
HAL Id: tel-00464044
https://theses.hal.science/tel-00464044

Submitted on 15 Mar 2010

HAL is a multi-disciplinary open access
archive for the deposit and dissemination of sci-
entific research documents, whether they are pub-
lished or not. The documents may come from
teaching and research institutions in France or
abroad, or from public or private research centers.

L’archive ouverte pluridisciplinaire HAL, est
destinée au dépôt et à la diffusion de documents
scientifiques de niveau recherche, publiés ou non,
émanant des établissements d’enseignement et de
recherche français ou étrangers, des laboratoires
publics ou privés.

Étude du régime de Purcell pour une boîte quantique
unique dans une microcavité semiconductrice. Vers une

non-linéarité optique géante.
Mathieu Munsch

To cite this version:
Mathieu Munsch. Étude du régime de Purcell pour une boîte quantique unique dans une microcavité
semiconductrice. Vers une non-linéarité optique géante.. Physique [physics]. Université Joseph-Fourier
- Grenoble I, 2009. Français. �NNT : �. �tel-00464044�

https://theses.hal.science/tel-00464044
https://hal.archives-ouvertes.fr


École Doctorale de Physique, Grenoble

UFR de Physique

Étude du régime de Purcell pour une

boîte quantique unique dans une

microcavité semiconductrice.

Vers une non-linéarité optique géante.

THÈSE

présentée et soutenue publiquement le 15 décembre 2009

pour l'obtention du

Doctorat de l'Université Joseph Fourier - Grenoble 1
(Spécialité Physique)

par

MUNSCH Mathieu

Composition du jury :

Mr. CASSABOIS Guillaume Rapporteur

Mr. SEASSAL Christian Rapporteur

Mr. GHEERAERT Etienne Président du jury

Mme. SENELLART Pascale Examinateur

Mr. PETROFF Pierre Examinateur

Melle AUFFÈVES Alexia Co-directrice de thèse

Mr. POIZAT Jean-Philippe Directeur de thèse

Equipe mixte CNRS/CEA/UJF "Nano-Physique et Semi-Conducteurs"

Département Nanosciences - Institut Néel - Grenoble





A mes parents, Frédéric et Isabelle





Remerciements

Comme tous les jeunes docteurs parvenus avant moi au moment de rédiger ces quelques

lignes, je me rends aujourd'hui compte de la quantité de travail que représente une thèse, mais

aussi de l'importance des gens qui m'ont entouré, et qui ont, de près ou de loin, contribué à

cette réussite. C'est donc avec plaisir que je leur dédie ces quelques lignes.

Tout d'abord, j'aimerais remercier Benoît Boulanger et Alain Fontaine de m'avoir accueilli,

d'abord au Laboratoire de Spectrométrie Physique, puis à l'Institut Néel, où notre équipe a

déménagé au cours de ma thèse. L'atmoshpère conviviale de ces deux endroits a largement

contribué à rendre mon travail agréable.

Naturellement, je tiens ensuite à remercier Alexia Au�èves et Jean-Philippe Poizat pour

m'avoir donné l'opportunité de travailler avec eux sur ce sujet. Leur encadrement complémen-

taire m'a permis de progresser rapidement dans de nombreux domaines de même que l'auto-

nomie qu'ils m'ont accordée m'a donné la possibilité d'apprendre de mes erreurs. J'ai ainsi

pu faire mon chemin entre la rigueur théorique d'Alexia et l'intuition expérimentale de Jean-

Philippe avec qui la physique se discute "avec les mains". Leur grande disponibilité et leurs

qualités humaines ont été plus que précieuses pour moi, particulièrement dans les moments

di�ciles. Notre relation a par ailleurs rapidement dépassé le cadre strictement professionnel

et se poursuivra, j'en suis convaincu, bien au delà de cette aventure. Peut-être aurons nous

l'occasion de nous retrouver en "ligue des champions"...

Si Alexia et Jean-Philippe sont un peu mes "maman" et "papa" de la physique, Signe

Seidelin et Alexis Mosset sont certainement mes grande-soeur et grand-frère. Je dois à Alexis

mes premiers pas sur une manipe d'optique et près de deux ans d'interaction quasi-quotidienne,

peut-être pendant la période la plus di�cile, alors que nous pataugions dans des résultats

incompréhensibles. Signe est arrivée en qualité de maîtresse de conférence en décembre 2007,
apportant avec elle fraîcheur et enthousiasme ! Son aide et ses conseils m'ont évité de perdre

beaucoup de temps, notamment pour la rédaction de notre premier article et son soutien a été

décisif plus d'une fois.

Je tiens aussi à remercier Jean-Michel Gérard, Bruno Gayral et Julien Claudon avec qui

nous nous sommes régulièrement assis autour d'une table pour discuter de nos résultats. Leur

expérience et la pertinence de leurs remarques nous ont souvent permis de considérer les choses

sous un angle nouveau.

Avant d'aller plus loin, je tiens également à remercier les membres de mon jury, et tout

particulièrement Guillaume Cassabois et Christian Seassal, qui ont accepté de relire et corriger

ce mémoire attentivement. Je remercie également Etienne Gheeraert, Pierre Petro� et Pascale

Senellart qui m'ont fait l'honneur d'assister à l'ultime examen de mes études.

Ce travail est également le fruit de nombreuses collaborations, qui ont toutes contribuées à

enrichir mon expérience. Je souhaite donc remercier Ségolène Olivier-Gayral, Yoanna Nowicki

et Jean-Michel Gérard du CEA Grenoble, qui nous ont fourni nos premiers échantillons ; les



lyonnais Patrick Nédel, Christian Seassal et Xavier Letartre, qui m'ont initié aux cristaux

photoniques ; et �nalement Aristide Lemaître, Isabelle Sagnes et Pascale Senellart, qui nous

ont envoyés les échantillons à partir desquels les résultats présentés ici ont été obtenus. Un

merci particulier à Pascale, avec qui j'ai pu discuter de toutes mes bizarreries expérimentales

et dont l'expérience en la matière a été très précieuse.

Je n'oublie pas non plus nos collaborations coréennes, et l'enthousiasme débordant de

Seungkyu Ha lorsqu'il est venu passer un moment en France. Moi-même je garde un excellent

souvenir de ma visite en Corée et de l'accueil qui nous a été réservé. Un grand merci donc à

l'équipe de Won Jun Choi, avec laquelle Gregory et moi avons passé une soirée mémorable...

Vive le soju !

J'en arrive justement à mes compagnons d'armes, à qui je dois de nombreuses heures de

mal de crâne devant un tableau blanc, des crampes de poignet pour battre des records de

powerball et des tacles aux chevilles car ce sont de piètres footballeurs : Grégory Sallen et Tho-

mas Clément, désormais tous les deux docteurs (si si, les deux !). Si la thèse est une expérience

di�cile, c'est bien parce qu'on ne choisit pas ses co-bureaux. Je remercie quand même vite fait

Gregory, qui m'a �lé à peu près un milliard de coups de main en salle de manipe. J'avoue,

c'était cool. J'ai également une pensée pour Yoan Léger, qui est passé du coté obscur et dit

désormais septante et nonante, ce qui, soyons francs, ne veut rien dire, et Jacek Karpszack,

tout nouveau CNRS, qui �nissait sa thèse à mon arrivée et a qui je dois mon premier couplage

fort à l'ambiante.

Je remercie aussi toute l'équipe NPSC, avec qui ça aura été un plaisir de partager des cafés :

Maxime Richard et Gilles Nogues, qui m'ont �lé un bon coup de main dans la préparation de

mes oraux, Henri Mariette, toujours prêt à perdre un peu de temps pour discuter avec un

thésard, Le Si Dang, qui m'a révélé les secrets de l'alignement parfait alors que je débutais,

Lucien Besombes, l'homme qui ne s'arretait jamais de maniper, David Ferrand et Joël Bleuse.

Je tiens aussi à remercier Fabrice Donatini et Edouard Wagner, sans l'aide de qui maniper

serait toujours un enfer. Leurs contributions pour améliorer le fonctionnement de la manipe et

automatiser certaines opérations ont beaucoup simpli�é mon quotidien. De même, le travail de

Pierre Perrier, Laurent Del-Rey et tous les collègues de l'atelier méca ne saurait être négligé.

Je remercie également les post-docs de l'équipe : Paulo Gomes, qui a pris le relai sur la ma-

nipe et annoncé une véritable invasion brésilienne, Stefano Portolan, italien parlant l'anglais,

le français, le portugais et l'hamiltonien couramment et Roman Kolodka, a qui je dois d'avoir

écouté du jazz ukrainien ! En�n, je souhaite bon courage à la jeune génération : la cuvée thé-

sard 2008 composée de Claire Le-Gall, qui court le Iron-man entre deux réductions de matrice

densité 47×47, Samir Bounouar, amateur de viande et de batailles navales et Aurélien Trichet

dont la mission est de te trouver un padawan de Go pour perpetuer une tradition initiée par

Greg ! Bonne chance aussi à la cuvée thésard 2009 composée de Igor Diniz et Daniel Valente,

qui chantent le Brésil dans leur bureau, et d'Inah Yeo, qui, j'en suis sûr, va faire un carton

avec cette manipe !



Je tiens également à remercier l'ensemble du personnel administratif du département Nano,

pour sa gentillesse et sa réactivité ainsi que Sandrine Ferrari de l'école doctorale, et Cécile Ne-

miche, qui m'a permi d'imprimer ce manuscrit et ses versions précédentes dans des temps

records.

J'aimerai encore faire un big up à toute la bande de thésard de l'Institut Néel (et courage

à ceux qui sont dans la dernière ligne droite !), dont la bonne humeur est toujours commu-

nicative, à celle, plus discrète, du LAOG, avec qui j'ai déjeuné pendant plus d'un an et à la

team SPECTRO, avec laquelle nous avons remporté le titre de champion du campus, malgré

un gardien de but douteux. Un merci particulier à Johan Olofsson, Benoit Vianay et Nicolas

Roch, les mousquetaires de la recherche, avec qui j'ai révolutionné mille fois la science. Mes

amis, désormais la gloire nous attend !

Pour �nir, j'aimerai remercier ma famille et bien sûr mes parents, sans lesquels rien de tout

cela ne serait possible. Non seulement vous m'avez assuré les moyens matériels de poursuivre

mes études, mais en plus vous m'avez transmis cette curiosité, cette soif d'apprendre et de

mieux connaître le monde, ce qui est, je pense, l'essence même de ce travail. En�n, j'adresse

ces derniers mots à la personne qui compte le plus pour moi. Claire, tu as été pour moi plus

qu'un soutien indéfectible et chercher sans toi à mes cotés n'aurait pas la même saveur. Pour

tout, merci !





Table des matières

Notations . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 1

1 Introduction 3

2 Ingrédients d'EDQC en physique du solide 9

2.1 Rappels d'électrodynamique quantique en cavité . . . . . . . . . . . . . . . . . 10

2.1.1 Avant-propos . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 10

2.1.2 Couplage faible . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 11

2.1.3 Régime de couplage fort . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 15

2.2 La boîte quantique, un atome arti�ciel . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 16

2.2.1 Semi-conducteurs et nanostructures . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 17

2.2.2 Croissance des boîtes quantiques . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 19

2.2.3 Photoluminescence des boîtes quantiques . . . . . . . . . . . . . . . . . . 21

2.3 Microcavités optiques . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 23

2.3.1 Rappels sur les cavités planaires . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 23

2.3.2 Modi�cation du taux d'émission dans les cavités planaires - Vers une

réduction de la dimensionnalité . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 25

2.3.3 Cristaux photoniques . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 27

2.3.4 Micropiliers . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 28

3 Caractérisations optiques 33

3.1 Dispositif expérimental . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 34

3.1.1 Cryostat à doigt froid . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 34

3.1.2 Excitation optique . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 36

3.1.3 Système d'imagerie . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 37

3.1.4 Éléments de détection . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 37

3.2 Caractérisation optique et expériences préliminaires . . . . . . . . . . . . . . . . 40

3.2.1 Description de l'échantillon . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 40

3.2.2 Expérience de micro-photoluminescence . . . . . . . . . . . . . . . . . . 41

3.3 Mesure du facteur de qualité . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 44

3.3.1 Comment mesurer le facteur de qualité dans une expérience de micro-

photoluminescence . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 44

3.3.2 Comparaison avec une expérience de ré�ectivité . . . . . . . . . . . . . . 46

3.3.3 Mesure du facteur de qualité en fonction du diamètre . . . . . . . . . . . 48

3.4 Avant-propos concernant les chapitres 4 et 5 . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 49

i



TABLE DES MATIÈRES

4 Mesure de l'e�et Purcell sous excitation continue 51

4.1 Manifestation de l'e�et Purcell dans une expérience typique de photolumines-

cence en continu . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 52

4.1.1 Approche qualitative . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 52

4.1.2 Modélisation d'une boîte quantique en cavité . . . . . . . . . . . . . . . 52

4.1.3 Ajustement des données . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 55

4.2 Mesures des taux de pompage à saturation . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 57

4.3 Mesures des intensités de saturation . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 60

4.4 Intensité de photoluminescence à puissance de pompe �xée . . . . . . . . . . . . 63

4.5 Evaluation du rapport χcav/χleak . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 65

4.6 Conclusion . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 66

5 Mesure de l'e�et Purcell lors d'une expérience résolue en temps 69

5.1 Mesure du taux de relaxation . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 71

5.1.1 Principe de la mesure . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 71

5.1.2 Description du montage expérimental . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 72

5.1.3 Calibration et réponse instrumentale . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 74

5.2 Cas de l'émetteur désaccordé . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 76

5.2.1 Mesure du temps de déclin . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 76

5.2.2 Modèle théorique . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 78

5.2.3 Ajustement des données expérimentales . . . . . . . . . . . . . . . . . . 80

5.3 Cas de l'émetteur à résonance . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 81

5.3.1 Temps de déclin - di�érences avec le cas non résonant . . . . . . . . . . 81

5.3.2 Rôle des émetteurs désaccordés . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 82

5.3.3 Adaptation du modèle . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 85

5.4 Conclusions . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 86

5.4.1 Evolution du temps de vie avec le désaccord . . . . . . . . . . . . . . . . 86

5.4.2 Discussion . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 88

6 Vers l'absorption d'une boîte quantique unique 93

6.1 Atome uni-dimensionnel . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 94

6.1.1 Principe général . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 94

6.1.2 Spectroscopie de l'atome 1D . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 95

6.1.3 Non-linéarité géante . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 96

6.1.4 In�uence des pertes . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 97

6.2 Solution expérimentale . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 99

6.3 Stratégies expérimentales pour la mesure de non-linéarités . . . . . . . . . . . . 100

6.3.1 Schéma expérimental . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 100

6.3.2 Balayage de la résonance par la diode laser . . . . . . . . . . . . . . . . 101

6.3.3 Balayage en température . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 102

6.4 Simulations . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 102

6.5 Conclusions et perspectives . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 107

ii



TABLE DES MATIÈRES

7 Conclusion 109

Bibliographie 122

A Couplage déterministe 123

iii





TABLE DES MATIÈRES

c = 3× 108 m.s−1 : vitesse de la lumière dans le vide

h = 6, 626× 10−34 kg.m2∆s−1 : constante de Planck

ε0 = 8, 854× 10−12A2.s4.kg−1.m−3 : permittivité diélectrique du vide

n : indice optique

ω : fréquence de pulsation

ω0 : fréquence de pulsation de la cavité

∆ = ω − ω0 : désaccord spectral

λ : longueur d'onde

ρ : densité d'états

ρlibre : densité d'états dans l'espace libre

r : taux de pompage

Γ : taux d'émission spontanée de l'atome

τ : temps de vie radiatif de l'atome

Γlibre : taux d'émission spontanée de l'atome dans l'espace libre

γ : taux d'émission spontanée de l'atome dans les modes de pertes de la cavité

τp : temps de vie du photon dans la cavité

κ = 1/τp : taux de pertes de la cavité

Q = ω0/κ : facteur de qualité de la cavité

Q0 : facteur de qualité de la cavité planaire

Veff : volume e�ectif du mode de la cavité

Fp : facteur de Purcell

F : facteur de Purcell e�ectif

β : coe�cient de couplage au mode de cavité

E : champ électrique

a, a† : opérateurs d'annihilation et de création d'un photon dans la cavité

σ−, σ+ : opérateurs décrivant le passage d'un atome de l'état excité (resp. fonda-

mental) vers l'état fondamental (resp. excité)

r : taux de pompage

P : puissance d'excitation

pX , pXX : population des niveaux excitonique (X) et biexcitonique (XX)

IX,det : intensité de photoluminescence collectée par le dispositif expérimental

I leakX : intensité de photoluminescence émise dans les modes de pertes et collectée

par le dispositif expérimental

IcavX : intensité de photoluminescence émise dans le mode de cavité et collectée par

le dispositif expérimental

χleak : e�cacité de collection des modes de pertes

χcav : e�cacité de collection du mode de cavité

Table 1 � Principales notations utilisées.
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Chapitre 1

Introduction

Electrodynamique quantique en cavité : le paradigme de la physique atomique

Les débuts de l'électrodynamique quantique en cavité (EDQC) remontent au milieu du

XXe siècle, lorsqu'E.M Purcell démontre que les propriétés radiatives d'un émetteur peuvent

être modi�ées par la présence d'une cavité résonnante [1]. Ce résultat est fondamental puis-

qu'il démontre qu'il est possible de contrôler l'émission spontanée d'un émetteur en con�nant

le champ électromagnétique. Au début des années 80, ce travail est repris par Kleppner, qui

considère cette fois le problème du point de vue opposé et montre comment inhiber l'émission

spontanée d'un émetteur en le découplant du champ [2]. Peu de temps après, la première obser-

vation expérimentale de l'e�et Purcell est réalisée dans le groupe de S.Haroche sur un ensemble

d'atomes de Rydberg dans une cavité micro-onde [3]. Ce résultat est rapidement suivi par ceux

de Hulet, démontrant cette fois une inhibition de l'émission [4], et de Heinzen [5] dans le cas

de cavités optiques.

Une nouvelle étape est franchie en 1983 lorsque Kaluzni et. al. atteignent le régime de

couplage fort [6]. Dans ce régime, le couplage est tel que l'absorption de l'émetteur 1 domine

les pertes de la cavité. Les photons entrent alors dans un cycle d'absorptions et d'émissions

jusqu'à ce qu'il s'échappent dé�nitivement de la cavité. Ce phénomène est connu sous le nom

d'oscillations de Rabi et dérive directement du modèle de Jaynes et Cummings établi en 1963
[7]. D'abord observé sur une collection d'atomes, le couplage fort est �nalement atteint peu de

temps après pour un atome unique à la fois dans les domaines micro-onde et optique [8, 9].

Pour comprendre le laps de temps écoulé entre les premières intuitions théoriques et les dé-

monstrations expérimentales, il faut bien saisir la di�culté technique de ce type d'expériences,

associée à la nécessité de travailler avec des cavités d'excellente qualité. En e�et, l'exaltation

du taux d'émission spontanée est proportionnelle à Q
V λ

3 où Q est le facteur de qualité de la

cavité, V le volume du mode con�né et λ la longueur d'onde du champ (ce résultat est donné

dans [1] et sera démontré dans le chapitre 2). Dans le cas des atomes de Rydberg, on peut

montrer que V ∼ λ3, ce qui permet aux auteurs de [3] d'évaluer le facteur de qualité requis pour

réaliser une expérience dans le régime de Purcell, soit Q ' 106 ! Des e�orts considérables ont

1. égale au taux d'émission spontanée dans la théorie d'Einstein

3



CHAPITRE 1. INTRODUCTION

ainsi été réalisés pour concevoir des miroirs de très haute qualité, conçus à base de matériaux

supraconducteurs refroidis à des températures de l'ordre de la dizaine de kelvins.

Aujourd'hui, les facteurs de qualité atteints (Q ' 109) sont tels que les photons sont piégés

dans la cavité près d'une seconde [10]. Ces résultats exceptionnels ont permis de sonder le

monde quantique encore plus profondément et notamment de manipuler des états intriqués

entre atomes et photons [11, 12, 13], de créer de nouvelles situations EPR où les atomes sont

corrélés à des distances macroscopiques via l'interaction champ cavité [14], ou encore d'observer

des superpositions d'états quasi-classiques du champ électromagnétique (chats de Schrödinger)

[15, 16].

Mais outre l'aspect fondamental, l'atome en cavité présente également un intérêt dans

le cadre du traitement de l'information quantique. Parmi les applications suggérées qui per-

mettent de tirer pro�t des possibilités o�ertes par la mécanique quantique, on peut citer la

génération de nombres aléatoires [17], la simulation quantique [18] ou encore l'ordinateur quan-

tique [19]. Ce dernier a largement attiré l'attention depuis la découverte par Shor, en 1994,
d'un algorithme de factorisation e�cace [20]. Dans ce cadre, l'interaction atome-photon semble

prometteuse. En e�et, un système à deux niveaux est l'équivalent formel d'un spin et constitue

le bit quantique (ou qubit), sur lequel il est possible de stocker une information. Le photon fait

alors o�ce de bus ou de qubit volant, capable de transporter l'information sur de très longues

distances [21]. Parmi les avancées e�ectuées dans ce domaine, on pourra citer la réalisation

de portes logiques de phase [22, 23] (voir également le chapitre 6) et de sources de photons

uniques à partir d'un ensemble d'atomes [24].

L'émergence des systèmes solides

La �n du XXe siècle est également marquée par l'émergence de systèmes solides qui pré-

sentent les caractéristiques d'un atome arti�ciel.

Au cours des années 80 sont réalisées les premières boîtes quantiques à partir de matériaux

semiconducteurs, dans lesquelles les électrons sont con�nés sur des distances nanométriques et

occupent des niveaux d'énergie discrets. La recherche autour de ces objets est d'abord moti-

vée par la nanophotonique et le désir d'améliorer les composants opto-électroniques existant,

comme la diode électroluminescente et la diode laser, jusque là réalisées à partir de puits quan-

tiques. En e�et, dès 1982, il est suggéré que l'abaissement de la dimensionnalité du milieu

actif d'une diode laser permettrait de diminuer le seuil laser et de réduire la sensibilité à la

température [25, 26]. En 1987, Yablonovitch entrevoit la possibilité d'utiliser les mécanismes

de l'EDQC et notamment l'e�et Purcell pour réaliser des dispositifs opto-électroniques plus

performants [27]. S'il est bien connu que l'émission spontanée est une source de pertes, Yablo-

novitch est cependant le premier à reconsidérer le problème à partir des concepts de l'EDQC,

et la première observation, en 1994, du couplage fort entre un puit quantique et un photon

marque le point de départ de l'EDQC dans les systèmes solides.

L'e�et Purcell est observé pour la première fois en 1998 sur un ensemble de boîtes quan-
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tiques insérées dans un micropilier [28], puis en 2001 sur une boîte quantique unique [29]. Le

régime de couplage fort est lui aussi atteint quelques années plus tard [30, 31], grâce à un e�ort

constant pour améliorer la qualité des cavités. Plus récemment, il a été montré la possibilité

de générer des paires des photons intriquées à partir d'une boîte quantique [32, 33] ainsi que

la possibilité d'obtenir une non-linéarité optique [34, 35] ou des champs non classiques [36] à

partir du couplage fort d'une boîte quantique avec un cristal photonique, démontrant ainsi la

pertinence de ces systèmes dans le cadre de l'information quantique évoqué plus haut.

Signalons également une autre approche qui s'est développée dans les circuits électriques su-

praconducteurs, après la démonstration en 1998 du transport cohérent d'une paire de Cooper

à travers une jonction Josephson [37]. Ce résultat,fondamental puisqu'il permet d'envisager

la réalisation d'un qubit dans ces systèmes, est en e�et con�rmé quelques années plus tard,

lorsque Nakamura et. al. puis Vion et. al. montrent la possibilité de contrôler et de manipuler

les états quantique d'un circuit électrique à partir d'une boîte à paires de Cooper [38, 39].

Ces résultats ouvrent de nombreuses perspectives parmi lesquelles la possibilité de réaliser des

expériences d'EDQC. La situation est en e�et très favorable de ce point de vue : le volume

des résonateurs est très petit (V ∼ 10−5λ3) et la taille du dipole est importante [40], ce qui

confère au système une grande force d'oscillateur. Cette conjoncture favorable explique en par-

tie l'essor extraordinaire de ce domaine dans les dernières années, où l'on est passé, au cours

des cinq dernières années, de l'observation du couplage fort [41] à la génération d'états de Fock

à plusieurs photons [42, 43] !

Contexte de ce travail

Boîtes quantiques en microcavités semiconductrices

L'engouement que l'on peut constater aujourd'hui concernant les systèmes solides repose

en dé�nitive sur deux avantages, essentiels d'un point de vue applicatif : d'une part ils sont

potentiellement intégrables dans un circuit, et d'autre part ils sont réalisables à grande échelle.

En revanche, dans ce type de systèmes, il faut faire face à un obstacle important associé à

une plus grande in�uence de l'environnement et qui limite les possibilités de manipulation des

états du système : la décohérence. Ce problème est intrinsèque aux systèmes solides et lié à la

matrice solide environnante.

Jusqu'à aujourd'hui, la physique atomique a fourni un cadre à l'étude des e�ets d'électro-

dynamique en cavité. Ce rôle particulier tient au fait qu'elle propose un système très proche

du cas idéal du système à deux niveaux couplé avec un mode de champ unique de la cavité.

Pendant longtemps, les expériences d'EDQC réalisées sur des systèmes solides ont donc tenté

(parfois avec succès !) de reproduire les situations déjà observées en physique atomique et de les

interpréter avec les modèles hérités de cette physique. Il s'avère cependant que l'EDQC dans

les systèmes solides présente des caractéristiques qui lui sont propres, liées au fait que le sys-

tème à deux niveaux n'est plus isolé de l'environnement. Dans le cas des boîtes quantiques en

particulier, ce couplage peut être important et modi�er les observations de manière singulière

[44, 45, 46]. Il apparaît donc aujourd'hui qu'un modèle plus �n du système boîte quantique en
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CHAPITRE 1. INTRODUCTION

cavité est nécessaire pour décrire la physique de ces systèmes.

En�n, on attire l'attention du lecteur sur le fait que ce couplage ne constitue pas nécessai-

rement un inconvénient mais peut être transformé en une ressource supplémentaire. Il a par

exemple été proposé d'utiliser le déphasage pur pour réaliser une source de photons uniques

moins sensible à la di�usion spectrale [47].

Pourquoi étudier le régime de Purcell - Objectifs de la thèse

Il est peut-être utile ici de préciser l'intérêt aujourd'hui d'une étude approfondie de la me-

sure du facteur de Purcell. En e�et, les expériences rapportées ces dernières années concernent

davantage des systèmes dans le régime de couplage fort alors que le système que nous étudions

ici présente, au contraire, un facteur de Purcell relativement modeste, qui le situe clairement

dans le régime de couplage faible. Tout d'abord, il est intéressant d'étudier la possibilité de

réaliser des fonctions complexes à partir des systèmes les plus simples possibles. En l'occurence,

l'observation de l'e�et Purcell ne requiert pas la même exigence en terme de qualité de fabrica-

tion que dans le cas du couplage fort. Notre étude concernant l'obtention d'une non-linéarité

géante dans le régime de Purcell (voir chapitre 6) s'inscrit donc dans cet objectif. D'autre

part, il est intéressant de noter, même si ce résultat étonnant est le fruit d'une conjoncture

particulière (voir partie 2.3.4), que la source de photons la plus e�cace réalisée aujourd'hui est

obtenue à partir d'un facteur de Purcell de 3 seulement[48] ! Ce résultat montre que la course

au facteur de qualité le plus haut n'est pas une étape indispensable pour réaliser des com-

posants ultimes, mais qu'en fonction de l'application, des systèmes très performants peuvent

être obtenus à partir de compromis stratégiques. En�n, on pourra noter les travaux de Santori

ou Varoutsis, mettant en évidence le rôle de l'e�et Purcell pour restaurer l'indiscernabilité de

photons uniques [49, 50].

En ce qui concerne la mesure du facteur de Purcell, qui quanti�e l'exaltation de l'émission

spontanée, la méthode la plus courante consiste à réaliser des mesures résolues en temps,

qui permettent de remonter à la dynamique du système. Cependant, dans le cas de systèmes

pour lesquel le temps de déclin est rapide, ce type de mesures n'est pas toujours approprié et

des méthodes alternatives sous excitation continue sont souvent employées pour estimer cette

valeur. Cependant jusqu'à présent, aucune comparaison entre ces di�érentes méthodes n'avait

été proposée.

Nous présentons donc ici des approches variées pour quanti�er l'exaltation d'un émetteur,

et évaluons leur convergence ainsi que leur précision. Les points fort et les faiblesses de chacune

de ces approches sont analysés, et devraient permettre à l'expérimentateur souhaitant réaliser

une mesure du facteur de Purcell de dé�nir la stratégie la plus adaptée en fonction de son

système et du dispositif expérimental dont il dispose. Nous montrons en�n que l'interprétation

des résultats en régime impulsionnel doit faire l'objet d'une attention particulière et dévelop-

pons un modèle original permettant d'expliquer nos résultats. L'ensemble de ce travail illustre

la nécessité de prendre en compte la spéci�cité des boîtes quantiques dans une expérience

d'électrodynamique quantique en cavité solide.
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Organisation du mémoire

Dans une première partie nous présentons les ingrédients nécessaires à une expérience

d'électrodynamique quantique en cavité à partir de systèmes solides semiconducteurs. Nous

rappelerons tout d'abord les principaux résultats théoriques de l'EDQC (notions de couplage

faible et couplage fort), puis nous présenterons les deux constituants du système, à savoir le

système à deux niveaux et la cavité.

Dans le deuxième chapitre, on décrit le dispositif expérimental ainsi que les expériences

à partir desquelles les échantillons sont caractérisés. Nous montrerons comment identi�er les

di�érents éléments d'un spectre de micro-photoluminescence et mesurer les constantes du pro-

blème.

Les chapitres trois et quatre sont consacrés à la mesure du facteur de Purcell. Dans le

chapitre trois, nous verrons comment l'e�et Purcell se manifeste lors d'une expérience sous

excitation continue, et comment il est possible de le quanti�er de plusieurs manières di�érentes.

Dans le chapitre quatre, nous présenterons les résultats d'une expérience résolue en temps et

montrerons qu'une description plus �ne de la boîte quantique est nécessaire pour interpréter

nos observations. Ces méthodes seront comparées entre elles et leur pertinence sera évaluée en

fonction du système d'étude.

Le cinquième chapitre est consacré à l'étude d'une application potentielle de ces systèmes

pour réaliser une non-linéarité optique géante. Nous présenterons les travaux en cours ainsi

que les résultats attendus.
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Chapitre 2

Ingrédients d'EDQC en physique du

solide
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2.1.1 Avant-propos . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 10

2.1.2 Couplage faible . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 11

2.1.3 Régime de couplage fort . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 15

2.2 La boîte quantique, un atome arti�ciel . . . . . . . . . . . . . . . . 16

2.2.1 Semi-conducteurs et nanostructures . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 17

2.2.2 Croissance des boîtes quantiques . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 19

2.2.3 Photoluminescence des boîtes quantiques . . . . . . . . . . . . . . . . 21

2.3 Microcavités optiques . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 23

2.3.1 Rappels sur les cavités planaires . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 23

2.3.2 Modi�cation du taux d'émission dans les cavités planaires - Vers une

réduction de la dimensionnalité . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 25

2.3.3 Cristaux photoniques . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 27

2.3.4 Micropiliers . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 28

Les expériences présentées dans ce mémoire ont été réalisées sur des boîtes quantiques in-

sérées dans des microcavités solides semiconductrices. L'objectif de cette partie est donc de

montrer dans quelle mesure ce système peut être assimilé au cas idéal de l'atome à deux ni-

veaux couplé à une cavité monomode. Dans un premier temps, nous rappellerons les résultats

fondamentaux de l'EDQC obtenus à partir du système idéal. Dans une seconde partie nous

montrerons en quoi les boîtes quantiques peuvent être assimilées à des atomes arti�ciels et

dans une troisième partie nous présenterons les cavités sur lesquelles nous avons plus particu-

lièrement travaillé.
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CHAPITRE 2. INGRÉDIENTS D'EDQC EN PHYSIQUE DU SOLIDE

2.1 Rappels d'électrodynamique quantique en cavité

2.1.1 Avant-propos

L'émission spontanée de photons est le produit de la désexcitation naturelle d'un système

atomique initialement préparé dans un état excité, et résulte de son couplage à un continuum

d'états extérieur. Ce phénomène est décrit par la règle d'or de Fermi, qui donne la probabilité

de transition, encore appelée taux d'émission spontanée, entre un état excité à zero photon

|e, 0〉, et un état fondamental à un photon |f, 1〉

Γ(ω) =
2π
h̄
|〈e, 0|Hint|f, 1〉|2 ρ(ω) (2.1)

Dans le cadre de l'approximation dipolaire, le Hamiltonien d'interaction entre le champ E le

dipole atomique d, prend la forme Hint = −d.E, tandis que, dans l'espace libre, la densité

d'état ρ(ω) est donnée par

ρlibre(ω) =
ω2n3

π2c3
(2.2)

où n est l'indice du milieu et c la vitesse de la lumière. Pour un dipole aligné avec le champ,

oscillant à la pulsation ω0, on obtient alors l'expression du taux d'émission spontanée de l'émet-

teur dans le vide

Γlibre =
ω3

0d
2

3πε0h̄c3
(2.3)

où d2 = |〈e|d|f〉|2 et ε0 est la permittivité diélectrique du vide. L'équation 2.3 montre que

le taux d'émission dans le vide dépend de la taille du dipôle (plus il est grand, plus le taux

d'émission est grand) et de la fréquence de pulsation ω0, autrement dit de la longueur d'onde

d'émission. Ainsi, à taille de dipole équivalente, le taux d'émission d'un émetteur dans l'ultra-

violet est supérieur à celui d'un émetteur dans l'infrarouge.

Nous allons voir qu'en modi�ant la densité de modes du champ électromagnétique, la cavité

a pour e�et de modi�er les propriétés d'émission d'un atome, résultat déjà obtenu par Purcell

dès le milieu de siècle dernier [1].

Le système global peut être décrit comme illustré à la �gure 2.1 par le couplage entre

trois sous systèmes : un atome, dont on ne considère qu'une transition, un mode con�né de la

cavité et le continuum des modes exterieurs à la cavité. L'atome et le mode sont couplés par

la constante g, tandis que le mode est couplé au continuum par la constante κ. On distingue

alors deux régimes selon que g est plus grand ou plus petit que κ. Dans le premier cas (g � κ),

le système se décrit en calculant les états propres du système atome-cavité et le continuum

des modes extérieurs est traité comme une perturbation. On parle alors de couplage fort et

une description adaptée se fait dans le formalisme de l'atome habillé par le champ à partir du

Hamiltonien de Jaynes et Cummings. Dans le second cas (g � κ), le couplage entre le mode

con�né et le continuum extérieur est cette fois prépondérant. On détermine alors les états

propres du système cavité/réservoir avant de décrire l'interaction entre l'atome et le quasi-

mode ainsi formé. Ce régime est celui du couplage faible, encore appelé régime de Purcell. On

se propose maintenant de dériver une valeur du facteur de Purcell à partir de la description du

couplage faible dans le formalisme des quasi-modes, avant d'évoquer brièvement le couplage

fort.
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2.1. RAPPELS D'ÉLECTRODYNAMIQUE QUANTIQUE EN CAVITÉ

g κ

Figure 2.1 � Schéma du couplage entre l'atome, la cavité et le conti-

nuum des modes extérieurs.

2.1.2 Couplage faible

Dans le régime de couplage faible (g � κ), un photon émis dans la cavité se couple facile-

ment aux modes propagatifs du réservoir. Cela revient à dire que le photon s'échappe facilement

de la cavité, ou que la cavité fuit. Pour quanti�er cette perte, on introduit le facteur de qualité

Q d'un mode, qui représente sa capacité à stocker l'énergie, ou encore le nombre d'aller-retour

que peut faire un photon avant d'être perdu. Comme pour tout résonateur, ce facteur est dé�nit

de la manière suivante :

Q =
2π(Energie stockée dans le mode)

Energie dissipée par cycle
(2.4)

Le calcul de l'énergie dissipée au bout d'une période donne 2π
ω ∆ωEstockée [51], où 1

∆ω = τp

correspond au temps de vie d'un photon dans la cavité, d'où �nalement

Q =
ω

∆ω
(2.5)

On retrouve bien que le facteur de qualité est d'autant plus grand que τp est grand. Spectra-

lement, une cavité sans pertes est parfaitement monochromatique (∆ω → 0), tandis que le

temps de vie limité du photon dans la cavité conduit à un élargissement de la raie associée au

mode con�né.

On décrit alors le couplage d'un mode discret à un continuum dans le formalisme de Fano

[52], où la densité d'états peut être exprimée en fonction de Q et de la fréquence propre du

mode con�né ω0

ρ(ω) =
2Q
πh̄ω0

1

1 + 4Q2
(
ω−ω0
ω0

)2 (2.6)

L'émetteur n'est donc plus couplé à un mode in�niment �n, mais à un continuum dont la

densité de mode est dé�nie par une lorentzienne de largeur à mi hauteur ∆ω = ω0/Q, on parle
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CHAPITRE 2. INGRÉDIENTS D'EDQC EN PHYSIQUE DU SOLIDE

de quasi-mode (cf �gure 2.2). Sa dépendance spatiale, en revanche, reste la même que celle

du mode con�né. On peut donc dé�nir son volume, appelé volume modal ou encore volume

e�ectif, qui correspond au volume qu'occuperait le champ s'il était uniformément réparti et

égal à sa valeur maximale

Veff =
∫∫∫
|n(r)E(r)|2d3r

|n(r)Emax(r)|2
(2.7)

où r est un vecteur associé aux coordonées spatiales et n(r) est l'indice optique du milieu. On

peut alors exprimer l'opérateur du champ pour le quasi-mode en fonction du volume e�ectif

Veff , de la fonction spatiale f(r) du quasi-mode, qui détermine l'amplitude et la polarisation

du champ en r, et des opérateurs création et annihilation d'un photon dans le quasi-mode

(respectivement a† et a)

E(r) =

√
h̄ω

2ε0Veff

(
af∗(r) + a†f(r)

)
(2.8)

Le taux d'émission spontanée dans le quasi-mode se déduit de l'équation 2.1 pour un émetteur

résonnant et dont le dipole est aligné avec le champ

Γ =
2d2Q

h̄ε0Veff
(2.9)

On introduit en�n le facteur de Purcell Fp, dé�ni par le rapport entre les taux d'émission

d'un même émetteur en cavité et dans le vide

Fp = Γ/Γ0 (2.10)

dont on détermine l'expression, à partir des équations 2.3 et 2.9

Fp =
3

4π2

Qλ3

Veff
(2.11)

L'équation 2.11 montre que le facteur de Purcell dépend essentiellement de deux paramètres

associés à la cavité : son volume modal Veff , qui traduit le degré de con�nement spatial du

quasi-mode, et son facteur de qualité Q, qui mesure le con�nement temporel à l'intérieur de la

cavité.

Facteur de Purcell e�ectif

L'équation 2.11 est obtenu dans le cas d'un émetteur idéal, parfaitement couplé au mode

de cavité. Dans la pratique, le système que nous étudions diverge du cas idéal par plusieurs

aspects. On se propose donc ici de revenir sur les hypothèses qui conduisent à ce résultat

a�n d'en déterminer les limites. Nous introduirons �nalement le facteur de Purcell e�ectif F ,

que nous utiliserons dans la suite de ce manuscrit, et qui tient compte du couplage réel entre

l'atome et la cavité.

Tout d'abord, pour calculer le Hamiltonien d'interaction, on suppose l'émetteur ponctuel,

et situé à un ventre du mode con�né. Comme nous le verrons par la suite, la taille moyenne des
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g

Figure 2.2 � Schéma du couplage entre l'atome et le quasi-mode issu

du formalisme de Fano.

boîtes quantiques est su�samment petite à l'échelle de l'extension du mode pour considérer

que cette première hypothèse est raisonnable. En revanche, nous montrerons que, dans notre

cas, nous ne maîtrisons pas la position spatiale de notre émetteur dans la cavité. On corrige

la valeur du taux d'émission en introduisant le facteur n(r)|E(r)|2
nmax|Emax(r)|2 qui décrit la diminution

de la valeur du couplage dipolaire pour un émetteur situé à une distance |r| du ventre du mode.

La seconde hypothèse concerne l'orientation du dipole, que nous avons supposé parallèle

au champ. En ce qui concerne les boîtes quantiques que nous avons étudiées, leur dipole est

orienté dans le plan perpendiculaire à l'axe de croissance, où le con�nement des charges est

moins important (voir partie 2.2.2). Dans ce plan, des anisotropies de forme peuvent apparaître,

résultant d'une relaxation non homogène des contraintes et donnant à l'émission une direction

de polarisation privilégiée [53]. Cette anistropie est accompagnée d'une levée de dégénérescence

des états correspondant à chacune de ces polarisations, d'autant plus prononcée que l'anistropie

de forme est marquée, et qui peut atteindre plusieurs centaines de µeV [53, 54, 55]. Les spectres

présentés dans les chapitres suivants ne permettent pas de résoudre la structure �ne de la raie

d'émission pour la boîte quantique d'intérêt en dépit d'une très bonne résolution spectrale, ce

qui suggère une symétrie de révolution autour de l'axe de croissance. Toutefois, il a été montré,

que même dans le cas de boîtes cylindriques, les symétries atomiques du cristal peuvent donner

naissance à une émission polarisée [56]. Dans ce cas, la levée de dégénerescence attendue est

moins marquée. Les mesures que nous avons réalisées ne permettent donc pas d'établir de

manière certaine s'il existe une direction de polarisation privilégiée dans le cas de nos boîtes

quantiques.

Cependant, le champ soutenu par le mode guidé du micropilier se propage le long de l'axe

vertical, qui correspond à l'axe de croissance de la boîte quantique. Le champ E est donc dans

le même plan que le dipole. D'autre part, l'absence de levée de dégénérescence en polarisation

constatée sur le pro�l spectral de la cavité (voir �gure 3.7 par exemple) indique que la section

13



CHAPITRE 2. INGRÉDIENTS D'EDQC EN PHYSIQUE DU SOLIDE

des piliers est circulaire. En e�et, les résultats obtenus dans [57] montrent que, pour un pilier

de diamètre comparable à celui étudié (< 2 µm), une ellipticité de seulement 5% se traduit par

une levée de dégénérescence de l'ordre de 500 µeV, soit environ 50 fois la résolution de notre

montage. Finalement, dans notre cas, ce sont donc les règles de selections qui imposent que les

photons émis dans le mode de la cavité portent la polarisation du dipole.

La troisième hypothèse concerne l'accord spectral entre l'atome et le mode de cavité. Nous

verrons qu'expérimentalement il est possible de contrôler la position (spectrale) relative de la

boîte quantique par rapport à la cavité. Cette hypothèse peut donc être satisfaite et, pour les

situations où l'accord n'est pas réalisé, on réévalue la densité de mode à partir de l'équation

2.6 et l'on introduit le facteur correctif ρ(ω)/ρ(ω0) dans l'expression du taux d'émission, avec

E l'énergie de la boîte quantique.

En�n, la transition atomique est supposée in�niment �ne devant la largeur du mode, il s'agit

de la condition de quasi monochromaticité. Dans la réalité, une transition atomique présente

toujours une certaine largeur homogène associée à son couplage à l'environnement. Dans le cas

de la physique atomique, l'élargissement homogène, associé au chocs entre atomes, peut être

limité dans les conditions de température et de pression adéquates. En physique du solide, au

contraire, la largeur homogène associée à une transition peut être signi�cative (par rapport

à celle de la cavité). En e�et, vibrations du réseau et mouvements de charges sont autant de

sources potentielles de décohérence, qui conduisent à un élargissement de la raie observée. On

prend alors en compte cette largeur homogène au moyen d'un facteur de qualité atomique Qat,

et l'on dé�nit une expression plus générale du facteur de qualité e�ectif de l'ensemble [58].

1
Qeff

=
1
Q

+
1
Qat

(2.12)

La conséquence de l'élargissement de l'émetteur est donc une diminution du facteur de qualité

e�ectif, qui se traduit par une diminution de l'exaltation du taux d'émission. On notera ici qu'il

ne faut pas prendre en compte le couplage au champ électromagnétique de la cavité, qui génère

un élargissement naturel associé au taux d'émission. En d'autres termes, Qat correspond au

déphasage pur subit par l'atome.

En dé�nitive, l'expression en 2.11 correspond à la valeur maximale du facteur de Purcell qui

peut être atteinte pour une cavité donnée. En ce sens, le facteur de Purcell constitue une �gure

de mérite, qui permet d'évaluer et de comparer les performances des cavités. En revanche,

pour une même cavité, le taux d'exaltation de l'émission spontanée peut varier d'un émetteur

à l'autre, en fonction de son couplage avec le mode de cavité. Pour un émetteur donné le taux

d'exaltation s'écrit alors

Γ(E)
Γ0

= Fp
n(r)|E(r)|2

nmax|Emax(r)|2
ρ(ω)
ρ(ω0)

Qeff
Q

(2.13)

Dans la suite, nous désignerons par facteur de Purcell e�ectif F , le taux d'exaltation de

l'émission spontanée pour un émetteur donné prenant en compte son couplage spatial ainsi

que sa largeur homogène et dé�ni comme suit :
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2.1. RAPPELS D'ÉLECTRODYNAMIQUE QUANTIQUE EN CAVITÉ

Γ(ω)
Γ0

= F
ρ(ω)
ρ(ω0)

(2.14)

2.1.3 Régime de couplage fort

Lorsqu'au contraire le couplage entre l'atome et la cavité est largement supérieur au cou-

plage entre la cavité et le continuum du monde extérieur (g � γ), il convient de traiter

l'interaction atome-champ en premier, et d'introduire le continuum du réservoir sous la forme

de pertes par rapport au système isolé idéal. On est dans le régime du couplage fort. Le for-

malisme le plus adapté est alors celui dérivant du modèle de Jaynes et Cummings [7], où à la

fois l'atome et le champ sont quanti�és. Dans ce contexte, le Hamiltonien global du système

atome-champ couplé s'écrit

H = h̄νa†a+
1
2
h̄ωσz + h̄g(σ+a+ a†σ−) (2.15)

où les deux premiers termes correspondent respectivement aux Hamiltoniens du champ et

de l'atome, tandis que le troisième résulte de leur interaction. On peut notamment repérer

les termes σ+a et σ−a† qui décrivent respectivement le passage du système atomique de l'état

fondamental vers l'état excité provoqué par l'absorption d'un photon, et l'émission d'un photon

lors de la désexcitation de l'atome. Lorsqu'atome et cavité sont résonnants, le calcul des états

propres de ce système conduit à l'apparition d'un doublet en énergie séparé d'une énergie 2g,
qui correspond aux états de l'atome habillé par la cavité (cf �gure 2.3).

| e >

| f  >

2g

atome seul atome habillé par
la cavité

Figure 2.3 � Splitting de Rabi dû au couplage résonnant de l'atome et

de la cavité.

Parallèlement, on observe un phénomène d'oscillations au cours desquelles le système ato-

mique échange son énergie de manière cohérente et réversible avec la cavité. Concrètement le

photon est émis dans la cavité, puis absorbé à nouveau, avant d'être réémis et ainsi de suite. Ce

phénomène, connu sous le nom d'oscillations de Rabi, est la conséquence directe du couplage

fort entre l'atome et la cavité. Ce battement quantique entre les deux états du système est

illustré à la �gure 2.4. Finalement, l'introduction de pertes γ liées aux fuites vers le continuum

extérieur se traduit par un amortissement plus ou moins rapide de ces oscillations. Le rapport

entre g et γ détermine alors le nombre de cycles qui peuvent être réalisés.
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temps (u.a)

| f >

| e >

Figure 2.4 � Oscillations de Rabi dans le cas idéal (trait pointillé) et

amorti (trait plein)

Dans la pratique, l'obtention du couplage fort est donc conditionnée par les critères suivants.

D'une part le facteur de qualité doit être aussi grand que possible a�n que le photon reste le

plus longtemps possible dans la cavité. D'autre part, il faut maximiser la section e�cace entre

l'émetteur et le champ, ce qui s'obtient en augmentant le con�nement du champ. On retrouve

donc les paramètres qui interviennent dans l'expression du facteur de Purcell établie l'équation

2.11, mais peut- on encore véritablement parler de facteur de Purcell dans ce régime ? D'un

point de vue formel, on peut montrer qu'il est toujours possible de le dé�nir à partir des valeurs

de g, γ et κ = 1/τp d'après la relation suivante

Fp =
4g2

κγ
(2.16)

Le couplage fort correspond alors à des très grands facteurs de Purcell. Du point de vue de la

dé�nition cependant, la situation est plus confuse. En e�et, comme nous l'avons vu, le facteur

de Purcell quanti�e l'exaltation de l'émission spontanée d'un émetteur. Or dans le régime du

couplage fort, cette donnée n'est plus accessible à la mesure, puisque le photon est absorbé et

ré-émis plusieurs fois avant de s'échapper de la cavité. Le facteur de Purcell cesse donc d'être la

�gure de mérite pertinente et on utilisera plutôt la valeur du couplage g pour quali�er ce régime.

Après ces quelques rappels généraux, nous allons maintenant voir comment il est possible

de réaliser des expériences d'électrodynamique quantique en cavité à partir d'émetteurs et de

cavités solides. En particulier, nous allons montrer que les boîtes quantiques et les microcavités

semi-conductrices constituent des candidats intéressants.

2.2 La boîte quantique, un atome arti�ciel

Agrégats concentrant des milliers d'atomes, les boîtes quantiques ne se comportent pas

moins comme des atomes arti�ciels et, à ce titre, ont suscité beaucoup d'intérêt depuis leur

découverte dans les années 80 [59]. On se propose dans cette section de rappeler ce qu'est une
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2.2. LA BOÎTE QUANTIQUE, UN ATOME ARTIFICIEL

boîte quantique ainsi que la méthode par laquelle on les fabrique, et de présenter leur réponse

à une excitation optique.

2.2.1 Semi-conducteurs et nanostructures

Autour d'un atome, les électrons se répartissent sur un ensemble de niveaux d'énergie

discret. Dans le cas où deux atomes identiques sont couplés, l'hybridation de leurs orbitales

conduit à une levée de dégénérescence de leurs états et à l'apparition de niveaux énergétiques

supplémentaires. Dans un cristal, le très grand nombre d'atomes présents génère des bandes

d'énergies complètes, séparées par des zones interdites. Les électrons se répartissent alors dans

ces continua en suivant la statistique de Fermi. Deux bandes jouent un rôle particulier : la

dernière entièrement occupée, que l'on désigne sous le nom de bande de valence, et celle qui la

suit immédiatement, la bande de conduction. Ces deux bandes sont séparés par une énergie,

dé�nie à température nulle, et que l'on appelle énergie du gap (ou simplement gap). La �gure

2.5 montre un exemple de diagramme de bande sur un cristal de GaAs.

On peut alors dé�nir trois classes de matériaux. Si la bande de conduction est partiellement

occupée, le matériau est dit conducteur. Les électrons de ces niveaux occupent des états délo-

calisés et peuvent se déplacer dans le cristal, participant ainsi aux phénomènes de conduction.

Si au contraire la bande de conduction est vide, et que le gap est important, le matériau est dit

isolant. Les électrons sont con�nés dans les états localisés du cristal, qui assurent sa cohésion.

En�n, il existe une classe de matériaux, dont la bande de conduction est vide à 0K, qui a donc
les caractéristiques d'un isolant, mais pour lequel la probabilité qu'un électron participe aux

phénomènes de conduction, quoi que faible, est su�samment importante. En d'autres termes

il est possible, pour cette classe de matériaux, de promouvoir des électrons depuis la bande de

valence vers la bande de conduction au moyen d'une excitation appropriée (ou dans certains

cas en élevant la température). On parle dans ce cas de matériaux semi-conducteurs.

Les matériaux semi-conducteurs peuvent être divisés en deux classes, selon qu'il sont à

gaps direct ou indirect. Le cas qui nous intéresse est celui des gaps directs, pour lesquels les

bandes de valence et de conduction présentent respectivement un maximum et un minimum

en un même point de la zone de Brillouin (le plus souvent au centre, ie au point Γ sur la �gure

2.5). On ouvre ainsi un nouveau canal aux électrons de la bande de conduction, qui peuvent,

en k = 0, se désexciter vers la bande de valence en émettant un photon à l'énergie du gap.

Ce type de propriétés a généré quantité d'applications dans le domaine de l'opto-électronique,

qu'il serait trop long de répertorier ici. En revanche, nous allons nous intéresser aux consé-

quences de l'abaissement de la dimensionnalité de ces systèmes, qui a conduit à tout un en-

semble de nanostructures aux caractéristiques remarquables, dont celles qui nous intéressent

plus particulièrement : les boîtes quantiques.

Dans le matériau massif (ou 3D) la densité d'états au voisinage de k = 0 (point Γ) forme

un continuum que l'on peut approximer par une parabole et dont la courbure est donné par
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Figure 2.5 � Diagramme de bande du GaAs. Le gap est repéré en rouge

clair.

la masse e�ective. Lorsque l'on passe à des structures de dimensionalités réduites, les nombres

quantiques sont progressivement quanti�és dans la direction du con�nement et l'on aboutit,

dans le cas 0D, à un système dont le spectre de densité d'états est entièrement discretisé :

c'est la boîte quantique, aussi désignée sous le nom d'atome arti�ciel (cf �gure 2.6). Comme

nous allons le voir, dans la pratique, ce con�nement est obtenu en réalisant une inclusion

nanométrique d'un semi-conducteur de petit gap, dans une matrice de semi-conducteur de

plus grand gap. Dans une telle hétérostructure la di�érence de gap entre les deux matériaux

forme alors un puit de potentiel qui piège les porteurs. Nous nous intéresserons dans cette thèse

à des boîtes InAs dans GaAs, obtenues à partir de semi-conducteurs des colonnes III et V de

la classi�cation de Mendeleiev.

Figure 2.6 � Densité d'états en fonction du con�nement spatial.
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2.2. LA BOÎTE QUANTIQUE, UN ATOME ARTIFICIEL

2.2.2 Croissance des boîtes quantiques

La fabrication des boîtes quantiques est réalisée par croissance épitaxiale auto-organisée

(méthode dite de Stranski-Krastanov). L'idée consiste à faire croître une hétérostructure à

partir de deux matériaux semi-conducteurs de gaps di�érents présentant une légère di�érence

de paramètre de maille. Dans notre cas, il s'agit d'InAs déposé sur du GaAs (cf valeurs de

gap et de paramètre de maille indiquées dans le tableau 2.1). Au cours de la déposition, on

observe tout d'abord la formation d'une mono-couche d'InAs, qui absorbe la déformation liée

à cette di�érence. La relaxation se fait alors de manière plastique par la formation de dislo-

cations. Lorsque l'on dépasse une certaine épaisseur critique d'environ 2 mono-couches, des

îlots tridimensionnels apparaissent, qui permettent de relaxer l'énergie élastique emmagasinée

[59]. Leur dimensions dépendent de la quantité de matière déposée et se situent typiquement

autour de 20nm de diamètre pour une hauteur de 5nm dans le cas d'InAs/GaAs. On encapsule

ensuite ces îlots sous une nouvelle couche de GaAs et l'on obtient ainsi les inclusions capables

de con�ner les électrons sur des distances nanométriques.

GaAs
InAs

a)

100 nmb)

Figure 2.7 � a) Vue transverse d'une boîte quantique réalisée par microscope électronique

en transmission (TEM). b) Image d'un plan de boîtes obtenue par microscope à force

atomique (AFM).

L'image obtenue par microscopie à force atomique (�g 2.7b) montre qu'avec cette méthode

de croissance spontanée on obtient des d'îlots de tailles variables répartis aléatoirement à la

surface de l'échantillon. En jouant sur les paramètres de croissance, il est toutefois possible

de contrôler leur taille moyenne et leur forme générale, de réduire la dispersion en taille jus-
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qu'à moins de 10% ou encore de modi�er leur densité surfacique (typiquement de l'ordre de

quelques 1010 boites par cm2) [60, 61]. Il est donc envisageable d'obtenir une boîte quantique

aux propriétés attendues en sondant un nombre raisonnable de candidats, malgré le caractère

aléatoire de la méthode de croissance.

En�n, on constate qu'une �ne couche d'InAs subsiste (cf �g 2.7a), appelée couche de

mouillage, qui forme un puit de potentiel sous les boîtes quantiques dans lequel les charges

peuvent se déplacer latéralement. Nous négligerons l'in�uence de cette couche dans notre mo-

dèle, approximation largement répandue, et qui conduit à des résultats tout à fait satisfaisants

dans notre cas. J'insiste cependant sur le fait que cette couche de mouillage constitue un ré-

servoir d'électrons répartis sur un continuum d'états dont l'in�uence sur l'émission des boîtes

quantiques n'est de loin pas toujours négligeable. On pourra consulter [62] ou [63] pour deux

illustrations très di�érentes.

InAs GaAs

colonne du tableau périodique III V

structure cristalline Zinc blende Zinc blende

paramètre de maille (Å) 6.0583 5.65325

énergie du gap à 4K (eV) 0.415 1.53

indice de réfraction 3.51 3.25

Table 2.1 � Quelques caractéristiques concernant les semi-conducteurs InAs et GaAs

Nos boîtes sont alors recuites a�n d'optimiser leur émission en longueur d'onde (nous ver-

rons dans quel contexte au chapitre suivant). L'étape de recuit consiste à chau�er le matériau

à une température élevée (typiquement entre 800 et 900◦C contre environ 520◦C pendant la

phase de croissance) pendant une durée déterminée. On observe alors un phénomène d'inter-

di�usion entre les atomes d'indium de la boîte quantique et les atomes de galium de la matrice

environnante, qui modi�e les propriétés des boîtes quantiques (voir �gure 2.8). L'e�et le plus

évident est un décalage spectral des raies d'émission vers le bleu [64, 65] associé à la présence

de Ga dans les boîtes, qui modi�e la taille du gap. Ce décalage peut être aussi grand que plu-

sieurs centaines de meV . On observe également un homogénéisation de la taille des boîtes qui

conduit à une réduction de la largeur de la raie inhomogène [65] ainsi qu'un élargissement de

la raie homogène d'une boîte individuelle [66]. Plus récemment, l'utilisation de cette technique

a été suggérée pour contrôler la structure �ne des boîtes quantiques [67] avec dans l'idée la

génération de paires de photons intriquées [68].

On peut �nalement représenter notre système comme indiqué sur le schéma 2.9. L'inclusion

d'InGaAs constitue un puits de potentiel à l'intérieur duquel les porteurs occupent des niveaux

d'énergie discrets, tandis que, dans la matrice de GaAs environnante, la densité d'état forme

un continuum. Les énergies de la couche de mouillage (WL) et des état s correspondent aux

valeurs typiques mais ne sont données qu'à titre indicatif puisqu'elles dépendent du recuit. Les
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Figure 2.8 � Image TEM des boîtes quantiques avant (à gauche) et après (à droite)

recuit. L'importance des phénomènes de di�usion est illustré par le "déplacement" des

boîtes quantiques qui se situent, après recuit, de part et d'autre de la couche de mouillage.

séparations intrabandes entre les états s et p sont de l'ordre de 50meV dans le cas des électrons

et 15meV pour les trous [51].

E

se

sh

pe

ph

WL

Bulk

1.51eV
(817nm)

~1.46eV
(840nm)

~1.37eV
(900nm)

BC

BV

ρ(E)

Figure 2.9 � Schéma des niveaux d'énergie pour une boîte quantique InAs/GaAs.

BC et BV désignent respectivement les bandes de conduction et de valence, le bulk

représente la matrice de GaAs et WL la couche de mouillage (Wetting Layer en

anglais)

2.2.3 Photoluminescence des boîtes quantiques

La photoluminescence (PL) est un outil d'investigation des propriétés optiques d'un ma-

tériau semiconducteur. L'idée est d'observer la réponse radiative d'un matériau soumis à une

excitation lumineuse. Concrètement, on déplace un électron de la bande de valence vers la

bande de conduction, au moyen d'une excitation optique à une énergie supérieure à celle du

gap. D'un point de vue formel, il est tout à fait équivalent de considérer que l'on crée un

électron dans la bande de conduction et un trou, particule identique mais de signe opposé,
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dans la bande de valence. On appelle exciton le complexe formé par cette paire électron-trou.

Les excitons créés sont délocalisés et peuvent se déplacer au sein du cristal. Au cours de leur

propagation ils échangent, via des chocs élastiques, de l'énergie avec les phonons du réseaux,

relaxant ainsi vers le centre de bande à partir duquel ils peuvent se recombiner en émettant

un photon à l'énergie du gap. L'étude spectrale et dynamique de ces photons donne alors de

nombreuses informations qui permettent de remonter aux propriétés du matériau lui-même.

Ce principe est représenté à la �gure 2.10 sur la cas particulier d'une boîte quantique. En

général, l'excitation est le plus souvent faite au delà des barrières, c'est à dire à une énergie

supérieure à celle du gap le plus grand (GaAs dans notre cas) 1. Lorsque les électrons et trous

rencontrent une boîte quantique, ils sont piégés par le puits de potentiel et relaxent vers les

niveaux de la boîte en échangeant l'énergie excédentaire avec des phonons du réseau ou par

recombinaison Auger avec des électrons de la matrice environnante. On obtient �nalement une

paire électron-trou (un exciton) au sein de la boîte quantique, qui se recombine en émettant

un photon après un temps caractéristique de la transition.

e-

h

laser ħω0

InAsGaAs GaAs

InAsGaAs GaAs

E
InAsg

E
GaAsg

exciton

continuum

Figure 2.10 � Description schématique d'une expérience de photoluminescence

réalisée sur une boîte quantique sous excitation non-résonnante.

Lorsque plusieurs paires électrons et trous sont injectées, elles se répartissent sur les niveaux

discrets de la boîte en suivant le principe d'exclusion de Pauli. Nous nous limitons ici à la

description de la luminescence associée au remplissage du premier niveau con�né, su�sante

pour interpréter les résultats obtenus dans des gammes de puissances modérées, comme c'est

le cas dans ce mémoire. Plusieurs possibilités doivent être envisagées, illustrées sur la �gure

2.11, correspondant aux di�érents états de charge du niveau fondamental. Les deux premiers

exemples sont les plus naturels, et correspondent au remplissage des niveaux par une ou deux

paires électron-trou.

Dans le premier cas, un seul exciton occupe la boîte quantique et sa recombinaison génère

un photon à la fréquence ωX . Dans le second cas, ce sont cette fois deux paires électron-trou

qui occupent la boîte (on parle de biexciton). La recombinaison de l'un des excitons engendre

1. Dans notre en cas, nous excitons en réalité le système dans le continuum de la couche de mouillage, a�n

de minimiser l'absorption par les miroirs de Bragg (voir section 3.1.2). Le principe est cependant tout à fait

similaire
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alors l'émission d'un photon décalé en fréquence à cause de l'interaction coulombienne entre

les deux excitons (ωXX 6= ωX). Cette énergie de liaison engendre donc un splitting dont la

valeur varie d'une boîte à l'autre en fonction du degré de con�nement des charges et peut aller

jusqu'à plusieurs meV , voire plusieurs dizaine de meV [69].

Les deux exemples suivants représentent les situations dans lesquelles un exciton est piégé

dans la boîte quantique qui contient déjà une charge excédentaire (trou ou électron). Là encore,

du fait de l'interaction entre les charges, on observe un décalage spectral de ces raies par rapport

à l'exciton neutre [70, 71]. Ce type de situations est particulièrement courant dans les systèmes

II-VI qui possèdent généralement un dopage résiduel plus important que dans les système III-V

[72].

En�n, de manière générale, le nombre de paires électrons-trous à l'intérieur d'une boîte

dépend de deux paramètres : la puissance du laser de pompe et l'e�cacité de relaxation des

charges vers les niveaux de la boîtes, qui est supposée constante en première approximation.

Nous reviendrons sur la validité de cette hypothèse au chapitre 5, mais en attendant, nous

considérerons que seule l'intensité de la pompe in�ue sur le remplissage de la boîte, mécanisme

qui sera traité plus en détails dans les chapitres 4 et 5.

exciton biexciton

ω ωX XX

trion positif trion négatif

ωX- ωX+

Figure 2.11 � Représentation des di�érents états de charges du niveau fondamental.

2.3 Microcavités optiques

De nombreuses approches ont été envisagées pour réaliser des microcavités tridimension-

nelles dans des matériaux diélectriques. Parmi elles, on peut citer l'exemple des micropiliers, des

cristaux photoniques et des microdisques, qui ont permis l'observation d'e�ets fondamentaux

de l'électrodynamique quantique en cavité comme l'e�et Purcell [28, 73, 74], ou le couplage fort

[30, 31, 75]. Cette partie est donc consacrée à la description des principes qui conduisent au

con�nement optique dans ce type de structures. On portera notamment un regard plus précis

sur le cas des micropiliers.

2.3.1 Rappels sur les cavités planaires

Une cavité planaire est un espace délimité par deux miroirs plans parallèles, couramment dé-

signé sous le nom d'interféromètre de Fabry-Pérot. Lorsque l'on place un atome dont l'émission

est a priori isotrope dans une structure de ce type, on observe que son diagramme de rayon-
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nement est fortement modi�é sous l'e�et d'interférences constructives et destructives [76]. En

e�et, le champ transmis hors de la cavité est alors constitué d'une suite d'ondes présentant une

di�érence de phase proportionnelle au nombre d'allers-retours e�ectués dans la cavité, et dont

l'amplitude est diminuée à chaque ré�exion (cf �gure 2.12). On peut alors montrer que le �ux

de puissance émis dans une direction θ de l'espace s'écrit

I(θ) =
1 + r2 + 2r cosφ
|1 + r2e−2iφ|

(2.17)

où r est le coe�cient de re�exion des miroirs et φ est la di�érence de phase associée à un

aller-retour dans la cavité, qui dépend de la distance entre les miroirs, de la longueur d'onde

d'émission et de l'angle d'émission θ. L'équation 2.17 montre que l'émission n'est plus isotrope

mais constituée de franges brillantes et de franges sombres dont l'intensité varie en fonction de

l'angle d'incidence θ selon la fonction d'Airy.

Figure 2.12 � Rayonnement d'une source ponctuelle P placée en cavité tel que

représenté dans [76]. Le champ transmis résulte de l'interférence constructive ou

destructive des rayons ai et bi.

On dé�nit alors les modes Fabry-Pérot, qui sont les modes résonnants de la cavité et qui

concentrent l'énergie du champ. Ces modes sont obtenus à partir de la quanti�cation du vec-

teur d'onde soit, à incidence nulle (θ = 0), kz = mπ
L , et leur largeur spectrale dépend du

coe�cient de ré�ectivité du miroir. La cavité a donc pour e�et de rediriger l'émission dans un

angle solide de l'espace. Cette propriété, particulièrement intéressante du point de vue appli-

catif 2, ne doit pas être confondue avec l'exaltation du taux d'émission spontanée due à l'e�et

Purcell. L'e�et décrit ici est purement interférentiel et en aucun cas la dynamique d'émission

n'entre dans cette description ! Dans la suite, nous parlerons d'e�et géométrique pour désigner

les variations d'intensité associées aux modi�cations du diagramme de rayonnement de l'atome

en cavité décrites ici.

2. Cette propriété est notamment exploitée pour canaliser l'émission d'une LED, ou pour diminuer l'e�et

de seuil dans un laser
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Un point crucial pour la réalisation de bonnes cavités est évidemment le coe�cient de ré-

�exion des miroirs. Contrairement au domaine micro-onde, pour lequel on dispose de miroirs

supra-conducteurs, il n'existe pas de miroirs métalliques sans pertes aux fréquences optiques.

Les valeurs de ré�ectivité les plus grandes sont obtenues avec des métaux comme l'argent, l'or

ou l'aluminium, et plafonnent autour de 95% (soit Q ∼ 60). Dans la pratique, on utilise donc

des miroirs de Bragg en matériaux diélectriques, qui permettent d'atteindre des valeurs de

ré�ectivité beaucoup plus élevées (> 99.9%).

Un miroir de Bragg (DBR pour Distributed Bragg Mirror) est constitué d'une alternance

de couches diélectriques d'indices di�érents et repose sur le principe de la ré�exion de Bragg

distribuée. La ré�ectivité est obtenue par un e�et d'interférences constructives entre les rayons

ré�échis aux di�érentes interfaces. La condition de Bragg dé�nit l'épaisseur des couches de

chaque matériau pour une longueur d'onde donnée :

λ

4
= n1l1 = n2l2 (2.18)

où ni et li sont l'indice de réfraction et l'épaisseur d'une couche du diélectrique i. Avec un

empilement de couches su�sament grand, il est possible d'atteindre des valeurs de ré�ectivité

nettement supérieures à celles des miroirs métalliques . Ce résultat n'est cependant valable que

sur une plage de fréquences limitée, appelée stop-band du miroir, qui dépend de la di�érence

d'indice entre les couches

∆λ =
n1 − n2

π(n1 + n2)
(2.19)

Pour les miroirs que nous avons étudiés, la largeur de la stop-band est d'environ 100 nm (voir

�g. 2.13b). En�n, ces miroirs ont également une acceptance angulaire limitée, d'environ 20◦

autour de la normale, associée à la stop bande. Au delà de cet angle, les modes se propagent

dans les miroirs de Bragg vers l'extérieur de la cavité (on parle de modes de fuites), voire sont

guidés dans le plan lorsque l'angle dépasse le seuil de re�exion totale interne à la première

interface (cf �g. 2.13a). Dans la pratique, on mesure aujourd'hui des facteurs de qualité pour

les cavités planaires à miroir de Bragg supérieurs à 105 [77].

2.3.2 Modi�cation du taux d'émission dans les cavités planaires - Vers une
réduction de la dimensionnalité

L'étude de la modi�cation du taux d'émission spontanée d'un émetteur dans une cavité

planaire à miroirs réels (métalliques ou diélectriques) remonte au début des années 90 [78].

Pour répondre à cette question, il faut cette fois traiter le cas du couplage entre deux continua :

le continuum de modes résonnants de la cavité et le continuum des modes de fuites. Ce cas

dépasse le cadre du modèle présenté à la partie 2.1 qui se limite au couplage d'un mode unique

à un continuum et ne sera pas traité plus en détail ici. On pourra se référer à [79] pour un

aperçu complet de l'ensemble des travaux réalisés dans le domaine. On peut toutefois dégager

les résultats suivants :

� dans le cas de miroirs métalliques, l'exaltation maximale attendue pour une cavité λ/2
est Γ = 4.4Γ0, avec Γ0 le taux d'émission spontanée dans le vide, tandis que l'inhibition

maximale attendue est Γ = 0.2Γ0 [80]
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Figure 2.13 � a) Représentation schématique d'un miroir de Bragg. A chaque passage dans

une couche d'indice di�érent du miroir, la fraction transmise est diminuée. En revanche, dans les

conditions de Bragg, la fraction re�échie interfère constructivement. Le coe�cient de re�exion

du miroir global dépend donc du nombre de couches et peut atteindre des valeurs supérieures à

99.9%. b) Ré�ectivité théorique calculée dans le cas particulier de nos échantillons (voir chapitre

3.2) sous incidence normale et à 300 K.

� dans le cas de miroirs de Bragg GaAs/AlAs, l'exaltation maximale attendue est Γ = 1.2Γ0

et l'inhibition maximimale attendue est Γ = 0.8Γ0 [80]

La modi�cation limitée du taux d'émission spontanée est ici due au fait que le mode n'est

con�né que dans une seule direction de l'espace. On peut notamment montrer que le facteur de

qualité ne permet pas de jouer sur cette valeur. Pour s'en faire une idée intuitive, on se propose

de suivre la démarche d'Ujihara qui propose la dé�nition d'une surface e�ective associée à un

mode de la cavité planaire [81] bien que critiquée dans [79]. L'idée repose sur le fait que chaque

mode se propage dans un angle solide bien dé�ni, ce qui implique qu'il possède une extension

spatiale �nie. On peut alors montrer que Seff ∝ Q, ce qui correspond au fait que plus le mode

spatial est étendu, plus l'angle de divergence est réduit. Le facteur de qualité se simpli�e alors

dans la dé�nition du facteur de Purcell (voir équation 2.11) qui quanti�e l'exaltation du taux

d'émission.

On peut constater d'autre part que la modi�cation est moins profonde dans le cas des

miroirs de Bragg, ce qui s'explique par leur acceptance angulaire limitée. Cet aspect sera ce-

pendant compensé par la suite, ce qui justi�era pleinement leur utilisation.

Dans la problématique d'obtenir des exaltations du taux d'émission plus importante, une

idée naturelle s'impose désormais : con�ner le champ dans les autres directions. C'est ce que

nous allons voir maintenant.
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Figure 2.14 � Représentation de cristaux photoniques 1D, 2D et 3D.

2.3.3 Cristaux photoniques

Un miroir de Bragg est l'exemple typique d'un cristal photonique 1D, c'est à dire un arran-

gement périodique de milieux diélectriques. Pour résoudre le problème évoqué dans la partie

précédente, il n'est cependant pas nécessaire de réaliser un cristal photonique tridimensionnel.

On peut se contenter de con�ner la lumière par re�exion interne totale dans une ou plusieurs

direction a�n de réduire la dimensionnalité du problème.

Plusieurs types de microcavités ont été développés sur ce modèle, qui ont atteint des ré-

sultats remarquables en termes de facteur de qualité et de volume de con�nement. Parmi elles

on peut citer les micropiliers ou les cristaux photoniques 2D (CP2D), qui ont tous deux été

étudiés au cours de cette thèse. Nous nous contenterons cependant d'une présentation brève

de ces derniers, étant donné que nous ne montrerons pas dans ce manuscrit de résultat obtenu

à partir de ce type de systèmes. La description des micropiliers fera l'objet de la partie suivante.

Les cristaux photoniques 2D, souvent abrégés cristaux photoniques (CP) dans la littérature,
sont obtenus à partir d'une membrane d'un matériau semiconducteur, que l'on grave en suivant

un motif périodique. La lumière se propageant dans la membrane voit donc un arrangement

périodique de trous, dont l'indice (celui du vide !) di�ère de celui de la membrane (n = 3.3 dans

le cas de GaAs). Ce réseau de trous génère une bande interdite pour les photons, de la même

manière que les atomes d'un cristal pour les électrons. On peut alors fabriquer des modes de

cavité en introduisant par exemple un défaut dans le cristal. Dans le cas illustré �gure 2.15, il

s'agit d'une cavité de type H1, obtenue en omettant un motif dans un réseau hexagonal [82].

Ce type de systèmes se distingue par sa capacité à atteindre des volumes de con�nement

particulièrement réduits. Les calculs montrent que le volume e�ectif du mode de défaut peut

être aussi petit que 0.3
(
λ
n

)3
et des �gures de mérites associant un volume V = 0.43

(
λ
n

)3
et

un facteur de qualité Q = 2800 ont été enregistrées, correspondant aux facteurs de Purcell les

plus haut rencontrés à l'état solide (Fp = 490) [83].
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membrane 
suspendue cavité

DBR

Figure 2.15 � Cristal photonique 2D. La lumière est con�née dans le plan par

re�exion totale interne (�èche jaune). La cavité apparaît comme une modi�cation

de la périodicité du CP. L'utilisation d'un miroir supplémentaire sous la membrane

(DBR) permet d'augmenter la collection. Schéma issu de [82]

2.3.4 Micropiliers

Les micropiliers sont des structures cylindriques verticales, obtenues par gravure ionique

réactive (RIE pour Reactive Ion Etching) à partir d'une cavité planaire à miroirs de Bragg et

introduites pour la première fois par Jewell et. al. à la �n des années 80 [84]. Leurs dimensions

typiques sont d'une dizaine de micromètres de haut pour un diamètre de quelques microns.

Dans ces structures, les modes du champ sont con�nés latéralement par ré�exion totale

interne et verticalement grâce aux miroirs de Bragg. Ces objets associent donc aux propriétés

d'une cavité les caractéristiques d'un guide d'onde. Pour déterminer les modes de résonances de

ces structures, on peut e�ectuer une résolution numérique des équations de Maxwell, qui donne

une description exacte, ou suivre le modèle analytique développé par Gérard et. al. [85], dont

les solutions sont très proches de la réalité expérimentale. L'idée consiste à déterminer, dans un

premier temps, l'ensemble des modes guidés par le micropilier, en supposant sa longueur in�nie.

L'e�et du con�nement latéral se traduit alors par la modi�cation de l'indice de réfraction e�ectif

de chacun de ces modes. Les conditions de résonance de ces structures sont ensuite obtenues

à partir de celles de la cavité planaire en remplaçant, pour chaque mode guidé, l'indice du

milieu par l'indice e�ectif du mode considéré. La �gure 2.17, issue de [85], montre l'excellent

accord obtenu entre cette modélisation et les valeurs obtenues expérimentalement. On notera

également sur ce graphe, que l'énergie des modes résonnants est d'autant plus grande (ce qui

correspond à un décalage vers le bleu) que le rayon du micropilier diminue, traduisant le fait

que plus le mode est con�né, plus son indice e�ectif diminue.

Une autre conséquence de la réduction du diamètre est une diminution du facteur de qualité.

Ce phénomène est particulièrement remarquable pour des micropiliers de diamètres inférieurs
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1 µm10 µm

Figure 2.16 � Image MEB d'une matrice de micropiliers et zoom sur l'un d'entre

eux. Images réalisées au LPN et au CEA-Grenoble.

Figure 2.17 � Energie de con�nement des modes en fonction du dia-

mètre du micropilier (par rapport à la résonance de la cavité planaire).

L'ajustement théorique est obtenu à partir du modèle développé dans

[85].

à 4µm et s'explique par une augmentation de l'in�uence de la rugosité des �ancs au fur et à

mesure que l'on réduit le diamètre du micropilier, qui provoque la di�usion des photons hors

de la cavité. Il est possible de modéliser ce phénomène assez simplement en introduisant un

facteur de qualité e�ectif associé aux pertes par di�usion [86]. On dé�nit alors le facteur de
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qualité d'un pilier de diamètre a d'après

1
Q(a)

=
1

Qint
+

1
Qdiff (a)

(2.20)

où Qint est le facteur de qualité intrinsèque de la cavité planaire et Qdiff est calculé à partir de

l'intensité du champ au bord du pilier et du rayon. Qualitativement, la dégradation du facteur

de qualité avec la réduction du diamètre est expliquée par le fait qu'aux petits diamètres, le

mode fondamental n'est plus parfaitement con�né. A l'interface di-électrique/air, le champ est

donc d'autant plus grand que le pilier est petit, ce qui augmente le couplage aux modes de

pertes. La �gure 2.18 montre l'accord entre ce modèle et les valeurs expérimentales obtenues

dans [86].

Figure 2.18 � Evolution du facteur de qualité en fonction du diamètre.

Extrait de [86]

Le dilemme de l'e�cacité

Le dernier paramètre qu'il faut considérer avec attention est l'e�cacité du dispositif, qui

détermine notamment le potentiel applicatif de ces objets. Dans un système idéal ou l'émetteur

est parfaitement couplé à une cavité de �nesse in�nie, aucun photon ne sort du système ! Si

l'on veut pouvoir utiliser les ressources d'un tel système il est donc nécessaire qu'il fuie un peu

vers l'extérieur. On distingue alors deux types de pertes, les "bonnes" et les "mauvaises", qui

correspondent à celles pour lesquelles on peut récupérer les photons et celles où les photons sont

perdus. Pour dé�nir complètement l'e�cacité d'une source de photon unique, c'est à dire le

rapport entre les photons collectés et le nombre de photons émis, il faut donc prendre en compte

trois paramètres : la fraction des photons émis dans le mode de cavité, le degré de couplage du

mode guidé aux modes de pertes non-collectés et le recouvrement de son diagramme en champ

lointain avec l'ouverture du détecteur ou de tout objet avec lequel il doit interagir (�gure 2.19).

� Dans une microcavité réelle, il est évident que les photons émis par la boîte quantique ne le

sont pas exclusivement dans le mode de cavité. On observe que les photons sont également

émis, avec un taux noté γ, dans un continuum de modes de pertes. Or, contrairement à ce

que l'on pourrait attendre de prime abord, il a été observé que la cavité n'in�uence que

30



2.3. MICROCAVITÉS OPTIQUES

très peu la dynamique d'émission d'une boîte quantique hors résonance : l'expérience

montre que le temps de vie d'une boîte quantique désaccordée est identique à celui

d'une boîte quantique dans la matrice homogène (Γlibre = γ)[87]. En d'autres termes,

la dynamique d'émission dans les modes de pertes n'est pas inhibée. Ce dernier point

peut être compris intuitivement par le fait que le mode de cavité ne contrôle qu'un angle

solide restreint. Les photons émis hors de ce cône ne "sentent" donc pas la cavité. On

dé�nit alors le coe�cient de couplage au mode β, qui donne le rapport entre le nombre de

photons émis dans le mode d'intéret et le nombre total de photons émis dans l'ensemble

des autres modes, pour une boîte quantique résonnante avec le mode de cavité

β =
FΓlibre

FΓlibre + γ
(2.21)

avec FΓlibre le nombre de photons émis dans le mode de cavité et γ le nombre de photons

émis dans les modes de pertes. Dans le cas des micropiliers, l'équation 2.21 se simpli�e

�nalement en

β =
Fγ

Fγ + γ
=

F

F + 1
(2.22)

Comme attendu, β est d'autant plus grand que F est important, ce qui signi�e que

plus le facteur de Purcell est grand, plus la cavité canalise les photons émis par la boîte

quantique. Dans la limite théorique d'un facteur de Purcell in�ni, le couplage au mode

est alors de 100%. Cette propriété est particulièrement importante pour réaliser des

lasers à bas seuils. En e�et, bien que l'émission spontanée dans le mode de la cavité soit

indispensable pour déclencher l'e�et laser, l'émission dans les modes de pertes implique

une augmentation du taux de pompage nécessaire pour atteindre le seuil.

Ce résultat peut être généralisé pour un désaccord ∆ = ω−ω0 quelconque entre la boîte

quantique et le mode de cavité, dans le cas où la largeur spectrale associée à la transition

atomique est négligeable devant la largeur associée au mode de cavité (Γlibre << κ). En

introduisant la fonction lorentzienne L(∆) = 1
1+∆2/κ2 qui donne la densité d'états dans

le mode de cavité, on obtient

β(∆) =
FL(∆)

FL(∆) + 1
(2.23)

� Comme nous l'avons vu, lors de la propagation du mode con�né le long du micropilier, les

rugosités de surfaces sur les �ancs du micropiliers ont pour e�et de di�user les photons

à l'extérieur de la cavité. Ces pertes sont mesurées au moyen du facteur de qualité par

le rapport Q/Q0.

� En�n, lorsqu'une onde rencontre un obstacle (qui se manifeste ici par un changement

d'indice brutal à la surface micropilier/vide) sa densité est modi�ée par le phénomène de

di�raction. On obtient alors un diagramme du rayonnement en champ lointain, qui varie

avec la taille et la forme de l'objet. On note χcav la fraction des photons qui recouvre l'ou-

verture du détecteur. Un des atouts principaux des micropiliers concerne justement leur

diagramme en champ lointain particulièrement directif. En e�et, les résultats obtenus à

partir d'expériences résolues en angle ont montré que la di�raction, pour des micropiliers

circulaires de diamètres supérieurs à 2µm, reste contenue dans un cône d'angle inférieur

à 10◦ [88]. Dans le cas de notre expérience par exemple, le diagramme d'émission du
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mode fondamental est entièrement contenu dans le cône de détection de l'objectif (cf.

partie 3).

On obtient donc la dé�nition suivante de l'e�cacité, où l'on a fait l'hypothèse que les photons

di�usés par les modes de pertes ne sont pas collectés (approximation vraisemblable d'après [88])

ε = β
Q

Q0
χcav (2.24)

β

Q/Q 0

χcav

Figure 2.19 � Schéma des paramètres intervenant dans l'e�cacité d'une

source de photons uniques. Le triangle représente une boîte quantique.

On peut alors mettre en évidence le dilemme suivant. Habituellement, la stratégie adoptée

pour réaliser des échantillons de fort facteur de Purcell, consiste à partir de cavités planaires de

plus grand facteur de qualité intrinsèque possible, pour obtenir après gravure, des micropiliers

qui présentent encore des facteurs de qualité de quelques milliers aux diamètres proches du

micron. Or on s'aperçoit que la dégradation du facteur de qualité avec la réduction du diamètre

est d'autant plus importante que la valeur intiale du facteur de cavité de la cavité planaire est

grand (voir [89]). En d'autres termes, le prix à payer pour avoir un facteur de Purcell important

(grand facteur de qualité pour un petit volume e�ectif) est un mauvais rapport Q/Q0. Il faut

donc aujourd'hui faire face au dilemme entre augmenter β ou Q/Q0, alors qu'on les souhaiterait

tous deux le plus proches possible de un. Il est d'ailleurs intéressant de noter, qu'à ce jour, les

meilleurs e�cacités mesurées sur des micropiliers (ε = 44%) ont été obtenues pour des facteurs

de Purcell relativement modeste (F = 3) [48].
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Caractérisations optiques
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A�n de sonder les propriétés optiques de boîtes quantiques individuelles, il faut disposer

d'un montage expérimental possédant une excellente résolution à la fois spatiale et fréquen-

tielle : d'une part pour exciter un nombre restreint de boîtes quantiques, et d'autre part pour

pouvoir les distinguer les unes des autres. Par ailleurs, l'étude de leur dynamique requiert de

pouvoir détecter des photons avec une résolution temporelle supérieure au GHz. On présente

donc dans ce chapitre l'expérience de micro-photoluminescence (micro-PL) qui a été entière-

ment réalisée au cours de cette thèse, ainsi que les expériences préliminaires qui permettent de

caractériser un échantillon de boîtes quantiques en cavité.
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3.1 Dispositif expérimental

La �gure 3.1 présente le schéma expérimental que nous avons utilisé, où l'on peut recon-

naître les di�érents éléments d'un montage typique de micro-PL : dans la partie gauche, les élé-

ment d'excitation (lasers, diodes), à droite, l'échantillon dans son environnement cryogénique,

en haut les éléments de détection (monochromateur, caméra CCD, photodiode à avalanche) et

en�n en bas les éléments liés à la mesure de puissance et au positionnement du faisceau laser

(système de visualisation et platines piézo-électriques).
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Figure 3.1 � Schéma du montage expérimental.

3.1.1 Cryostat à doigt froid

Pour étudier le spectre discret d'émission d'une boîte quantique il faut vaincre l'agitation

thermique et donc travailler à basse température. Pour ce faire, notre échantillon est placé

dans un cryostat refroidi à l'helium liquide à une température minimale de 4.2 K. Le cryostat

utilisé pour l'ensemble des expériences présentées dans ce mémoire est présenté à la �gure

3.2. Il s'agit d'un cryostat à circulation d'hélium continue fabriqué chez Oxford Instrument,

qui ne possède pas de réservoir propre. L'hélium liquide est amené via une canne de transfert

depuis un vase en contact avec le sol vers un échangeur de chaleur situé près de l'échantillon.

Le gaz produit est ensuite récupéré et stocké pour être re-compressé. Le �ux d'helium peut

être contrôlé au moyen d'une valve pointeau située sur la canne de transfert et en ajustant la
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3.1. DISPOSITIF EXPÉRIMENTAL

pression dans le vase entre 100 à 500 mbar. Un thermomètre et un thermocouple, asservis par

un contrôleur de température, permettent d'ajuster la température entre 4.2 et 180 K à 0.1 K
près. La dilatation thermique est faible ( < 100nm/K), ce qui permet de conserver un bon

alignement pour des variations de températures de quelques kelvins.

Figure 3.2 � Schéma du cryostat à doigt froid utilisé dans notre expérience.

L'échantillon est placé dans une chambre sous vide sur le doigt froid. Étant donné que le

refroidissement se fait par contact thermique, le choix de la "colle" utilisée pour �xer l'échan-

tillon est primordial. Nous avons utilisé une laque d'argent, qui présente une bonne conductivité

thermique.

L'accès optique se fait par une fenêtre circulaire de 10 mm de diamètre et de 0.5 mm

d'épaisseur située à la verticale de l'échantillon. Une seconde fenêtre située sous l'échantillon

permet d'envisager des expériences en transmission. L'objectif doit être disposé hors du cryostat

à une distance minimale de quelques mm de la surface de l'échantillon, ce qui limite le choix de

la focale et de son ouverture numérique. L'objectif que nous avons utilisé est un Olympus LMPL

dont la distance de travail est de 8.1 mm optimisé pour l'infra-rouge, et doté d'une ouverture

numérique O.N = 0.4. Le grossissement ainsi obtenu est de 20×. Cet objectif est monté sur

des platines piezo-électriques de marque Thorlabs o�rant une précision de positionnement de

50 nm, et contrôlables informatiquement.

En termes de vibrations mécaniques, un système de ressorts permet de découpler partiel-

lement le cryostat du vase d'Hélium auquel il est connecté. Le résultat o�re une très bonne

stabilité.

En�n, le contrôleur de température a été interfacé informatiquement au moyen d'un pro-

gramme Labview a�n de pouvoir réaliser des balayages en température automatisés.
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3.1.2 Excitation optique

Excitation non-résonnante

Comme nous l'avons vu, les boîtes quantiques InAs/GaAs émettent dans le proche infra-

rouge autour de 900 nm environ. Pour réaliser une excitation non-résonnante tout en minimi-

sant l'absorption par les miroirs de Bragg, le système est pompé dans la couche de mouillage, à

une énergie légèrement inférieure à celle du gap de GaAs, soit à une longueur d'onde légèrement

supérieure à 817 nm (voir �gure 2.9). Pour ce faire on dispose de deux sources, l'une émettant

en régime continu, l'autre en régime pulsé.

La source continue est une diode laser émettant à 825nm, dont l'intensité et la température

sont contrôlés par un contrôleur Thorlabs ITC 502. Dans le régime de fonctionnement usuel,

la puissance de sortie est de 60mW . On utilise un jeu de densité optiques couplé à un système

lame demi-onde/polariseur pour obtenir un ajustement précis de la puissance d'excitation.

La source pulsée est un laser Titane-Saphire solide, à blocage de modes, de modèle Tsunami

fabriqué par Spectraphysics fonctionnant entre 650 à 980 nm. La longueur d'onde d'émission

peut être variée continûment à l'aide d'un �ltre de Lyot biréfringent disposé à l'intérieur du

laser et actionné au moyen d'une vis micrométrique. La courbe de gain présente un maximum

autour de 800 nm.

Le barreau de Ti :Sa est pompé par un laser YAG doublé (Millennia Xs J) émettant à

532 nm et délivrant une puissance de sortie maximum de 10 W . En �xant la pompe à 9 W on

obtient, à la sortie du Tsunami, une puissance de ∼ 1.5 W à 825 nm. La lumière est ensuite

couplée dans une �bre optique monomode pour être amenée jusqu'à notre table optique. Nous

verrons dans la section 3.3 comment on utilise cette �bre pour générer un spectre "blanc" à

partir de l'émission du Ti :Sa.

Le taux de répétition des impulsions ainsi générées est de 80 MHz, soit une impulsion toute

les 12.2 ns. Le blocage de mode est assisté par un modulateur acousto-optique, qui introduit

des pertes modulées dans le temps à la fréquence de répétition du laser. On obtient de cette

manière l'accord de phase entre les di�érents modes longitudinaux de la cavité, qui permet de

créer un pulse unique circulant dans la cavité. La largeur temporelle de ces impulsions varie

entre une et quelques dizaines de pico-secondes. Cette valeur peut être optimisée au moyen

d'un interféromètre de Gires-Tournois, qui permet de compenser la dispersion de la vitesse

de groupe induite par les éléments optiques de la cavité. Pour obtenir le meilleur réglage,

on utilise un cristal doubleur situé en sortie de laser. En e�et, pour une puissance moyenne

identique, l'e�cacité de la génération d'une seconde harmonique dépend de la puissance crête

d'une impulsion. En maximisant l'e�cacité du doublage à puissance moyenne constante, on

minimise la durée d'un pulse.

Excitation résonnante, ou quasi-résonnante

Nous disposons également d'une source continue accordable en fréquence entre 900 et

960 nm utilisable pour des excitations résonnantes, ou quasi-résonnantes. Il s'agit d'une diode
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DL100 de marque Toptica, délivrant une puissance de sortie maximum de 45 mW . Son principe

de fonctionnement di�ère légèrement d'une diode standard et combine l'utilisation d'une diode

laser et d'un réseau de di�raction qui permet notamment de sélectionner une longueur d'onde

précise. La �nesse de l'ensemble du système est augmentée par rapport à une diode usuelle et

atteint 1 MHz (valeur fournie par le constructeur) contre ∼ 100 MHz dans le cas standard.

La DL100 possède en outre la capacité d'e�ectuer des scans sans sauts de mode sur une �ne

plage spectrale grâce à un système de cales piézo-électriques associé réseau. Cette particularité

sera plus particulièrement exploitée dans le chapitre 6.

3.1.3 Système d'imagerie

A�n de pouvoir se repérer sur la surface de l'échantillon, il est nécessaire de disposer

d'un système d'imagerie. Pour ce faire on utilise une LED infrarouge à large bande spectrale

(désignée sous le nom de "lampe blanche" sur la �gure 3.1), dont on collimate le faisceau, qui

est ensuite intégré sur l'axe optique au moyen d'une lame 50/50. On éclaire ainsi la surface de

l'échantillon dans le champ vu par l'objectif. L'image de l'échantillon obtenue est alors envoyée

sur une caméra de visualisation avec un grossissement G �xé par le rapport des focales de

l'objectif et de la lentille utilisée devant la caméra. On obtient G ∼ 1000, ce qui nous permet

d'observer les détails de la surface de l'échantillon à l'échelle micrométrique et d'identi�er les

micropiliers. La caméra utilisée est une WAT-120N du constructeur WATEC.

10 µm

Figure 3.3 � Image d'une matrice de micropiliers telle

qu'elle apparaît sur notre écran de visualisation.

L'image présentée à la �gure 3.3 montre une matrice de micropiliers observée sur notre

échantillon. Chaque matrice est constituée de 24 piliers dont les diamètres varient entre 1 et

6µm. La taille du spot laser à la surface de l'échantillon est évaluée à ∼ 3 µm.

3.1.4 Éléments de détection

Les photons émis sont ensuite envoyés dans un spectromètre qui di�racte la lumière et étale

les longueurs d'onde. On peut alors observer l'intensité en fonction de la longueur d'onde sur

une caméra CCD, ou étudier leur dynamique au moyen d'une photodiode à avalanche (APD).
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Spectromètre

Le spectromètre que nous utilisons est THR1500 mis au point par Jobin-Yvon. Il s'agit d'un

spectromètre à très haute résolution, de distance focale F = 1500 mm capable de fonctionner

en simple ou double passage. L'ouverture étant de F/12, soit environ 5◦, on utilise une lentille

d'entrée de focale f = 100 mm, qui nous permet d'optimiser la résolution à partir du diamètre

du faisceau incident (∼ 10 mm). L'ouverture des fentes est �xée à 20 µm.

On utilise principalement un réseau holographique de 1200 traits, blazé à 750 nm, dont la

transmission est optimisée dans le proche infrarouge (environ 50% à 900 nm en lumière non

polarisée). On peut évaluer le pouvoir de résolution Rtheo du réseau, qui s'écrit

Rtheo = k.N.m (3.1)

où k est l'ordre de di�raction, N le nombre de traits gravés sur la surface totale du réseau, et

m correspond au nombre de passages. On trouve Rtheo = 132000, soit une résolution spectrale

d'environ 0.006 nm à 900 nm. Un second réseau de 1800 traits qui augmente la résolution

d'un facteur 3/2 peut également être utilisé si nécessaire. Sa transmission est cependant moins

élevée (∼ 20%).

La résolution expérimentale est obtenue à partir de la �gure 3.4 en mesurant la largeur à

mi-hauteur d'une raie dont la largeur naturelle est bien inférieure à la résolution. C'est le cas

ici pour cette raie laser obtenue à partir de la DL100 à 930 nm, d'où l'on déduit la résolution de

notre montage ∆λ = 0.009 nm (soit 13 µeV ). Cette valeur est cohérente avec nos prédictions
théoriques.
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Figure 3.4 � Raie d'émission de la diode laser DL100 à 930nm mesurée sur la CCD

après le passage dans le spectromètre. La largeur à mi-hauteur donne la résolution

expérimentale du montage.

On porte également à l'attention de l'expérimentateur qui lira ces lignes, qu'une bonne

stabilité de la température de la pièce est nécessaire lorsque l'on utilise des spectromètres de

cette taille. En e�et, nous avons pu mettre en évidence des déplacements de raies de quelques

centièmes de nano-mètres corrélées aux variations de températures au cours d'une journée. En
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d'autres termes, un instrument de cette taille est sensible aux dilatations thermiques liées à

des changements de températures dans la pièce de quelques degrés seulement !

Finalement, on donne la transmission globale entre les fentes d'entrée et de sortie pour

un faisceau non polarisé. A 900nm, la mesure donne 35%, et prend en compte le réseau et

les miroirs qui constituent le spectromètre. Ce résultat est notamment utile lors des phases

d'alignement, et permet de s'assurer qu'aucune autre perte ne vient s'additionner.

Caméra CCD

Placée en sortie de spectromètre, on trouve la caméra CCD (pour Charge Coupled Device).

L'ensemble des spectres présentés dans ce mémoire ont été obtenus sur une Pixis 100 de Prin-

cetown Instrument, refroidie par e�et Peltier à −35◦C. Son capteur contient 1340× 100 pixels

et chaque pixel mesure 20µm× 20µm. On obtient donc, lorsque l'on place la caméra en sortie

du spectromètre, une fenêtre spectrale d'environ 10 nm. Son e�cacité quantique est de 25%
dans le proche infrarouge (�gure 3.5).

Figure 3.5 � Rendement quantique de la camera CCD en fonction de la longueur

d'onde. En rouge, notre modèle. Données constructeur

On distingue deux sources de bruit sur une caméra CCD. La première est associée au

transfert des photo-électrons et est générée par le registre de lecture et l'ampli�cateur de

sortie. On parle de bruit de lecture. Il est indépendant du temps, mais dépend de la vitesse

de lecture. Nous avons choisi une cadence de transfert de 100 kHz a�n d'en minimiser l'e�et.

Nous mesurons ∆lect = 4.2 ± 0.05 e − rms, valeur légèrement supérieure à celle annoncé par

le constructeur (2.5 e − rms). La seconde source de bruit est associée au courant d'obscurité
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et dépend du temps d'intégration. Nous mesurons, à −35◦C, un courant de 0.003 e/pix/s,

qui se compare bien avec la valeur annoncée par le constructeur à −80◦C (0.002 e/pix/s). On
constate cependant une certaine inhomogénéité (> 100%) à la surface du capteur.

Photodiode à avalanche

Pour réaliser les mesures résolues en temps, on dispose d'une photodiode à avalanche (APD)

id100−20 produite par id -Quantique. L'APD dispose d'un capteur en silicium sensible à un très

petit nombre de photons, caractéristique indispensable pour étudier la dynamique d'émission

associée à une transition isolée. Malheureusement, si son rendement quantique est remarquable

dans le visible (jusqu'à 35%), celui-ci chute dans le proche infra-rouge et ne représente plus

que 4% à 900nm, rendant certaines mesures délicates. D'autre part, elle présente une bonne

résolution temporelle(∼ 40ps) et un temps mort réduit (∼ 45ns).

En�n, l'APD est associée à une carte de comptage Becker&Hickel SPC-630, qui mesure

l'intervalle de temps entre deux événements. Le principe repose sur la combinaison d'un conver-

tisseur temps/amplitude (TAC pour Time to Amplitude Converter) et d'un analyseur multi-

canaux (ADC pour Analog to Digital Converter) qui numérise les tensions. Lorsqu'un signal

de départ est donné, le TAC déclenche une rampe de tension. Au moment ou le signal de �n

est détecté, la tension correspondant au temps écoulé est relevée et numérisée. Ce résultat est

alors enregistré en incrémentant le canal correspondant au temps mesuré.

3.2 Caractérisation optique et expériences préliminaires

3.2.1 Description de l'échantillon

L'échantillon dont sont issues les données présentées dans ce mémoire a été fabriqué au La-

boratoire de Photonique et de Nanostructures (LPN), à Marcoussis. Il s'agit d'un échantillon de

boîte quantiques InGaAs/GaAs, obtenues par croissance auto-organisée dans un bâti d'épitaxie

par jet moléculaire, recuites à 835◦C et dont la densité est estimée à 2.5 × 109 BQ/cm2. Ces

boîtes quantiques sont insérées au centre d'une cavité-λ de type fabry-pérot réalisée à partir

de matériaux semiconducteurs. Les miroirs du haut et du bas sont constitués respectivement

d'une alternance de 28 et 32 couches d'Al0.95Ga0.05As et d'Al0.1Ga0.9As. Le résultat forme une

cavité symétrique de facteur de qualité Q0 = 14000, la di�érence entre le nombre de couches

du haut et du bas permettant de compenser la di�érence d'indice entre l'air et le GaAs sur

lequel repose la base du micropilier. On notera que, le plus souvent, cette con�guration n'est

pas souhaitée. En e�et, dans ce cas, la moitié des photons est émise en pure perte dans le

substrat de GaAs, ce qui peut facilement être évité en augmentant la ré�ectivité du miroir

du bas (cavité asymétrique). Ce choix est en réalité motivé par un autre objectif : mettre en

évidence la ré�exion induite par une boîte quantique unique. Ce point sera développé plus en

détail dans le chapitre 6. Les micropiliers sont ensuite obtenus par gravure ionique réactive. Le

motif utilisé pour réaliser le masque de gravure permet d'obtenir un échantillon de micropiliers

présentant des diamètres compris entre 1 et 6 µm (voir �gure 3.3).
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Dans la pratique, la résolution spatiale du montage (∼ 3 µm) permet d'adresser sélecti-

vement un seul micropilier, contenant lui-même plusieurs dizaines de boîtes quantiques. Nous

verrons dans la partie suivante, qu'il est malgré tout possible d'étudier l'in�uence de la ca-

vité sur une boîte quantique unique à partir de cet échantillon. Les résultats établis dans ce

mémoire montrent toutefois qu'il est nécessaire de tenir compte de l'in�uence des émetteurs

additionnels présents dans la cavité. En dé�nitive, les di�érences entre le paradigme atomique

et le système étudié peuvent être résumé comme sur la �gure 3.6.

a) b) c)

Figure 3.6 � a) Système modèle : un système à deux niveaux dans une cavité

monomode. b) Cas idéal d'une boîte quantique semiconductrice unique dans une

cavité monomode. Le système di�ère par la présence d'états excités supplémentaires

et une plus grande décohérence, associée à l'in�uence du réseau environnant. c)

Système réel : un ensemble de boîtes quantiques dans une cavité monomode.

3.2.2 Expérience de micro-photoluminescence

La �gure 3.7 montre un exemple de spectre de photoluminescence des boîtes quantiques

obtenu sur un micropilier de 1.8 µm. L'expérience est réalisée pour deux puissances de pompe

di�érentes, dans des conditions d'excitation continue et non-résonnante, à 4 K. A�n d'augmen-

ter la lisibilité, l'intensité est multipliée par trois aux longueurs d'onde inférieures à 920 nm

(repère en pointillés noir). La luminescence des boîtes quantiques se traduit par un ensemble

de raies �nes réparties entre 880 à 930 nm, qui forment la raie inhomogène. Cette distribution

spectrale est une illustration directe des variations de tailles entre les boîtes quantiques au

sein d'un même échantillon. En e�et, de manière générale, plus une boîte quantique est grande

plus son émission est décalée vers l'infrarouge. A forte puissance (courbe bleue) on observe

le chargement des niveaux excités, qui se traduit par une augmentation du nombre de raies

visibles. A faible puissance, le nombre de raies permet de donner une estimation du nombre de

boîtes quantiques (∼ 100 dans notre cas).

Pour obtenir le couplage d'une boîte quantique unique avec la cavité, on réalise une sélec-

tion spectrale en "préparant" les cavités de telle sorte que le mode fondamental soit situé dans
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Figure 3.7 � Spectre de photoluminescence de la raie inhomogène à 4K avec un

agrandissement de la zone d'intérêt (insert). On peut identi�er le mode fondamen-

tal de la cavité (C), ainsi que les excitons (X) et bi-excitons (XX) de deux boîtes

quantiques a et b.

la queue de la raie inhomogène. L'encadré de la �gure 3.7 montre alors que seules quelques

boîtes quantiques sont spectralement proches de la cavité à 930 nm. D'autre part, a�n de

minimiser la probabilité de coupler un état excité de boîte avec le mode de cavité, on choisit

le coté basses énergies (grandes longueurs d'onde).

Penchons nous un peu plus sur l'agrandissement aux grandes longueurs d'onde. Pour iden-

ti�er plus précisément la nature des raies que l'on observe, on réalise une montée en puissance

dont le résultat est reporté à la �gure 3.8. Deux comportements se distinguent. Dans le pre-

mier cas (X), l'intensité suit une progression linéaire avec la puissance, typique de l'exciton,

et sature pour P ' 150µW lorsque l'on injecte en moyenne un exciton par temps de vie de

la boîte. Dans l'autre cas, l'intensité suit une évolution quadratique, qui est la signature du

biexction (la plage de puissance limitée empêche d'observer une saturation qui est, là aussi,

attendue). On peut alors identi�er les raies comme indiqué où Xa et Xb correspondent à deux

raies de type excitoniques et XXa,b sont les biexcitons associés. On note que, dans notre cas,

le biexciton est décalé vers le bleu d'environ 1.5 nm, ce qui est cohérent avec le résultat donné

dans [90], obtenus sur le même type d'échantillons.

Remarque : En réalité nous ne pouvons pas ici a�rmer avec certitude que XXa corres-
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pond à Xa. Nous nous basons ici sur la comparaison de l'énergie de liaison entre l'exciton et

le biexciton mesurée sur nos spectres (∆λX−XX ' 1 nm) avec les valeurs observées dans la

littérature pour des boîtes similaires [46]. En toute rigueur, il faudrait réaliser des mesures de

corrélations croisées pour pouvoir conclure qu'il s'agit de deux transitions d'une même boîte.

De même, il est possible que Xb ne corresponde pas à l'émission d'une seconde boîte mais

à l'émission, décalée en fréquence, de la boîte a dans le cas où celle-ci possède une charge

excédentaire. Là encore, une expérience de corrélations permettrait de trancher de manière

dé�nitive.

1400

1200

1000

800

600

400

200

In
te

ns
ité

 (n
b 

cp
s/s

ec
)

200150100500
Puissance (µW)

X

XX

Figure 3.8 � Evolution de l'intensité de PL en fonction de la puissance

d'excitation pour l'exciton (X) et le biexciton (XX).

Il est ensuite possible de modi�er le désaccord entre la boîte quantique et la cavité en jouant

sur la température. La �gure 3.9 montre le résultat d'une variation de température de 30K sur

la position spectrale des boîtes quantiques et du mode de cavité. On observe une variation très

di�érente, qui permet ici de réaliser l'accord spectral de Xa pour une température de 19.5 K.

Ce phénomène, bien que parfaitement connu [91, 92, 93], est tout à fait fondamental, puisqu'il

montre que l'on peut commuter entre les situations à résonance et hors résonance de manière

simple et réversible. Il s'agit d'un avantage considérable pour étudier les e�ets d'une cavité sur

un émetteur. En�n, on pourra remarquer, sur cette même �gure, une exaltation de l'émission

de la boîte quantique au passage à résonance, qui illustre l'in�uence de la cavité. Bien entendu,

nous devrons séparer la contribution géométrique de la modi�cation du taux d'émission pour

extraire une valeur du facteur de Purcell (voir chapitre 4).

Comme il a déjà été dit, l'importance de l'e�et Purcell dépend de l'accord spectral, mais

aussi du couplage spatial entre l'émetteur et la cavité. Or s'il est possible de trouver un candidat

qui satisfasse les critères de couplage spectral par des mesures de micro-PL, rien n'indique a

priori, qu'il soit spatialement bien positionné. Dans la pratique, la probabilité est même très

faible au contraire. La recherche d'un candidat qui satisfasse les deux critères est donc une

étape longue et fastidieuse, qui nécessite beaucoup de patience. Plusieurs groupes ont proposé
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Figure 3.9 � Evolution des longueurs d'onde d'émission des boites Xa et Xb et du

mode de cavité, en fonction de la température. La ligne blanche indique la tempé-

rature à laquelle est obtenu le spectre du haut. L'intensité (en nombre de coups par

seconde) est codée en couleur. On indique également que l'échelle des température

n'est pas rigoureusement linéaire.

des stratégies di�érentes pour résoudre ce problème et proposer un couplage déterministe à la

fois spectral et spatial. Des résultats convaincants ont été obtenus aussi bien pour des cavités

à cristaux photoniques que pour des micropiliers. Une revue de ces résultats est proposée en

appendice A.

3.3 Mesure du facteur de qualité

Dans un système solide, la mesure du facteur de qualité est compliquée par la présence du

milieu actif, susceptible d'introduire des pertes supplémentaires et dont il faut tenir compte.

Nous présentons ici le résultat obtenu à partir de deux méthodes di�érentes. La première

consiste à générer une lampe blanche à l'intérieur de la cavité à partir de l'émission des boîtes

quantiques. La seconde consiste à réaliser la spectroscopie de la cavité au moyen d'une source

extérieure.

3.3.1 Comment mesurer le facteur de qualité dans une expérience de micro-
photoluminescence

Dans une expérience de micro-PL sur un ensemble de boîtes quantiques en cavité, il était

jusqu'à très récemment admis que la cavité apparaît sous la forme d'une lorentzienne dont

la largeur re�ète le facteur de qualité Q du mode [85]. Ce résultat est pourtant loin d'être

évident : d'une part, la présence d'un milieu actif au sein de la cavité introduit des pertes
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3.3. MESURE DU FACTEUR DE QUALITÉ

supplémentaires, et d'autre part, il a été montré que la redirection géometrique de l'émission

spontanée, associée à l'e�et Purcell, peut modi�er la largeur mesurée [94].

On se propose donc ici d'observer l'in�uence de deux paramètres (température et puissance

d'excitation) sur la mesure du facteur de qualité, l'objectif étant de déterminer sous quelles

conditions une mesure �able du facteur de qualité peut être obtenue. La �gure 3.10 montre

l'évolution du "facteur de qualité apparent" Qapp mesuré sur un pilier de 4 µm de diamètre en

fonction de la puissance de pompe, pour quatre températures di�érentes, sous excitation conti-

nue. A 4 K, l'e�et de l'augmentation de la puissance est net et se traduit par une augmentation

du facteur de qualité apparent, qui atteint une valeur limite pour P = 700µW (cercles bleus).

Cette puissance correspond au seuil de transparence au delà duquel les boîtes quantiques sont

saturées et ne peuvent plus absorber. Ce résultat est compatible avec les valeurs de saturations

obtenues pour une boîte quantique unique (voir section 4.2). Nous mesurons donc la valeur du

facteur de qualité à partir de la valeur limite atteinte dans le régime des fortes puissances.
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Figure 3.10 � Evolution du facteur de qualité mesuré dans une expé-

rience de micro-PL en fonction de la puissance.

On peut également remarquer que le seuil de transparence est atteint de plus en plus tôt

au fur et à mesure que la température augmente. Il est possible de donner une explication

qualitative de ce phénomène en anticipant les résultats qui seront présentés à la section 4.2.

Nous mettrons alors en évidence que l'e�cacité du pompage dépend de la température. La

�gure 4.8 montre en e�et que la puissance requise pour saturer une boîte quantique est divisée

par 3 lorsque l'on passe de 5 à 35 K. Nous retrouvons ici un résultat similaire entre la courbe

obtenue à 4 K, pour laquelle le seuil de transparence est atteint autour de 700µW , et celle

obtenue à 30 K, où le seuil se situe vers 200µW , qui semble con�rmer cette hypothèse.

En�n, on constate que l'ensemble de ces données ne converge pas vers la même valeur et

que le facteur de qualité mesuré est d'autant plus grand que la température est importante.

Ce résultat étant par ailleurs accompagné d'un décalage de la position des modes vers les

grandes longueurs d'ondes (traduisant une modi�cation structurale de la cavité), nous avons

voulu con�rmer nos mesures au moyen d'une autre méthode.
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CHAPITRE 3. CARACTÉRISATIONS OPTIQUES

3.3.2 Comparaison avec une expérience de ré�ectivité

Génération d'un spectre blanc

En développant notre montage expérimental, nous souhaitions disposer d'un moyen pour ef-

fectuer des mesures de ré�ectivité, qui soit intégré à notre dispositif expérimental. Une première

idée consiste à utiliser de simples LED commerciales et constitue une solution bon marché. Ce-

pendant, à cause de la puissance d'émission limitée à quelques milli-Watt pour un spectre de

plusieurs dizaines de nanomètres, et du mauvais recouvrement entre les champs lointains de la

DEL et du pilier, il s'est avéré impossible de concilier un nombre de coups su�sant et l'inté-

gration au sein du dispositif déjà existant. Nous nous sommes donc tournés vers une solution

alternative originale, utilisant les propriétés non-linéaires d'une �bre optique.
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Figure 3.11 � Spectre laser collecté après passage dans une �bre optique pour

di�érente puissance. L'allure du spectre obtenu à P = 1µW (en noir) est identique

à celle que l'on peut mesurer avant la �bre.

En e�et, il a été montré en 1974, que les �bres optiques pouvaient être utilisées pour générer
des pseudo-continua à partir de pulses laser pico-seconde [95]. L'élargissement spectral du pulse

initial repose sur une modulation de phase due aux variations de l'indice de réfraction avec

l'intensité. On peut montrer que cet élargissement est proportionnel à la puissance d'excitation,

à la longueur de la �bre et qu'il dépend de la forme du pulse. La �gure 3.11 montre le résultat

obtenu avec notre laser Titane-Saphire à la sortie d'une �bre de 30 m. Le test est e�ectué pour

di�érente puissances, et montre un élargissement progressif lorsque l'on augmente la puissance.

On obtient �nalement, pour une puissance d'entrée d'une dizaine de milli-Watt, un spectre de

plusieurs nanomètres de large, accordable dans une large gamme de longueurs d'onde. On

dispose alors a priori d'un outil idéal pour réaliser nos mesures de ré�ectivité. Ce résultat

doit toutefois être tempéré par le fait que l'allure générale du spectre, fortement structurée et

parfois instable, peut compliquer la mesure.
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3.3. MESURE DU FACTEUR DE QUALITÉ

Confrontation des mesures

La �gure 3.12 montre un ensemble de spectres de ré�ectivité réalisés sur des micropiliers de

diamètres di�érents. On notera la bonne qualité des résultats que l'on peut obtenir par cette

méthode. Il est intéressant de noter que l'on ne retrouve que la position du mode fondamental,

ce qui est attribué au mauvais recouvrement du faisceau gaussien incident avec les modes guidés

d'ordres plus élevés du micropilier.
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Figure 3.12 � Spectres de ré�ectivité obtenus pour des piliers de 5.5, 4.5, 3.5, 3.1
et 2.9 µm et comparés au résultats obtenus en micro-PL. Résultats obtenus à 4 K.

On réalise alors la même expérience que précédemment, où le facteur de qualité apparent

est mesuré en fonction de la puissance et de la température. La �gure 3.13 reprend les données

précédentes, auxquelles on a ajouté le résultat des mesures en ré�ectivité. Les valeurs indi-

quées sont obtenues au moyen d'un ajustement lorentzien du spectre de ré�ectivité. Les barres

d'erreurs relativement importantes (10%) correspondent à l'incertitude liée à l'ajustement, no-

tamment due à une légère asymétrie spectrale entre les valeurs de ré�ectivité mesurées de part

et d'autre du mode de cavité.

L'insert montre que la puissance du laser incident n'a pas d'e�et notable sur la mesure,

ce qui indique que le seuil de transparence est déjà atteint. On constate également une aug-

mentation de Q avec la température, qui con�rme les résultats obtenus en micro-PL. Il serait

intéressant de mener une analyse quantitative de l'in�uence de la température sur la cavité à

miroir de Bragg pour voir s'il est possible d'expliquer cet e�et par la dilatation thermique des

matériaux ou leur changement d'indice.

En�n, on peut constater une erreur systématique d'environ 10% entre la valeur du facteur

de qualité mesurée en micro-PL et celle obtenue par ré�ectivité. Ainsi à une valeur de Q

mesurée en micro-PL correspond une valeur systématiquement supérieure de Q mesurée en

ré�ectivité. Des expériences complémentaires sont ici nécessaires pour déterminer l'origine de

cette di�érence. Il serait par exemple intéressant de comparer des mesures de micro-PL réalisées
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Figure 3.13 � Evolution du facteur de qualité en fonction de la puissance de pompe

pour quatre températures. Les courbes en traits plein correspondent aux mesures

e�ectuées à partir des spectres de micro-PL. Les courbes en pointillés correspondent

à la valeur moyenne mesurée en ré�ectivité. L'encadré montre que les mesures de

ré�ectivité ne dépendent pas de la puissance.

pour di�érentes longueur d'onde d'excitation a�n de déterminer par exemple l'in�uence de la

couche de mouillage.

Nous utiliserons donc dans la suite les valeurs de Q mesurées à partir des spectres de micro-

PL à forte puissance et à 4K, en gardant à l'esprit la possibilité d'une erreur de mesure aussi

grande que 10% de la valeur indiquée.

3.3.3 Mesure du facteur de qualité en fonction du diamètre

Pour �nir, on rapporte la mesure du facteur de qualité sur un ensemble de micropiliers, en

fonction de leur diamètre. Ces résultats sont rassemblés dans la �gure 3.14 et nous permettent

d'extraire le facteur de qualité de la cavité planaire Q0 ∼ 14000 (voir section 2.3.4). Si l'allure

générale est la même qu'à la �gure 2.18, on peut toutefois remarquer un comportement oscil-

latoire qui n'est pas décrit par le modèle présenté à la section 2.3.4. On constate en e�et que

dans la région des diamètres compris entre 2 et 4µm la valeur du facteur de qualité n'augmente

pas de manière monotone. Ce phénomène a d'abord été observé sur des piliers de diamètres

inférieurs au micron [96], puis plus récemment sur des micropiliers de diamètres plus grands

présentant un très haut facteur de qualité [89]. Pour comprendre l'origine de ce phénomène,

il faut revenir sur une approximation associée au modèle présenté que nous avons passée sous
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silence. En e�et, la description analytique de Rivera et.al. suppose qu'à chaque interface du

miroir de Bragg, un mode guidé ne se couple qu'à un autre mode guidé du même ordre dans

l'autre matériau, ce qui n'est pas rigoureusement exact. On montre alors, qu'en fonction de

la taille et du diamètre du pilier, la prise en compte du couplage du mode incident à un ou

plusieurs modes d'ordres supérieurs dans un modèle plus complet génère ce type d'oscillations

[96, 89].
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Figure 3.14 � Facteur de qualité en fonction du diamètre du micropilier

(mesuré par micro-PL).

3.4 Avant-propos concernant les chapitres 4 et 5

Les deux chapitres suivants sont consacrés à la mesure du facteur de Purcell. La méthode

historique correspond à celle présentée dans le chapitre 5 où la dynamique du système est

observée dans une expérience résolue en temps [3, 28]. Le chapitre 4 aborde de nouvelles

stratégies qui ont été proposées ces dernières années pour obtenir une évaluation du facteur de

Purcell à partir d'une expérience de micro-PL sous excitation continue [79, 97, 94]. Comme

il sera remarqué, ces techniques sont intéressantes à plus d'un titre, et notamment pour la

simple raison qu'elles ne nécessitent pas la mise en place d'un montage spéci�que coûteux.

Cette multiplicité des approches soulève donc la question de l'adéquation de ces méthodes

entre elles. L'objectif de ces deux parties est donc de répondre à cette question. Nous nous

proposons donc ici d'examiner chacune de ces méthodes et d'en comparer les résultats. Nous

chercherons également à déterminer les points forts et les points faibles de chacune et à dé-

terminer les limites dans lesquelles leur utilisation est pertinente.

L'ensemble des méthodes présentées ici repose sur la comparaison des propriétés d'émission

d'une boîte quantique dans les situations résonnante et non résonnante. Cette approche est va-

lable dans le cas des micropiliers, pour lesquels l'émission dans les modes de pertes (émission

non-résonnante) est comparable à celle dans la matrice solide (γ ' Γlibre, voir section 2.3.4).
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Dans ce cas, nous mesurons donc bien des exaltations du taux d'émission au sens de Purcell.

Dans tout autre système où cette condition n'est pas véri�ée, le facteur de Purcell ne peut pas

être estimé aussi simplement.

En�n, nous rappelons que la grandeur mesurée F , correspond à l'exaltation du taux d'émis-

sion pour une boîte quantique étant donné son couplage spatial avec le mode et sa largeur

spectrale. Dans le cas d'une boîte quantique in�niment �ne et au ventre du mode de la cavité,

on a F → Fp
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Chapitre 4

Mesure de l'e�et Purcell sous

excitation continue

Contents

4.1 Manifestation de l'e�et Purcell dans une expérience typique de

photoluminescence en continu . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 52

4.1.1 Approche qualitative . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 52

4.1.2 Modélisation d'une boîte quantique en cavité . . . . . . . . . . . . . . 52

4.1.3 Ajustement des données . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 55

4.2 Mesures des taux de pompage à saturation . . . . . . . . . . . . . . 57

4.3 Mesures des intensités de saturation . . . . . . . . . . . . . . . . . . 60

4.4 Intensité de photoluminescence à puissance de pompe �xée . . . . 63

4.5 Evaluation du rapport χcav/χleak . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 65

4.6 Conclusion . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 66

Dans une expérience sous excitation continue, seuls les états stationnaires du système sont

accessibles. Nous montrerons dans ce chapitre comment ces états peuvent être modi�és lors-

qu'une boîte quantique est couplée à une cavité dans le régime de Purcell. Nous verrons qu'il

est possible, à partir de l'analyse de la modi�cation du régime de saturation, d'obtenir des

informations quantitatives sur l'importance de l'e�et Purcell. Nous montrerons en�n que l'ef-

fet de la redirection géométrique peut être mis en évidence dans des expériences sous faible

excitation, et qu'il est possible de quanti�er les e�cacités de collection associées aux di�érents

modes d'échappement des photons.
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CHAPITRE 4. MESURE DE L'EFFET PURCELL SOUS EXCITATION
CONTINUE

4.1 Manifestation de l'e�et Purcell dans une expérience typique

de photoluminescence en continu

4.1.1 Approche qualitative

Pour se faire une idée intuitive de la signature de l'e�et Purcell lors d'une expérience en

continu, considérons le cas simple d'une boîte quantique réduite à un système à deux niveaux

(ce schéma sera complété par la suite). Dans ce cas, la saturation du système est atteinte

lorsque le taux de pompage égale le taux d'émission spontanée : la puissance rayonnée est alors

donnée par le taux d'émission spontanée. Lorsque la transition est résonnante avec le mode

de cavité, ce taux d'émission est exalté sous l'e�et Purcell. A la fois l'intensité rayonnée à

saturation et la puissance requise pour saturer le système augmentent donc par rapport au cas

désaccordé. D'autre part, nous avons vu que l'e�et Purcell a également pour e�et de rediriger

l'émission de la boîte quantique dans le mode de la cavité. Celui-ci étant, dans notre cas, mieux

collecté que les modes de pertes, l'e�cacité de collection est également améliorée dans le cas

résonnant.

Ainsi, lors d'une expérience en continu, on observe, au fur que l'on s'approche de la ré-

sonnance, à la fois une augmentation de la puissance requise pour saturer le système, et une

augmentation de l'intensité détectée, dont l'origine est à la fois dynamique et géométrique.

4.1.2 Modélisation d'une boîte quantique en cavité

Mode de cavité et modes de pertes

Le système peut être schématisé de la manière suivante (voir �gure 4.1). Une boîte quan-

tique est placée dans une cavité dont la résonance est proche de la transition excitonique (cf

Xa à la �gure 3.7). La boîte quantique est pompée de manière non résonnante à un taux r

puis se désexcite en émettant des photons via deux canaux, l'un correspondant au mode de la

cavité, l'autre à celui des modes de pertes. A grand désaccord, l'émission se fait essentiellement

via les modes de pertes. Au contraire, plus on se rapproche de la résonance, plus l'émission se

fait via le mode de la cavité, et ce d'autant plus que le facteur de Purcell est important.

Figure 4.1 � La boîte quantique (représentée par le triangle jaune) peut

se désexciter en émettant un photon soit par le mode de cavité (avec un

taux Γ), soit par les modes de pertes (avec le taux γ). Ces deux canaux

ont des probabilités de détection notées respectivement χcav et χleak.
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4.1. MANIFESTATION DE L'EFFET PURCELL DANS UNE EXPÉRIENCE
TYPIQUE DE PHOTOLUMINESCENCE EN CONTINU

La puissance rayonnée est collectée par notre objectif avec une e�cacité qui dépend du

diagramme en champ lointain de chaque mode. On note donc χleak et χcav les e�cacités de

collection associées aux modes de pertes et de cavité respectivement. Dans le cas des micropi-

liers, l'émission est fortement directive et on s'attend à ce que χcav soit très supérieure à χleak.

Au contraire, dans les cristaux photoniques, le rayonnement n'est pas nécessairement optimisé

en Γ (ie dans la direction normale au plan), et le couplage du mode de cavité à l'objectif de

microscope est alors nettement moins bon.

Dans tous les cas, l'intensité totale collectée correspondant à la recombinaison d'un exciton

s'écrit, pour un désaccord ∆ = ω−ω0 entre la boîte quantique et le mode de cavité, et un taux

de pompage r donnés

IX,det(∆, r) = I leakX (∆, r) + IcavX (∆, r), (4.1)

où

I leakX (∆, r) = χleakγpX(∆, r) (4.2)

est le taux de photons émis dans les modes de pertes et

IcavX (∆, r) = χcavΓ(∆)pX(∆, r) (4.3)

est le taux de photons émis dans le mode de cavité. pX est la population du niveau excitonique,

Γ(∆) (resp. γ) le taux d'émission de la boîte quantique dans le mode de cavité (resp. pertes),

et χcav (resp. χleak) l'e�cacité de collection du mode de cavité (resp. pertes).

En remplaçant dans l'équation 4.1, on obtient

IX,det(∆, r) = (χleakγ + χcavΓ(∆))pX(∆, r) (4.4)

Population des états stationnaires

A�n de prendre en compte la possibilité de peupler des états excités, nous modélisons notre

boîte quantique par un système à trois niveaux, comprenant l'état fondamental |G〉, l'état ex-
citonique |X〉 et l'état bi-excitonique |XX〉. Nous verrons que ce schéma est su�sant pour

décrire nos expériences dans le régime de puissances utilisé. Le système est décrit schémati-

quement à la �gure 4.2, avec γ et γXX les taux d'émission de l'exciton et du bi-exciton dans

les modes de pertes et Γ(∆) le taux d'émission de l'exciton via le mode de cavité en fonction

du désaccord. En introduisant le facteur d'exaltation F et la lorentzienne L(∆) = 1
1+∆2/κ2 ,

de largeur κ correspondant au pro�l de la cavité, on peut exprimer ce dernier de la façon

suivante 1 :

Γ(∆) = γFL(∆) (4.5)

On peut alors écrire l'évolution des populations des états fondamental, excitonique et biex-

citonique (respectivement pG, pX et pXX)

ṗXX = rpX − γXXpXX (4.6)

ṗX = γXXpXX + rpG − rpX − γXpX (4.7)

ṗG = γXpX − rpG (4.8)

1. On rappelle que Γlibre = γ (voir section 2.3.4)
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CHAPITRE 4. MESURE DE L'EFFET PURCELL SOUS EXCITATION
CONTINUE

Figure 4.2 � Système à trois niveaux incluant

l'exciton |X〉 et le biexciton |XX〉. r représente
le pompage, et γXX le taux d'émission du biex-

citon.

où γX = γ + Γ(∆)
On résout ces équations dans le régime stationnaire d'où l'on extrait la population du niveau

excitonique en fonction du taux de pompage :

pX(∆, r) =
1

1 + r
γXX

+ γ+Γ(∆)
r

(4.9)

Comme on peut le voir sur la �gure cette population suit une évolution linéaire à faible puis-

sance, sature pour une puissance critique, puis diminue aux fortes puissances, au fur et à mesure

que l'on charge le niveau bi-excitonique, pour �nalement tendre vers zéro.
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Figure 4.3 � Evolution de la population du niveau excitonique en fonc-

tion du taux de pompage. Cette population sature pour un taux de

pompage rsat, pour lequel l'intensité rayonnée est maximale.
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4.1. MANIFESTATION DE L'EFFET PURCELL DANS UNE EXPÉRIENCE
TYPIQUE DE PHOTOLUMINESCENCE EN CONTINU

4.1.3 Ajustement des données

Fonction d'ajustement

Pour obtenir l'intensité de luminescence de la raie excitonique, on veut séparer les photons

de cette transition du reste de la luminescence. Une idée naturelle consiste donc à ajuster

la raie de la boîte quantique au moyen d'une lorentzienne, de largeur γX . Or récemment, il

a été montré qu'une boîte quantique peut alimenter le mode de cavité, même lorsqu'elle est

désaccordée [98, 47], suggérant la nécessité d'un ajustement plus �n. On observe e�ective-

ment, sur l'ensemble de nos spectres (voir �gures 3.7, 3.9 et 4.5), la présence de photons émis

à la longueur d'onde de la cavité, même lorsqu'aucune boîte n'est spectralement accordée.

Nous verrons (voir chapitre 5) que dans notre cas, cette luminescence est due à un ensemble

d'émetteurs désaccordés et que l'in�uence de la boîte quantique d'intérêt est négligeable. On

peut cependant déjà pressentir ce résultat à partir des remarques suivantes. D'une part on

peut constater sur la �gure 3.9 que l'intensité dans le mode de la cavité n'est pas corrélée à

la position spectrale de la boîte quantique. Ainsi pour un même désaccord absolu, l'intensité

dans le mode n'est pas la même selon que la boîte est à plus grande ou plus petite longueur

d'onde, ce qui semble indiquer la présence d'émetteurs additionnels. Ce résultat est cohérent

avec la position de la raie inhomogène vers les plus basses longueurs d'onde, qui se rapproche

donc lorsque la température augmente. D'autre part, les résultats évoqués [98, 47] décrivent le

comportement d'une boîte unique en couplage fort avec la cavité dans le premier cas, et d'une

boîte de largeur spectrale supérieure à celle de la cavité dans le second. Notre boîte quantique

n'entrant pas dans le cadre de ces descriptions, nous avons choisi d'adopter un modèle plus

simple en négligeant la fraction éventuelle des photons émis à la longueur d'onde de la cavité.

On pourra cependant noter les tentatives récentes pour décrire un spectre de photolumines-

cence en tenant compte de ces mécanismes [99, 100], qui présentent pour l'instant toutes des

limites importantes.

La fonction d'ajustement que nous avons utilisé est donc la suivante, qui nous permet de

distinguer la boîte quantique du mode de cavité, même dans les cas très proches de la résonance.

I(ω) = IX(ω) + Icav(ω) (4.10)

où IX(ω) et Icav(ω) sont deux lorentziennes de largeurs respectives γX et κ décrivant les raies

de la boîte quantique et du mode de cavité. Plus précisément,

IX(ω) =
2A1

πγX

1

1 + 4 (ω−ωa)2

γ2
X

(4.11)

et

Icav(ω) =
2A2

πκ0

1

1 + 4 (ω−ω0)2

κ2

(4.12)

Il y a en tout six variables : la position spectrale des deux raies ωa et ω0, leur largeurs γX et

κ0, et en�n leurs aires A1 et A2, qui correspondent au nombre de photons émis par unité de

temps, à chacune des longueurs d'onde, et constituent les véritables paramètres d'ajustement.
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Les positions spectrales sont facilement repérables sur les spectres de PL, et �xées à

±0.5 pixel. Dans les cas plus confus où la boîte quantique est proche de la résonance (∼ 19 K),

on utilise une interpolation à partir de la courbe 4.4.
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Figure 4.4 � Evolution des longueurs d'onde d'émission de la boîte

quantique et du mode de cavité en fonction de la température. Les valeurs

proches de la résonance (T ∼ 19 K) sont obtenues en interpolant le reste

de la courbe.

Le cas des largeurs est plus sensible. D'une part, parce qu'à 4 K la largeur de la raie

excitonique est proche voire inférieure à la résolution de notre montage, et d'autre part car

puissance et température modi�ent à la fois le taux d'émission de la boîte quantique et le

facteur de qualité mesuré de la cavité. On autorise donc un écart de ±2 pixels et l'on véri�e

après coup la progression cohérente des valeurs obtenues.

En�n, la dernière di�culté apparaît dans les situations proches de la résonance pour les-

quelles les raies se mélangent (voir �g 4.5b) donnant aux paramètres du �t une plus grande

latitude pour converger.

La �gure 4.5 montre un exemple d'ajustements réalisés pour deux montées en puissance, a)

dans le cas d'une boîte fortement désaccordée (∆ = −2.9κ), et b) dans le cas où la même boîte

est cette fois presque à résonance (∆ = −0.4κ). Les spectres sont arti�ciellement décalés sur

l'axe vertical pour augmenter la lisibilité. Dans le premier cas, la boîte quantique apparaît sous

la forme d'une raie �ne, dont l'intensité augmente avec la puissance de pompe. Dans le second

cas, la boîte quantique est cette fois dans le mode de cavité. On observe qu'à faible puissance le

mode de cavité est presque vide, tandis qu'aux fortes puissances il �nit par dominer le spectre

de PL.

Résultats

L'ajustement obtenu à partir des courbes précédentes nous permet d'extraire l'intensité de

la raie excitonique en fonction de la puissance pour di�érentes valeurs de désaccords, à partir
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Figure 4.5 � Spectres de PL obtenus pour des puissances comprises entre a) 18 et 293µW
à T = 8K et b) 23 et 425µW à T = 18K. Les spectres (rouge clair) sont approximés par un

ajustement double lorentzien (rouge) et décalés arti�ciellement pour une meilleure lisibilité

de quoi on construit les courbes de saturations présentées à la �gure 4.6. Ces courbes sont

elles-mêmes ajustées à partir de l'équation 4.9.

Comme attendu, on observe une augmentation de la puissance requise pour saturer le

système, ainsi que de l'intensité rayonnée à saturation (points noirs). Ces deux aspects seront

abordés dans les parties 4.2 et 4.3. Dans la partie 4.4, nous montrerons qu'il est possible de

mesurer la fraction β(∆) des photons émis dans le mode de cavité à partir des "tranches"

repérées par les droites verticales orange (30 µW ) et verte (300 µW ). En�n, nous utiliserons

les points repérés par les cercles ouverts pour évaluer le rapport χcav/χleak (voir section 4.5).

4.2 Mesures des taux de pompage à saturation

Dans la première méthode, le facteur de Purcell est extrait de la mesure des taux de

pompage nécessaires pour saturer le système aux di�érents désaccords. Cette méthode a été

proposée à la �n des années 90 et a depuis été largement utilisée dans le cas des micropiliers

[101], des microdisques [101], et des cristaux photoniques [73].

L'évolution du taux de pompage à saturation en fonction du désaccord se déduit de l'ex-

pression 4.9 en écrivant

dpX
dr

(∆, rsat) = 0 (4.13)

ce qui donne

rsat =
√
γXXγX =

√
γXX(γ + Γ(∆)) (4.14)
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Figure 4.6 � Intensité de photoluminescence (I) en fonction de la puissance de

pompe (P) pour di�érent désaccords. Les cercles pleins (noir) indiquent les intensités

de saturation Isat et puissance de pompe correspondantes Psat (voir sections 4.2 et

4.3). Les cercles ouverts sont utilisés pour le calcul de χcav/χleak (section 4.5), et les

tranches verticales pour l'évaluation de β (section 4.4).

En remplaçant Γ(∆) par l'expression 4.5 on trouve �nalement

rsat(∆) ∝
√

1 + FL(∆). (4.15)

La �gure 4.7 représente les puissances de saturation Psat en fonction du désaccord ∆ entre

notre boîte quantique et la cavité. Plusieurs choses sont à noter. D'une part, et cela corres-

pond au résultat attendu, on observe bien une augmentation de Psat à la résonnance, qui

compense l'augmentation du taux d'émission spontanée. En revanche, la courbe présente une

nette dissymétrie qui n'est pas reliée à la présence de la cavité.

Pour comprendre ce second point, on trace la même courbe en fonction, cette fois, de la

température, ainsi que les points de saturations relevés sur une seconde raie excitonique qui

reste désaccordée du mode de cavité (voir Xb sur les �gure 3.7 et 3.9). Si l'on fait abstraction

de la cavité, on constate que les deux comportement en température sont très proches (cf

ajustement linéaire sur la �gure 4.8). Dans les deux cas, plus la température est grande, plus

la puissance requise pour saturer le système est petite. Un ajustement linéaire nous permet

de mesurer une diminution de la puissance de saturation de 3.5 µW/K pour la boîte a et de
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Figure 4.7 � Puissance de saturation en fonction du désaccord spectral entre la

boîte quantique et la cavité.

3.1 µW/K pour la boîte b.

On rappelle alors que l'excitation est non résonante. L'e�cacité du pompage est donc reliée

au taux de relaxation des charges créées dans les barrières vers les états de la boîte. Ce que

l'on observe ici est une amélioration du processus de relaxation des charges au fur et à mesure

que la température augmente, résultat cohérent avec le fait que plus la température est élevée,

plus l'importance des mécanismes assistés par phonons (dont la relaxation des charges depuis

le continuum de GaAs vers les états de la boîte quantique fait partie) est grande. On pourra

aussi noter qu'une variation de température provoque un déplacement spectral de la stop-band

du miroir de Bragg, ce qui se traduit par une modi�cation de la ré�ectivité du miroir à la

longueur d'onde d'excitation (voir le spectre de ré�ectivité théorique de la �gure 2.13). En

modi�ant la température, on modi�e l'intensité même du champ à l'intérieur de la cavité.
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Figure 4.8 � Puissance de saturation en fonction de la température

pour deux raies excitoniques a et b.

Nous n'avons pas mené d'étude détaillée a�n de déterminer l'origine exacte de cette mo-
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di�cation 2, mais simplement ajouté une dépendance linéaire dans nos ajustements, qui nous

permet d'obtenir la valeur du facteur de Purcell suivante :

F = 3.7± 1.0 (4.16)

où l'erreur, relativement importante, est due à l'incertitude 3 sur la mesure de Psat (environ

7%).

Remarque

Bien souvent, dans ce type de mesures, le facteur de Purcell est extrait de la comparaison

entre deux cas limites. En e�et,

� si ∆� κ, ie pour un émetteur su�sament désaccordé, L(∆)→ 0
� si ∆ = 0, ie à résonance, L(∆) = 1

On peut donc a priori extraire le facteur de Purcell du rapport :

rsat(∆ = 0)
rsat(∆ =∞)

=
√

1 + F (4.17)

Notre exemple montre cependant qu'il faut être extrêmement prudent dans ces situations. En

e�et, il est nécessaire de s'assurer qu'aucun e�et supplémentaire ne s'ajoute, et notamment

quand le moyen pour accorder ou désaccorder la boîte quantique est la température, comme

c'est le cas ici.

4.3 Mesures des intensités de saturation

Une approche similaire à celle évoquée précédemment a été introduite récemment [97, 102]

pour des mesures de facteur de Purcell sur micropiliers. On mesure l'évolution non plus des

puissances, mais des intensités de PL à saturation (ordonnée des points noirs repérés sur la �-

gure 4.6). L'interprétation du résultat est cependant moins intuitive que dans le cas précédent,

comme nous allons le voir.

L'intensité à saturation s'obtient en calculant 4.4 pour r = rsat.

IsatX,det(∆) = IsatX,cav(∆) + IsatX,leak(∆) (4.18)

Elle est composée de deux termes que l'on se propose, dans un premier temps, d'évaluer

séparément.

Le premier représente le nombre de photons émis à saturation dans le mode de la cavité et

s'écrit

IsatX,cav(∆) = χcavΓ(∆)pX(∆, rsat) = χcavγFL(∆)pX(∆, rsat) (4.19)

2. Cette étude peut être réalisée assez simplement, en choisissant une longueur d'onde d'excitation qui

maximise le champ dans la cavité à 4 K (longueur d'onde correspondant à un minimum sur le spectre de

ré�ectivité du miroir). Dans ce cas, une augmentation de la température doit diminuer l'e�cacité du pompage

si cet e�et est prépondérant.

3. estimée à partir du meilleur ajustement de IX,det(r)
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avec

pX(∆, rsat) =
1

1 +
√

2 + 2FL(∆)
(4.20)

d'où �nalement

IsatX,cav(∆) =
χcavγFL(∆)

1 +
√

2 + 2FL(∆)
(4.21)

Pour F 6= 0, cette fonction présente un maximum en ∆ = 0. Cela correspond bien au résultat

attendu : plus on se rapproche de la résonance, plus le nombre de photons émis dans le canal

de la cavité augmente.

Le second terme représente lui le nombre de photons émis dans les modes des pertes. On

l'évalue de manière similaire et tous calculs faits, on trouve

IsatX,leak(∆) =
χleakγ

1 +
√

2 + 2FL(∆)
(4.22)

La fonction présente cette fois un minimum en ∆ = 0 quand F 6= 0, qui illustre la redirection

géometrique des photons vers le modes de cavité, et se traduit ici par une baisse du nombre

de photons émis dans les modes de pertes.

L'intensité totale détectée est donc la somme de ces deux termes et la variation que l'on

observe dépend des e�cacités de collections χcav et χleak relatives à chaque canal. La �gure 4.9

représente le nombre de photons émis dans chacun de ces canaux ainsi que l'intensité totale

collectée pour deux valeurs di�érentes du rapport χcav/χleak et un facteur de Purcell constant

F = 3. On constate que le résultat est très di�érent selon que le mode de cavité est bien

collecté (χcav/χleak = 15), ou au contraire que son recouvrement avec l'ouverture numérique

du détecteur est mauvais (χcav/χleak = 0.1). Ainsi, dans des systèmes où le diagramme d'émis-

sion est peu favorable (comme c'est souvent le cas pour les cristaux photoniques), il est donc

possible de mesurer une diminution de l'intensité de saturation lorsque l'on se rapproche de

la résonance ! Ce résultat surprenant au premier abord doit donc être interprété avec attention.
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Figure 4.9 � Intensité émise par la boîte quantique. En trait noir plein, IsatX,det, en tireté rouge

IsatX,cav, et en pointillé rouge IsatX,leak pour a) χcav/χleak = 15 et b) χcav/χleak = 0.1
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Dans le cas des micropiliers, l'émission est très directive et bien collectée et l'équation 4.18

se simpli�e pour donner

IsatX,det(∆) ∝ FL(∆)
1 +

√
2 + 2FL(∆)

(4.23)

Nous justi�erons cette approximation dans la partie 4.4 lorsque nous évaluerons le rapport

χcav/χleak pour notre montage.

Les données expérimentales sont présentées à la �gure 4.10. Il est possible de donner une

justi�cation qualitative de l'approximation précédente à partir de ce résultat. En e�et, le rap-

port entre la valeur maximale d'intensité de saturation et le fond est supérieur à 20, ce qui

correspond à une exaltation conséquente et nous indique que nous sommes plutôt dans une

situation de type "cavité", c'est à dire où les photons du mode de cavité sont mieux collectés

que ceux des pertes. Bien entendu, il faut tenir compte de l'augmentation du taux d'émission

pour être tout à fait complet. On pourra cependant comparer ce résultat à nos simulations,

qui montrent que pour un rapport χcav/χleak = 1, c'est à dire pour une situation ou modes

de pertes et modes de cavité sont aussi bien colléctés, on retrouve une telle augmentation de

l'intensité de saturation à résonance pour un facteur de Purcell de l'ordre de 1000 !
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Figure 4.10 � Intensité de saturation en fonction du désaccord entre la boîte quan-

tique et la cavité.

La �gure 4.11 reprend les mêmes données, qui sont cette fois normalisées et auxquelles

on retranche le fond a�n de simpli�er l'ajustement théorique. Celui-ci est obtenu à partir de

l'équation 4.23, où F est l'unique paramètre libre. On trouve

F = 2.4± 1.2 (4.24)

Cette méthode génère une erreur importante (env. 50%) qui n'est pas entièrement expliquée

par le manque de précision associé à l'évaluation de Isat. En e�et, cette erreur est de 5%, ce

qui conduit, dans la limite des grands facteurs de Purcell, où le calcul est simple, à une erreur

maximum de 25% sur la mesure de F . En revanche, on constate clairement une forte dépendance

de l'ajustement à la valeur du facteur de qualité de la cavité que l'on choisit (valeur de κ dans

L(∆)). Lorsque l'on impose Q = 7500, l'ajustement converge et rend les valeurs annoncées

plus haut. Au contraire, si l'on autorise une variation de Q d'une dizaine de pourcents, comme
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Figure 4.11 � Intensité de saturation normalisée en fonction du désaccord.

suggéré par les résultats de la partie 3.3, on obtient des résultats absurdes qui peuvent dépasser

la valeur théorique calculée.

4.4 Intensité de photoluminescence à puissance de pompe �xée

On se propose, dans cette partie, de calculer le facteur de Purcell à partir d'une méthode

originale, qui consiste à évaluer la largeur de la courbe donnant l'intensité de la boîte quantique

en fonction du désaccord. Nous allons voir qu'il est possible de distinguer deux régimes de

puissance pour lesquels le comportement de la boîte quantique est di�érent, et à partir desquels

il est possible de quanti�er l'exaltation de l'émission spontanée.

Régime des faibles puissances

Dans le régime des faibles puissances, c'est à dire pour r � γ + Γ(∆), ∀∆, le nombre de

photons émis est �xé par le taux de pompage. En d'autres termes, le système a le temps de

relaxer entre chaque excitation et l'on observe une série d'émissions spontanées réparties dans

les modes de cavité et de pertes. La puissance rayonnée dans le mode de cavité re�ète donc la

probabilité d'émettre un photon dans ce mode, soit Γ(∆)
γ+Γ(∆) ≡ β(∆).

A partir de l'équation 4.9, cela donne :

pX(∆, r) =
r

γ + Γ(∆)
(4.25)

d'où

IX,det = (χleak + χcavFL(∆))
γ

1 + FL(∆)
(4.26)

qui se simpli�e, pour χleak � χcav, en

IX,det(∆) ∝ FL(∆)
1 + FL(∆)

≡ β(∆) (4.27)

L'allure de la fonction est donc une lorentzienne, dont la largeur est augmentée d'un facteur
√

1 + F par rapport à celle de la cavité.

63



CHAPITRE 4. MESURE DE L'EFFET PURCELL SOUS EXCITATION
CONTINUE

Régime des hautes puissances

Pour des puissances supérieures à la saturation, ie quand r � γ + Γ(∆),∀∆, le système

est maintenu dans l'état excité. La puissance rayonnée dans le mode de cavité est cette fois

proportionnelle au taux d'émission Γ(∆) dans le mode. On ecrit

pX(∆, r) =
γXX
r

(4.28)

d'où

IX,det(∆) ∝ FL(∆) (4.29)

La largeur mesurée correspond donc cette fois à la largeur de la cavité.

Expérimentalement, les données sont obtenues à partir des "tranches" verticales orange et

verte de la �gure 4.6 et sont représentées à la �gure 4.12.
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Figure 4.12 � Intensité de PL en fonction de la température pour deux puissances

de pompe di�érentes. Les points ronds (respectivement triangulaires) sont obtenus

pour une puissance supérieure (inférieure) à la saturation. A faible puissance, le pro�l

est donné par la fonction β(∆).

La �gure 4.13 rassemble les résultats obtenus pour plusieurs valeurs de puissances, où les

largeurs sont normalisées par la largeur κ de la cavité, mesurée sur un spectre de micro-PL

à forte puissance. Du rapport des valeurs obtenues à faibles et fortes puissances, on déduit la

valeur du facteur de Purcell

F = 3.2± 0.9 (4.30)

Cette valeur coïncide dans la limite des barres d'erreur avec les mesures réalisées jusqu'à

maintenant. L'incertitude élevée est attribuée à l'erreur sur les mesures d'intensité.

On pourra remarquer que la largeur mesurée à haute puissance est inférieure d'environ 10%
à la largeur κ de la cavité prise comme référence (mesure réalisée en micro-PL, voir section 3.3),

ce qui dépasse légèrement la barre d'erreur indiquée. L'absorption de la boîte quantique ne peut

pas seule expliquer cet écart. En revanche, on souligne ici que la mesure e�ectuée à 300µW
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Figure 4.13 � Largeur spectrale mesurée à mi-hauteur (FWHM) en

fonction de la puissance d'excitation. Le résultat est normalisé à la lar-

geur de cavité κ. Les �èches correspondent aux courbes de la �gure 4.12.

correspond à la limite de notre modèle d'évolution en puissance. En e�et, celui-ci ne prend

en compte que les e�ets du biexciton et néglige tout état de charge supérieur. Pour mesurer

une valeur de Q �dèle et éliminer cette source d'erreur, il est donc recommandé d'utiliser un

modèle plus �n comprenant plus de niveaux. En�n, ce résultat reste contenu dans l'incertitude

autour de la mesure de Q évoquée à la partie 3.3.

4.5 Evaluation du rapport χcav/χleak

On se propose dans cette partie de revenir sur l'hypothèse concernant les e�cacités de

collection relatives à chaque type de mode. En e�et, dans les deux sections précédentes, nous

avons supposé que le recouvrement entre le diagramme d'émission du mode de cavité et notre

système de collection était très supérieur à celui des modes de pertes, dans le cas d'un micro-

pilier.

Pour cela, on dé�nit le rapport ε(∆, r) d'après

ε(∆, r) =
IX,det(0, r)
IX,det(∆)

=
pX(0, r)
pX(∆, r)

χleak + χcavF

χleak + χcavFL(∆)
=

pX(0, r)
pX(∆, r)

α(∆) (4.31)

où α(∆) ≡ χleak+χcavF
χleak+χcavFL(∆) dépend des propriétés de redirection de la cavité. On peut à nouveau

dégager deux cas limites, à basse, et haute puissances.

En dessous de la saturation, on a

εbelow(∆) = α(∆)
1 + FL(∆)

1 + F
(4.32)

tandis qu'au dessus,

εabove(∆) = α(∆) (4.33)

En faisant le rapport entre ces deux quantités, α(∆) se simpli�e, ce qui permet d'obtenir une

nouvelle valeur du facteur de Purcell. On trouve, à partir des points repérés par les cercles
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vides sur la �gure 4.6, et en utilisant une mesure indépendante de la largeur de cavité κ

F = 2.5± 0.5 (4.34)

En introduisant cette valeur dans l'expression de α(∆), on déduit le rapport des e�cacités de

collection

χcav/χleak = 15± 4.5 (4.35)

con�rmant ainsi que la cavité est bien mieux couplée au détecteur que les modes de pertes.

Ce résultat ne peut bien évidemment pas être généralisé puisqu'il dépend à la fois du

diagramme d'émission du mode de cavité (donc de son diamètre, de la qualité de la gravure...)

et du schéma de collection propre à chaque expérience. On pourra cependant retenir que

l'approximation χcav/χleak � 1 est raisonnable dans le cas de micropiliers étudiés dans les

géomtries typiques, où la collecte se fait normalement au plan de l'échantillon. En revanche ce

résultat ne s'applique pas nécessairement aux cristaux photoniques, qui nécessitent donc un

traitement plus attentif.

4.6 Conclusion

Nous avons présenté dans ce chapitre quatre méthodes permettant de mesurer le facteur de

Purcell à partir d'une expérience de micro-PL en continu. L'ensemble des mesures converge vers

une valeur du facteur de Purcell Fp = 3, ce qui con�rme la validité de chacune des approches.

On notera cependant qu'il nous paraît di�cile d'obtenir une précision supérieure à 30% à

partir de ce type de mesures, ce qui n'a pas été clairement établi jusqu'à aujourd'hui. Cela est

dû à une incertitude de quelques pourcents sur la mesure des puissances d'excitation et des

intensités rayonnées.

D'autre part, nous soulignons que, en dehors du cas de l'étude des puissances de saturation,

une description précise du spectre de luminescence est nécessaire. Nous avons ici fait l'hypothèse

que le spectre d'émission de la boîte quantique se limite à une lorentzienne centrée sur sa

fréquence propre, ce qui constitue une approximation largement répandue. Cependant, il a

été montré que le spectre d'émission d'une boîte quantique en cavité est plus complexe que

cela et dépend notamment fortement de son couplage avec la matrice environnante [47]. Dans

notre cas, nous estimons que l'erreur est négligeable, cependant ce point devra être étudié

attentivement en fonction de chaque situation, et notamment dans les cas du couplage fort ou

des cavités de très grand facteur de qualité.

Nous indiquons également que la méthode utilisant les intensités de saturation doit être

utilisée avec précaution. En e�et, nous avons pu mettre en évidence une dépendance importante

associée à la valeur du facteur de qualité. Dans notre cas une variation de Q de 10% donne des

valeurs pouvant dépasser les prédictions théoriques !

En�n, nous avons pu constater la dépendance en température du taux de relaxation des

charges depuis le continuum vers les états de la boîte (voir section 4.2). Cet e�et est pris

en compte dans notre description. En revanche, nos modèles n'incluent pas une éventuelle

dépendance du taux de relaxation des charges avec la puissance de pompe. L'in�uence des
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recombinaisons de type Auger sur le taux de charge a cependant déjà été mise en évidence

dans des situations similaires [103]. Nous soulignons donc que la méthode basée sur le calcul

des largeurs à faible intensité (voir partie 4.4) est indépendante de cet e�et. L'accord entre les

di�érents résultats nous permet d'a�rmer que cet e�et est négligeable dans notre cas.

Ce type d'approches présente un réel avantage lorsque la quantité de signal de photolumi-

nescence est faible. En e�et, dans une expérience résolue en temps, la puissance collectée est

inférieure et l'e�cacité des détecteurs est moins bonne, ce qui peut s'avérer pénalisant dans le

cas de cavités dont le diagramme de rayonnement n'est pas optimisé dans l'axe de la collecte.

D'autre part, il est possible de mesurer des facteurs de Purcell arbitrairement grands 4, contrai-

rement au cas des expériences résolues en temps, qui sont limitées par la résolution temporelle

de leur détecteur.

Pour �nir, le lecteur attentif aura remarqué que l'ensemble de ces approches reposent en

réalité sur des interprétations di�érentes des mêmes données expérimentales. Il est donc légi-

time de se demander si une méthode plus "globale" ne pourrait pas être mise en place, qui

consisterait à ajuster les courbes de saturation en fonction du désaccord (�gure 4.6), avec le

facteur de Purcell comme paramètre libre. Si en théorie la réponse est oui, en pratique l'idée

est moins séduisante qu'il n'y parait. En e�et, outre la di�culté associée à l'implémentation

d'un code pour réaliser un ajustement global avec autant de paramètres, le véritable problème

se situe au niveau de la modélisation physique du système. En e�et, l'étude des puissances

de saturation montre par exemple la nécessité de prendre en compte l'e�et de la température

sur l'e�cacité de pompage. Ici, une modélisation phénoménologique a posteriori nous permet

d'obtenir un résultat satisfaisant. Dans le cas d'un ajustement global cet e�et devra être pris

en compte a priori dans le modèle, alors même que l'e�et n'est pas facile à détecter sur les

simples courbes de saturation. En segmentant l'analyse de donnée, il semble donc plus facile

d'obtenir à la fois une analyse physique du système et un résultat satisfaisant.

4. dans la limite du couplage faible !
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A�n de con�rmer les résultats obtenus sous excitation continue, on présente dans ce cha-

pitre une étude de l'évolution du temps de vie de la boîte quantique en fonction du désaccord

avec la cavité. Cette expérience permet d'observer directement l'in�uence de la cavité sur le

taux d'émission de l'émetteur en fonction de leur couplage spectral. Le facteur de Purcell se

dé�nit alors à partir du rapport entre le taux d'émission γ(∆ = 0) de l'émetteur à résonance

et de son taux d'émission γ(∆ = ∞) à grand désaccord (toujours dans l'approximation où

Γ0 ' γleak ≡ γ(∆ =∞)) :

F =
γ(∆ = 0)
γ(∆ =∞)

− 1, (5.1)

Ce chapitre se divise en quatre parties. Dans la première, nous présentons le principe de

l'expérience résolue en temps et la méthode expérimentale mise en place. Les deux suivantes
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sont consacrées aux mesures e�ectuées dans les cas non-résonnant et résonnant. En�n, dans

une dernière partie, on e�ectue la synthèse des résultats et l'on compare la valeur du facteur

de Purcell ainsi obtenue à celles mesurées dans la partie précédente.
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5.1 Mesure du taux de relaxation

5.1.1 Principe de la mesure

La comparaison des temps de vie correspond à la méthode historique utilisée pour démon-

trer expérimentalement l'e�et Purcell [3, 28]. Son principe est simple : il s'agit de pomper la

boîte quantique de manière impulsionnelle a�n de pouvoir observer le régime transitoire associé

à la recombinaison radiative d'un exciton. Dans la pratique, on répète cette expérience pério-

diquement, à des intervalles de temps su�samment longs pour que la boîte quantique puisse

entièrement relaxer entre chaque impulsion, et l'on construit une statistique à partir de l'en-

semble des résultats, qui re�ète la dynamique d'émission du système. Il faut cependant rester

très attentif à ce que l'on mesure dans ce type d'expérience. La grandeur qui nous intéresse est

le temps de vie radiatif (ou temps de relaxation), qui est associé à la recombinaison radiative

d'un exciton : la boîte quantique passe de l'état excité à l'état fondamental en émettant un

photon. Il se peut cependant, que d'autres mécanismes participent à vider ou remplir le niveau

excité : processus non-radiatifs, peuplement de l'état noir, recombinaison d'états d'énergie su-

périeure vers le premier état excité (voir schéma 5.1). La statistique d'émission de photons

dépend alors de l'ensemble de ces phénomènes. Ce que l'on mesure dans une expérience résolue

en temps est donc le temps de déclin de la population d'un niveau, ou la vitesse moyenne à

laquelle se dépeuple ce niveau, qui di�ère du temps de vie radiatif en fonction de l'importance

des mécanismes additionnels.

γ
XX

|G>

|X  >

|XX>

B

|X  >
N

γ
SP

γ
NR

γ
rad

Figure 5.1 � Schéma montrant un exemple des pro-

cessus qui peuvent participer au peuplement (dépeu-

plement) du niveau excitonique. |XB〉 et |XN 〉 repré-
sentent les états brillant et noir de l'exciton, γSP le

taux de spin-�ip entre ces deux niveaux (cf partie

5.4.2), γNR correspond au taux d'émission dans des

modes non-radiatifs et γXX au taux d'émission du

biexciton.

De ce point de vue, ce sont les atomes qui se rapprochent le plus du schéma canonique :

il n'y a pas de processus multi-excitonique et les recombinaisons sont entièrement radiatives.

Dans les boîtes quantiques, si l'approximation du rendement radiatif unitaire est également
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justi�ée [104], l'in�uence des états multi-excitoniques doit être prise en compte. En e�et, dans

notre cas le pompage est non résonnant et s'opère par relaxation depuis un continuum, ce

qui implique que le nombre d'excitations dépend linéairement de la puissance. De même, la

présence d'états noirs peut avoir une in�uence considérable sur les temps de déclin observés

[105, 106, 107]. Nous reviendrons sur ce point, que nous négligerons dans un premier temps,

lors de la discussion de nos résultats (voir partie 5.4.2). Le temps de déclin mesuré sur les

boîtes quantiques nécessite donc un traitement attentif et les mécanismes additionnels qui

participent à peupler ou dépeupler le niveau doivent être pris en compte dans l'écriture des

équations di�érentielles qui régissent les populations a�n d'ajuster les courbes expérimentales.

5.1.2 Description du montage expérimental

Le schéma du montage expérimental est présenté à la �gure 5.2. L'excitation est réalisée

au moyen d'un laser Ti :Sa accordable en fréquence , qui génère des impulsions pico-secondes

avec un taux de répétition de 80MHz (∼ 12 ns). Deux photodiodes rapides mesurent le délai

entre l'excitation et l'émission d'un photon selon un principe "Start-Stop". Lorsque la première

photodiode (PD) détecte l'arrivée d'un pulse, elle transmet un signal à la carte de comptage

qui déclenche un chronomètre. La boîte quantique est excitée et relaxe en émettant un pho-

ton. Lorsque la seconde photodiode (APD) détecte l'arrivée de ce photon, le chronomètre est

arrêté. Le délai est alors reporté dans l'histogramme donnant le nombre de photons détectés

en fonction de leur temps d'arrivée. Un exemple d'histogramme, obtenu sur une transition

excitonique après 3 min d'intégration, est donné à la �gure 5.2. Dans la pratique, le schéma

"Start-Stop" est inversé (c'est le photon de la boîte quantique qui déclenche le chronomètre

et l'impulsion laser qui le stoppe) a�n d'optimiser le comptage. Pour comprendre cette parti-

cularité, on rappelle d'une part que le nombre de photons émis (par la boîte quantique) par

pulse est inférieur ou égal à un, et d'autre part que l'APD possède un temps mort de 45 ns.
En inversant le système de comptage, on élimine ainsi les événements où aucun photon n'est

émis par la boîte quantique, qui "consomment" inutilement du temps d'intégration.

De même que dans la partie précédente, l'excitation se fait de manière non-résonnante

autour de 825 nm. Comme nous l'avons déjà vu, on excite ainsi un grand nombre de boîtes

quantiques, parmi lesquelles celle qui nous intéresse. On souhaite donc, encore une fois, pou-

voir sélectionner les photons d'une transition bien précise. Pour ce faire, on utilise à nouveau

le spectromètre à partir duquel on obtient un premier �ltrage et qui �xe la résolution spec-

trale (voir section 3.1). En ajustant l'ouverture des fentes de sortie, on sélectionne ensuite

une fenêtre spectrale plus ou moins large, qu'un jeu de lentilles adapté permet de focaliser

sur le pixel unique de l'APD. Dans notre cas, nous avons choisi une fenêtre de 0.09 nm, qui

permet de maximiser le nombre de photons collectés tout en conservant la plus grande �nesse

possible (cf �gure 5.2). Les photons sont ensuite convertis en photo-électrons par l'APD avec,

cependant, une très mauvaise e�cacité quantique aux longueurs d'onde proches infrarouges.

Nous estimons sa valeur à 2% à 935 nm, valeur cohérente avec les données constructeur, qui

indiquent une e�cacité minimale de 3% à 900 nm (cf section 3.1.4). Dans les situations où la

quantité de lumière est limitée, un très bon alignement est donc exigé pour pouvoir extraire le
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Figure 5.2 � Schéma du montage pour une expérience résolue en temps. PD et APD

désignent respectivement la photodiode rapide et la photodiode à avalanche utilisée pour

la détection à bas seuil. Les encarts illustrent le résultat d'une mesure de temps de déclin

sur la zone repérée en orange dans le spectre de PL.

signal utile du bruit de l'APD, essentiellement dû au courant d'obscurité. Dans la pratique, des

temps d'intégration compris entre quelques secondes et 15 min ont été utilisés pour obtenir

des résultats satisfaisants dans les di�érentes situations.

Les expériences résolues en temps reposent sur un principe simple, mais exigent à la fois un

matériel performant et un montage soigné. Le résultat est parfois long et complexe à obtenir,

notamment du fait de la très petite taille du capteur (20µm ×20µm) de l'APD et du grand

nombre de degrés de liberté dans le réglage. On notera également qu'en dépit de notre e�ort

pour augmenter la transmission du montage expérimental, certaines mesures ont été e�ectuées

au seuil de détection. On insiste donc sur le fait que pour ce type d'expériences le schéma de

détection doit être soigneusement pensé au préalable, particulièrement dans le domaine proche

infrarouge où les capteurs en silicium usuels montrent leurs limites.
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5.1.3 Calibration et réponse instrumentale

A�n de pouvoir remonter aux constantes physique de notre problème, on souhaite également

connaître le temps de réponse lié au montage expérimental. Dans les expériences présentées

plus loin, ce paramètre sera systématiquement pris en compte lorsque l'on souhaite réaliser une

analyse quantitative.

Plusieurs éléments contribuent à diminuer la résolution temporelle : la réponse temporelle

des détecteurs ∆det1 et ∆det2 , la résolution de la carte de comptage ∆carte et le retard temporel

lié au réseau ∆res. Ce dernier provient de la di�érence de marche entre les rayons frappant

l'une ou l'autre des extrémités du réseau. La réponse temporelle totale est alors donnée par

∆ =
√

∆2
det1

+ ∆2
det2

+ ∆2
carte + ∆2

res (5.2)

On trouve sur les données constructeur

∆det1 = ∆det2 = 40ps (5.3)

∆carte = 10ps (5.4)

et ∆res, dépend de la taille L du réseau et de l'angle d'incidence α. Dans notre cas, on obtient

∆res =
2L sinα

c
(5.5)

avec c la vitesse de la lumière. Finalement, avec L = 11 cm et α = 30◦, on trouve ∆res ∼ 320 ps,
soit une résolution totale ∆ = 325 ps.

Expérimentalement, la résolution du montage est obtenue en enregistrant la distribution

des temps d'arrivée du pulse laser ré�échi sur un miroir. Le résultat est représenté à la �gure

5.3 où la longueur d'onde du laser est �xée à 830 nm. On mesure, à mi-hauteur, une largeur

d'environ 75± 5 ps très di�érente de l'estimation précédente. Ce résultat peut s'expliquer par

le fait que l'on n'utilise pas toute la surface du réseau. En e�et, dans le calcul précédent, l'es-

sentiel du retard est liée à la di�érence de marche accumulée sur le réseau. On peut montrer

que pour un faisceau dont le diamètre sur le réseau est L/4, on retrouve ce résultat. Cette

valeur �xe également une limite maximum au facteur de Purcell mesurable. En e�et, les boîtes

InAs présentent des temps de vie radiatif de l'ordre de la nano-seconde. Un facteur de Purcell

F = 10 (valeur dans l'état de l'art aussi bien pour les cristaux photoniques que pour les micro-

piliers) nous amène donc aux limites du montage. Dans ces cas là, on se tournera plutôt vers

des détecteurs comme les streak-caméras, qui o�rent aujourd'hui des résolutions allant jusqu'à

quelques pico-secondes seulement.

On notera d'autre part que la courbe n'est pas parfaitement symétrique : au delà de 0.2 ns
le signal décline lentement jusqu'à tendre vers 0. Ce phénomène, connu sous le nom de "queue

de di�usion", est typique de ces détecteurs et varie avec la longueur d'onde. La �gure 5.4

montre une vue en échelle logarithmique de la courbe précédente, où la "queue de di�usion"

apparaît clairement. Le rapport entre l'amplitude de la "queue de di�usion" et le pic de réponse
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Figure 5.3 � Fonction de réponse instrumentale mesurée à 830 nm.

instrumentale donne 20%, valeur cohérente avec les données constructeur. Pour �nir, nous avons

réalisé ces mesures à di�érentes longueurs d'onde entre 830 nm et 930 nm, qui donnent toutes

des résultats similaires, aussi bien concernant le temps de réponse instrumental, que pour la

"queue de di�usion". On pourra donc utiliser la mesure de la réponse instrumentale e�ectuée à

la longueur d'onde d'excitation (825 nm) pour extraire l'information utile des mesures réalisées

sur notre boîte quantique à 935 nm sans commettre d'erreur importante. Ce résultat nous

permet de minimiser le nombre d'opérations à réaliser lors d'une expérience, et simpli�e donc

l'acquisition des données.

Figure 5.4 � Fonction de réponse instrumentale en échelle logarithmique. La "queue

de di�usion" apparaît sous la forme d'une pente aux temps longs.
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5.2 Cas de l'émetteur désaccordé

On souhaite, dans un premier temps, mesurer le temps de vie de la boîte quantique désac-

cordée. Pour cela, on �xe la température de l'échantillon à 15 K, ce qui correspond à une

situation où la boîte quantique est décalée d'environ deux largeurs de cavité vers le bleu par

rapport à la longueur d'onde de la cavité (∆/κ = 2.1) 1. Dans ce cas, le couplage à la cavité

est négligeable, et le temps que l'on mesure est celui de la boîte quantique dans le matériau

massif.

5.2.1 Mesure du temps de déclin

La �gure 5.5 montre un spectre obtenu sous excitation impulsionnelle après une seconde

d'intégration. On a repéré en jaune la fenêtre spectrale correspondant à la zone integrée par

l'APD.

800
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Figure 5.5 � Spectre de photoluminescence sous excitation impulsionnelle à T =
10K. On a repéré en jaune la plage spectrale correspondant à la fenêtre d'intégration

de l'APD.

Sur cette même �gure, on peut constater que le nombre de photons détectés par unité de

temps est relativement faible (∼ 150 cp/s). Il y a deux raisons à cela. D'une part, la boîte

quantique n'est pas résonnante avec la cavité. Comme indiqué précédemment, elle émet donc

principalement via les modes de pertes qui sont mal collectés. D'autre part, la quantité de

signal détectée par unité de temps dans le cas d'une excitation impulsionnelle est diminuée

par rapport à la situation sous excitation continue. Cette di�érence s'explique par le fait que

dans le régime impulsionnel, la puissance maximale rayonnée par une boîte quantique est �xée

par le délai entre deux impulsion. Dans notre cas, le temps de vie radiatif attendu est ∼ 1ns
tandis que le délai entre deux excitations est de 12 ns. La quantité de signal obtenue par unité

1. On pourra noter que la relation entre la température et la position relative des raies de la boîte quantique

et de la cavité est légèrement di�érente dans ce chapitre par rapport au précédent. L'explication vient du fait

que ces expériences ont été réalisées au cours de deux journées di�érentes. Or nous avons pu constater une

dégradation de la thermalisation de l'échantillon au fur et à mesure que l'on augmente le nombre de cycles de

mises à froid.
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de temps est donc divisée par 10 environ par rapport au cas d'une excitation continue. Par

conséquent, lorsque l'exciton est hors de la cavité, la quantité de signal collectée par l'APD,

dont le rendement quantique est encore inférieur à celui de la CCD, est parfois juste su�sante

pour dépasser le seuil du bruit. Dans ces cas là, on augmente la durée d'intégration pour re-

construire une statistique relativement lisse. Des temps d'intégration typiques se situent entre

1 et 15 min selon la puissance de pompe utilisée.

Comme nous l'avons dit, dans le cas de boîtes quantiques, le temps de déclin d'une transition

est souvent di�érent de son temps de vie radiatif. L'in�uence des états multi-excitoniques tout

particulièrement, peut être clairement mis en évidence, comme nous allons le voir maintenant.

La �gure 5.6 montre le résultat de deux mesures de temps de déclin e�ectuées en dessous

(courbe rouge) et au dessus (courbe grise) de la saturation du niveau excitonique. Dans le

premier cas, on observe un comportement exponentiel tandis que dans le second apparaît un

plateau aux temps courts, qui est la signature du peuplement d'états multi-excitoniques.
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Figure 5.6 � Histogramme du nombre de photons détectés en fonction du temps

pour deux puissances d'excitation. La courbe rouge (resp. grise) correspond à une

puissance P = 0.04µW (P = 1.8µW) inférieure (supérieure) à la saturation. Les

courbes sont décalées pour une meilleure lisibilité. tm représente le temps de montée.

Qualitativement, ce résultat peut être compris à partir de notre représentation de la boîte

quantique sous la forme d'un système à trois niveaux (voir schéma 5.7). |G〉 correspond à

l'état fondamental dans lequel la boîte ne contient aucun exciton, |X〉 correspond à l'état

excitonique dont on étudie le temps de déclin et |XX〉 correspond à l'état bi-excitonique, où

deux excitations sont créées. On peut alors distinguer deux régimes en fonction de la puissance

d'excitation. Lorsque l'excitation est faible, c'est à dire lorsque l'on crée moins d'un exciton

par pulse, on peuple exclusivement l'état |X〉, qui relaxe au bout d'un temps caractéristique de

la transition radiative. Dans ce cas, le temps de déclin est égal au temps de vie radiatif (dans

l'hypothèse où il n'y a pas d'autres canaux de désexcitation). Pour une puissance de pompe

plus forte, on commence à peupler le niveau |XX〉 (voire d'autres états d'ordres supérieurs non
représentés ici). Il faut alors attendre la �n de la cascade radiative pour observer l'émission
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d'un photon à la transition d'intérêt (|X〉 → |G〉). Expérimentalement cela se traduit par un

retard aux temps courts, d'autant plus important que la puissance d'excitation est grande.

Nous allons voir que ce comportement peut être modélisé dans le cadre d'un système à trois

niveaux.

γ
XX

γ

|G>

|X>

|XX>

Figure 5.7 � Représentation de la boîte quantique

sous la forme d'un système à trois niveaux corres-

pondants à la présence de 0, 1, ou 2 exciton(s). γ

et γXX sont les temps de vie associés aux transitions

|X〉 → |G〉 et |XX〉 → |X〉

5.2.2 Modèle théorique

A�n de modéliser la dynamique d'émission, on fait l'hypothèse que le temps de charge du

système est court devant les temps radiatifs. Les temps de montée courts, repérés sur la �gure

5.6, justi�ent cette approximation. On �xe donc, dans un premier temps, les conditions initiales

du système en fonction de la puissance de pompage, puis on laisse le système relaxer à partir

de ces conditions initiales.

Détermination des conditions initiales

On présente ici un modèle simple décrivant l'état de charge de notre système en fonction de

la puissance d'excitation. Pour cela on fait deux hypothèses supplémentaires. Premièrement,

on suppose que la boîte quantique ne capture que des paires électron-trou (donc des excitons)

et pas de porteur unique. Cette hypothèse est con�rmée par l'absence de raies chargées dans

nos spectres de micro-PL. Deuxièmement, on suppose que le processus de capture est aléatoire,

et notamment que la capture d'une charge ne dépend pas de la présence d'autres charges. Cela

implique que la relation entre la puissance de pompe et le nombre d'excitons créés est linéaire.

La probabilité de capturer n paires électron-trou suit alors une statistique poissonnienne

p(n) =
〈n〉n

n!
e−〈n〉 (5.6)

où 〈n〉 est le nombre moyen d'excitons créés par impulsion, qui est proportionnel à la puissance

d'excitation P .

78



5.2. CAS DE L'ÉMETTEUR DÉSACCORDÉ

On calcule la population initiale du niveau excitonique pX0(resp. bi-excitonique, pXX0) en

fonction de la puissance de pompe, qui correspond à la probabilité de capturer au moins une

(resp. deux) paire(s) électron-trou.

pX0 ∝ (1− p(0)) = (1− e−P/P0) (5.7)

pXX0 ∝ (1− p(0)− p(1)) = (1− e−P/P0 − P

P0
e−P/P0) (5.8)

où P0 est la puissance nécessaire pour générer un exciton et caractérise l'absorption du système.

L'évolution des populations initiales des états |X〉 et |XX〉 en fonction de P/P0 est illustrée à

la �gure 5.8
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Figure 5.8 � Populations initiales en fonction de la puissance d'excita-

tion.

et véri�e pX0 + pXX0 = 〈n〉

Relaxation du système

La dynamique du système est obtenue en résolvant le système d'équations di�érentielles

suivant :

d

dt
pXX(t) = γXXpXX(t) (5.9)

d

dt
pX(t) = γXXpXX(t)− γXpX(t) (5.10)

d

dt
pG(t) = γXpX(t) (5.11)

à partir des conditions initiales déterminées précédemment. Ce système se résout très bien

analytiquement, et l'on obtient l'évolution de la population du niveau excitonique en fonction

des taux d'émission γX et γXX .

pX(t) = pX0e
−γX t + pXX0

γXX
γX − γXX

(
e−γXX t − e−γX t

)
(5.12)

A faible excitation, la population du niveau XX est négligeable devant celle du niveau X

et le déclin est mono-exponentiel. Lorsque l'on augmente la puissance, pXX0 augmente progres-

sivement, ce qui se traduit par l'apparition d'un temps de montée, qui correspond au temps
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de relaxation du biexciton vers l'exciton. La �gure 5.9 donne des exemples de simulations de

temps de déclin obtenues à partir de ce modèle pour di�érentes puissances, qui reproduit bien

la situation observée expérimentalement.

temps

Figure 5.9 � Temps de déclin pour di�érentes populations

initiales en fonction de la puissance d'excitation, de la plus

faible (courbe bleue) vers la plus forte (courbe grise). L'enca-

dré reprend les mêmes données sur une échelle logarithmique.

5.2.3 Ajustement des données expérimentales

Figure 5.10 � Ajustement des courbes de déclin par un modèle de système à trois

niveaux

La �gure 5.10 présente le résultat de la mesure du temps de déclin pour deux puissances

d'excitation P = Psat et P = 3Psat obtenue après plusieurs minutes d'intégration (courbes

grises). Les ajustements réalisés simultanément sur les deux courbes sont indiqués en traits

rouges et montrent un très bon accord. On en déduit la valeur des deux seuls paramètres
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laissés libres

τX(∆ = −3.2κ) = 1/γX = 0.8ns± 0.05ns (5.13)

τXX(∆ = −3.2κ) = 1/γXX = 0.4ns± 0.02ns (5.14)

Ce résultat est cohérent avec les valeurs obtenues dans la littérature pour des boîtes quantiques

InAs dans GaAs [28]. La valeur du temps de vie τXX du bi-exciton est par ailleurs con�rmée à

partir d'une expérience indépendante où l'on mesure cette fois directement le temps de déclin

de la raieXX. Cette valeur sera �xée pour toute la suite, car, comme nous l'avons déjà souligné,

le bi-exciton reste désaccordé tout au long de l'expérience (voir �gure 3.9). D'autre part, les

e�ets de recombinaisons non radiatives sont négligeables dans notre gamme de température

(5K → 35K).

5.3 Cas de l'émetteur à résonance

A�n de con�rmer l'in�uence de la cavité sur le taux d'émission spontanée, et les résultats

du chapitre précédent, on souhaite mesurer le temps de vie de la boîte quantique à résonance.

5.3.1 Temps de déclin - di�érences avec le cas non résonant

Conformément aux critères que nous avons établis dans la section précédente, on se place

largement sous la saturation a�n que nos mesures de temps de déclin ne soient pas a�ectées

par les transitions d'ordres supérieurs. La �gure 5.11 donne un exemple typique du résultat

obtenu sur notre boîte quantique d'intérêt pour une puissance d'excitation P = Psat/10.

Figure 5.11 � Exemple de temps de déclin pour une boîte quantique à résonnance

et faiblement excitée (P = Psat/10). En rouge, l'ajustement e�ectué à partir de notre

modèle est insu�sant.

On remarque immédiatement que, malgré ces précautions, le résultat di�ère de ceux obte-

nus hors résonance dans des conditions similaires. En e�et, deux constantes de temps paraissent

se dégager, et l'ajustement e�ectué sur la base du même modèle que dans la partie précédente

ne permet plus de décrire la mesure. Plus remarquable encore, on constate que l'allure du
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temps de déclin varie fortement avec la puissance : la �gure 5.12 présente un ensemble de trois

mesures réalisées sous le seuil de saturation où l'on observe le passage d'une courbe d'allure

mono-exponentielle (en vert) vers une courbe d'allure bi-exponentielle (en rouge) au fur et à

mesure que l'on diminue la puissance. Nous allons voir comment interpréter cette di�érence et

montrer qu'un modèle simple permet de rendre compte de ces observations.

Figure 5.12 � Temps de déclin pour trois puissances sous le seuil de satura-

tion. Le passage d'une courbe de type mono-exponentiel vers une courbe d'allure

bi-exponentielle ne peut pas être expliqué par un modèle simple à trois niveaux.

5.3.2 Rôle des émetteurs désaccordés

Pour comprendre ce phénomène, revenons un instant sur la méthode qui nous permet de

mesurer les temps de déclin. Dans la situation hors résonance, l'émetteur étant désaccordé, on

sélectionne facilement les photons émis par la boîte quantique uniquement (voir �gure 5.5). A

résonance, en revanche, la situation est plus complexe car le spectre de la boîte se superpose

à celui de la cavité, comme on peut le voir sur la �gure 5.13. Les photons détectés par l'APD

(correspondant à la plage spectrale marquée en jaune) proviennent donc de la boîte quantique,

mais aussi de la cavité. D'autre part, on constate que l'évolution du rapport entre le nombre de

photons émis par l'une et l'autre des deux sources n'est pas linéaire avec la puissance. A très

basse puissance en e�et les photons collectés proviennent essentiellement de la boîte quantique,

tandis qu'à plus forte puissance, la situation s'inverse. Les photons collectés proviennent donc

à la fois de la boîte quantique et du mode de la cavité. Il est donc indispensable de comprendre

l'origine de l'émission dans le mode de cavité, a�n de pouvoir prendre en compte ce phénomène

additionnel dans nos ajustements.
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Figure 5.13 � Spectres de photoluminescence pour trois puissances sous le seuil de

saturation. En rouge plein on a représenté les "photons de la cavité", le rectangle

jaune correspond à la fenêtre d'intégration.

Alimentation du mode de cavité par un émetteur désaccordé

Dans une expérience de micro-PL, il est intéressant de constater qu'il subsiste toujours un

fond de luminescence dans le voisinage de la cavité, qui implique que, même lorsqu'aucune

boîte quantique n'est spectralement résonnante, on peut observer le mode de cavité (voir par

exemple �gure 3.9, où l'on constate que le mode est toujours visible même lorsqu'aucune

boîte quantique n'est accordée). Récemment, il a été observé que cette émission était corrélée

à l'émission de boîtes quantiques désaccordées [44, 108, 45]. L'origine de cette émission est

encore débattue, mais plusieurs mécanismes ont été proposés permettant d'appréhender ce

résultat. Parmi ces mécanismes, on peut citer le couplage aux phonons acoustiques [109, 110]

ou le déphasage pur [47] qui induisent un élargissement de la raie excitonique. Ces mécanismes

permettent d'expliquer la persistence du mode de cavité pour des désaccords boîte-cavité allant

jusqu'à quelques meV . Au delà, il faut prendre en compte le couplage des états d'énergie de la

boîte quantique avec les continua de la couche de mouillage, qui engendre un continuum pour

chaque état excité [63] (voir �gure 5.14). En utilisant ce résultat, de récents travaux ont mis en

évidence le rôle des recombinaisons entre états excités, qui génèrent un fond de luminescence

dont la largeur peut être aussi grande que 30 meV autour de la raie excitonique [98].

Ce résultat souligne encore une fois l'importance de considérer la spéci�cité des boîtes quan-

tiques par rapport aux atomes. Nous allons maintenant voir que ces mécanismes d'alimentation

de la cavité par des émetteurs désaccordés permettent de comprendre les résultats obtenus sur

nos temps de déclins à résonnance.

In�uence sur la mesure du temps de déclin

Pour ce faire, on introduit l'hypothèse selon laquelle les photons de la cavité proviennent

d'un ensemble d'émetteurs désaccordés, qui l'alimente selon l'un des processus décrits précé-
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Figure 5.14 � Schéma des états d'énergie d'une boîte

quantique dans [98]. La présence de continua résulte

de l'hybridation des états de la boîte quantique avec

le continuum de la couche de mouillage.

dements. Ces émetteurs sont les autres boîtes quantiques présentes dans le micropilier, dont la

longueur d'onde d'émission s'étale entre 880 et 940 nm. L'allure bi-exponentielle des courbes

de temps de déclin à résonance s'explique donc de la manière suivante : le temps long corres-

pond à une moyenne du temps de vie radiatif des émetteurs désaccordés dont une partie de

l'émission se fait via le mode de cavité, tandis que le temps court correspond au temps de vie

de la boîte quantique résonnante soumise à l'e�et Purcell. Pour étayer cette hypothèse, nous

avons réalisé des mesures de temps de déclin sur le mode de cavité pour plusieurs situations

où aucune boîte quantique n'est spectralement accordée, qui présentent toutes des résultats

similaires. Un exemple de ces mesures, obtenue pour un désaccord ∆/κ = +2 (correspondant

à une température de 32K) est donné �gure 5.15. On constate une légère diminution du temps

de vie, qui passe de 1.2 ns à 0.8 ns dans la première décade de puissance, avant de se stabiliser.

Il est très di�cile de proposer une explication quantitative de ce résultat, pour la simple et

bonne raison que la nature même des transitions mises en jeu n'est pas clairement établie. On

peut simplement indiquer que la diminution initiale nous semble cohérente avec l'idée qu'en

augmentant la puissance on augmente la probabilité de peupler des états excités, qui possèdent

généralement des temps de vie plus courts.

Nous interprétons donc les résultats de la �gure 5.11 de la façon suivante. Lors d'une mesure

de temps de déclin à résonance, on peut distinguer deux origines pour les photons détectés.

D'une part, la boîte quantique à résonance, dont le taux d'émission est modi�é par e�et Purcell,

et d'autre part, un ensemble de boîtes désaccordées qui alimentent le mode de cavité, avec un

taux correspondant approximativement à celui des boîtes dans le bulk. C'est ce qui explique

l'origine des deux temps que l'on peut mettre en évidence. Pour des puissances proches de la

saturation de la boîte quantique, le nombre de photons provenant de la seconde origine est

largement supérieur (cf �gure 5.13), ce qui a pour e�et de dissimuler le temps le plus court.

Au fur et à mesure que l'on diminue la puissance, ce rapport change jusqu'à s'équilibrer. Ainsi
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Figure 5.15 � Allure des temps de déclin mesurés sur le mode de cavité vide à

T = 30K en fonction de la puissance. La saturation de l'exciton correspond à une

puissance d'environ 10 µW

pour P = Psat/30, on �nit par distinguer nettement les deux constantes de temps.

La �gure 5.16 montre la dépendance en puissance d'un spectre de PL, où l'on a repéré

l'émission des raies excitonique (X) et biexcitonique, ainsi que celle du mode de cavité. Cet

exemple est obtenu pour un désaccord ∆/κ = +2, correspondant à une température de 32 K,

mais est cependant représentatif de ce que l'on observe quel que soit le désaccord. On constate

que, bien que les transitions X et XX saturent, l'intensité dans le mode progresse de manière

quasi-linéaire. Ce résultat est cohérent avec d'autres observations [98] et doit être compris de

la manière suivante. D'une part on considère que l'émission dans le mode de cavité provient

d'un grand nombre de boîtes quantiques. Lorsque l'on augmente la puissance de pompe, on

excite donc un plus grand nombre de boîtes quantiques, tout particulièrement sur les bords du

pilier où la distribution du champ est plus faible. On notera cependant que ces mêmes boîtes

sont moins bien couplées au mode de cavité, ce qui diminue leur contribution. D'autre part, au

fur et à mesure que la puissance augmente, on peuple des états de plus haute énergie, ce qui

augmente les possibilités de recombinaisons à partir de niveaux excités à la longueur d'onde

de la cavité. On peut estimer que ce mécanisme est prépondérant étant donné que les résultats

obtenus dans [98] montrent un comportement similaire malgré une densité de boîtes beaucoup

plus faible.

5.3.3 Adaptation du modèle

Pour modéliser cette source additionnelle, on considère l'émission des boîtes quantiques

désaccordées sous la forme d'un ensemble de systèmes à deux niveaux, dont le taux d'émission

est �xé à partir de mesures indépendantes à τadd = 1/γadd = 0.8ns. On ajoute cette contri-

bution au modèle établi dans la partie 5.2.2, ce qui donne l'expression suivante utilisée pour
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Figure 5.16 � Dépendance en puissance d'un spectre de PL, pour un désaccord

∆/κ = +2. X, XX et C représentent respectivement les raies associées à l'exciton,

au biexciton et au mode de cavité.

ajuster nos courbes expérimentales :

pX(t) =
(
pX0e

−γX t + pXX0

γXX
γX − γXX

(e−γXX t − e−γX t)
)

+ padde
−γaddt (5.15)

où padd est la population du niveau e�ectif associé à l'ensemble des émetteurs désaccordés, qui

dépend linéairement de la puissance. On réalise alors un ajustement global à partir des courbes

obtenues pour di�érentes puissances d'excitation, dont les valeurs sont également introduites

dans le modèle. Lors de l'ajustement, les paramètres libres sont le temps de vie de la boîte

quantique et le rapport entre les populations initiales de la boîte d'intérêt et de l'ensemble des

émetteurs désaccordés. La résolution s'e�ectue numériquement, et l'on obtient le temps de vie

à résonance :

τ(∆ = 0.1κ) = 0.2± 0.01 (5.16)

Le résultat de cet ajustement est présenté �gure 5.17, et le très bon accord avec les données

expérimentales semble valider notre description.

5.4 Conclusions

5.4.1 Evolution du temps de vie avec le désaccord

Nous avons répété cette expérience pour di�érentes valeurs du désaccord entre la boîte

quantique et la cavité. Les résultats obtenus à partir de notre modèle sont reportés dans la

�gure 5.18 où les cercles pleins correspondent aux mesures expérimentales, et la courbe en trait

plein est un ajustement lorentzien correspondant au pro�l spectral de la cavité. On observe

bien la diminution progressive du temps de vie de la boîte quantique au fur et à mesure que

le couplage spectral augmente, correspondant à la manifestation de l'e�et Purcell. Lorsque la
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Figure 5.17 � Ajustement des courbes expérimentales par notre modèle prenant en

compte l'émission d'émetteurs désaccordés via la cavité.

boîte quantique est résonnante, son temps de vie est divisé par quatre par rapport à la situation

hors résonance, ce qui nous donne la valeur du facteur de Purcell suivante

F = 3.0± 0.5 (5.17)

en bon accord avec les résultats de la partie précédente. L'erreur indiquée ici provient de

l'incertitude sur l'ajustement.

Figure 5.18 � Evolution du temps de vie radiatif de la boîte quantique en fonction

du désaccord entre la boîte quantique et la cavité.
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5.4.2 Discussion

Hypothèse de l'exciton noir

Comme nous l'avions suggéré en introduction de ce chapitre, la présence d'un exciton noir

peut également contribuer à modi�er les temps de déclin mesurés et l'observation de deux

constantes de temps est caractéristique de ce phénomène [107, 111, 106]. Nous présentons ici

les éléments qui permettent de discriminer les deux mécanismes et d'écarter l'hypothèse d'un

couplage avec les états noirs du systèmes.

Nous avons vu dans la section 2.2 qu'un exciton est une pseudo-particule résultant du

couplage entre un électron de la bande de conduction et un trou de la bande de valence. On

peut montrer, à partir du calcul de la structure de bande dans les semi-conducteurs [112],

qu'en k = 0 la bande de conduction est deux fois dégénérée (spin σz = ±1
2), tandis que la

bande de valence, quatre fois dégénérée, se compose de deux sous-bandes : une de trous lourds

décrite par un moment cinétique J = 3/2 et sa projection jz = ±3/2, et une de trous légers

décrite par la projection jz = ±1/2. Dans une boîte quantique, le con�nement des charges

et les contraintes ont pour e�et de lever la dégénérescence entre trous légers et trous lourds.

Ces derniers étant con�nés à plus basse énergie, ce sont eux qui forment l'état fondamental

de trou. Il en résulte que l'état fondamental pour un exciton dans une boîte quantique est

quatre fois dégénéré avec des états dont les projections de moment angulaire sont ∆mj = ±1
et ∆mj = ±2. On distingue alors les excitons brillants, associés aux transitions de moments

angulaires ∆mj = ±1, qui peuvent se coupler à un photon, et les excitons noirs que leur

moments angulaires (∆mj = ±2) rend optiquement inactifs.

La �gure 5.19 résume ce schéma de la structure �ne d'une boîte quantique, où l'on a tenu

compte de la levée de dégénérescence entre les niveaux de moments ∆mj = ±1 et ∆mj = ±2
due à l'interaction d'échange entre électrons et trous. Les transitions optiquement actives sont

repérées en rouge, tandis que les transitions optiquement inactives sont indiquées en noir. On

retrouve le taux de pompage r (en bleu), et l'on introduit également les probabilités de spin-�ip

γSP1 et γSP2 (en vert), qui permettent de passer de l'exciton brillant vers l'exciton noir et vice

versa.

Concrètement, les valeurs du splitting entre les niveaux noirs et brillants, ainsi que les taux

de spin-�ips dépendent en grande partie de la taille et de la forme de la boîte. Dans le cas

d'InAs le splitting est compris entre quelques dizaines et quelques centaines de µeV , tandis que

le temps de relaxation du spin varie de quelques ns à quelques microsecondes µs [55, 105, 111].

L'état noir joue donc un rôle de stockage et immobilise l'exciton qui s'y piège pendant une

durée longue devant les autres constantes de temps du système. D'un point de vue dynamique,

cela se traduit par l'apparition d'une seconde constante temporelle sur les temps de déclin,

correspondant au taux de spin �ip. Dans un régime ou les constantes de temps associées à

ces deux phénomènes sont très di�érentes, on peut clairement observer (voir �gure5.20) un

comportement bi-exponentiel du temps de déclin [107, 111]. Aux temps courts, on mesure le

taux d'émission radiative, tandis que les temps longs dépendent de la durée du stockage de
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Xγ

XXE

XXγ
r

r

1SPγ
2SPγ

vE

BXE

NXE

NRγ

Figure 5.19 � Schéma de la structure �ne d'une boîte quantique en champ nul. Les

transitions optiquement actives (resp. inactives) sont repérées en rouge (resp. noir).

Les taux de spin-�ip sont représentés en vert.

l'exciton sur l'état noir. Lorsque les constantes de temps sont plus proches, les contributions se

mélangent rendant un ajustement plus �n nécessaire. On observe également une forte in�uence

de la température sur l'allure des courbes de déclins correspondant à une thermalisation pro-

gressive des états excitoniques. En d'autre termes, l'augmentation de la température améliore

l'e�cacité des processus de spin-�ip.

Figure 5.20 � Temps de déclin mesurés dans [111] pour une boîte quantique

InAs/GaAs en fonction de la température. L'apparition d'un déclin bi-exponentiel

avec l'augmentation de la température est attribué au couplage avec les états noirs

du système.

Dans notre cas, le temps "long" que l'on mesure est de l'ordre de la nanoseconde (0.8 ns),
soit un ordre de grandeur de moins que les temps rapportés dans la littérature sur des systèmes

89



CHAPITRE 5. MESURE DE L'EFFET PURCELL LORS D'UNE EXPÉRIENCE
RÉSOLUE EN TEMPS

équivalents. On souligne ici que les boîtes quantiques que nous utilisons sont relativement

standardes et ne présentent a priori pas de caractéristiques particulières par rapport aux boîtes

crues dans les mêmes circonstances.

D'autre part, il faut bien souligner que, dans les expériences présentées ici, l'apparition d'un

déclin bi-exponentiel est associée au passage de la boîte quantique dans le mode de cavité, ce

que montre la symétrie des résultats autour de la fréquence de résonance de la cavité. Plus

précisement, on observe entre 10 K et 19 K (résonance) l'apparition d'un déclin biexponentiel

dont le temps court diminue au fur et à mesure que l'on se rapproche de la résonance (voir

�gure 5.21. Après 19 K la situation s'inverse et l'on retrouve, au delà de 25 K, un déclin mono-

exponentiel dont l'allure est identique au déclin mesuré à 4 K. L'évolution en température ne

correspond donc pas à celle attendue dans le cas d'un modèle incluant le couplage aux états

noirs, mais illustre bien, au contraire, l'in�uence de la cavité.

Figure 5.21 � Temps de déclin mesurés au temps courts en fonction de la tempé-

rature. La boîte quantique est résonante avec le mode de cavité pour T = 19.5 K

En�n, on constate clairement une dépendance en puissance qui n'est pas expliquée par ce

mécanisme. Pour toutes ces raisons, nous privilégions plutôt l'explication présentée dans ce

chapitre.

Conclusions

Nos expériences mettent donc en évidence la nécessité de prendre en compte la nature des

boîtes quantiques de manière plus complète lors de l'analyse des résultats obtenus sur la me-

sure des temps de déclin. En particulier, les observations rapportées ici dans le cas d'une boîte

quantique à résonance montre une in�uence forte du fond de luminescence des boîte quan-

tiques désaccordées, qui perturbe complètement la mesure pour des puissances supérieures

Psat/10. On pourra constater que ce phénomène est très peu mentionné dans la littérature

(voir [45] pour un autre exemple). Nous estimons que l'observation de ce phénomène résulte

d'une con�guration particulière, qui n'est en général pas souhaitée et donc très peu étudiée.

En e�et, la comparaison entre le facteur de Purcell théorique (Fp = 18.6) et la valeur expéri-

mentale (Fp = 3) semble indiquer que la boîte quantique est mal couplée au mode de la cavité,

et se situe plutôt en périphérie du micropilier. Dans la situation résonnante, il y a donc une

compétition entre les photons provenant des deux origines di�érentes : la boîte quantique, spec-

tralement idéalement positionnée mais dont le couplage spatial est mauvais, et l'ensemble des
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émetteurs plus ou moins désaccordés, dont une certaine fraction est située au ventre du mode

de la cavité et pour laquelle le couplage spatial est optimisé. En conséquence, la proportion

des photons détectés dont l'origine est l'ensemble des émetteurs désaccordés est supérieure à

ce qui est traditionnellement observé dans le cas où la boite quantique est située au maximum

du champ. Ce résultat est par ailleurs ampli�é par le fait que la densité de boîtes dans notre

échantillon est relativement grande (environ 100 boîtes pour un pilier de diamètre 2.3 µm).
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Vers l'absorption d'une boîte

quantique unique
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Ce dernier chapitre est consacré à une utilisation intéressante de ces systèmes, qui consiste

à exploiter la saturation de l'état excitonique au seuil du photon unique pour réaliser une non-

linéarité optique géante. Une telle propriété permet d'envisager de nombreuses applications

comme par exemple des portes logiques photoniques ou des détecteurs de photons non des-

tructifs. On se propose de rappeler brièvement les résultats attendus dans le cas théorique de

l'atome unidimensionnel avant de montrer qu'une boîte quantique insérée dans un micropilier

constitue une solution solide envisageable. En�n nous présenterons le montage expérimental

mis en place pour observer l'absorption d'une boîte quantique unique, ce qui constitue la pre-

mière étape vers la mise en évidence d'une non-linéarité géante.
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6.1 Atome uni-dimensionnel

6.1.1 Principe général

Lorsque l'on soumet un système à deux niveaux à une excitation cohérente à sa fréquence de

transition, l'émission spontanée produit un champ en opposition de phase. Dans une structure

de dimensionnalité réduite, cette propriété est particulièrement intéressante. En e�et, imagi-

nons le cas d'un atome unidimensionnel, à savoir un système à deux niveaux couplé à un guide

d'onde unidirectionnel parfait. Le photon émis spontanément interfère avec l'onde incidente.

Si la totalité du champ est absorbée, tout se passe alors, pour l'observateur extérieur, comme

si le champ incident était ré�échi. Le principe de la non-linéarité optique présentée ici consiste

donc à exploiter la saturation du système à deux niveaux pour observer un changement de

l'intensité transmise à travers le guide d'onde en fonction de la puissance incidente (voir �gure

6.1).

| e >

| f >

| e >

| f >

Figure 6.1 � Schéma d'un atome unidimensionnel. Dans le premier cas,

le champ incident est absorbé et ré�échi par le système à deux niveaux.

Dans le second, le système est déjà saturé et le champ est transmis.

Pour se rapprocher de cette situation idéale il est indispensable d'optimiser le recouvrement

entre le diagramme de rayonnement en champ lointain de l'atome et celui du mode du champ

incident.

Dans le cas d'un atome dans l'espace libre, la section e�cace d'absorption d'un champ

résonnant est donnée par σ = 3λ2

2π . Il est donc apparemment raisonnable d'attendre une ex-

tinction importante pour un faisceau optique focalisé sur une surface de quelques µm2. Une

analyse plus attentive montre cependant qu'une bonne adaptation du faisceau focalisé au pro�l

d'émission du dipole est nécessaire [113, 114]. Les e�orts réalisés dans cette direction ont récem-

ment permis d'obtenir des extinctions du champ lointain d'environ 12%, grâce à l'utilisation

de microlentilles permettant d'augmenter l'angle de collection [115, 116].

En augmentant l'interaction entre le champ et l'atome, la cavité o�re une solution intéres-

sante. En e�et, pour une cavité de grand β, le problème est réduit au couplage entre le champ

incident et le mode de cavité. Cette idée à été proposée par Turchette et. al. au milieu des

années 90 à partir d'un atome de Cesium en cavité [117, 22] et a depuis été reproduite avec

succès dans des systèmes di�érents [23, 34].

Jusqu'à très récemment, toutes les expériences étaient réalisées en régime de couplage
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fort, cependant de récents travaux ont montré qu'un e�et non-linéaire important pouvait être

atteint même dans le régime de couplage faible [118, 119]. C'est à partir de ces résultats, et

plus particulièrement des travaux réalisés dans notre équipe [119], que l'on se propose d'étudier

le potentiel de notre système pour réaliser une telle non-linéarité.

6.1.2 Spectroscopie de l'atome 1D

La �gure 6.2 illustre la situation envisagée ici : un mode de cavité unique (fréquence ω0) est

couplé au réservoir extérieur via deux ports notés 1 et 2. A l'intérieur de la cavité, un atome

dont la fréquence de transition ω0 + ∆ peut être ajustée à celle de la cavité. bin(t) et b′in(t)
représentent le champ incident dans chacun des ports, br(t) le champ ré�échi et bt(t) le champ

transmis. On suppose en�n que le système est en régime de couplage faible (κ � g), ce qui

signi�e que la cavité échange plus rapidement son énergie avec les ports d'entrée et de sortie

qu'avec l'atome.

Figure 6.2 � Représentation de l'atome 1D sous la forme d'un système couplé

atome-cavité.

On écrit alors les équations des modes couplés dans le régime des faibles excitations, d'où

l'on déduit la transmission en amplitude du système couplé [119]

t(δ) =
bt
bin

=
−1

1 + i
(

2δ+∆
κ

)
− Γ

4δ

(6.1)

avec δ le désaccord entre le champ incident et la fréquence de la cavité, κ la largeur de cavité

et Γ la largeur de la transition atomique prenant en compte l'élargissement dû au couplage à

la cavité. Le coe�cient en énergie s'obtient facilement à partir de T (δ) = |t(δ)|2, et le résultat
est tracé à la �gure 6.3 en fonction du désaccord normalisé à la largeur de cavité (δ + ∆)/κ.

Dans le cas où Γ = 0, la situation correspond à celle de la cavité vide, représentée par la

courbe tiretée. Comme attendu dans le cas d'une cavité symétrique, le champ est entièrement

transmis à résonance et la valeur de la transmission est maximale. Lorsqu'un atome est placé

dans la cavité (Γ 6= 0), on observe l'apparition d'un creux dans la ré�ectivité, à la longueur

d'onde de l'atome (courbe en trait plein). Ce phénomène de ré�exion induite par dipole est dû

à l'e�et d'interférences destructives entre le champ incident et le champ rayonné par l'atome

déphasé de π. En d'autre terme, le système à deux niveaux se comporte comme un miroir

sélectif sur une largeur spectrale correspondant au spectre d'absorption de l'atome [120]. Dans

le cas où l'atome est désaccordé de ∆ avec le mode de cavité, on observe une résonance de
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Fano dans le spectre de transmission (courbe en pointillés).

On montre, à partir de l'expression de T (δ) à résonance,

T (δ) =
1

1 +
(

Γ
4δ −

2δ
κ

) (6.2)

que la largeur du pic de transmission est égale à la largeur κ de la cavité, et que la largeur du

pic de ré�ectivité correspond à Γ, soit celle l'atome.

(∆ + δ) / κ

Figure 6.3 � Spectre de transmission du système atome-cavité. La courbe tiretée

correspond à la cavité vide, celle en trait plein au cas d'un atome résonnant. En

pointillé, la situation où l'atome présent dans la cavité présente un désaccord ∆ non

nul.

6.1.3 Non-linéarité géante

On s'intéresse alors à l'évolution en puissance d'un tel système. Pour ce faire nous nous limi-

terons au cas de l'atome résonnant, pour lequel l'in�uence de l'atome est maximale. Considérer

un déphasage non nul ne change pas la physique décrite ici.

Nous avons vu que dans le régime linéaire, le champ est entièrement absorbé par l'atome.

Le résultat de l'interférence destructive dans le port de sortie est une transmission nulle à la

fréquence de l'atome. Au contraire, lorsque l'atome est saturé, il ne peut plus absorber les

photons excédentaires qui traversent la cavité sans le voir. En sortie, on perd progressivement

le contraste lorsque la puissance est augmentée. Le système à deux niveaux se comporte comme

un milieu optique non-linéaire.

On montre alors que la puissance critique, nécessaire pour saturer le système, est de l'ordre

d'un photon par temps de vie de l'atome :

Pc = Γ/4 (6.3)

La �gure 6.4 donne l'évolution de la transmission du système en fonction du paramètre de

saturation x = |bin|/Pc, où l'on observe que le comportement du système est profondément

modi�é entre |bin| ∼ 0 et |bin| =∼ 10Pc. En conclusion, le saut en transmission se produit pour

une puissance de pompe faible (de l'ordre de Γ/4), ce qui justi�e l'appellation de non-linéarité

optique géante.
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(b)

Figure 6.4 � Evolution de la transmission à résonance en fonction du paramètre de

saturation.

6.1.4 In�uence des pertes

Pour �nir, il est indispensable de considérer les pertes associées à l'utilisation d'une cavité

réelle, qui modi�ent la fonction de transmission du système. Ces pertes ont deux origines. D'une

part la boîte quantique peut émettre des photons dans d'autres modes que le mode d'intérêt,

et d'autre part les photons guidés par le mode de cavité peuvent di�user vers l'extérieur à

cause des imperfections dues à la gravure.

L'e�cacité du couplage au mode est quanti�ée par la fraction β des photons émis dans le

mode de cavité, dont on rappelle l'expression

β =
Γ

γ + Γ
(6.4)

Nous avons déjà dit que β était d'autant plus grand que le facteur de Purcell est grand, nous

soulignons ici, qu'il peut être également optimisé en diminuant directement les pertes γ. Les

travaux de Bayer. et. al. montrent en e�et qu'il est possible de diminuer γ d'un facteur 10 en

métallisant les �ancs des piliers [87].

Les pertes associées à la di�usion de photons hors du mode de la cavité sont quanti�ées par

le rapport Q/Q0 entre le facteur de qualité Q du micropilier et le facteur de qualité intrinsèque

Q0 (voir section 2.3.4).

On introduit alors les coe�cients de transmission et de re�exion en énergie, à résonance,

pour la cavité vide

Tmax =
(
Q

Q0

)2

(6.5)

Rmin =
(

1− Q

Q0

)2

et dans le cas d'une cavité contenant une boîte quantique résonnante

Tmin =
(

1
1 + f

Q

Q0

)2

(6.6)

Rmax =
(

1− 1
1 + f

Q

Q0

)2
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où

f =
Γ0

γ + 2γ∗
Fp (6.7)

dépend du facteur de Purcell Fp, des taux d'émission Γ0 et γ de l'atome dans l'espace libre et

dans les modes de pertes de la cavité, et tient compte du déphasage pur γ∗ de l'exciton. La

�gure 6.5 présente les spectres de transmission et de ré�ectivité obtenus pour di�érentes valeurs

de f et Q/Q0. Dans les cas a) et b) une cavité parfaitement connectée aux ports d'entrée et

de sortie interagit avec un atome dont une partie du rayonnement est émis dans les modes de

pertes. Dans les cas c) et d) l'atome est cette fois parfait, et la cavité présente des fuites.

Figure 6.5 � Evolution de T et R pour di�érentes valeurs de f et de Q/Q0. Les

traits pointillés correspondent au cas idéal Q/Q0 = 1 et f → ∞. En traits pleins :

a) et b) Q = Q0 et f = 2, c) et d) Q/Q0 = 1/2 et f →∞. Figure extraite de [119]

L'in�uence de ces pertes n'est pas exactement la même selon que l'on adopte un schéma

expérimental en transmission on en ré�exion. En e�et, dans un schéma en transmission, on

détecte un signal "sur fond blanc", dont le contraste diminue en fonction de l'importance des

pertes. Dans le cas d'un schéma en ré�exion, on détecte cette fois un signal "sur fond noir",

et dans ce cas la perte de contraste s'accompagne d'une augmentation du bruit qui peut nuire

aux observations. On doit dans ce cas faire face au même dilemme qu'évoqué dans la partie

2.3.4 et trouver le bon compromis entre la valeur du facteur de Purcell et le rapport Q/Q0

(voir aussi �gure 6.13).
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6.2 Solution expérimentale

On se propose ici d'étudier plus particulièrement la possibilité de réaliser un tel système

à partir de boîtes quantiques et de microcavités semi-conductrices, à partir notamment des

critères établis dans la section précédente.

On considère tout d'abord la possibilité d'obtenir un système à deux niveaux à partir de

l'état fondamental |G〉 et du premier état exité |X〉 d'une boîte quantique. Pour cela, un apercu

de la structure �ne de ses niveaux est nécessaire. En e�et, comme nous l'avons déjà dit, l'exci-

ton est en réalité composé d'un électron de spin ±1
2 et d'un trou lourd de spin ±± 3

2 et possède

donc quatre projections de spin : 1, −1, 2 et −2. Les deux dernières n'étant pas couplées au

champ électromagnétique, nous ne les considérerons pas davantage. Pour une boîte quantique

parfaitement symétrique autour de son axe de croissance, l'état excitonique est donc dégénéré

deux fois, comme représenté à la �gure 6.6. On obtient dans ce cas un système à deux ni-

veaux couplé à toutes les polarisations du champ, qui satisfait les critères requis. En revanche,

dans le cas d'une boîte quantique asymétrique, l'interaction d'échange lève la dégénérescence

et conduit à l'apparition de deux transitions polarisées linéairement dans des directions ortho-

gonales. Il a toutefois été montré que sous pompage résonnant et à basse température, le taux

de spin �ip permettant de passer de l'un des niveaux excités à l'autre est négligeable devant

les temps de relaxation [121]. Il est donc toujours possible, en choisissant une des directions de

polarisation privilégiée, de traiter la boîte quantique comme un système à deux niveaux. La

boîte quantique constitue donc une bonne solution "solide" pour obtenir un milieu non-linéaire

à l'échelle du photon unique.

m   = 1j m   = -1j
m   = 1j

m   = -1j

σ+ σ− π πx y

E
x

E G

E x

E G

BQ symétrique BQ asymétrique

Figure 6.6 � Schéma représentant la structure �ne associée aux états "brillants"

d'une boîte quantique. σ+ (σ−) et πx (πy) représentent les polarisations circulaires

et linéaires du champ.

Le second point concerne le choix de la cavité. On peut constater que les critères établis

dans la section précédente pour obtenir un système performant sont identiques à ceux que

l'on avait formulés pour obtenir une bonne source de photons uniques (voir partie 2.3.4).

Dans les deux cas un β proche de un est souhaitable, de même qu'un rapport Q/Q0 unitaire.

D'autre part la problématique de recouvrement entre le diagramme de rayonnement du pilier

et l'ouverture numérique de l'objectif est là encore similaire. En réalité les deux problèmes sont
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tout à fait symétriques étant donné que dans un cas on cherche à extraire les photons émis

le plus e�cacement possible tandis que dans l'autre on souhaite que l'absorption du champ

incident soit maximale. Notre proposition consiste donc à utiliser des micropiliers, dont le

succès pour réaliser des sources de photons uniques a déjà été démontré [48].

En�n, on notera qu'il est important que la cavité présente une grande �nesse, de sorte que

l'on puisse résumer l'interaction à celle d'un atome avec un mode de champ unique.

6.3 Stratégies expérimentales pour la mesure de non-linéarités

6.3.1 Schéma expérimental

A�n de mettre la non-linéarité en évidence, nous avons mis en place le montage de ré-

�ectivité décrit à la �gure 6.7. L'excitation se fait au moyen d'une diode laser accordable en

fréquence entre 900 et 960 nm (voir section 3.1.2). On prélève une fraction du faisceau, qui est

analysée par un interféromètre de Fabry-Pérot (F-P), nous permettant de véri�er le fonction-

nement monomode de la diode. Le faisceau principal est ensuite couplé dans une �bre optique

monomode disposée après le lame séparatrice. La lentille du coupleur de sortie est calibrée de

telle sorte que le faisceau émergent recouvre toute la surface de la lentille de l'objectif, a�n d'en

utiliser tout le pouvoir de résolution. Le faisceau ré�échi est envoyé vers le spectromètre et la

caméra CCD, à partir de laquelle on réalise le comptage. Ce montage est entièrement intégré

dans le dispositif de micro-PL décrit précédement et utilisé pour le repérage initial. L'utilisa-

tion de la �bre procure un double avantage. D'une part, elle permet de corriger le pro�l spatial

du champ incident et ainsi d'optimiser le couplage avec le mode du micropilier, d'autre part

elle assure un alignement parfait entre les faisceaux des di�érentes sources (non-résonnante et

résonnante) utilisées au cours de l'expérience.

Monochromateur
+ CCD

Diode 

@ 825 nm

Ti:Sa

accordable

F-P

λ/2 pol

cryostat
Diode 

accordable

oscilloscope

fibre optique

Figure 6.7 � Schéma du montage de ré�ectivité.

Nous avons envisagé deux approches pour mettre en évidence la ré�exion induite par dipôle,

complémentaires en terme de résolution spectrale et que nous allons présenter maintenant.
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6.3. STRATÉGIES EXPÉRIMENTALES POUR LA MESURE DE
NON-LINÉARITÉS

6.3.2 Balayage de la résonance par la diode laser

La première approche consiste à réaliser un balayage de la boîte quantique en résonance avec

la cavité au moyen d'une diode laser de grande �nesse. Pour ce faire, nous utilisons une diode

spéci�que (voir DL100 à la partie 3.1.2), possédant une cavité externe constituée d'un réseau

et du miroir arrière de la diode laser. Cette cavité peut être accordée mécaniquement pour un

réglage grossier ou au moyen d'une cale piezo-électrique pour le réglage �n (voir �gure 6.8).

En agissant sur la cale piezo-électrique, il est alors possible d'obtenir un balayage automatisé

des longueurs d'onde sur plusieurs dizaines de µeV .

L'émission laser dépend du recouvrement entre les modes internes et les modes externes

de la diode (ainsi que du pro�l du réseau et du gain du milieu actif), qui doivent être super-

posés pour un fonctionnement optimal. Au cours du balayage, un système d'asservissement en

courant permet alors d'ajuster la position spectrale des modes internes au déplacement des

modes externes. Le balayage en longueur d'onde s'accompagne d'une variation de la puissance

de sortie associée à la di�érence de courant nécessaire pour déplacer les modes internes de la

diode (voir �gure 6.11). En optimisant les réglages, nous parvenons à un balayage sans saut de

mode et stable en puissance sur une plage spectrale de ∼ 30 µeV . Il est également possible de

régler la vitesse du balayage. Les taux de balayages minimum et maximum sont de = 0.003Hz
et 10 KHz.

cavité interne

milieu actif

réseau

Figure 6.8 � a) Schéma de la DL100 vue du dessus. La position du réseau peut être ajusté gros-

sièrement au moyen de la vis 6 ou plus �nement avec la vis micrométrique 7. b) Représentation

des facteurs déterminant l'émission laser monomode.

On peut donc constater que la largeur du balayage sans sauts de mode est relativement

limitée, ce qui limite l'utilisation de cette technique à des boîtes quantiques de faibles largeurs.

D'autre part, le matériel livré par le constructeur ne dispose d'aucun contrôle sur le déclen-

chement du balayage, qui ne peut qu'être "activé" ou "désactivé". Il est donc extrêmement

délicat de superposer le résultat de plusieurs balayages et le temps d'intégration doit être �xé

en fonction de la résolution souhaitée pour une largeur de balayage donnée. Ainsi par exemple,

pour une largeur de scan de ∆E = 30 µeV avec une résolution de 1 µeV , le temps d'intégration
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est �xé à 5 s. Il est donc nécessaire de concevoir un dispositif capable de contrôler la diode

de manière externe de sorte que les paramètres du balayage soient réglables par l'utilisateur.

Pour ce faire, nous développons actuellement un programme capable de générer les tensions

adéquates et qui communiquera avec le module Toptica au moyen d'une carte de conversion

digital/analogique.

L'avantage de cette technique est que l'on peut atteindre une excellente résolution spectrale.

En e�et, la largeur spectrale de la raie laser annoncée par le constructeur est de 100 MHz, soit

0.4µeV . Bien qu'une telle précision ne soit pas nécessairement requise, ce dernier point peut

cependant s'avérer précieux dans le cadre d'une étude précise de la largeur homogène d'une

boîte quantique par exemple.

6.3.3 Balayage en température

La seconde approche consiste à �xer la position du laser et à déplacer cette fois la boîte

quantique et la cavité au moyen de la température. Ce principe est représenté sur la �gure 6.9,

où l'on a �xé la position de la raie laser de façon à sonder la boîte quantique au moment où elle

est résonnante avec la cavité (e�et de ré�exion maximal). Au cours de cette expérience, la tem-

pérature est asservie à 0.1K près, ce qui correspond à un déplacement de la boîte quantique de

6µeV . La résolution est donc nettement moins bonne que dans le cas précédent et la méthode

n'est pas appropriée dans le cas de boîtes �nes (FWHM< 10µeV ). En revanche, à chaque point,
le temps d'intégration peut être arbitrairement long, et d'autre part il est envisageable de réali-

ser un scan sur une largeur aussi grande que celle de la cavité. Ainsi par exemple, une variation

de température de 30 K permet de déplacer le mode de cavité de 0.15 nm (∼ 200 µeV ), soit
une fois sa largeur à mi-hauteur. Pour des variations de température supérieures, les e�ets de

la dilatation thermique sur l'alignement doivent être pris en compte.

6.4 Simulations

Dans les chapitres précédents, nous avons particulièrement étudié le cas d'une boîte quan-

tique, couplée à un micropilier de 1.8µm de diamètre dans le régime de Purcell. On se propose

dans cette partie d'évaluer le potentiel de ce candidat pour réaliser la non-linéarité géante

décrite plus haut. Nous chercherons donc à quanti�er l'e�et attendu aussi précisément que

possible en fonction des paramètres expérimentaux et nous établirons sous quelles conditions

cet e�et peut être observé.

Les paramètres caractéristiques du système sont rassemblés dans le tableau 6.1, où l'on

peut voir que la seule grandeur non-mesurée est le déphasage pur γ∗. Pour simpli�er, nous

supposerons dans un premier temps γ∗ = 0, hypothèse sur laquelle nous reviendrons en �n de

partie.
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933.0932.5932.0931.5931.0
Wavelength (nm)

CQD 2 QD 1

Figure 6.9 � Photoluminescence d'une boîte quantique en fonction de la

température. Le trait vertical représente la position du laser pour sonder

la boîte quantique lorsqu'elle est à résonance avec la cavité.

γ 1 GHz ' 4.2 µeV

γ∗ inconnu

κ ∼ 200 µeV

Q 7500

diamètre du pilier 1.8µm

F 3

Table 6.1 � Caractéristiques du système boîte quantique-micropilier étu-

dié dans les chapitres précédents.

Valeur du signal attendu

Avant de poursuivre, il est nécessaire de quanti�er la fraction du champ incident réellement

couplée dans le micropilier lors de notre expérience. En e�et, jusqu'à maintenant, nous avons

considéré le cas d'un couplage parfait, réduisant les pertes du système à celles de la cavité,

or nous allons voir que la prise en compte du couplage réel modi�e de manière conséquente

le spectre de ré�ectivité. Une valeur du couplage plus réaliste peut être obtenue à partir du

spectre de ré�ectivité de la �gure 6.10a réalisé sur la cavité vide. Le spectre est normalisé de

telle sorte que la ré�exion soit totale hors de la cavité, et le creux indique la résonance de la

cavité. On mesure au minimum de la ré�ectivité R∗min = 0.8.

Dans le cas d'un couplage parfait, la valeur de ré�ectivité est donné par l'équation 6.5, soit

dans notre cas Rmin = 0.21. On remonte ensuite à la valeur du couplage en faisant l'hypothèse

que toute la lumière qui n'est pas couplée est ré�échie et renvoyée vers l'objectif. Rmin et R∗min
sont alors reliés par l'expression suivante

R∗min = 0.8 = (1− C) + CRmin (6.8)
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où C représente l'intégrale de recouvrement entre le mode du champ incident et le mode de

la cavité. On notera que cette hypothèse correspond à la situation la plus défavorable puisque

dans ce cas, toute le lumière qui n'est pas couplée participe au fond lumineux du spectre de

ré�ectivité, et à terme, noie le signal utile dans le bruit. Le résultat du calcul donne C = 25%.

On se place ensuite dans le cas où la boîte quantique est résonnante avec le mode de cavité.

Une description schématique du spectre de ré�ectivité attendu est donné à la �gure 6.10b, où

sont reportées les di�érents grandeurs caractéristiques. On retrouve le pro�l de la cavité assorti

d'un pic de ré�ectivité à résonance dû à la présence de la boîte quantique. La hauteur de ce

pic est repérée par R∗max, qui tient également compte de la valeur du couplage C. On donne

alors la valeur du pic de ré�ectivité attendu en fonction de la puissance (voir 6.10c). A forte

puissance, on retrouve comme attendu le résultat de la cavité vide (soit R∗max = R∗min = 0.8),
tandis que pour des faibles valeurs de puissance, la valeur du pic de ré�ectivité induite par la

boîte quantique tend vers 0.94. On a également porté en regard le cas du couplage parfait pour

lequel 0.22 ≤ R∗max = Rmax ≤ 0.75.
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Figure 6.10 � a) Spectre de ré�ectivité de la cavité vide. b) Schéma représentant

les di�érentes contributions d'un spectre de ré�ectivité. c) Puissance ré�échie par

la boîte quantique en fonction de la puissance du champ incident. Pc = Psat/4
correspond à la puissance critique nécessaire pour saturer le système. d) Spectre de

ré�ectivité attendu du système atome-cavité pour P � Pc.
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Estimation du bruit

On se propose maintenant de donner une estimation du bruit attendu, a�n d'identi�er sous

quelles conditions le signal peut être observé. Les sources de bruit connues sont les suivantes

� le bruit CCD, qui se décompose en un bruit de lecture ∆lect et un bruit ∆co associé au

courant d'obscurité (voir section 3.1.4)

∆2
CCD = ∆2

lect + ∆2
co (6.9)

Les deux composantes peuvent être évaluées à partir des résultats de la partie 3.1.4, soit,

en nombre de coups

∆2
lect = 4.22 (6.10)

∆2
co = 0.003×m× tint

oùm est le nombre de pixels de la zone intégrée et tint le temps d'intégration en secondes.

� Le bruit de photons ∆phot, dont l'amplitude évolue en
√
N , où N est le nombre de

photons.

Le bruit théorique s'écrit donc

∆ =
√

∆2
lect + ∆2

c.o + ∆2
phot (6.11)

Pour con�rmer ces prédictions, nous avons enregistré l'évolution de l'intensité de la diode

laser après ré�exion sur le substrat au cours du temps. La zone intégrée correspond à 10× 100
pixels, d'où ∆2

co = 3× tint. Le résultat est reporté à la �gure 6.11. Dans le cas a), la longueur

d'onde est maintenue �xe tandis que dans le cas b) on e�ectue un balayage ∆λ ' 0.03 nm.

Le calcul du bruit théorique donne alors, dans le cas a), ∆ =
√

42 + 32 + 1182 = 118 cps/sec,
à comparer à l'écart type mesuré σ = 145 cps/sec, et dans le cas b), ∆ =

√
42 + 32 + 2362 =

236 cps/sec, à comparer à σ = 264 cps/sec. Dans les deux situations les valeurs sont proches,

la di�érence étant attribuée aux �uctuations d'intensité de la diode laser.

Evaluation du rapport signal sur bruit

La première étape vers la mesure de la non-linéarité consiste à mettre en évidence l'absorp-

tion d'une boîte quantique. On se propose donc ici de calculer le rapport signal sur bruit pour

un exemple de puissance incidente largement inférieure au seuil de saturation, a�n d'étudier la

faisabilité d'une telle expérience. On choisit P = Pc/8 = Psat/32 et pour lequel Rmax = 0.92
est presque maximal. A�n de calibrer la puissance du laser incident et de connaître la puis-

sance incidente, on réalise une montée en puissance (expérience de micro-PL non résonnante),

qui nous permet de déterminer le niveau de saturation de la boîte quantique. On relève alors

sur la CCD l'intensité correspondante à cette saturation, puis on ajuste la puissance du la-

ser résonnant de telle sorte que l'intensité détectée après ré�exion soit égale à l'intensité de

saturation de la boîte quantique. Ce résultat nous permet d'obtenir une bonne estimation de

la puissance incidente. Il faut toutefois tenir compte du couplage du faisceau incident pour

obtenir un résultat tout à fait quantitatif.
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Figure 6.11 � a) Intensité du signal laser ré�échi sur le substrat au cours du

temps. Chaque point correspond à une seconde d'intégration. b) Idem dans le

cas d'un balayage de 0.03 nm.

L'intensité détectée par seconde sur la CCD pour une puissance incidente donnée est notée

n et vaut n = 100 cps/s pour P = Pc/8 = Psat/32. L'intégration est e�ectuée sur une surface

de 10× 10 pixels, d'où ∆2
c.o = 0.3× tint.

On calcule alors le signal s attendu

s = (R∗max −R∗min)× n× tint = 0.12× 100× tint (6.12)

ainsi que le bruit théorique

∆2 = ∆2
lect + ∆2

c.o +R∗min × n× tint = 18 + 0.3× tint + 0.8× 100× tint (6.13)

Ces deux fonctions sont tracées sur la �gure 6.12 montrant l'intensité du signal attendu en

fonction du temps d'intégration, ainsi que le bruit estimé théoriquement. On constate qu'avec

la valeur de couplage actuelle, le signal est totalement noyé dans le bruit pour des temps

d'intégration inférieurs à 2 secondes (courbes bleues et rouges en trait plein). Il est nécessaire

d'intégrer le signal pendant 8 secondes pour obtenir un rapport signal sur bruit de 5. En re-

vanche, ce résultat peut être largement amélioré en optimisant le recouvrement entre les modes

du champ et de la cavité, ce qui est envisageable dans notre cas.

Pour �nir revenons sur l'hypothèse concernant la valeur de γ∗. Dans les calculs précédents,

nous avons supposé sa valeur nulle, ce qui conduit aux meilleurs résultats. En e�et, les équations

6.7 montrent que pour γ∗ 6= 0, la valeur de f diminue, ce qui se traduit par une diminution

de la valeur de ré�ectivité à résonance. Ainsi pour γ∗ = 8 µeV , par exemple, on obtient

Rmax = 0.85 (pour la même puissance P = Pc/8 que précédemment) et dans ce cas il faut

intégrer sur des durées supérieures à 30 seconde pour obtenir le même rapport signal sur bruit

de 5 (voir �gure 6.12). S'il est impossible pour nous de mesurer exactement sa valeur, nous

pouvons tout du moins �xer une borne supérieure. En e�et, nous observons sous excitation
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Figure 6.12 � En bleu : valeur du signal attendu sur la CCD en nombre de coups.

Le trait plein correspond à la situation (C = 0.25,γ∗ = 0), le trait tireté à (C =
0.25,γ∗ = 8) et les pointillés au cas (C = 1,γ∗ = 0). En rouge, bruit estimé en

nombre de coups.

non-résonnante, des raies dont la largeur est inférieure à la résolution instrumentale, ce qui

indique que γ + γ∗ ≤ 12µeV , soit γ∗ ≤ 8µeV . D'autre part, il a déjà été montré dans le cas de

boîtes quantiques InAs, que le déphasage pur est négligeable sous excitation résonnante [122].

Il est donc vraisemblable que son in�uence soit minimale dans ce type d'expériences.

6.5 Conclusions et perspectives

Une boîte quantique couplée à un micropilier constitue donc un système particulièrement

intéressant pour l'observation d'une non-linéarité au seuil du photon unique dans des dispositifs

solides. La possibilité d'atteindre des couplages élevés entre le champ incident et le mode de

cavité 1 constitue un avantage de ce type de systèmes notamment par rapport aux cristaux

photoniques et aux microdisques. Nous pensons que cet e�et pourra être mis en évidence

sur notre système dans un futur proche, grâce notamment aux dernières améliorations du

dispositif expérimental, qui permettront de contrôler le balayage précisément, et d'intégrer aussi

longtemps que souhaité à une position donnée. Nous estimons par ailleurs que l'adaptation entre

le mode incident et celui de la cavité peut être améliorée, ce qui nous permettrait d'augmenter

le contraste de manière signi�cative.

On notera par ailleurs que le choix du diamètre du pilier, peut permettre d'améliorer l'e�et

attendu. La �gure 6.13 donne la visibilité attendue, dé�nie par v = Rmax −Rmin, en fonction

du diamètre. On peut remarquer que la visibilité maximum est atteinte pour un diamètre plus

grand que celui correspondant au facteur de Purcell maximum. Cela est dû au fait qu'aux

1. Nous avons mesuré des valeurs de ré�ectivité allant jusqu'à 85% pour des micropiliers de 6 µm de diamètre.
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petits diamètres les pertes Q/Q0 sont plus importantes, ce qui entre également dans le calcul

de la visibilité (voir équation 6.6). Ce résultat, obtenu dans le cas d'un couplage de 100%,

à partir du facteur de qualité mesuré et du facteur de Purcell théorique de la cavité montre

la présence d'un optimum autour de 3.5 µm. Néanmoins, les simulations présentées dans ce

chapitre montre qu'un bon résultat peut également être obtenu à partir d'un facteur de Purcell

modeste dans un contexte expérimental réaliste.
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Figure 6.13 � Contraste du signal de ré�exion induite par dipole. Les

valeurs théorique du facteur de Purcell, calculées pour chaque diamètre,

sont portées en regard (courbe du haut).

En�n, on notera que la ré�ectivité induite par dipole a été observé très récemment dans des

structures similaires, à la limite du couplage fort [123], et pour une boîte quantique faiblement

couplée à un cristal photonique [124].
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Chapitre 7

Conclusion

Les expériences présentées dans ce mémoire concernent l'étude d'une boîte quantique unique

couplée à un micropilier dans le régime de couplage faible. Nous avons réalisé une mesure dé-

taillée de l'e�et Purcell, qui constitue un facteur de mérite de l'électrodynamique quantique en

cavité (EDQC), en utilisant di�érentes techniques combinant des méthodes résolues en temps

et sous excitation continue. L'objectif de cette étude était d'une part de comparer ces méthodes

entre elles, a�n notamment de véri�er la compatibilité des résultats proposés dans la littéra-

ture, qui utilisent l'une ou l'autre de ces techniques, et d'autre part de dégager des critères

permettant de choisir entre les di�érentes méthodes en fonction du système étudié.

Dans le régime d'excitation continue, la modi�cation du taux d'émission spontanée peut

être mise en évidence à partir de l'étude des puissances et intensités de saturation. Ces deux

méthodes ont déjà été utilisées par le passé dans la littérature pour estimer le facteur de Purcell.

Nous avons également mesuré le facteur de Purcell à partir d'une méthode originale, suggérée

dans [94] et fondée sur une comparaison entre le comportement d'émission de la boîte quan-

tique sous la saturation et à saturation en fonction du désaccord. L'ensemble de ces résultats

a ensuite été comparé à la méthode historique reposant sur des mesures résolues en temps.

En conclusion, cette étude montre que les méthodes sont compatibles entre elles dans la limite

des barres d'erreur. On constate en revanche qu'elles ne sont pas équivalentes et génèrent des

incertitudes plus ou moins grandes, la méthode la plus précise étant la mesure résolue en temps

(erreur inférieure à 20%).

En ce qui concerne les méthodes en continu, les mesures ont été réalisées sous pompage non-

résonnant à des températures comprises entre 5 K et 30 K pour lesquelles le rendement radiatif

est supposé unitaire. On indique également que notre modèle néglige le temps de capture des

charges vers les états de la boîte. Pour e�ectuer une mesure du facteur de Purcell, on pourra

à l'avenir considérer les point suivants.

D'une façon générale, la mise en place d'une méthode �able pour mesurer le facteur de

qualité d'une cavité contenant un matériau actif devra être réalisée. En e�et, nous avons pu

mettre en évidence une di�érence systématique de 10% entre les valeurs obtenues lors d'une

expérience de micro-PL et par ré�ectivité. Cette étape apparaît d'autant plus importante que

nous avons pu constater une dépendance parfois importante vis à vis de ce paramètre.
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D'autre part, nous avons pu mettre en évidence une augmentation de l'e�cacité du pompage

avec la température, qui est associée à un processus de capture des charges plus e�cace à haute

température. Si ces résultats n'a�ectent pas les mesures à partir des intensités de PL, cet e�et

doit en revanche être pris en compte lors des mesures en fonction de la puissance de saturation

lorsque la température est utilisée pour modi�er l'accord entre la boîte quantique et le mode

de la cavité. Nous montrons cependant qu'il est possible, dans ce dernier cas, de dériver une

valeur du facteur de Purcell à partir d'une description phénoménologique de cet e�et.

Il a également été observé que les processus de capture de charge dépendent de la puissance

et de la longueur d'onde d'excitation [103]. Lors d'une excitation dans la couche de mouillage,

le nombre de porteurs créés est proportionnel à la puissance de pompe. Il existe alors un seuil

au delà duquel les processus de relaxation sont assistés par e�et Auger, ce qui se traduit par

une diminution du temps de relaxation. Nous indiquons cependant que cet e�et est observé

pour des puissances de l'ordre de 1− 10 W/cm2 [125, 103], supérieures au régime dans lequel

notre étude est conduite (P ≤ 0.1 W/cm2). En�n, il est à noter que la méthode basée sur la

mesure d'intensité à puissance de pompe �xée ne dépend pas de cet e�et.

Le dernier point important concerne la description du spectre de micro-PL. Plusieurs tra-

vaux récents ont en e�et montré qu'une boîte quantique même désaccordée peut émettre des

photons à la longueur d'onde de la cavité par le biais du couplage aux phonons acoustiques du

réseau [110, 46, 98], ou via des e�ets de di�usion spectrale [47]. Dans les résultats présentés dans

ce mémoire, cette fraction de l'émission est négligée lors de l'ajustement. Cette approximation

est justi�ée a posteriori au vu de la compatibilité des résultats obtenus sous excitation continue

et dans le régime impulsionnel, et des observations du chapitre 5.3. Ce point doit toutefois être

considéré avec attention notamment dans le cas de systèmes à la limite du couplage fort, ou

présentant des facteurs de qualité importants, puisque l'ensemble des résultats obtenus sous

excitation continue en dépend.

En ce qui concerne les expériences résolues en temps, nous avons mis en évidence l'in�uence

des émetteurs désaccordés sur la mesure du temps de déclin dans le cas résonnant. On observe,

dans ce cas, deux constantes de temps dont l'une correspond au temps de vie de la boîte dimi-

nué par l'e�et Purcell et l'autre au fond de luminescence associé aux émetteurs désaccordés. Ce

résultat, déjà observé par Kaniber et. al. [45] est ici expliqué au moyen d'un modèle simple qui

permet de rendre compte de nos résultats expérimentaux avec une bonne �délité. La mesure

du facteur de Purcell par des mesures résolues en temps reste donc la méthode de référence

pour peu qu'elle puisse être appliquée.

L'ensemble de ces travaux montrent à quel point l'EDQC en physique du solide et notam-

ment dans les boîtes quantiques semiconductrices s'écarte du modèle de la physique atomique.

En e�et, la décohérence intrinsèque, associée à la matrice environnante, distingue fondamenta-

lement ces systèmes du cas idéal de l'atome isolé. Est il possible de tirer parti de ce couplage à

l'environnement ? L'augmentation des facteurs de qualité laisse aujourd'hui entrevoir l'appari-

tion d'un nouveau régime de l'EDQC pour lequel la largeur de la boîte quantique est supérieure

à celle de la cavité. Il a été montré que, dans ce cas, le spectre d'émission de la boîte quantique
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est complètement modi�é par la présence de la cavité [47]. Il est alors possible d'envisager des

situations pour lesquelles les photons émis par le système portent les caractéristiques de la ca-

vité, et ce même pour un émetteur désaccordé . La décohérence peut alors être vue comme une

ressource supplémentaire. Dans l'avenir, les boîtes quantiques pourraient devenir des atomes "à

environnement contrôlable" et former des systèmes modèles permettant d'explorer des régimes

nouveaux de l'EDQC.

En�n, les simulations réalisées dans le dernier chapitre indiquent que l'observation de l'ab-

sorption d'un champ cohérent par une boîte quantique unique est faisable à partir d'un sys-

tème présentant un facteur de Purcell modeste, comme celui qui est étudié dans ce mémoire.

Le dispositif expérimental est désormais bien maîtrisé et les dernières améliorations devraient

permettre d'observer cet e�et et de réaliser une mesure de non-linéarité optique.

On notera pour �nir l'apparition de nouvelles géométries prometteuses pour réaliser un

atome unidimensionnel à partir de guides d'onde ne présentant pas de résonance. Ainsi par

exemple, Lecamp. et. al ont prédit des valeurs de couplage entre une boîte quantique et un

guide d'onde réalisé dans un cristal photonique aussi hautes que β = 95% [126]. Récemment,

des valeurs proches de 90% ont été mesurée expérimentalement, con�rmant ainsi le potentiel

de ces systèmes [127]. On peut également imaginer une solution à partir de �ls photoniques,

dont la géométrie peut être adaptée pour obtenir des e�cacités d'extraction supérieures à 90%
[128], ce qui o�rirait l'avantage d'une transmission à bande spectrale plus large.
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Annexe A

Couplage déterministe

Que ce soit d'un point de vue fondamental ou applicatif, la question du couplage de l'émet-

teur à la cavité est primordiale. Or précisement nous avons vu que cette question est problé-

matique dans le cas des boites quantiques. En e�et, comme nous l'avons remarqué au chapitre

2, l'importance de l'e�et Purcell ou a fortiori la possibilité de couplage fort dépend de l'ac-

cord spectral entre la boîte quantique et la cavité, et de son couplage spatial par rapport au

maximum du champ. Le caractère aléatoire de la formation des boîtes quantiques constitue

donc une contrainte pour la réalisation d'un dispositif performant. En e�et, la méthode de

croissance spontanée ne permet pas de controler avec une précision su�sante ni les propriétés

d'émission d'une boîte quantique, ni sa position spatiale au sein de la cavité. Dans le domaine

spectral, cette contrainte est partiellement relaxée par la possibilité de réaliser des cavités dont

la position des modes peut être déterminée avec précision, associée à des techniques de plus en

plus nombreuses pour modi�er le spectre d'émission d'une boîte quantique, voire de la cavité

elle même. Cependant, s'il est possible de trouver un candidat qui satisfasse le critère d'accord

spectral, rien n'indique a priori, qu'il soit spatialement bien positionné. Dans la pratique, la

probabilité est même très faible au contraire. La recherche d'un candidat qui satisfasse les

deux critères est donc une étape longue et fastidieuse, qui nécessite beaucoup de patience. On

se propose donc de terminer ce chapitre en présentant les résultats obtenus récemment dans

plusieurs équipes, qui montrent qu'un couplage déterministe à la fois spectral et spatial est

aujourd'hui possible. A mon sens, ces di�érentes approches pallient le défaut majeur de cette

technologie et seront certainement généralisées dans un avenir proche.

Une première technique a été éprouvée avec succès en 2005 par Badolato et. al sur des boîtes

quantiques insérée dans des cristaux photoniques (CP) [129]. Le procédé repose sur une suc-

cession d'étapes de croissance, d'imagerie et de lithographie. Le principe consiste à faire croitre

un empilement de boîtes quantiques, alignées sous l'e�et des contraintes, dans une membrane

GaAs. Chaque empilement peut ensuite être repéré par microscope à force atomique (AFM)

ou par microscope électronique à balayage (MEB), comme on peut le voir sur la �gure A.1B.

La longueur d'onde d'émission de la première boite (en bleue sur la �gure) a été préalablement

décalée par rapport aux suivantes lors d'une étape de recuit. On grave ensuite le motif du CP

autour de la boîte en ajustant les paramètre de gravure de telle sorte que le mode de la cavité

soit légèrement décalé vers le rouge par rapport à la boîte (∼ 10nm). Le couplage spectral est
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ensuite obtenu par gravure humide en plongeant le CP dans une solution d'acide citrique. En

ajustant le nombre de cycles de gravures, on parvient �nalement à ajuster la longueur d'onde

du mode sans dégrader le facteur de qualité.

Figure A.1 � Image MEB d'un CP vu par le haut. La boîte quantique apparait

sous la forme d'un point blanc autour duquel a été gravé la membrane. Les �gures

A et B présentent respectivment un schéma du CP vu en coupe, et une simulation

du mode de cavité dans la structure. Figure tirée de [129]

D'autres techniques d'accord spectral ont été expérimentées sur le même principe mais qui

consistent cette fois non plus à graver la membrane, mais à injecter un gaz (Xenon ou Azote),

directement dans le cryostat, qui vient condenser à la surface modi�ant ainsi l' indice e�ectif

du CP [130]. L'avantage de cette méthode est qu'elle est réversible puisque le gaz s'évapore à

nouveau lorsque l'on réchau�e l'échantillon.

Le même type de procédé de couplage spatial a depuis également été utilisé sur une couche

unique de boîtes quantiques en interrompant la croissance de la membrane [44]. Il est alors

possible d'obtenir une boite quantique unique, spatialement et spectralement couplée à la ca-

vité (cf �gure A.2).

Figure A.2 � Image AFM d'un cristal photonique contenant une boîte quantique

unique autour de laquelle a été gravé le motif. Figure issue de [44]

Plus récemment, une nouvelle technique, entièrement in situ, a été mise au point sur des

micropiliers [102]. De la même manière que pour des échantillons "classiques", on fait croitre

124



une couche de boîtes quantiques entre deux miroirs de Bragg qui forme la cavité planaire, sur

laquelle on dépose en plus une résine photo-sensible. Le principe repose sur l'utilisation de

deux lasers à deux longueurs d'onde di�érentes : l'un excite les boîtes quantiques de manière

non résonnante, tandis que le second permet de graver la résine. On repère alors une boîte

quantique à partir de sa luminescence, puis on insole la résine à cet endroit. On grave donc

�nalement le pilier autour de la boîte sélectionnée, en choisissant son diamètre pour réaliser

l'accord spectral (voir section 3.3).

Figure A.3 � Schéma du montage expérimental permettant de repérer une boîte

quantique et de graver un micropilier tout autour. Figure issue de [102]

En conclusion, ce type de méthodes constituent un véritable pas en avant dans la maîtrise

du couplage entre une boîte quantique et la cavité environnante et o�rent des perspectives

intéressantes en ce qui concerne l'utilisation de ces systèmes pour réaliser par exemple des

sources de photons uniques très e�caces ou encore des portes logiques de haute �délité. On

pourra également mentionner les derniers progrès concernant le contrôle de l'accord spectral

boîte-cavité au moyen de champs électriques, qui complètent ces résultats [97, 110].
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Résumé

L'électrodynamique quantique en cavité (EDQC) étudie l'interaction matière rayonnement
à son niveau le plus fondamental, ie lorque la matière est bien décrite par un système à deux
niveaux, et la lumière par un mode unique du champ électromagnétique. Les premiers e�ets
d'EDQC ont été observés dans le début des années 80 pour des systèmes de physique ato-
mique. Avec le développement des techniques de micro et nano-fabrication, l'e�et Purcell, puis
le couplage fort, ont également pu être observés pour des atomes arti�ciels couplés à des cavités
semiconductrices. Ces systèmes présentent les avantages d'être potentiellement intégrables sur
un circuit et réalisables à grande échelle. Dans ce contexte, les boîtes quantiques semiconduc-
trices (BQ) sont des candidats particulièrement prometteurs. Cependant, à cause de la présence
d'une matrice environnante, source intrinsèque de décohérence, ces systèmes s'écartent du pa-
radigme de la physique atomique. Dans le cas des BQs en particulier, ce couplage peut être
important et modi�er les observations de manière singulière.

On se propose ici d'étudier la mesure du facteur de Purcell, qui est un des facteurs de mé-
rite de l'EDQC, pour une BQ dans une cavité de type micropilier. Di�érentes approches seront
présentées et comparées entre elles, qui tiennent compte de la spéci�cité des BQ, et montrent
que l'utilisation d'un modèle plus �n est nécessaire pour interpréter les résultats obtenus. En-
�n, le dernier chapitre est consacré à une application intéressante de ce type de système, qui
consiste à utiliser la saturation de la boîte quantique pour réaliser une non-linéarité optique à
l'échelle du photon unique.

Mots-clés : Electrodynamique quantique en cavité, boîtes quantiques semiconductrices,
microcavités, e�et Purcell, non-linéarité optique

Abstract

Cavity Quantum Electrodynamics (CQED) studies the light-matter interaction at the most
fundamental level, ie when matter is well described by a two-level system and when light can
be reduced to a single mode of the electromagnetic �eld. The �rst e�ects of CQED have been
demonstrated in the 80ies in the �eld of atomic physics. Thanks to impressive progress in micro
and nanoscale fabrication techniques, Purcell e�ect and strong coupling could be reached for
arti�cial atoms coupled to semiconducting cavities during the past decade. Those systems are
interesting for their high scalability and their potential for on-chip realisation. Within this
context, semiconducting quantum dots (QD) are very promising candidates. However, due to
the solid surrounding matrix, which is a source of decoherence, those systems diverge from the
paradigm of atomic physics. For QDs in particular, this coupling can be important and thus
highly modi�es the results.

We propose here to study the measurement of the Purcell factor, which is an important
factor of merit for CQED, in the case of a QD embedded in a micropillar type cavity. Several
approaches are presented, which are compared to one-another, and which take into account
the speci�cities of QDs. We show that the use of a more precise model is necessary to interpret
the obtained results. The last chapter is devoted to an interesting application for this type
of systems which consists in using the saturation of the quantum dot to implement a optical
non-linearity at the single photon level.

Keywords : Quantum electrodynamics, semiconducting quantum dots, microcavities, Pur-
cell e�ect, optical non-linearity.
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