'utiliser le fateur de Fano.



Appliation à la réalisation de 'NanoLaser' à boîtes quantiques émettant à 1.55 µm 169Calul du fateur de Fano, estimation du fateur βObservations On représente la ourbe du fateur de Fano sur la �gure 5.17 en utilisant laformule 5.15 et la normalisation e�etuée au paragraphe préédent en extrapolant les pointsde la ourbe 'L-L'. Le fateur de Fano augmente à partir de Pseuil et atteint son maximumpour une puissane Pmax
Fano ≈ 3P th. Le omportement est prohe de elui dérit dansles ourbes théoriques de la �gure 5.10 pour le régime mirosopique. Alors quel'intensité roit de manière non-linéaire à partie de Pth, la fration d'émissionspontanée reste non négligeable, et la transition vers un régime d'émissionohérente n'est toujours pas atteinte. Cette observation est le point essentiel de eparagraphe ar 'est la signature d'un régime de type mirosopique et don d'un fateur βélevé (>0.1). L'analyse des ourbes de Fano va nous donner un moyen d'estimer e fateur.Analyse des résultats Rappelons que pour des lasers standards, le passage du seuilse traduit par un pi étroit sur la ourbe de Fano au niveau du seuil à une puissanenotée PFano

seuil . Pour des lasers de lasse A, les deux seuils dé�nis préédemment oïnident :
Pseuil = PFano

seuil . Pour les lasers de lasse B (Λ ≫ 1) fontionnant en régime mirosopiqueou mésosopique, les deux dé�nitions du seuil ne oïnident plus. Dans notre as, on trouve
PFano

seuil
∼= 3.17Pseuil.
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Fig. 5.17 � (haut) Fateur de Fano en fontion de la puissane d'exitation ;(bas) Auto-orrélation à délai nul en fontion de la puissane de pompe.Dans [129℄, les auteurs relient la di�érene entre Pseuil et PFano
seuil au fateur β parla formule :
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PFano

seuil

Pseuil
= 1 +

√

Λβ (5.38)Cette formule est valable dans un régime mésosopique et mirosopique. La durée de viedu photon dans la avité peut être déduite des mesures faites au paragraphe préédent. Ene�et, on a :
Γc = 1/τc = ω/Q (5.39)ave Q = 44000, on trouve τc ≈ 36ps. Nous avons également mesuré γ−1

sp = 700ps (pourles temps longs). Le laser se situe bien dans la lasse B (τsp > τc). En insérant es résultatsdans l'équation 5.38, on trouve :
β = 0.20 (5.40)Si on onsidère les temps ourts des émetteurs, alors Λ est prohe de 1 et le modèleextrait de [129℄ n'est plus valable. Néanmoins, l'évolution de la ourbe de Fano (maximumdu fateur de Fano pour une puissane P>Pth) laisse supposer que le laser évolue dans unezone frontière entre le mirosopique et le mésosopique ave un β prohe de 0.1.5.5.4 Interprétation des résultats, modélisation de la transition laserA partir du fateur β, nous pouvons également remonter à la valeur Fmax maximaledu fateur de Fano qui est dé�nie par deux formules suivantes, [129℄, en fontion du régimemésosopique ou mirosopique (tout en onsidérant les temps longs pour les émetteurs) :

Fmax−meso ≈ ΛFmax−micro =

√

Λ

4β
(5.41)Considérons dans un premier temps les temps longs des émetteurs. Alors Λ ≫ 1. D'après[129℄, si on suppose un régime mésosopique, on trouve une valeur théorique de F th

max−meso =

19. Par ontre, dans un régime mirosopique, on trouve F th
max−micro ≈ 5. Or expérimen-talement nous trouvons F exp

max = 8.48. On se trouve don dans un régime intermédiaire.Sur la �gure 5.18, nous avons représenté en noir la zone dans laquel notre laser devrait setrouver. Compte tenu des inertitudes sur l'estimation du nombre de photons dans le modede avité, on ne peut pas onlure ave ertitude du régime dans lequel évolue notre laser,que l'on onsidère les temps longs et ourts pour les émetteurs. Par ontre, il parait évidentque le omportement prohe du seuil relève de la présene de �utuations quantiques duhamp.5.5.5 Bilan sur l'étude des aratéristiques de l'émission laserA partir de l'étude de la fontion d'autoorrélation d'ordre deux g(2)(0) et du fa-teur de Fano, nous avons pu mettre en évidene le aratère singulier des lasers à boîtesquantiques InAsP/InP à base de ristaux photoniques. L'établissement du régime ohé-rent ne suit pas la même physique que dans les lasers onventionnels à faible β, et lesthéories usuelles d'établissement du régime ohérent ne sont plus valide. D'un point de
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Fig. 5.18 � En noir : régime de fontionnement du nanolaservue purement quantique, il serait intéressant d'étudier plus en détail ette transition. Pluspartiulièrement, si l'on part d'un état nombre à un photon (le premier photon émis dansla avité), omment l'état ohérent se onstruit-il ? A quel moment le régime dominé parl'émission spontanée devient-il ohérent ? Les lasers à boîtes quantiques à base de ristauxphotoniques o�rent un bon moyen d'étude pour résoudre ette problématique. On peutfailement en modi�ant les paramètres du ristal faire varier β (on modi�e prinipalementle fateur de qualité), et don étudier préisement son impat sur le seuil laser.5.6 Conlusion et perspetivesHormis la démonstration pratique d'un laser à boîtes quantiques émettant à 1.5 µmà température ambiante, nous avons démontré dans e hapitre que la physique même dees lasers di�ère de la physique des lasers onventionnels. Ces lasers présentent de faiblespuissanes de seuil, en régime ontinu et impulsionnel. Il a été démontré qu'ave des boitesquantiques InAs/GaAs, on pouvait atteindre de grande bande passante de modulationdirete et un temps d'allumage réduit. Dans notre as, nous n'avons pas été en mesure demesurer expérimentalement la dynamique de es lasers à ause de la résolution temporellede notre montage (100 ps) (voir �gure 5.19). Conernant les dévellopements futurs, on peutimaginer de réaliser des lasers pompés életriquement et de dévellopper des tehniquesde ouplage par �bre optique pour augmenter ainsi la olletion. En�n, onernant laphysique même de es lasers, une nouvelle approhe au niveau théorique et une étudeexpérimentale de l'in�uene des paramètres de avité sur le fateur β permettraient uneompréhension plus �ne de la transition laser. Au delà des premiers résultats présentésdans e mémoire, les travaux sur es lasers se poursuivent au sein du LPN. Les étudesenvisagées onernent l'étude du bruit de es lasers et l'étude de l'impat des paramètresgéométriques des avités sur le fateur β et sur la physique du passage du seuil laser parrapport aux lasers onventionnels.
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Conlusions et perspetives
L'objetif de es travaux de thèse était l'étude des propriétés optiques des boîtesquantiques InAsP/InP obtenues par Epitaxie en Phase Vapeur aux OrganoMétalliques.L'appliation visée était la réalisation d'une soure de photons uniques émettant à 1.5 µmpour une utilisation en ryptographie quantique. Pour ela, j'ai monté et développé unmontage expérimental de miro-photoluminesene a�n d'étudier les propriétés de boîtesuniques. Mon travail au laboratoire s'est fait en étroite ollaboration ave les équipes d'épi-taxie, les équipes de aratérisation struturale ainsi que les tehnologues en salle blanhepour la réalisation des strutures nanométriques : mésas et avités à ristaux photoniques.L'étude d'un ensemble de boîtes quantiques en fontion de la température a per-mis de mettre en évidene la faible diminution de l'intensité totale intégrée à températureambiante. Les mesures de durées de vie indiquent que les porteurs de harges, une foisapturés dans la boîte, sont peu sensibles à l'éhappement thermique hors de la boîte et àd'éventuels défauts non radiatifs thermiquement ativés. Par onséquent, es observationslaissent envisager d'utiliser es boîtes quantiques dans une soure de photons uniques fon-tionnant vers 77 K (température de l'azote liquide). D'autre part, es boîtes quantiquessont de bonnes andidates pour la réalisation de milieu à gain pour des lasers à ristauxphotoniques émettant à 1.5 µm et pouvant fontionner à température ambiante.Le dégroupement de photons, obtenu sur une boîte quantique unique émettant à1.3 µm, à 4 K, indique que les boîtes quantiques auto-organisées d'InAsP/InP peuvent enprinipe être utilisées pour la réalisation d'une soure de photons uniques. Néanmoins, ilreste enore des barrières tehnologiques à franhir pour réaliser une soure de photonsuniques ompétitive et utilisable dans un réseau �bré de ommuniations. Conernant lalongueur d'onde d'émission, nous n'avons pas été en mesure d'isoler orretement une boîtequantique unique émettant à 1.5 µm. Les mesures de dynamique e�etuées sur les objetsémettant à 1.5 µm démontrent pourtant un phénomène de asade radiative, e qui laisseenvisager qu'il s'agit bien d'émetteurs de photons uniques. Pour la réalisation pratiqued'une soure de photons uniques, nous avons vu qu'il était néessaire de modi�er l'environ-nement életromagnétique de la boîte quantique. L'insertion de es boîtes dans des avitésà ristaux photoniques permet à la fois d'aélérer la dynamique d'émission et de diri-ger l'émission vers un mode partiulier, adapté à la olletion des photons ainsi produits.L'aord spatial et spetral entre la avité et les boîtes quantiques auto-organisées reste àl'heure atuelle le problème majeur. La roissane loalisée de boîtes InAsP/InP permet-175



Conlusions et perspetives 176trait de palier à e désaord. Des e�orts tehnologiques sont développés au laboratoire pouromprendre et ontr�ler �nement la roissane des boîtes InAs dans des nano-ouvertures.L'enjeu de e ontr�le est important ar il onstitue la dernière brique avant la réalisa-tion de omposants innovants pour l'optoéletronique. Les appliations sont nombreuses :réalisation de soures de photons uniques, soures de photons indisernables, ou mêmeintriqués. On pourrait également ontr�ler le ouplage entre la boîte et la avité et passerentre un régime de ouplage fort ou faible. On pourrait également imaginer des on�gura-tions exotiques où l'on plae de façon ontr�lée deux boîtes aordées sur la même avitéet étudier leurs interations.Dans le dernier hapitre de e mémoire, nous avons pu mettre en évidene un e�etlaser à température ambiante, en utilisant les boîtes quantiques InAsP/InP, insérées dansune avité à ristal photonique de faible volume modal et de fort fateur de qualité. Hor-mis l'intéret de e type de lasers pour des appliations en optoéletronique, es lasers àfort taux de ouplage de l'émission spontanée dans le mode laser présentent des proprié-tés physiques singulières : l'établissement de l'état ohérent, aratéristique d'un laser, nesuit pas le shéma des lasers onventionnels. De nouveaux modèles sont néessaires pouraratériser l'état quantique en sortie du laser en fontion des paramètres de avité. Ex-périmentalement, on peut envisager d'améliorer la olletion du signal émis en ouplantpar exemple la avité ave une �bre optique par ondes évanesentes. La dynamique dees lasers, omme le temps d'établissement du mode et la bande de modulation direte,présente également un enjeu dans les expérienes futures.En onlusion, es travaux de thèse ont apporté une onnaissane suplémentaire surles propriétés optiques fondamentales de boîtes auto-organisées d'InAsP/InP. Les donnéesaquises serviront à la ompréhension d'objets nouveaux omme les boîtes loalisées. Cerdernières peuvent onstituer la base pour des soures innovantes d'états quantiques dansle domaine de l'information quantique. En�n, l'étude des nanolasers à fort β o�re un outilde hoix pour la ompréhension �ne de l'établissement du régime laser dans des avitésontenant "peu" d'émetteurs. Par exemple, que se passerait-il dans le as ultime d'unémetteur unique dans une avité à fort β ?
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