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Introduction

C’est durant la seconde moitié du XIX€ siécle que Maxwell posa les fondements de la physique
moderne sur la lumiére en proposant les postulats de base de I’électromagnétisme. Au XX°€ siécle,
ce sont les lacunes non expliquées de cette théorie, comme I’effet photoélectrique ou les radiations
du corps noir, qui menérent des physiciens tels que Planck ou Einstein & la notion de quanta et
donc & la théorie quantique. En se basant sur le modéle de Rutherford, Bohr, en 1913, applique
ces concepts de quantification & ’atome en introduisant les niveaux d’énergie de ses électrons.
Ce modéle baptisé “modéle de Bohr” permet alors de prédire leurs propriétés spectrales. Il est
aujourd’hui connu que les transitions optiques de cet atome (absorption ou émission de la lumiére)
résultent d’un couplage entre ce systéme électronique et les modes du champ électromagnétique.
Cependant, il a fallu attendre les travaux de Purcell, en 1946 [126], pour qu’on imagine modifier
I’émission spontanée d’un atome en changeant son environnement électromagnétique. Purcell
prévoit, dans un article sur les résonances magnétiques, que le taux d’émission spontanée est
modifié pour un atome isolé couplé avec un mode discret d’un résonateur électromagnétique. Il
faut ensuite attendre les années 1980 pour que les premiéres démonstrations expérimentales de
tels phénomenes sur des atomes soient réalisées dans le domaine des micro-ondes [63]. On assiste
a la méme époque a ’émergence de nouvelles approches basées sur la mécanique quantique pour
le traitement de I'information, telle que la cryptographie quantique [15].

C’est aussi a la fin des années 80 que se développent en physique du solide les méthodes de
croissance dites auto-organisées [62], [66], [75], [121], [138]. C’est ainsi que la communauté des
semiconducteurs voit émerger un nouveau type d’émetteurs : les boites quantiques. Ces struc-
tures s’avérent trés proches de I’atome, de part leur confinement tridimensionnel, elles présentent
une émission quasi monochromatique a basse température et une séparation nette entre niveaux
énergétiques. C’est pourquoi ces émetteurs seront par la suite appelés “atomes artificiels”. C’est
grace au progrés des techniques de croissance et de lithographie des semiconducteurs dans les
années 90, qu’il devient possible de structurer des cavités & I’échelle de la longueur d’onde et ainsi
de réaliser les expériences d’électrodynamique quantique dans des microcavités optiques mono-
lithiques. C’est ainsi que 'on a pu observer les principaux effets d’électrodynamique quantique
en cavité dans des systéme solides : I'exaltation [61], 'inhibition de I’émission spontanée [97] et
le régime de couplage fort entre émetteur et mode de cavité [167].

Les études sur les microcavités optiques ont aussi conduit au développement de nouveaux
composants, tels que le VCSEL (Vertical Cavity Surface Emitting Laser). Ce composant est
largement utilisé dans I'industrie du fait des propriétés intéressantes liées & sa géométrie verticale
(faisceau & symeétrie axiale, facilité a le coupler & une fibre optique, procédé a bas cout lié a
une fabrication massivement paralléle et un test aisé sur la plaque, possiblité de réaliser des
microlasers a trés bas courant de seuil). On notera cependant que dans ce composant, quelques
pourcents seulement de ’émission spontanée sont couplés au mode laser. Or I’émission spontanée
joue un roéle clef dans les lasers. Dans le mode laser, elle sert & déclencher ’amplification par
émission stimulée, tandis que ’émission spontanée dans les autres modes dissipe inutilement de
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I’énergie. Depuis la proposition du “laser sans seuil” en 1982, la communauté scientifique réve
de controler I’émission spontanée de fagon idéale, c’est a dire d’obtenir un couplage de 100% de
celle-ci au mode laser [34], [35].

De facon générale, les effets de microcavité permettent de se rapprocher de ce régime de
controle total de 1’émission spontanée. Par exemple, l'effet Purcell a été mis en ceuvre pour
obtenir une bonne collection de photons émis par une boite quantique dans les sources de photons
uniques.

Dans cet esprit, je me suis intéressée & deux géométries originales pour le confinement photo-
nique : les nanofils et les micropiliers & modes de galerie. Parmi les familles de semiconducteurs,
celle des arséniures (GaAs/AlAs/InAs) est l'une des mieux connues de la littérature tant en
terme de fabrication que de caractérisation. C’est pourquoi ces matériaux ont naturellement été
utilisés pour la réalisation de ces structures photoniques.

Le premier chapitre est une introduction sur le controle de 1’émission spontanée dans les
semiconducteurs. Aprés une description des parameétres clefs et des principales cavités semicon-
ductrices, nous décrirons donc le comportement du taux d’émission spontanée en cavité pour un
confinement croissant : unidimensionnel, bidimensionnel et enfin tridimensionnel. Nous verrons
ainsi qu’on peut exalter ou inhiber I’émission spontanée et nous en présenterons ensuite quelques
démonstrations expérimentales. Enfin, nous décrirons rapidement le régime de couplage fort et
ses premiéres observations.

Le second chapitre présentera le principe de croissance par épitaxie par jets moléculaires
des semiconducteurs III-As. Nous décrirons les conditions de croissance notamment des boites
quantiques et des microcavités ainsi que quelques méthodes de caractérisation structurale et
optique.

Le troisiéme chapitre traitera d’une géométrie innovante dans le cadre de la réalisation d’une
source de photons uniques de haute efficacité. Nous détaillerons I’état de 'art de cette thématique
ainsi que le cheminement pour arriver & la géométrie finale des fils photoniques utilisés. Nous
exposerons ensuite dans un premier temps les expériences de corrélation de photons réalisées
sur ces sources puis les mesures d’efficacité. Nous montrerons enfin que cette géométrie permet
d’observer une trés forte inhibition de ’émission des boites quantiques.

Le quatrieme chapitre sera consacré & I’étude des modes de galerie et plus spécifiquement
a leffet laser dans des cavités peu classiques : les micropiliers. Aprés un rappel sur les cavités
conventionnelles & modes de galerie, les microdisques, nous exposerons dans un premier temps
nos résultats expérimentaux sur 'effet laser des modes de galerie dans les micropiliers, puis nous
finirons en proposant un modéle pour décrire les résultats obtenus.

Nous concluerons ce manuscrit en rappelant les résultats marquants puis en donnant quelques
pistes pour les travaux futurs sur les sujets abordés dans ce manuscrit.



Chapitre 1

Exaltation et inhibition de 1’émission
spontanée dans les semiconducteurs
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L’étude du controle de ’émission spontanée s’est largement développée au cours des années
80 pour ’amélioration des composants optoélectroniques. Dans le domaine des semiconducteurs,
pour les diodes électroluminescentes par exemple, on cherche & générer de la lumiére le plus effi-
cacement possible, c’est & dire & maximiser la conversion des paires électron-trou en photons tout
en optimisant ’extraction. Dans le cas des lasers, on cherche & ce que I’émission spontanée parte
de facon préférentielle dans le mode laser et prépare I’émission stimulée, I’émission spontanée
présente dans les autres modes ne participe pas a cet effet et consomme donc inutilement des
paires électron-trou. Enfin, le controle de ’émission spontanée d’'un émetteur unique inséré dans
une microcavité optique ou un fil photonique permet de réaliser un composant optoélectronique
nouveau, la source de photons uniques, comme nous le verrons au chapitre 3.

Dans ce chapitre, nous présenterons dans un premier temps les calculs du taux d’émission
spontanée dans l’espace libre. Dans un second temps nous exposerons comment confiner la lu-
miére en cavité. Nous reprendrons alors le calcul du taux d’émission spontanée pour des degrés
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grandissants de confinement. Nous rapporterons ensuite les premiéres démonstrations expérimen-
tales d’exaltation et d’inhibition de 1’émission spontanée. Enfin, nous détaillerons rapidement les
mécanismes du couplage fort et les premiéres observations expérimentales.

1.1 Emission dans ’espace libre

m
>
()
=
Q
®

>

|
C
|

B =

de modes

FIGURE 1.1 — Représentation d’un émetteur dans l’espace libre et de son émission spontanée.

Considérons ici un émetteur modélisé par un systéme a deux niveaux (figure 1.1), dans I'espace
libre celui-ci voit un continum de modes, son taux d’émission spontanée est donné alors par la
régle d’or de Fermi :

2 R
Pes = 750 (wp) (e, 01d-Elg, 1)) (1.1)

Avec d le dipole de ’émetteur, Ele champ électrique du vide induisant I’émission spontanée,
évalué a la position de 'émetteur et p (wg) la densité de modes optiques.

Les solutions propres de I'équation de Maxwell sont des ondes planes. Le champ électrique
s’écrit sous la forme :

Ei(r) = Byele") (1.2)
On isole fictivement un cube de coté L et de volume V', les conditions aux limites périodiques

dans I’espace réciproque permettent d’écrire le vecteur d’ondes tel que : kg y > = 1gy 227/ Ly y -
avec ng, . € N. La caractéristique de dispersion s’écrit simplement :

w= k] (1.3)
n

Soit : wdw = (%)2 kdk (1.4)

Pour un milieu d’indice homogeéne, la densité de modes correspondant au nombre de modes
entre w et w + dw s’écrit alors :

4



1.1. Emission dans [’espace libre

Ark?dk
pwyde = S5
2
< L ) (1.5)
VEk2dk
d p—

La densité de modes dans I'espace libre vaut donc :

(1.6)

D’aprés les équations de Maxwell, 1a densité d’énergie électromagnétique est uniforme pour
un mode de ’espace libre. Si I’énergie £ dans un mode est celle d’'un photon, hw, 'amplitude du

champ électrique peut donc s’écrire :
hw
El == 1.7
‘ ’ 260n2v ( )
€= ///n%o\ﬁ]?d?’f’ (1.8)

A partir des expressions précédentes on peut ré-écrire la régle d’or de Fermi. Cependant il
faut prendre en compte la polarisation aléatoire des modes de I’espace libre par rapport au dipdle,
c’est pourquoi on introduit le ceefficient 1/3. On trouve alors le taux d’émission dans ’espace
libre :

car :

I 21 w3V d? hw
T k2 w23 3 2V
(1.9)
n3w3d?
T 3mhegcd

Cette analyse montre que ’émission spontanée n’est pas un phénomeéne qui dépend de I’émet-
teur seul; il résulte en effet du couplage entre I’émetteur et les modes du rayonnement électro-
magnétique. De ce fait, on va pouvoir modifier et controler ’émission spontanée de I’émetteur
en jouant sur son environnement électromagnétique.

On peut par exemple facilement modifier la densité de mode vue par I’émetteur en changeant
I'indice du milieu ou la dimension du systéme électromagnétique. D’autre part, si on couple
I’émetteur & un mode unique, on sort du champ d’application de la régle d’or de Fermi; on
rentre alors dans le régime dit de couplage fort ot I’émission spontanée devient un phénoméne
réversible.

On voit donc que l'on peut avoir 'ambition de controler I’émission spontanée, par exemple
pour des applications en optoélectronique. Pour cela, il faut au préalable fabriquer des structures
capables de confiner les photons & 2D, 1D ou 0D.
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1.2 Comment confiner la lumiére ?

Une méthode pour confiner la lumiére est d’utiliser une cavité. Dans la suite nous exposerons
les parameétres clefs des cavités puis nous présenterons quelques microcavités optiques solides,
pour les longueurs d’ondes du visible ou du proche infrarouge.

1.2.1 Parameétres clefs d’une cavité

Une cavité optique réalise a la fois les fonctions de confinement spatial et de stockage temporel
de la lumiére. De ce fait, on caractérise ses performances par deux paramétres primordiaux : son
volume effectif et son facteur de qualité.

Volume effectif

Vet s, le volume modal ou volume effectif, traduit la capacité qu’a la cavité a confiner le champ
électromagnétique dans un volume restreint. Dans un cavité réelle, le champ du vide (énergie
dans le mode = hwg/2) est inhomogeéne et maximal au(x) ventre(s) du mode, le volume effectif
correspond alors au volume qu’occuperait le champ du vide s’il était uniformément réparti et
égal a sa valeur maximale dans la cavité (schéma 1.2). Il est défini par :

fffespace|E|2d3F

Vers = = (1.10)
|Emaz |2
(‘) Cavité équivalente
Cavité réelle de volume V4

FIGURE 1.2 — Schéma de principe du volume effectif.

On notera que de fagon générale, V., est nettement plus petit que le volume géométrique
de la microcavité.

Facteur de qualité

@, le facteur de qualité caractérise la capacité de la cavité & stocker 1’énergie électromagné-
tique et est défini comme pour tout résonateur, par I’expression suivante :

27 (Energie stockée)

= 1.11
Energie dissipée par cycle ( )

L’énergie stockée dans la cavité décroit exponentiellement en fonction du temps; 7, désigne
le temps de vie du photon dans la cavité et correspond au temps caractéristique d’amortissement
de Pénergie stockée. Si on écrit £(¢) I'onde stockée dans la cavité, on a :

Estockée X e_t/Tp & ’f(t)P (1.12)
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Soit :

£(t) o e~ t/2m gm0t (1.13)

Cette onde s’écrira alors dans 1’espace de Fourier :

+00 ) )

¢(w) :/ et/ giwot it gy (1.14)
0
Soit :
1

£w) = — (1.15)

— +i(wy —w)

27y

La décomposition spectrale du mode, proportionnelle & |€ (w)|?, est donc une lorentzienne
centrée en wy et de largeur & mi-hauteur Aw = 1/7, (figure 1.3(b)) puisque :

1
@) = — (1.16)

2
4—7_34‘((4)0—0))

Si on considere que le temps de stockage des photons en 7, est grand par rapport a la période
du cycle optique T = 27 /w, (figure 1.3(a)) alors on ne perd que T'/7, = 27 /wAw durant cette
période. On a :

27TEt ké
Q=—19 " (1.17)
Estockée;AW
Q=wrp = Aiw (1.18)

Le facteur de qualité @) est alors simplement relié au temps de stockage de la lumiére dans
la cavité et peut étre simplement dérivé a partir de la réponse spectrale de la cavité. On notera
d’autre part que pour une fréquence de résonance donnée, () est simplement proportionnel au
temps de stockage de la lumiére dans la cavité, 7,.

1.2.2 Quelques géométries de confinement photonique
Cavités planaires

Les cavités planaires sont constituées par deux miroirs plans et paralléles, séparés par une
distance de ’ordre de la longueur d’onde. Les deux miroirs peuvent étre séparés par du vide
(cas des expériences sur les atomes) ou une fine couche diélectrique ou semiconductrice. Il ne
s’agit pas de microcavités a trois dimensions, le confinement n’est que dans une direction. Elles
peuvent cependant permettre de modifier I’émission spontanée d’un émetteur.

Il existe principalement deux types de microcavités planaires a base de miroirs métalliques ou
de miroirs de Bragg. Les miroirs métalliques présentent une réflectivité de 'ordre de 95% et leurs
facteurs de qualité sont tres faibles. Par exemple pour une cavité A/2, on obtient Q@ = 27 1/0.1 ~
60. L’inconvénient majeur de ces miroirs est leur caractére absorbant aux longueurs d’ondes
visibles et proches infrarouges. D’une part cela limite la réflectivité et d’autre part on ne peut
obtenir une bonne extraction des photons résonants qui sont principalement absorbés par les

7
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FIGURE 1.3 — (a) Energie stockée en fonction du temps et (b) en fonction de la pulsation.

miroirs. C’est pour ces raisons que se sont développés des miroirs diéléctriques pour les études
optiques et optoéléctroniques.

En effet, les miroirs de Bragg permettent d’obtenir une trés haute réfléctivité (> 99.9%) et un
fort facteur de qualité (> 100000). Les miroirs de Bragg sont constitués d’empilements de couches
de diélectriques d’indices différents et d’épaisseurs A/4n. Les ondes réfléchies sont en phase et
donnent lieu & des interférences constructives. Ces cavités a miroirs de Bragg présentent ’avan-
tage d’étre compatibles avec les méthodes standard de croissance bi-dimensionnelle, notamment
les microcavités planaires AlAs/GaAs dont la croissance des miroirs et de la zone active peut
étre réalisée en une fois par épitaxie (section 2.2.5). Cependant, ces cavités ne permettent pas
d’obtenir une modification du taux d’émission spontanée de plus de +20% notamment & cause
de la limite d’acceptance angulaire des miroirs.

Microcavités semiconductrices a confinement tridimensionnel

Nous donnons ici un bref apercu des principales microcavités semiconductrices et leurs per-
formances : les microdisques, les micropiliers (ceux-ci seront plus détaillés dans le chapitre 4) et
les cristaux photoniques.

Les microdisques : Les microdisques sont des cavités cylindriques ou prennent place des
modes dits modes de galerie. A la périphérie du disque, le contraste & I'interface GaAs-air permet
le confinement des modes par réflexion totale interne. De ce fait, le volume effectif Ve, des modes
de galerie est beaucoup plus petit que le volume du disque. Pour un diametre de 2 pm, V¢
est de 'ordre de 4(\/n)3. Les pertes associées & ces résonances peuvent étre trés faibles et par
conséquent les facteurs de qualité sont trés élevés, cependant, expérimentalement, ceux-ci sont
limités par des défauts introduits pendant la fabrication. Ainsi, expérimentalement 1’état de ’art
pour des microdisques de GaAs se situe vers ) ~ 500000 [148] pour des microdisques vides et ¢ >
20000 [98], [54] pour des microdisques contenant des boites quantiques. Ces différences restent
en partie incomprises mais plusieurs hypothéses peuvent étre retenues : I’absorption résiduelle de
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FIGURE 1.4 — Image MEB d’une cavité microdisque en GaAs [125].

la couche de mouillage, une diffusion induite par les boites quantiques et les fluctuations d’indice
de réfraction qu’elles introduisent [72]. Dans ces structures, la lumiére est émise par la tranche
du disque ce qui rend la collection trés délicate et représente donc l'inconvénient majeur de ces
cavités. Des solutions existent et reposent sur le couplage de la lumiére véhiculée par le mode de
galerie & un guide ou une fibre placée a proximité de ’onde évanescente.

FIGURE 1.5 — Image MEB d’une cavité micropilier [61].

Les micropiliers : Un micropilier est un guide d’ondes cylindrique délimité & chaque extrémité
par un miroir de Bragg. Il est obtenu par gravure d’'une cavité planaire. C’est a la fin des
années 80 que Jewell et al [82] ont introduit 'idée de microstructurer latéralement des cavités
planaires & miroirs de Bragg afin de bénéficier des effets de confinement tridimensionnel du champ
électromagnétique. Les études systématiques des modes résonants de ces objets ont été initiées
au milieu des années 90 par Gérard et al [57] et Reithmaier et al [128]. Dans les micropiliers, les
modes résonants sont guidés le long de I'axe du cylindre par réflexion totale interne tandis que
les miroirs de Bragg confinent le champ dans la direction de propagation.

Les volumes modaux accessibles sont faibles, de 'ordre de 5(\/n)3 pour un diamétre de 1 pm
[61]. En termes de facteurs de qualité I’état de l’art se situe vers 165000 pour un diameétre de
4 pm [130]. Un résonateur optimal devrait présenter a la fois le facteur Q le plus élevé possible
et le volume le plus petit possible afin d’obtenir une exaltation importante du taux d’émission
spontanée. Pour les micropiliers, ces deux paramétres ne sont pas totalement indépendants. Si
on regarde la figure 1.6 pour des diamétres grands devant la longueur d’onde du mode (a),
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le volume modal est relativement étendu et le champ bien confiné & l'intérieur du résonateur.
Une réduction du diamétre va conduire & une réduction du volume du fait de 'augmentation du
confinement latéral. Cependant le champ électrique va prendre des valeurs non nulles sur les flancs
du résonateur (c). Le mode pourra donc “sentir” la rugosité de surface et autres imperfections de
fabrication, introduisant donc des pertes optiques et une dégradation du facteur de qualité.

/\ S
/—\ v
v S ———
- 7N
- /‘\ /7 \
e S ,’ \ / \
’ \ \ ’ \
/ \ / \ /
’ \ / \ I \
’ \ / \ l \
’ \ II \ ’ \
4 \
7 v _ A\ | _/ \s
v v S ————
(@) d>>A (b) d >A (c) d~A

FIGURE 1.6 — Représentation schématique de l'intensité du champ électrique le long de la direction radiale dans
un résonateur cylindrique.

———— 500 nm

FIGURE 1.7 — Image MEB d’une cavité cristal photonique définie dans un membrane de GaAs [10].

Les cristaux photoniques [99], [163], [162] Les cristaux photoniques formés d’'un arran-
gement périodique de trous, utilisent une variation périodique de l'indice de réfraction entre
le semiconducteur et 'air pour créer des bandes interdites pour le champ électromagnétique,
permettant ainsi de fagonner la densité d’états du champ électromagnétique. La période de ces
structures est de ’ordre de la longueur d’onde des photons. En rompant cette périodicité, en
ajoutant ou en enlevant localement de la matiére par exemple, on peut faire apparaitre un ou
des modes associés a ce défaut dans la bande interdite photonique.

Du fait des grandes difficultés technologiques associées a la fabrication des cristaux photo-
niques tridimensionnels, la plupart des études sont aujourd’hui conduites sur des cristaux pho-
toniques bidimensionnels définis dans une membrane suspendue dans l’air ou reposant sur une
couche d’oxyde. Leur fabrication reste trés complexe de par la taille, la précision et la reproduc-
tibilité avec lesquelles les motifs doivent étre définis. L’avantage de ce sytéme est la possibilité
d’obtenir de grands facteurs de qualité, de 'ordre de 6.10° [2], [145], et de faibles volumes mo-
daux, de ordre de 1.2(\/n)?. Néanmoins, le controle du diagramme de rayonnement de la cavité
est en pratique un probléme délicat.

10
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1.3 Controéle du taux d’émission spontanée en cavité

Nous présenterons dans cette partie les modifications induites sur I’émission spontanée d’un
émetteur intégré dans un systéme photonique de basse dimensionnalité (2D,1D,0D). Nous trai-
terons d’abord les cas 2D et 1D, pour lesquels le systéme posséde un continum de modes et pour
lesquels la régle d’or de Fermi s’applique toujours. Nous aborderons ensuite le cas plus délicat
de la cavité 0D, & modes discrets pour laquelle le systéme peut étre en régime de couplage faible
ou de couplage fort suivant les propriétés du couplage émetteur-caviteé.

1.3.1 Confinement bidimensionnel

X

FIGURE 1.8 — Emetteur dans une cavité planaire : schéma du systéme étudié.

On considére ici une cavité planaire résonante délimitée par deux miroirs plans idéaux et qui
contiennent un émetteur placé a égale distance des miroirs et dont le dipole est horizontal (figure
1.8). Les modes optiques constituent les solutions propres des équations de Maxwell, dans notre
cas, on trouve deux types de solutions avec les conditions de type Born et Van Karmann pour
les deux directions du plan x et y :

2
k:my:nxy—7T avec : ngy € N (1.19)
El ’ Lx,y ’
— Pour les modes TM :
' —ikyk, sin(k,z)
E=eMm | —ikyk, sin(k,2) (1.20)

(k2 + k:;) cos(k.z)

Avec la condition de quantification suivante : k, = nZLLZ pour n, € N.
— Pour les modes TE :
ky sin(k,z)
E =™ | —ik, sin(k,2) (1.21)
0

Avec la condition de quantification suivante : k, = n.7- pour n, € N*.
La caractéristique de dispersion s’écrit alors pour une sous-bande TE ou TM ;

_C¢ /12 2
w= <[k + 2 (1.22)

2
Soit wdw <£) = k”dk” (1.23)
n
On peut ainsi trouver la densité de modes par sous-bandes :

11
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plw)dw = — 57— (1.24)
S
Soit :
Sw c
1.2

Avec S = L, L,. De plus, le facteur d’exaltation di & la distribution du champ et & I'orienta-
tion du dipéle par rapport au champ vaut :
k‘2 2 2 k‘2
— Pour les modes TM : 2—= n
|k|2 k:2+k:2 o 22) |I<:|2
2
k2 + k:2
Le taux d’émission spontanée pour un dipéle horizontal rapporté a la valeur du matériau
massif vaut alors :

I3

€n moyenne si Ny 1mp3,1r 0 sinon.

— Pour les modes TE : 2

. ™ . . . .
sin? (nzg) = 1 en moyenne si n, impair, 0 sinon.

2) /(972 22 /T2
D _ (3Swn?)/(2mwc*) i Z 14 é (1.26)
Tp (S.Lw?)/(x?) (n/c)® |, 5 Ikl
impair
On pose n = % On trouve alors :
T3D 3 n?
= Y 142 (1.27)
20 2| .
irprair

n,<n

On remarque que le mode TE( n’est pas couplé.

La figure 1.9 représente le taux d’émission spontanée défini par 1’équation 1.27. On voit que
I’on peut obtenir une exaltation d’un facteur 3 par rapport & ’espace libre pour n =1 ce qui
correspond & une cavité d’épaisseur A/2n. D’une fagon générale, ’émission spontanée est exaltée
pour n € [2n + 1,2n + 2[ et inhibée pour n € [2n,2n + 1[. On notera enfin que 'amplitude de
fluctuation du taux d’émission spontanée autour de 73p décroit lorsque 'ordre de la cavité n
croit. On retrouve de ce fait, le taux d’émission spontanée de I’émetteur dans le matériau massif,
T3p, & la limite des cavités trés épaisses.

1.3.2 Confinement unidimensionnel

Nous prenons maintenant le cas d’un fil photonique qui procure un confinement 1D idéal
(figure 1.10).
On est ici en présence d’un mode guidé de type :

E (z,y) @52 (1.28)

O (B est la constante de proportionnalité du mode. On notera que le dipdle étant sur l'axe
pour le mode guidé, E, et E, sont nuls & la position de I’émetteur (voir section 3.3.1).
On définit I'indice effectif du mode par :

12
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TBD/TZD

n =onl/rc

FIGURE 1.9 — Représentation du taux d’émission spontanée en fonction de 7.

norm

(=0

FIGURE 1.10 — Emetteur dans une cavité unidimentionnelle cylindrique : schéma du systéme étudié.

13



Chapitre 1. Ezaltation et inhibition de ’émission spontanée dans les semiconducteurs

C
Ress = B (1.29)

On considére des conditions de type Born et Van Karmann. Soit, pour tout 7, E (7" + Lporm) =
E (7), ePlmorm =1 et B = m27/Lyporm pour tout m € Z.

La densité de modes au voisinage de w correspondant au nombre de modes dans l'intervalle
de fréquences dw se déduit de :

B = %dw + “—c’dneff (1.30)

La densité de mode s’écrit alors :

LnOT’m e d e
p(w) =4 [nferg nff] (1.31)

21 c ¢ dw

ot le facteur 4 provient des dégénérescences de polarisation et entre modes contre-propageants.
Par analogie avec le volume effectif défini précédemment, on peut définir la surface effective
comme telle :

JJ7Er (1.32)

S p—
S 2 a2

La figure 1.11 montre I’évolution de la surface effective et de l'indice effectif en fonction du
diamétre. La surface effective diminue radicalement jusqu’a un minimum pour une valeur de 0.25
puis réaugmente trés mollement. Par analogie avec le volume effectif, on peut conclure que pour
cette valeur minimum on aura le meilleur couplage au mode fondamental. L’indice effectif reflete
le degré de confinement du mode résonant, il est d’autant plus efficace que la différence d’indices
entre l'extérieur et l'intérieur est importante. Ici, l'indice effectif reste proche de 1 jusqu’a un
diameétre normalisé d/A de 0.2 puis augmente rapidement pour tendre vers la valeur du GaAs
massif. Le mode est donc mieux confiné au dela de 0.2.

Le taux d’émission spontanée dans le mode guidé HE;; vaut alors :

D _ 3 ey W)’ [ d d(negy) (1.33)
THE, 47 n Sepf Aepp d(d/N)

La figure 1.12 montre I’évolution de ce taux d’émission spontanée pour une variation de d/\.
On voit que pour un faible rapport diamétre/longueur d’onde, le taux d’émission spontanée est
quasiment nul. Nous verrons au chapitre 3, que cet effet est du au déconfinement du mode guidé &
I’extérieur du guide. Pour des valeurs intermédiaires, on observe un maximum du taux d’émission
puis une diminution lente. Il est donc possible d’inhiber de fagon controlée 1’émission spontanée
dans cette géométrie en variant son diamétre. Ainsi, un émetteur placé dans un fil photonique
présente un taux d’émission spontanée dans le mode guidé fondamental comparable & celui qu’il
aurait dans du GaAs massif, si le diamétre du fil est optimisé (voir section 3.3.1).

La figure 1.13 présente la dépendance du taux d’émission spontanée dans le mode et du taux
d’émission spontanée total en fonction du diamétre. On remarque que pour un fil monomode,
d/\ <0.28, le taux d’émission spontanée dans les modes non-guidés est trés faible par rapport a
1/7m3p. On s’attend donc & observer une forte inhibition de I’émission spontanée pour d/A <0.18
(faible émission spontanée dans le mode guidé et dans les modes non-guidés). De plus, pour
un diameétre normalisé d/\ de l'ordre de 0.2 & 0.24, on s’attend a combiner un bon couplage
de I’émetteur dans le mode guidé et une forte inhibition de ’émission spontanée dans les autres
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FIGURE 1.11 — Evolution de la surface effective (noir) et de 'indice effectif (rouge) du mode fondamental d’un
fil photonique de GaAs (n=3.5) en fonction de son diamétre.
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FIGURE 1.12 — Taux d’émission spontanée normalisé T3p/TrE,, dans le mode fondamental en fonction du

diameétre d’un fil photonique de GaAs.
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modes. Nous étudierons expérimentalement ces effets au chapitre 3 et nous montrerons leur grand
intérét pour le développement d’une source de photons uniques de trés haute efficacité.

7 7117
1,6
——ESHE,,

1,5
1,4 — ES totale
1,3
1,2
1,1
1,0
0,9
0,8
0,7
0,6
0,5
0,4
0,3
0,2
0,1
0’0 1 | 1 | 1 | 1 | 1 | 1 | 1 | 1 | 1 | 1 |
016 018 020 0,22 024 026 028 030 032 034 0,36

D/lambda

Taux ES norm

FIGURE 1.13 — Taux d’émission spontanée normalisés dans le mode fondamental et global, en fonction du
diameétre du fil photonique.

1.3.3 Microcavité 0D

La description de 'interaction cavité/émetteur peut étre abordée comme le couplage de trois
sous-systémes : ’émetteur, le mode parfait confiné de la cavité et un continum de modes exté-
rieurs [52]. La figure 1.14 illustre ce systéme. L’émetteur, ici un atome, et le mode confiné sont
couplés par une constante W tandis que le mode confiné est couplé avec le continum de modes
externes par Wo. Ce schéma présente ’avantage de montrer avant tout calcul, la différence entre
le couplage faible et le couplage fort. Si le terme de couplage Wy est négligeable devant Wy, le
systéme peut étre décrit comme les états propres du systéme atome/cavité, on introduit alors la
relaxation vers le continum comme une perturbation. Si la cavité est parfaitement isolée (miroirs
parfaits), on est en présence de modes discrets. Il s’agit ici du régime de couplage fort, ce régime
sera décrit dans la partie 1.5. A contrario dans le cas du couplage faible, si Wy domine, alors le
systéme s’écrit avec les états propres du systéme cavité/continum.

Régime de couplage faible

Le régime de couplage faible revient a écrire les états propres du systéme (mode confiné)+(continum
de modes), c’est le couplage entre un état discret et un continum, celui-ci peut étre décrit par
le formalisme de Fano [43]. La densité d’états du systéme couplé est décrit par une lorentzienne
1.15.
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FIGURE 1.14 — Couplages d'un atome & un mode de cavité (W) et d’un mode de cavité & un continum (W) .
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FIGURE 1.15 — Couplage faible d’un atome en cavité.
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On modélise I’émetteur par un systéme & deux niveaux, l'état excité initial g et 1’état fon-
zéro photon dans le mode, et |g,1) a I’état fondamental et un photon dans le mode. Son taux
d’émission spontanée peut alors étre donné par la régle d’or de Fermi :

D= = (e, 0] - d Elg, )5 () (1.34)
Avec I' le taux d’émission spontanée, T le temps de vie de I’émetteur, det E le dipole et le
champ électrique, p la densité d’états a la fréquence w.
On considére un mode unique de cavité a la fréquence w,. de largeur & mi-hauteur Aw,. et
donc de facteur de qualité Q) = w./Aw,. Dans ce cas, la densité de modes vue par I’émetteur est
une fonction lorentzienne normalisée :

2 Aw?
C TAwe 4w — we)? 4 Aw?

p(w) (1.35)
Si on considére un émetteur idéal, alors il se situe en parfait accord spectral avec le mode de
la cavité soit w = w, , la densité de modes se réduit alors & :
220

_ _ 1.36
p(w) Ao oo (1.36)

D’apreés la définition du volume effectif de la cavité, I’amplitude du champ électrique au ventre

du mode s’écrit :
/ hw
E = —e 1.37

Le taux d’émission spontanée peut donc s’écrire :

1 24>
1_ 24°Q (1.38)
T heoVesy
Si on suppose le dipdle paralléle au champ électrique, le préfacteur lié & la polarisation ici
vaut 1. De plus, on a vu que le taux d’émission spontanée dans ’espace libre vaut :
1 d’>w
—_—=— 1.39
70  3mephc? (1.39)

L’exaltation du taux d’émission spontanée par rapport a ’espace libre est par conséquent :

9  67Q 7 ¢ \3
— = — 1.40
T Very (nw) ( )

On peut ainsi retrouver l’expression introduite par Purcell dés 1946 [126] pour estimerl’exal-
tation du taux d’émission spontanée en cavité, traditionnellement appelée “facteur de Purcell”
et défini par I' = ['gFp :

w3 QW)
Fp=—_"=13 Vor; (1.41)

Il est important de noter que Fp décrit exaltation de 1’émission spontanée d’un émetteur
idéal (monochromatique, placé au ventre du champ, en résonance avec le mode, de dipole aligné
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avec le vecteur polarisation). En ce sens, Fp est donc un facteur de mérite de la microcavité
qui estime l’exaltation de ’émission spontanée maximale que celle-ci peut obtenir. Regardons le
cas d'une cavité idéale (figure 1.16(a)), on voit aisément que si un émetteur monochromatique
est placé en résonance, c’est a dire en w tel que p(w) soit maximal (fleche bleue), alors on a
une exaltation de I’émission spontanée. A contrario si cet émetteur est hors résonance, on a une
inhibition de I’émission spontanée.

Cependant pour une cavité semiconductrice la densité de modes est différente. Il existe un
ensemble de modes discrets au dessus d’un continum de modes de fuites (figure 1.16(b)). Les
effets d’exaltation et d’inhibition de I’émission spontanée dépendront de ces modes de fuites
notés . Le taux d’émission spontanée sera alors donné par I' = 'y, + v ; le facteur d’exaltation
en résonance sera Fp + v, tandis que le taux d’inhibition pour un émetteur non couplé au mode

sera 7.

p (@) (a)

r‘/\
f \
[
/
1 """"" 7Z""'_"""""""L"\‘"KL """""
N B - (O]
p (®) . . (b)
A J’J \
[ ||
| |
s"/ \ / \\\
modes de fuites y
()

FIGURE 1.16 — Densités de modes pour une cavité 0D idéale (a) et réelle (b).

1.3.4 Conclusion

Ces descriptions du comportement du taux d’émission spontanée permettent de montrer
que l'on peut controler ’exaltation ou l'inhibition de 1’émission spontanée dans le régime de
couplage faible. En effet, quelque soit le confinement considéré, 2D, 1D ou 0D, il existe des
configurations du systéme couplé émetteur-cavité qui favoriseront 1’exaltation ou l'inhibition de

I’émission spontanée.
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Chapitre 1. Ezaltation et inhibition de ’émission spontanée dans les semiconducteurs

1.4 Quelques résultats expérimentaux : Exaltation et Inhibition
de I’émission spontanée

1.4.1 Exaltation de I’émission spontanée
Premiére démonstration avec des atomes en cavité

La premiére observation d’exaltation de 1’émission spontanée fut observée par le groupe de
Haroche et al avec des atomes en cavité [63]. Cette expérience fut réalisée sur un atome de
Rydberg de Na dans une cavité définie par des miroirs supraconducteurs en nobium avec une
fréquence de résonance de 340 GHz et de facteur de qualité de l'ordre de 108. L’idée, illustrée
par la figure 1.17, est d’envoyer un jet d’atomes dans un état donné dans la cavité et de détecter
leur état en sortie. C’est en variant la distance entre les miroirs que la cavité est accordée en
résonance avec la transition vers les niveaux les moins excités 22Py 5 et 22P3/5. A la résonance,
une augmentation par quatre du signal atomique est observée par rapport au cas non résonant.
Ils montrent que la probabilité d’émission spontanée due & la transition 23S—22P du Na est
augmentée dans une cavité de fort Q par rapport a Iespace libre de I'y=150s"" & I'cay—=8.10%s7".
Ils obtiennent ainsi une exaltation sy /To=530.

Atomes de Na miroir suprg

o = Détection

—e— ¢ OU o
9 —e—g

FIGURE 1.17 — Description de la mesure de Haroche et al.

Suite aux résultats obtenus sur les atomes, des efforts ont été fournis pour observer aussi
I'effet Purcell dans le domaine des fréquences optiques avec des microcavités diélectriques et se-
miconducrices. C’est ce qui contribua au développement des microcavités optiques et des cristaux
photoniques.

Cavités semiconductrices planaires

Dans un premier temps, se sont développées des cavités bidimensionnelles dites cavités pla-
naires. Dans leurs travaux, le groupe d’ I. Abram [24] utilise des cavités semiconductrices a
miroirs métalliques contenant un puits quantique d'InGaAs placé au centre de la cavité. Du
fait de la contrainte, ce puits d’'InGaAs dans GaAs présente un dipdle orienté dans le plan des
couches. Si on regarde les mesures de taux d’émission spontanée (figure 1.18) de ces travaux,
réalisés a température ambiante, les auteurs observent en fonction de I’épaisseur de la cavité
une exaltation ou une inhibition de I’émission spontanée du puits quantique. On note cependant
des différences importantes par rapport & une cavité planaire définie par des miroirs idéaux : le
taux d’exaltation maximum est plus élevé (4.5) ; le taux d’exaltation maximal est obtenue pour
une épaisseur de cavité plus faible (0.7A/2n) et le taux d’inhibition est trés modeste (<30%),
en particulier dans la zone de cavité trés faible ou on attend une inhibition totale pour une ca-
vité parfaite. Ces résultats sont liés aux propriétés des miroirs d’Ag employés dans I'expérience.
Le saut de phase a la réflexion fait que la résonance est obtenue pour une épaisseur de cavité
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1.4. Quelques résultats expérimentaur : Exaltation et Inhibition de [’émission spontanée

plus faible, qui concentre d’avantage le champ et procure une exaltation plus grande de I’émission
spontanée. L.’absorption dans les miroirs et le couplage aux modes de plasmons sont responsables
du faible ceefficient d’inhibition de I’émission spontanée. Notons qu’une description réaliste des
miroirs permet de rendre parfaitement compte des résultats expérimentaux (figure 1.18).

B/B,

O ] 1
0.20 0.40 0.60 0.80 1.00 1.20
Lopt=nL/A

FIGURE 1.18 — Variation du taux d’émission spontanée en fonction de 1’épaisseur de I’espaceur expérimental
et théorique : (a) pour une demi cavité (cercles vides) et modéle (pointillés) ; (b) cavité entiére (cercles pleins) et
modéle (trait plein) [24].

D’autres équipes ont étudié le taux d’émission spontanée d’atomes de terres rares [160]| ou
de boites quantiques dans des cavités planaires & miroirs de Bragg [13]. Du fait de 'extension du
mode dans les miroirs, ordre effectif d’une telle cavité est grand devant 1 (4\/n pour des miroirs
GaAs/AlAs)[13]. De ce fait conformément au calcul présenté paragraphe 1.3.1, on observe des
variations trés modestes du taux d’émission spontanée (£20%) dans de telles cavités.

Cavités semiconductrices 0D

Pour observer une exaltation forte de I’émission spontanée, il est donc tentant d’utiliser une
cavité 0D. Ce sont les boites quantiques qui ont permis d’aborder le régime monochromatique
nécessaire a l'effet Purcell. L’utilisation de boites quantiques a permis de reproduire pour la
premiére fois les expériences type Purcell jusqu’alors démontrées sur des atomes.

On va donc s’intéresser maintenant a deux types d’expériences réalisées dans des cavités 0D :
I’observation de I’exaltation de I’émission spontanée pour un ensemble de boites quantiques et
pour une boite unique dans plusieurs cavités.

Les premiers travaux, réalisés par Gérard et al [61] en 1998 utilisent un ensemble de boites
quantiques d’InAs dans un micropilier & miroirs de Bragg. C’est la mesure directe des temps de
vie par photoluminescence résolue en temps qui permet d’observer une exaltation d’un facteur
5 (figure 1.19(a)). Les mémes types de mesures réalisées par Gayral et al [55] en 2000 sur des
microdisques de GaAs contenant des boites d’InAs montrent quant & eux une exaltation de 12.
Avec le méme type d’échantillons mais une méthode différente, Gayral et al [56] montre une
exaltation de 18. La méthode ici, consiste a comparer la puissance d’excitation nécessaire pour
saturer I’émission des boites quantiques couplées ou non au mode de cavité. En effet, lorsque
I’émetteur est couplé au mode de cavité, 'effet Purcell, diminuant le temps de vie, retarde la
saturation de I’émetteur (figure 1.19(b)). Avec ce méme principe, en 2003 Happ et al [68] observe
une exaltation de 9 dans un cristal photonique bidimensionnel contenant des boites d’InGaAs
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FIGURE 1.19 — (a) Evolution du temps de vie en et hors résonance [61], (b) et (c) évolution de lintensité de
photoluminescence en et hors résonance [56] et [68] (ces mesures sont réalisées sur un ensemble de boites), (d)
mesures de corrélations hors et en résonance [88] et (e) évolution du temps de vie et du facteur Purcell en fonction
du décalage spectral de la boite quantique [158] (ces mesures sont réalisées sur une boite unique).

(figure 1.19(c)).

Lorsqu’on utilise un ensemble de boites quantiques, l'effet observé est plus petit que celui
attendu. On peut I'expliquer par un couplage imparfait entre les boites et le mode de cavité. Ainsi,
I'utilisation d’une boite unique devrait permettre d’observer un effet plus important d’exaltation.

Pour lever toute ambiguité, les expériences réalisées utilisent une méme boite quantique
dont on varie I’énergie d’émission de maniére & étre mise en et hors résonance en utilisant une
variation de température ou encore en appliquant un champ électrique. Ainsi en 2001, Kiraz et
al [88] montrent une exaltation de 6 pour une boite unique d’InAs dans un microdisque de GaAs
(figure 1.19(d)). A la méme période, Moreau et al [111] ainsi que Solomon et al [144] et Vuckovic
et al [161] en 2003 montrent une exaltation entre 3 et 5 pour une boite unique d’InAs dans des
micropiliers AlAs/GaAs. Pour ce type de microcavité et d’émetteur, il faut attendre 2005 et
les travaux de Varoutsis et al [158] pour obtenir une exaltation d’ordre nettement supérieur : 24
(figure 1.19(e)). Parallelement, Laurent et al [93] observent une exaltation de I’émission spontanée
record de 28 avec une boite unique InAs dans un cristal photonique bidimensionnel de GaAs.

Les expériences précédemment citées utilisent la température pour mettre la boite étudiée
en résonance, c’est pourquoi il est maintenant intéressant de citer I’étude récente de Laucht et
al [92] en 2009. En effet, ceux-ci appliquent un champ électrique de part et d’autre d’un cristal
photonique contenant des boites d’InGaAs pour modifier I’énergie d’émission de ces boites et ainsi
mettre en résonance une boite avec le mode de cavité (figure 1.20). Pour une boite couplée, ils
observent alors une diminution du taux d’émission spontanée de 8. Le champ électrique apparait
ainsi comme un parameétre trés commode pour controler ’accord spectral boite quantique-cavité.

Dans toutes les expériences citées, les boites quantiques auto-organisées sont distribuées de
fagon aléatoire dans les microcavités et présentent donc une résonance spectrale mais non spatiale.
Le fait de positionner ’émetteur au maximum du champ électrique de la cavité permettrait
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FIGURE 1.20 — (a) Evolution de 'énergie d’émission de plusieurs boites quantiques et (b) évolution du temps
de vie en fonction de la tension appliquée [92].

d’augmenter le taux d’émission spontanée. C’est ce que propose en 2005 le groupe de Imamoglu
et al [10] dans les cristaux photoniques. Le cristal photonique est construit de fagon a ce que
la boite quantique initialement repérée soit placée au maximum du champ. L’idée est d’insérer
dans la membrane un plan de boites quantiques dilué sur lequel on fait croitre d’autres plans de
propriétés optiques différentes, pour ne pas générer de signal & la longueur d’onde de la boite &
étudier, sans encapsuler le dernier (figure 1.21). Du fait de la corrélation verticale de la position
des boites quantiques d’un plan & 'autre [10], on peut repérer la position d’une boite quantique
enterrée en localisant par microscope a force atomique une boite en surface.

Le cristal photonique est concu et réalisé de fagon & placer une boite quantique au ventre
du mode confiné et & obtenir une énergie du mode résonant trés proche de celle de la transition
optique de la boite quantique. C’est ensuite en surgravant le motif que le mode de cavité est
mis en quasi résonance spectrale avec la boite & étudier. La résonance spectrale est obtenue en
augmentant la température vers 40 K. Ils obtiennent ainsi une augmentation d’un facteur 20 de
I’émission spontanée.

En 2008, le méme principe a été développé dans le groupe de Senellart et al [36] dans des
micropiliers & miroirs de Bragg. L’idée est la méme, aprés avoir localisé la boite & étudier, le
micropilier est gravé de fagon a ce que la boite soit placée au maximum du champ soit au centre
du pilier. De part la taille des micropiliers, il n’est pas nécessaire d’avoir une précision aussi
importante sur la localisation de la boite que dans les cristaux photoniques, celle-ci est alors
repérée par sa luminescence. Ensuite c’est le diamétre du pilier qui mettra en quasi résonance le
mode de cavité et la boite. La résonance est observée pour une température de 46 K. Ils mesurent
alors un facteur de Purcell de 9 pour une boite en résonance spectrale et spatiale (figure 1.22(a))
tandis que pour des boites situées & 250 nm du centre du pilier ils mesurent un facteur de 6.5
(figure 1.22(b)).
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FIGURE 1.21 — (a) Schéma de I’échantillon, (b) image SEM du cristal photonique, le point blanc est la boite
de surface utilisée comme cible et (c) intensité du champ électrique calculé dans le cristal, la croix représente la

position de la boite [10].
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micropilier et (b) deux boites placées & 250nm du centre du pilier [36].
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1.4.2 Inhibition de I’émission spontanée
Inhibition dans les cristaux photoniques

Expérimentalement, ce sont les cristaux photoniques qui ont montré le plus grand degré
d’inhibition. Il est intéressant de citer les travaux de Lodahl et al [97] et ceux de Noda et al
[117].

Dans un cristal tridimentionnel & boites quantiques (figure 1.23), Lodahl et al [97] montrent
les variations de temps de vie engendrées par un changement du paramétre a de la structure
du cristal photonique mais aussi suivant la fréquence d’émission. Pour une fréquence fixée, on
observe un facteur 2 sur les temps de vie. Ils observent une inhibition prononcée de ’ordre de
50% sur une large bande.
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FIGURE 1.23 — Temps de vie pour plusieurs cristaux photoniques a = 370nm (noir), 420nm (rouge), 500nm
(vert) et 580nm (bleu). Les fréquences d’émission notées correspondent & plusieurs tailles de boites quantiques
constituées par un nanocristal semiconducteur (wz 6nm de diamétre, was 4.5nm de diamétre et ws 3.8nm de
diameétre [97].

Les travaux de Noda et al [117] montrent des résultats plus spectaculaires sur des cristaux
photoniques bidimensionnels GalnAsP a température ambiante. Cette étude est d’autant plus
intéressante qu’ils comparent un cristal photonique & puits quantique et & boites quantiques.
Leurs temps de vies sont représentés sur la figure 1.24 en fonction de leurs fréquences normali-
sées. On peut voir un allongement du temps de vie d'un facteur 5 pour le puits et 15 pour les
boites quantiques. Lorsqu’on sonde le temps de vie des porteurs, on ne sonde pas seulement les
recombinaisons radiatives mais de facon globale ’ensemble des canaux de recombinaison des por-
teurs. En particulier, la recombinaison non-radiative des porteurs en surface modifie le temps de
vie. Pour pouvoir observer toute I’ampleur de I'inhibition dans un cristal photonique, il est pré-
férable d’utiliser des boites quantiques car celles-ci suppriment les recombinaisons non-radiatives
de surface du cristal photonique en localisant les porteurs de charges [58].

Inhibition dans les micropiliers

Il est a priori intéressant de combiner effet Purcell et inhibition de ’émission spontanée dans
les modes de fuites pour augmenter 8 = Fp/Fp++. Bayer et al [13] introduisent des micropiliers
dont les flancs sont recouverts de métal dans le but de diminuer les modes de fuites . Dans
ce systéme, I’auteur rapporte un facteur 3 d’exaltation pour des boites quantiques en résonance
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FIGURE 1.24 — Taux d’émission spontanée en fonction de la fréquence normalisée. Les points bleus et rouges
correspondent respectivement aux points expérimentaux avec un puits ou un plan de boites quantiques. Les
courbes théoriques sont calculées en prenant en compte la vitesse des recombinaisons de surface. [117]

(ce qui est conforme au résultat attendu, compte tenu du facteur de Purcell de la cavité et de
la distribution des boites quantiques) mais aussi un facteur 10 d’inhibition pour les boites hors
résonance. Cependant, une estimation du taux d’émission spontanée en utilisant la méthode
de comptage de modes (Annexe A) montre que 'on peut attendre au mieux une inhibition
de 20% dans ce systéme. Une source d’erreurs possible dans cette expérience pourrait étre la
faiblesse du signal obtenu pour les boites hors-résonance. Pour tenter d’augmenter le signal,
I’expérimentateur a tendance a pomper plus fortement le systéme de boite quantique. Des temps
de déclin de photoluminescence trés longs peuvent étre alors observés lorsqu’on met plusieurs
excitons dans la boite.

1.5 Couplage fort

Pour achever ce bref panorama consacré a la problématique du controle de I’émission spon-
tanée, nous allons enfin nous intéresser au régime de couplage fort en cav 0D.

1.5.1 Principe

Considérons une cavité idéale contenant un émetteur, celle-ci constitue alors un systéme
isolé. En se rapportant & la figure 1.14, on se situe dans le cas ou la constante de couplage
cavité/continum Wy est négligeable devant le couplage atome/cavité Wy. Ce systéme peut alors
étre décrit par I’hamiltonien de Jaynes-Cummings dont les états propres correspondent aux états
couplés émetteur/champ : c’est ce que 'on appelle le formalisme de 1’émetteur “habillé par le
champ”.

Placons-nous dans le cas ou 'on ne considére pas Uinteraction dipole/champ, les états |e,n)
et |g,n + 1) (e état excité, g fondamental et n le nombre de photons dans la cavité) sont des
paires dégénérées si on se situe en résonance. On y fait référence comme des “états nus”. Si I’on
introduit maintenant I'interaction, ces états sont “habillés par le champ” et donnent naissance &
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deux états intriqués séparés en énergie par 2h{2v/n + 1. Ce phénomeéne est décrit par la figure
1.25.

Sans Avec
hamiltonien hamiltonien
d’interaction d’interaction
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FIGURE 1.25 — Schéma de principe de la levée de dégénérescence liée & la prise en compte de I’hamiltonien
d’interaction émetteur/cavité. Sans hamiltonien, les états sont dégénérés, quand on tient compte de ’hamiltonien
d’interaction, les “états habillés par le champ” se séparent.

En d’autres termes, en régime de couplage fort, I’émetteur initialement excité est couplé de
fagon résonante et exclusive avec un mode unique d’une cavité a faibles pertes. On a un échange
d’énergie réversible entre ’émetteur et le mode. Un photon peut étre absorbé et réémis plusieurs
fois par I’émetteur avant de pouvoir sortir de la cavité (figure 1.26(a)). On observe alors une
oscillation entre deux états quantiques dégénérés et couplés : émetteur excité dans une cavité
vide, et émetteur dans le niveau désexcité avec un photon. Ce systéme décrit alors une oscillation
de Rabi a la pulsation w exprimée par :

hQ = |d.E(7)] (1.42)

Ou 7 désigne la position de ’émetteur, E est le champ pour un photon dans le mode de
cavité et d le dipole de ’émetteur. Les états propres de ce systéme couplé sont des modes mixtes
exciton-photon, dont les énergies sont séparées de 2h{). Expérimentalement, ce régime se traduit
par un anticroisement des énergies & la résonance, lorsqu’on fait varier le désaccord spectral entre
I’émetteur et la cavité.

En pratique, ce régime n’est observable que si tous les mécanismes induisant de la décohérence,
en particulier la fuite des photons hors de la cavité et la désexcitation dans d’autres canaux que
I’émission dans le mode de cavité, sont plus lents que 'oscillation de Rabi. Cette oscillation subit
donc un amortissement dés que la cohérence est rompue ou que des pertes de photons hors de la
cavité ou dans d’autres modes se produisent (figure 1.26(b)). Si les phénomeénes de décohérence
sont plus rapides que 'oscillation de Rabi, celle-ci disparait. La probabilité de désexcitation de
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I’émetteur suit alors une loi exponentielle, comme pour tout oscillateur suramorti. On retrouve
alors ainsi le régime de couplage faible.
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Cavity damping (Q)

SE into other modes

P(t) P(t)

WAV

time

FIGURE 1.26 — Tllustration du couplage fort, (a) I’émission spontanée devient réversible, observation des oscil-
lations de Rabi et (b) amortissement des oscillations de Rabi.

1.5.2 Premiéres démonstrations expérimentales

Historiquement, ce phénomeéne a pour la premiére fois été observé sur des atomes en cavité
au début des années 1990 [151]. Il faut attendre 2004 a 2006 pour observer le régime de couplage
fort dans des microcavités semiconductrices.

L’équipe de Yoshie et al a démontré le régime de couplage fort pour une boite quantique
d’'InAs dans des cristaux photoniques [167]. La mise en résonance spectrale du mode de cavité
et de I'émetteur repose sur les différentes dépendances en température des énergies d’émission
du mode et de ’exciton. Le déplacement du mode de cavité est observé & trés forte puissance
d’excitation, on observe alors un spectre dominé par 1’émission du mode de cavité. A faible puis-
sance, on voit ’apparition de I’émission de boites quantiques non-couplées. Leur déplacement
énergétique est plus important que pour la cavité. Entre ces deux régions, on observe un anti-
croisement entre un exciton et un mode de cavité (figure 1.27). L’anticroisement est caractérisé
par un dédoublement de Rabi, signature du régime de couplage fort.

Dans les micropiliers, c’est le groupe allemand de Reithmaier et al qui montre un régime de
couplage fort avec des boites d’InGaAs [129]. La mise en résonance repose toujours sur les dé-
pendances en température de I’émission de ’exciton et du mode de cavité. Les spectres montrent
un anticroisement entre 5 et 30K entre 1’exciton et le mode de pilier (figure 1.28).

Concernant les microdisques, nous pouvons citer en 2005 les travaux de Peter et al [125].
Ceux-ci exposent la premiére démonstration expérimentale du régime de couplage fort dans le
systéme boites quantiques de GaAs en microdisques. Ils observent dans les expériences de micro-
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1.5. Couplage fort
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FIGURE 1.27 — Anticroisement boite-nanocavité pour des températures de 13K a 29K. (a) spectre de photo-
luminescence & basse puissance, (b) pic du systéme couplé (noir) comparé avec une boite non-couplée (rouge) et

une cavité vide (bleu) [167].
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FIGURE 1.28 — (a) Dépendance en température des spectres de photoluminescence, (b) anticroisement de

Pexciton et du mode de cavité [129].
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Chapitre 1. Ezaltation et inhibition de ’émission spontanée dans les semiconducteurs

photoluminescence un anticroisement caractérisé par un dédoublement de Rabi (figure 1.29). Le
rapport entre le dédoublement de Rabi et la largeur des composantes du doublet est de 'ordre de
3 dans cette expérience (notons qu'il s’agit du meilleur résultat publié & ce jour), ce qui signifie
que le systéme “vit” environ 3 oscillations de Rabi avant de perdre sa cohérence. Pour une appli-
cation pratique du couplage fort dans le domaine de 'optique quantique, il faudra bien entendu
ameéliorer ce résultat. Dans ce contexte, 'optimisation du couplage émetteur-cavité (via un pro-
cédé de fabrication déterministe), la réduction de la décohérence excitonique et 'augmentation
du facteur de qualité des cavités sont des enjeux importants.
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FIGURE 1.29 — (a) Energie d’émission en fonction de la température, (b) anticroisement de I’exciton et du mode
de cavité [125].

1.6 Conclusion

Dans ce chapitre, nous avons vu qu’il est possible de modifier dans une large mesure le taux
d’émission spontanée. En général pour ce faire, on ajoute des contraintes sur I’émetteur, puisque
P’on modifie le couplage émetteur/champ : contraintes de polarisation, de résonance spatiale et
spectrale et enfin de monochromaticité.

Les approches larges bandes, comme les cristaux photoniques 2D et les fils photoniques,
permettent de travailler avec des émetteurs spectralement larges comme les puits quantiques.
Cependant, les boites quantiques & basse température présentent plusieurs avantages pour les
expériences d’électrodynamique quantique en cavité : de par leur monochromaticité elles sont
en totale adéquation avec l'utilisation de 'effet Purcell en cavité 0D et enfin la localisation des
porteurs permet d’éliminer les recombinaisons non-radiatives.

Dans les prochains chapitres, nous allons étudier deux exemples d’application du controle de
I’émission spontanée dans des dispositifs optoélectroniques : les sources de photons uniques a
boites quantiques et les microlasers a modes de galerie.
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Dans ce chapitre, nous décrirons les techniques expérimentales utilisées au cours de ce travail
de these pour élaborer les échantillons (EJM) et pour les analyser optiquement (PL).

La croissance des échantillons ayant constitué une grande partie de ce travail, nous présente-
rons la méthode utilisée puis nous détaillerons le mode de croissance des matériaux III-As.

2.1 L’épitaxie par jets moléculaires, technique de croissance sous
ultravide

2.1.1 Schéma de principe

L’épitaxie par jets moléculaires (EJM) permet de faire croitre sous ultravide des hétéro-
structures de semiconducteurs en controlant leurs épaisseurs & la monocouche (MC) atomique
pres.

Comme 'origine grecque de ce nom 'indique !, ’épitaxie consiste & transférer 'ordre cristallin
d’un substrat & une couche mince dont on réalise la croissance. Cette méthode consiste & faire
interagir avec la surface d’un substrat des jets d’atomes ou de molécules issus de ’évaporation
de sources solides, dans notre cas, des éléments III et V portés aux températures Ty et Ty

1. épi-, du grec ancien : “sur, au dessus, par dessous” et -taxie, du grec ancien : “arrangement, ordonnancement”.

31



Chapitre 2. Méthodes expérimentales

Le substrat est placé sur un porte-échantillon chauffé (figure 2.1). Les flux provenant de
sources chauffées & la fusion convergent vers ce substrat cristallin. Ces sources sont constituées
d’un creuset en nitrure de bore pyrolytique (PBN) contenant le matériau a évaporer, d’une
résistance et d’un thermocouple pour controéler la température. Chaque cellule présente un cache
en face du creuset afin d’occulter le flux atomique ou moléculaire. La croissance est effectuée sous
ultravide (107'° Torr) pour éviter des contaminations résiduelles qui modifieraient les propriétés
optiques et électriques de la couche.

Mécanisme de

Panneaux Canon |’r9t?1tio?|?e
cryogéniques RHEED échantillon
>1 I Jauge de mesure
f 1 de flux
g » Vanne
H \ d’isolement
4 /
Cellules , — e de
d’effusion A E -_J:— transfert
&
cache { Hublot de
visualisation
Ecran - , _
fluorescent Spectrométre Porte échantillon

de masse

FIGURE 2.1 — Schéma d’un bati d’épitaxie par jets moléculaires.

Les pressions équivalentes aux flux provenants des sources chauffées sont de quelques 10-> Torr
pour I’As et 107 Torr pour les autres (In, Ga, Al). Pour faire face & ces flux, il est préférable d’uti-
liser une pompe avec une grande vitesse de pompage (typiquement 1000 L.s™!), d’oi1 1'utilisation
d’une pompe soit cryogénique soit turbomoléculaire. Celles-ci peuvent atteindre des vides limites
de quelques 1071 Torr. Il est néanmoins possible de travailler avec une pompe ionique dont la
vitesse est moindre mais qui risque d’étre saturée en éléments. La caractéristique de celle-ci est de
200 L.s’!, une vitesse de pompage faible mais un vide limite excellent de 10! Torr. Dans notre
cas, on utilise cette pompe pour maintenir le vide dans la chambre hors croissance, ceci, dans
le but d’éviter un vieillissement prématuré de la pompe. Elle est associée & un sublimateur de
titane. Le titane est sublimé réguliérement dans la chambre et piége les molécules de Hs, Oo, et
H50, les éléments formés allant alors se coller aux parois de 'enceinte. Le sublimateur n’est pas
utilisé en cours de croissance, pour éviter une contamination au titane de I’échantillon. En cours
de croissance, nous utilisons une pompe turbomoléculaire associée & un pompage cryogénique via
des panneaux froids (ce sont des panneaux & doubles parois remplis d’azote liquide), association
qui permet un vide résiduel de quelques 10® Torr.

Plusieurs parameétres modifient la qualité des couches épitaxiées comme la température du
substrat, les rapports de flux entre les éléments IIT et V, la vitesse de croissance. Au dela de
ces considérations, la réelle limitation provient du choix des matériaux épitaxiés et du substrat
puisque des différences de paramétre de maille plus ou moins importantes entrainent la formation
de défauts structuraux.
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2.1. L’épitaxie par jets moléculaires, technique de croissance sous ultravide

Les types de croissance peuvent étre classés selon trois régimes :

— Franck-Van Der Merwe, croissance couche par couche ou bidimensionnelle (figure 2.2(a)).

— Volmer-Weber, croissance par nucléation d’ilots (figure 2.2(b)).

— Stranski-Krastanov, régime mixte, la croissance se fait couche par couche avec nucléation
d'tlots (figure 2.2(c)).

Pour plus de détails, le lecteur pourra se reporter a des ouvrages plus précis [122].
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FIGURE 2.2 — (a) Croissance Franck-Van Der Merwe, (b) Volmer-Weber et (c) Stranski-Krastanov.

Nous disposons d’un bati prototype Méca2000 sur lequel sont disposées cinqg cellules d’éva-
poration (Ga, Al, In, As et Si pour le dopage n). Celui-ci est relié sous ultravide par des modules
de transfert & un bati II-VI et & un bati de dépdt de couches métalliques. Dans notre béti le
porte-échantillon est fixe et peut étre utilisé en rotation pour obtenir une bonne homogénéité
des couches sur deux pouces. Un QUAD (analyseur de gaz & sonde quadrupolaire) permet de
s’assurer d'une bonne qualité de vide au sein de ’enceinte et de la composition en différents
éléments. Il facilite aussi le cas échéant la détection de fuites. Il permet de résoudre les unités de
masse atomique c’est a dire les pressions partielles des éléments présents dans la chambre.

2.1.2 Caractérisation in-situ : le RHEED

Pour controler la croissance et les épaisseurs des hétéro-structures en temps réel, nous utilisons
une méthode de réflectivité (le RHEED).

Diffraction d’électrons en incidence rasante (RHEED)

Le RHEED (Reflection High Energy Electron Diffraction) permet de controler in-situ et au
cours de la croissance ’état de surface de la couche [69], [76], [77]. Le principe est d’envoyer un
faisceau d’électrons de haute énergie (10 keV) en incidence rasante (1°) sur la surface de I’échan-
tillon. Les faisceaux diffractés sont ensuite visualisés sur un écran fluorescent. Cette méthode
non destructive permet de suivre I’évolution de la croissance en temps réel en nous donnant une
information sur la morphologie de surface mais aussi sur la vitesse de dépot.
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Chapitre 2. Méthodes expérimentales

Principe de fonctionnement

Un faisceau d’électrons de haute énergie vient frapper la surface de I’échantillon sous un angle
d’incidence faible. Les électrons diffractés par les plans du réseau perpendiculaire & la surface
de I’échantillon sont recueillis sur un écran fluorescent placé perpendiculairement a la surface de
I’échantillon. Vue la faible valeur de I'angle d’incidence, le faisceau d’électrons ne pénétre que sur
quelques dizaines d’angstroms sous la surface et donne ainsi une information issue des premiéres
couches atomiques du cristal.

Pour des électrons de haute énergie, le rayon de la sphére d’Ewald est trés grand devant les
distances interatomiques, ce qui permet de la remplacer par son plan tangent. Ainsi, pour une
surface plane, la figure de diffraction est 'intersection de ce plan avec le réseau réciproque & deux
dimensions (figure 2.3). On observe alors un ensemble de tiges modulées en intensité et distantes
de A/a avec a la distance interréticulaire des plans perpendiculaires & la surface. Une surface
rugueuse présentera quant a elle, un diagramme de diffraction ponctué résultant de la diffraction
sur des ilots tridimensionnels présents sur la surface de I’échantillon. On observe aussi une tache
spéculaire, celle-ci provient de la réflection du faisceau d’électrons du canon sur 1’échantillon.

Faisceau
) dl '- o
incident

FIGURE 2.3 — Schéma de principe de la diffraction RHEED.

Les atomes présents a la surface de I’échantillon peuvent adopter des positions différentes pour
minimiser ’énergie de surface. La surstructure ainsi formée aura une périodicité plus grande que
celle du cristal et ceci se traduit par la présence de raies supplémentaires qui apparaissent entre
les raies principales du réseau. Chaque surstructure est désignée par sa reconstruction relative &
deux azimuts, convenablement choisis.

2.2 Meéthode et mode de croissance des matériaux II1I-V

2.2.1 Préparation des substrats

Nous disposons de substrats GaAs, non dopés, d’orientation (100) (marque AXT). Ils sont
“epi-ready”, aucun traitement chimique particulier n’est donc nécessaire avant I'introduction dans
le bati. Les substrats sont collés par capilarité sur des porte-échantillons en molybdéne (moly-
blocs) avec de l'indium chauffé vers 200°C (Trusion a'tn=167°C). Avant d’introduire 1’échantillon
dans la chambre de croissance, on procéde & son dégazage dans un module ultra-vide équipé d’un
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2.2. Méthode et mode de croissance des matériaus I1I-V

four. Cette opération est réalisée dans le but de supprimer toute trace d’acides et de I'eau qui
sont utilisés lors du nettoyage du porte-échantillon.

Aprés cette étape, le substrat est introduit dans la chambre d’épitaxie. On doit alors désorber
I’oxyde natif pour obtenir une bonne reprise de croissance. Pour cela, on doit monter le substrat
vers 600 - 630°C [146]. A cette température, on se situe légérement au dessus de la température
de sublimation congruente du GaAs (Tcong ~600°C), le flux d’évaporation de I’élément arsenic
devient plus important que celui du gallium. On observerait alors la formation de gouttelettes de
Ga due a ’excédent de Ga provenant de la décomposition du GaAs. Pour désorber 'oxyde tout
en obtenant une bonne qualité de surface, on stabilise celle-ci avec un flux d’arsenic qui permet
d’équilibrer les flux d’évaporation en éléments III et V.

Dans un premier temps, on monte le substrat a4 une température de 400°C sous vide. A cette
température, on ouvre le cache d’As pour avoir un exces lorsque Teong est atteinte. Lorsque la
température de désoxydation est atteinte, le RHEED jusque-1a assez flou, devient trés brillant
et des taches intenses apparaissent. L’oxyde désorbe & une température Ty voisine de 590°C;
le RHEED est alors trés pointé rendant compte d’une certaine rugosité de surface (figure 2.4).

FIGURE 2.4 — Image RHEED d’un substrat GaAs en cours de désoxydation

Notons que cette température, dont la détermination est reproductible d’une expérience &
I’autre, nous sert a recalibrer la température du substrat a chaque expérience. Cette procédure
sert en particulier a corriger des dérives éventuelles de la mesure de température par thermocouple
lorsque 1’on passe d’un porte-échantillon a 'autre.

Une fois la désoxydation observée au RHEED, on laisse le substrat a une température autour
de Tox - Tox+10°C pendant quelques dizaines de minutes pour s’assurer que tout 'oxyde est
bien désorbé.

Ensuite, pour lisser la surface, on réalise une couche tampon de GaAs de l'ordre de 500nm
qui se caractérise par une croissance tridimensionnelle sur quelques nanométres (les taches du
RHEED s’intensifient) puis la surface se lisse lorsque 100nm de GaAs environ ont été déposés.
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Chapitre 2. Méthodes expérimentales

2.2.2 Croissance bidimensionnelle et calibration des vitesses de croissance

Pour des flux a I’équilibre, le mode de croissance théorique pour un matériau III-As déposé
sur lui-méme est bidimensionnel, le film déposé tendant & minimiser son énergie libre en adoptant
une configuration aussi plane que possible.

Le principe de la croissance 2D des matériaux ITI-As sur eux-mémes peut se voir comme
tel : tous les atomes incidents du groupe III adhérent a la surface du composé I11I-V sur lequel
on réalise la croissance, tandis que pour I’élément V, n’adhérent que les atomes nécessaires a
la formation steechiométrique de la couche. C’est donc le flux d’éléments III qui gouverne la
croissance. Au dela d’une certaine température dite de sublimation congruente, I’élément V se
désorbe préférentiellement, ce qui dégrade la surface épitaxiée. C’est pour éviter cette dégradation
que l'on se place en excés d’élément V durant toute la croissance. En effet, la croissance du
GaAs est particuliérement sensible a cette désorption car sa température Teong est proche de sa
température de croissance contrairement & ’AlAs? [47], [122]. Nous devons donc nous assurer
d’avoir une surface stabilisée en élément V. Autrement dit, pour faire croitre du GaAs, on travaille
sous un exces de flux d’As, la vitesse de croissance est fixée par le Ga. Pour cela, nous utilisons le
diagramme RHEED. Une croissance bidimensionnelle est caractérisée par I’observation de “tiges”,
lorsque la surface est stabilisée arsenic, la reconstruction la plus souvent observée est la 2x4 [69],
[140] mais aussi 3x1 et C(4x4) (figure 2.5).

a)

FIGURE 2.5 — Reconstructions (a) 2x4 et (b) 4x4 observées lors de la croissance de GaAs sur GaAs en condition
riche-As.

C’est aussi le RHEED qui nous permet de connaitre la quantité de matiére déposée par la

2. Teong d'A14s=800°C
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2.2. Méthode et mode de croissance des matériaus I1I-V

mesure des oscillations RHEED. Dans un mode bidimensionnel parfait, la seule monocouche de
surface est incompléte : celle-ci achéve de se construire avant que la croissance de la monocouche
suivante ne débute. Ainsi, lorsqu’on part d’'une surface plane a 1’échelle atomique, ’oscillation
RHEED traduit ’alternance, au cours de la croissance, de surfaces lisses obtenues pour le dépot
d’un nombre entier de monocouches et de surfaces rugueuses lorsque la monocouche de surface
est incompléte.

Dans le cas de I'épitaxie par jets moléculaires standard, on observe expérimentalement un
amortissement de ces oscillations car il existe une possibilité de nucléation en marge d’'un mode
essentiellement bidimensionnel : une monocouche peut commencer a se former alors que la précé-
dente est encore incompléte. La figure 2.6 illustre ce modeéle qui rend compte de ’amortissement
des oscillations RHEED. La rugosité de surface pour un nombre entier de monocouches croit avec
ce nombre et la différence de réflectivité de la surface pour des dépots entiers et fractionnaires,
diminue. Une température de substrat élevée (augmentation de la migration) et des faibles vi-
tesses de croissance favorisent la croissance bidimensionnelle. Notons que si on réalise un arrét de
croissance sous flux d’arsenic, I'intensité de la tige étudiée revient progressivement & sa valeur de
départ car les atomes de surface migrent vers les couches incomplétes sous-jacentes et minimisent
ainsi I’énergie libre du film déposé par un lissage de la surface.

Travaillant en excés d’arsenic, c’est 1’élément 111 qui définit la vitesse de croissance. C’est en
changeant son flux, c’est & dire la température de la cellule, que 'on peut ajuster la vitesse de
croissance via la loi d’Arrhénius :

1 1 1
_lnﬂ_}__

E—— 2.1
Ta ¢ T 1o (2.1)

ou ¢1 2 est le flux pour la température 77 o de la cellule et T4 la température d’activation de
I’élément.

Les figures 2.7 et 2.8 montrent plusieurs enregistrements d’oscillations RHEED de GaAs et
AlAs sur GaAs mesurés sur différents jours de croissance. Ces mesures montrent des vitesses dif-
férentes pour une méme température de cellule. L’évolution des vitesses dans le long terme vient
d’une part et le plus souvent de la redistribution de la charge dans le creuset, mais aussi de la
quantité de matiére présente dans le creuset, qui font varier le flux de la cellule. Du fait de la dimi-
nution de quantité de charge au cours des croissances, le flux et donc la vitesse diminue. On peut
noter que la correspondance entre MC.s™! et nm.s™' est donnée par v(n.m™) = ag/2 v(MC.s).
Expérimentalement, on se situe préférentiellement a une vitesse proche de 1 pm.h™!, c’est a dire
proche de 1 MC.s™!, ce qui permet d’avoir une bonne qualité cristalline [30]. On notera aussi que
la gamme de températures du substrat utilisée ici (550/650°C) joue un role négligeable sur la
vitesse de croissance pour GaAs ou AlAs [122].

De par le faible écart de paramétres de maille entre le GaAs? et ’AlAs*, la croissance de ce
dernier se déroule de la méme fagon. Pour la croissance de ternaire Al,Gaj_yAs, c’est le rapport
des flux qui détermine la composition de I’alliage, les conditions de croissance restant semblables
au cas des binaires GaAs et AlAs.

Pour controler ’épaisseur réelle des couches épitaxiées et donc vérifier I’exactitude des mesures
de calibration, plusieurs méthodes peuvent étre utilisées : la diffraction de rayons X et le FTIR
(Fourier Transform Infra-Red spectroscopy) que nous détaillerons dans la partie 2.2.5.

Dans notre cas, on peut utiliser la Diffraction des Rayons X Haute Résolution (HRDRX) sur
des super-réseaux pour mesurer les épaisseurs des couches. Un super-réseau est une suite pério-

3. ap = 5.65325 A
5.6622 A

-
o

(=]
Il
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Intensité RHEED

SS=isnnib

Temps

FIGURE 2.6 — Interprétation de I’'amortissement des oscillations RHEED en termes de variation de la réfléctivité
de la surface en croissance.
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2.2. Méthode et mode de croissance des matériaus I1I-V
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FIGURE 2.7 — Mesures d’oscillations RHEED lors de la croissance de GaAs. Le temps entre deux maxima
correspond au dépot d’'une monocouche de GaAs.
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dique de matériaux différents soit un empilement de deux couches d’hétérostructures d’épaisseurs
différentes répété quelques dizaines de fois.

Cette méthode non destructive permet de sonder les différentes couches avec un faisceau
de rayons X bombardant I’échantillon. La caractérisation par diffraction X d’un cristal consiste
en la mesure de 'intensité des rayons X diffractés en fonction de I'angle d’incidence 6 que fait
le faisceau incident avec les plans diffractants (figure 2.9(a)). Les ondes incidentes et réfléchies
forment des interférences constructives dans le cas ol la relation suivante est vérifiée :

2dsin 6 = n (loi de Bragg) (2.2)

Avec d la distance séparant deux plans et n un entier.

Dans le cas d’'un super-réseau, le spectre de diffraction présente une série périodique de
pics trés fins, formée par un pic central et des pics satellites, signature de I’espace réciproque
de la périodicité dans ’espace réel de la surface. En effet, ces pics proviennent d’interférences
constructives entre toutes les périodes du super réseau [9].

Les mesures ont été réalisées via un scan dit 6-26 (figure 2.9(b)), le détecteur suit la rotation du
cristal de sorte que w = 6. Dans ce cas, on sonde la direction k|, on obtient ainsi des informations
sur les distances inter-réticulaires du cristal. A contrario, pour un scan en w, 'angle du détecteur
est fixe et on fait tourner le cristal, le systéme est alors sensible aux variations d’intensité selon
k,, on obtient alors des informations sur la distribution des directions cristallines et donc la
qualité cristalline de la structure étudiée.

@) détection

-
L

faisceau incident

échantillon

FIGURE 2.9 — Principe de la mesure de diffraction X. (a) Construction d’Ewald. Les taches représentent les
noeuds du réseau réciproque d’un cristal. (b) Schématisation d’un scan 6-20 et d’un scan w.

Le spectre 2.10 montre la mesure en -26 sur un empilement de deux super-réseaux AlAs/GaAs
d’épaisseurs et de périodicités différentes®. Le pic le plus intense correspond a la raie (400) du
substrat de GaAs. En effet, plus la couche est mince, plus le volume diffractant et son intensité
sont faibles. Ainsi, le pic du substrat sera toujours plus intense pour une épaisseur de couche
déposée plus faible. C’est sur cette raie (400) du substrat que l'on se calibre lors de la mesure.

Pour remonter aux épaisseurs réelles des couches de GaAs et AlAs, on utilise la loi de Bragg
qui s’écrit alors :

2P sinf = kX (2.3)

5. Couche tampon puis 225A de AlAs et 75A de GaAs répétés 40 fois puis 100A de AlAs et 300A de GaAs
répétés 30 fois.
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Ou P est ’épaisseur d’une période du super-réseau, k est un entier et A la longueur d’onde
des rayons X. On déduit P de la mesure de deux angles 01 et 65 des pics satellites correspondant
aux ordres kq et ko, soit :

k1 — ko

P= A 24
2 (sin 91 — sin 92) ( )

On peut extraire d’autres informations des spectres de HRDRX comme le parameétre de
maille moyen aggr du super-réseau a partir de la position de ordre zéro du super-réseau, par la
relation :

2asR sin Gy = 4\ (2.5)

countsfs
T

<+—— (400) GaAs

"" |
100 |

o s i F
0.1 iy lelﬁu... |t
0.01 ‘ M Wifﬂ ,
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5000 -4000 -3000 -2000 -1000 O 1000 2000 3000
Omega/ZTheta (s)

100K — Ordre 0
10K —
T

FIGURE 2.10 — Spectre de Diffraction X Haute Résolution en 6 — 26 d’un super réseau AlAs/GaAs.

L’ajustement des profils de diffraction des deux super-réseaux (courbe rose et bleue du spectre
2.10), via un logiciel de simulation plus fine (Xpert-Epitaxy), permet de vérifier '’homogénéité des
super-réseaux. Si I’ajustement des profils avec des valeurs d’épaisseurs constantes pour chaque
période est correct sur ’ensemble du spectre alors on a bien déposé les mémes épaisseurs de
couches a chaque étape de la croissance. Cette information permet donc de connaitre les éven-
tuelles dérives de flux au cours d’une croissance.

2.2.3 Caractérisation électrique des couches et calibration du dopage

Dans le cadre d’un projet visant & réaliser une source de photons uniques pompée électrique-
ment, nous avons été amenés a effectuer du dopage n dans notre bati d’épitaxie a I'aide d’une
cellule de silicium. Pour cela, nous avons calibré cette cellule, c’est & dire, mesuré le taux de do-
page en fonction de la température de la cellule. Nous avons ainsi élaboré une série d’échantillons
composés d’une couche épaisse de GaAs dopée au silicium pour des températures différentes de
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la cellule. L’activité électrique du dopant a ensuite été caractérisée par effet Hall par la méthode
Van der Pauw.

Mesures d’effet Hall : méthode Van der Pauw.

Une expérience d’effet Hall consiste a faire passer un courant dans un échantillon se trouvant
dans un champ magnétique perpendiculaire & celui-ci et & mesurer la tension dite de Hall qui
apparait dans une direction perpendiculaire & ce courant et au champ magnétique (figure 2.11).
Pour utiliser cette géométrie, nous avons besoin de quatre contacts ohmiques, les métaux étants
évaporés dans un bati sous vide a travers un masque.

Echantillon @

%

@‘. Vhai @

FIGURE 2.11 — Montage en configuration Van der Pauw.

Contact ohmique (choix du métal) :  Pour que le contact soit ohmique, nous avons besoin
que le travail de sortie du métal soit inférieur & celui du semiconducteur. Lorsque les deux
matériaux sont éloignés I'un de I'autre le diagramme d’énergie est celui de la figure 2.12(a). En
rapprochant maintenant les deux solides, des électrons passent du métal vers le semiconducteur :
il se forme ainsi une couche de charges positives 2.12(b) a la surface du métal et négatives dans
le semiconducteur au voisinage de la surface jusqu’a ce que le niveau de Fermi du métal et du
semiconducteur soit le méme 2.12(c). De par la présence de ces charges, on a création d’un champ
électrique, donc une courbure de bandes. Les électrons transférés occupent la région ou Ec est
en-dessous du niveau de Fermi et constituent une couche d’accumulation. Notons que le contact
ohmique sur GaAs ne reléve pas de ce cas de figure trés rare.

Tension de Hall :  Dans la configuration Van der Pauw [156], on applique un courant entre
1 et 3 avec un champ magnétique perpendiculaire. La tension mesurée entre 2 et 4, Vo4 est alors
appelée tension de Hall soit V. Elle est définie par :

IB
= — 2.
VHau el (2.6)

Avec I le courant, B le champ magnétique, e la charge de ’électron (on est ici dans le cas
d’un dopage n), h I’épaisseur de la couche et p la concentration de porteurs.
On a alors la concentration en porteurs :

_ 1
eRpan

(2.7)

Avec Rpqy la constante de proportionnalité entre la tension, le courant et le champ magné-
tique appelée constante de Hall et notée :
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FIGURE 2.12 — Diagrammes d’énergie d’une jonction métal semiconducteur de type n.
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Rpan = -
(2.8)

Onaalors:p = m:%

Avec a la pente de la mesure 2.13 soit : Vi /B. On peut ainsi connaitre la concentration de
porteurs par unité de volume dans le matériau.

LI T L L L L L B T LI DL B T
¢ Mesure de Hall
0,06 M Ajustement linéaire |

0,08 -

0,04 |-

0,02 |- E

0,00 -

-0,02 -

VHaII (mV)
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-0,06
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-0,10 |-
| NI (T U I N T —— 1 1 1 1 1
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FIGURE 2.13 — Mesures d’effet Hall sur une couche épaisse de GaAs dopé 10'®, en noir les points expérimentaux
en rouge l'ajustement linéaire.

La mesure de la tension de Hall nous permet de remonter & d’autres informations comme la
résistivité et la mobilité.
Reésistivité :  La résistivité représente la capacité & s’opposer a la circulation du courant
électrique. Sa mesure dans la configuration Van der Pauw est basée sur le théoréme suivant : si
les quatres contacts sont & la périphérie de I’échantillon de forme arbitraire, on a :

7h mh
exp <—7R12,34> + exp <—7R23,41> =1 (2.9)

ou Ryo34 = V4i:2v3 avec 112 le courant entrant par 1 sortant par 2.

On ne peut pas déduire de solution analytique de p de ce théoréme général. Mais on peut
écrire :

_mh Rizza+ Raza
In(2) 2

P f (2.10)

Avec f un facteur correctif fonction du rapport Ri234/R2341. Dans le cas ot il vaut 1 alors
f = 1.1l est défini par la relation :

R1234/R2341—11n2> 1 (1112)
cosh : : — | =—-exp| — 2.11
<R12,34/Rz3,41 +1 f g P f (211)

45



Chapitre 2. Méthodes expérimentales

Mobilité : La mobilité relie la vitesse des électrons ou trous au champ électrique. Pour un
semiconducteur, on peut la définir comme telle :

p=— (2.12)

Calibration de la cellule de silicium

Pour mesurer la concordance entre la température de la cellule de silicium et le taux de
dopage, nous avons donc fait croitre plusieurs couches de GaAs de 1 um d’épaisseur & une vitesse
de 1 MC.s! dans lesquelles nous avons incorporé du silicium pour une température de cellule
allant de 800 & 1100°C. Pour réaliser les contacts ohmiques nous avons déposé au travers d’un
masque les contacts Ni/Ge/Au/Ni/Au.

La couche épitaxiée de GaAs ayant vu lair avant d’étre introduite dans le bati d’évaporation,
elle présente une oxydation de surface. Avant introduction de la couche, la plus grande partie
de cet oxyde est enlevé par attaque chimique. Or, le germanium n’adhére pas sur de I'oxyde
c’est pourquoi nous déposons d’abord une petite épaisseur de nickel. En effet, le nickel, lui, va
consommer dans sa totalité 'oxyde du GaAs. Une fois 'oxyde consommé, la couche de nickel
sera pure. Le germanium n’aura alors aucune difficulté a adhérer sur du nickel pur (2.14). Le
dépot Au/Ni/Au est présent pour des raisons de tenue mécanique. De plus, l'or contrairement
au nickel ne s’oxyde pas a l’air, ce qui va permettre aux soudures nécessaires pour les mesures
de Hall de tenir correctement.

Au 2000 A
Ni 50A :
Au 200A Ni pur
— 7 e——
GaAs:Si

FIGURE 2.14 — Schéma des contacts réalisés.

On remarque que contrairement aux contacts ohmiques nécessaires cités précédemment nous
n’avons pas : ¢, < ¢se. L’idée pour s’affranchir de ce probléme de contacts est de réaliser un
dopage n+ a l'interface métal/semiconducteur. Pour ce faire nous réalisons un recuit de 90 s a
400°C sous vide pour permettre au germanium de diffuser. Ainsi l'interface est comparable & un
contact métal /métal.

Nous avons fait des mesures d’effet Hall sur ces échantillons. Nous obtenons la courbe 2.15
qui nous donne la dépendance en température de la concentration de porteurs en logp o %
Nous pouvons ainsi calculer la température de la cellule de silicium nécessaire pour un taux de

dopage donné.

2.2.4 Croissance de boites quantiques InAs sur GaAs

Ces quinze derniéres années, ’auto-assemblage des boites quantiques par épitaxie par jets
moléculaires s’est imposé comme une méthode de choix pour la formation de nanostructures
semiconductrices 0D. Les premiéres boites quantiques ont été développées par des techniques
de lithographie de couche 2D [40], [81], il s’avére que ce procédé induit de nombreux défauts
cristallins. Par la suite, d’autres méthodes ont vu le jour, comme [’épitaxie sur des substrats
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FIGURE 2.15 — Courbe de calibration de la cellule de Si pour le dopage n.

graves [94], [51] ou bien des synthéses de nanocristaux par voie chimique [4], [71], [114]. La
croissance “auto-organisée” présente plusieurs avantages sur ses homologues. Elle n’induit pas de
dommage sur la structure, se réalise & bas cotlit et présente un ensemble de boites quantiques
relativement homogéne comme on peut le voir sur les images AFM (Atomic Force Microscope)
et TEM (Transmission Electron Microscopy) de la figure 2.16.

C’est 'important désaccord de paramétres de maille entre le GaAs et I'InAs® (figure 2.17),
de Vordre de 7%, qui empéche I'InAs de croitre de facon bidimensionnelle sur GaAs. Aprés
la croissance bidimensionnelle d’une épaisseur d’InAs dite “épaisseur critique”, on observe la
formation d’ilots, sur un dépo6t d’une couche 2D de ’ordre de 1 MC, appelée “couche de mouillage”
on se situe donc ici dans le mode de croissance Stranski-Krastanov. Expérimentalement ces ilots
d’InAs sont encapsulés dans du GaAs et utilisés pour leurs propriétés d’émission. C’est pour cela
qu’il est important de pouvoir contréler leurs tailles mais aussi leur densité car ce sont celles-ci
qui définissent la longueur d’onde de leur émission.

La transition entre le puits quantique et la formation d’un plan de boites quantiques se fait
aux alentours de 1.7 MC. On a besoin d’un contréle précis des vitesses de croissance pour obtenir
les boites quantiques souhaitées. Pour cela, comme dans le cas des couches bidimensionnelles,
on utilise le diagramme de rayonnement RHEED. Pour mesurer les vitesses de croissance, on
réalise une couche tampon de GaAs, le RHEED est alors totalement bidimensionnel. Aprés
louverture du cache d’InAs, le RHEED reste semblable (tiges) jusqu’a I’épaisseur critique o on
voit apparaitre des taches lumineuses intenses (figure 2.18) caractéristiques de la formation d’ilots
[66], [62], [121], [75], [138]. Cette transition se traduit par une forte augmentation de l'intensité
du RHEED. La mesure du temps entre I’ouverture du cache et la transition nous donne le temps
de transition 2D /3D : tsp (figure 2.19). Cette valeur nous permet alors de connaitre la vitesse
de dépot.

Comme précédemment, c’est le flux d’In qui contréle le t3p et c’est donc la température de la
cellule qui modifie la vitesse de croissance. Une différence réside dans la température du substrat

6. ap = 6.0574 A
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0.00

FIGURE 2.16 — Image AFM réalisée au cours de cette thése ( 2.1MC avec t3p=>5s) et image TEM d’un plan de
boites quantiques d’InAs [132].

liot

GaAs InAs : : C Couche de
mouillage

d
i /

FIGURE 2.17 — Représentation schématique du mode de croissance 2D ici d’éléments de méme paramétre de
maille (GaAs ou AlAs sur substrat GaAs) et mode de croissance d’ilots 3D avec relaxation élastique (InAs sur
GaAs).
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FIGURE 2.18 — Diagramme RHEED tridimensionnel caractéristique de la formation de boites quantiques d’InAs.

t,, = 55625

Intensité (u.a)

Ouverture du
cache d'In

temps (s)

FIGURE 2.19 — Mesure de transition (tap) de I'InAs, la fleche indique ’ouverture du cache d’In.
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qui, ici, a une importance non négligeable. Pour obtenir une bonne qualité cristalline d’une
hétéro-structure InAs/GaAs, il est nécessaire d’utiliser des températures de substrat assez hautes
(500-540°C) par rapport a la température de sublimation congruente de I'InAs (T¢ong ~380°C)
[122]. Au dela de 540°, la vitesse de désorption devient importante. Il faut donc travailler en
excés d’As et & une température inférieure & 540°C pour éviter une réévaporation significative
de I'In.

Entre chaque mesure de vitesse de croissance des ilots, il est important de désorber le plan de
boites quantiques. En effet, la présence de celui-ci va influencer le temps de transition du suivant
du fait des contraintes. En portant le substrat & une température de ’ordre de 300°C et aprés
quelques minutes, on peut désorber totalement les boites quantiques en surface et revenir a une
surface 2D.

Les parameétres clefs de la croissance des boites quantiques d’InAs sont les temps de dépot,
la quantité de matiére déposée et la réalisation éventuelle d’un arrét de croissance apres le dépot
de la couche d’InAs. Ce sont leurs variations qui vont engendrer des modifications significatives
des leurs propriétés optiques.

En effet, la quantité de matiére déposée va modifier la densité d’ilots. Sur la figure 2.20(a), on
voit nettement qu’en augmentant ’épaisseur d’InAs déposée, on augmente également la densité
d’tlots [96]. Cette densité est mesurée par AFM sur un plan de boites quantiques resté en surface
(non encapsulé dans du GaAs). Prenons comme exemple l'image 2.16, montrant un plan de
boites quantiques de 2.1MC avec t3p=>5s et présentant une densité de 'ordre de 10! ¢cm™. On
observe aussi un décalage de I’énergie de luminescence des boites quantiques en fonction de la
quantité de matiére déposée (figure 2.20(b)). On constate que plus les boites sont petites plus
elles émettent a haute énergie. Par ailleurs sur ce méme graphique, on observe des différences
suivant le temps de dépot utilisé. A quantité déposée égale mais avec un temps de dépot plus
long, les boites quantiques vont émettre & plus basse énergie. En effet, en augmentant le temps
de dépot, on favorise la formation d’ilots de plus grande taille, les atomes ayant plus de temps
pour se réarranger avant I’encapsulation. Il se produit le méme phénoméne, si cette fois on garde
la méme quantité de matiére et le méme temps de dépdt mais en ajoutant un arrét de croissance
avant ’encapsulation pour permettre aux atomes de se réarranger. En résumant, plus on dépose
de matiére plus la densité sera importante et plus ’énergie sera basse; en augmentant le temps
de dépdt, on favorise la formation d’ilots de grande taille et on décale I’émission vers les basses
énergies.

Nous nous sommes aussi intéressés & un type d’échantillon particulier dit & “zone frontiére”
[67]. Il s’agit d’appliquer un gradient d’épaisseur d’InAs sur ’échantillon lors du dépot, ’échan-
tillon présente alors une zone A puits quantique, une zone a boites quantiques et une zone de
transition entre les deux ol les deux cohabitent. Pour réaliser un tel échantillon, deux possibilités
existent : soit incliner le porte échantillon, soit avoir une cellule d'In dont le flux est décalé par
rapport au centre du porte échantillon, ce qui est notre cas. On a alors des quantités différentes
de matiére déposée suivant la zone regardée. Cet échantillon présentera des zones 2D, & puits
quantique, d’autre 3D, & boites quantiques et enfin une zone transitoire ot cohabitent boites
quantiques et puits quantique comme le montrent les spectres de la figure 2.21. Les spectres réa-
lisés sur la zone frontiére montrent la coexistence d’un puits quantique, vers 1.4eV, et de boites
quantiques, vers 1.3eV. Plus on se rapproche de la zone 2D plus 'intensité de 1’émission du puits
domine le spectre, de méme en se rapprochant de la zone 3D, c’est I’émission des boites quan-
tiques qui devient dominante. En observant maintenant ’évolution du pic d’émission en fonction
de la position sur I’échantillon, il apparait nettement un gradient d’épaisseur qui se traduit par
un décalage de 1’énergie d’émission. L'intérét de ce type d’échantillon & zone frontiére est la
densité de boites quantiques trés faible; on peut alors en particulier plus aisément en isoler une
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FIGURE 2.20 — Evolution (a) de la densité de boites quantiques en fonction de la quantité d’InAs déposée [96] et
(b) du pic d’énergie de photoluminescence de la distribution de boites quantiques obtenues pour différents temps
de dépot en fonction de la quantité d’InAs déposée [28].
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FIGURE 2.21 — Evolution du spectre de photoluminescence pour plusieurs positions sur la zone frontiére et
évolution de I’énergie d’émission en fonction de la position sur échantillon [67].

Dans le cadre de cette these, les deux thématiques abordées ont nécessité des boites quantiques

avec des propriétés différentes.

— Dans le cadre des sources de photons uniques, on cherche & isoler la transition fondamentale
d’une boite unique. Pour ce faire, on a besoin d’un plan de boites dilués c’est & dire avec une
faible densité, soit typiquement une épaisseur de 1.9 MC pour un temps de dépodt rapide
(tsp = 1s). Pour minimiser le nombre de boites visibles spectralement et s’affranchir des
états excités, on choisit la longueur d’onde dans la queue de la distribution (~ 1.3 V).

— Pour le projet microlaser, on cherche a avoir suffisamment de boites pour observer un effet
laser dans nos structures, d’otl la nécessité d’une forte densité de 1’ordre de 10'% cm™. De
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plus, de facon pratique, on cherche une longueur d’onde d’émission en adéquation avec nos
détecteurs Si. C’est pour ces raisons que nous avons choisi de déposer des boites d’épaisseur
2.2 MC avec un temps de dépot de 1 s (figure 2.22).

T=77K
1,32eV A= 780nm
B _ _ -1
t,=1s (v, =17MCs")
€. = 1,9MC

PL (a.u)

1,30
Energie (eV)

FIGURE 2.22 — Spectre de macrophotoluminescence d’un plan de boites quantiques de 1.9MC pour un tzp=1s
a Tsubstrat — TOx'50°C.

2.2.5 Cavités a miroirs de Bragg AlAs/GaAs
Généralités :

Les miroirs métalliques ont une réflectivité limitée, autour de 95% pour un miroir d’Au pour
une longueur d’onde de 1 pym en incidence normale. De plus, ces miroirs ne sont pas transparents
dans le visible et le proche infra-rouge. C’est pour les besoins de I'optique et 'optoélectronique
qu’il a été nécessaire de développer des miroirs de plus haute réflectivité a partir de matériaux
diélectriques non absorbants.

C’est pourquoi, les miroirs de Bragg a réflexion distribuée ont été développés. Ils sont compo-
sés d’empilements de couches diélectriques et exploitent le phénoméne d’interférences construc-
tives entre les ondes réfléchies aux différentes interfaces des couches. On peut ainsi atteindre,
pour un empilement de couches d’épaisseur optique égale au quart de la longueur d’onde, une
réflectivite tres élevée (>99.99%) dans une gamme spectrale précise selon un angle d’incidence
proche de la normale.

La structure de nos miroirs est constituée d’empilements de couches de GaAs et AlAs d’épais-
seurs et indices respectifs [y, ny [19] et I3 ny [46]. La relation de Bragg est alors vérifiée si :

ABra
nily = nals = % (213)
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Avec Aprqgq la longueur d’onde pour laquelle on veut la plus haute réflectivité en incidence
normale. La réflectivité de ces miroirs est donc trés sensible & la longueur d’onde mais aussi &
I’angle d’incidence. En effet, la réflectivité est maximale pour une faible gamme spectrale appelée
“stop-band” qui peut s’exprimer comme telle :

TNeff T ni + ng

Pour la longueur d’onde résonante Apyqg¢, la réflectivité d’un miroir de Bragg est maximum
dans un cone d’angle Af autour de I'incidence normale. Pour un miroir AlAs/GaAs, celui-ci est
de l'ordre de 20°, au dela, la réflectivité diminue dramatiquement. L’angle de la “stop-band” peut

étre estimé par :
2A\ An
AHstopband ==+ ) =12 (215)
\/ Bragg Theff

En insérant une cavité dans les empilements, on observe alors des modes résonants de type
Fabry-Pérot. Pour que la position du mode résonant soit au centre de la stop-band, on utilise
une épaisseur :

n L = mABragg (216)

Ou L est la longueur de la cavité et m définit 'ordre de la cavité. On parle de “cavité A”. La
présence d’une résonance Fabry-Pérot se traduit par ’apparition d’un creux dans la “stop-band”.
La largeur spectrale du pic de la cavité dépend de la réflectivité de chaque miroir et donc du
nombre de paires d’AlAs/GaAs.

Conditions de croissance, quelques résultats expérimentaux :

La croissance d’une cavité & miroirs de Bragg demande une grande précision sur les vitesses
de croissance. Si on veut insérer des émetteurs dans notre cavité, les épaisseurs des couches et
de la cavité doivent étre parfaitement ajustées a la longueur d’onde d’émission de ces émetteurs.

Ces couches sont caractérisées par des mesures de réflectivité a I’aide d’un spectromeétre FTIR
[65] utilisé & température ambiante. C’est 'ajustement de ces spectres aux simulations qui nous
permet de connaitre les épaisseurs déposées et donc de vérifier les calibrations des vitesses (partie
2.2.2).

Le spectre 2.23 d’une cavité symétrique & 1.3 um réalisée au cours de cette thése ” montre un
faible désaccord entre le spectre théorique (bleu) et la courbe expérimentale (noire) et 1'ajuste-
ment (rouge). Cette différence provient de I'incertitude sur les mesures de calibration des vitesses
mais aussi au phénoméne dit de “burst” qui peut introduire des erreurs dans la mesure. Lorsque le
cache d’une cellule d’élément III est fermé, il se crée une petite surpression du flux. A 'ouverture
du cache, le flux est donc plus élevé qu’en régime stable pendant quelques dizaines de secondes.
C’est ce phénomeéne que ’on nomme “burst”, durant celui-ci les vitesses de croissance sont sur-
estimeées de 8 & 4% pendant 15 secondes ce qui correspond au dépot d’environ 15 MC [119]. De
plus, lorsqu’on ouvre le cache, la source se refroidit par rayonnement, le point d’équilibre de la
température varie et donc la vitesse.

Pour obtenir une bonne qualité cristalline, les paramétres de croissance adaptés correspondent
a une vitesse de croissance de 'ordre de la monocouche seconde, qui permet d’éviter d’incorporer

7. Collaboration avec Willem L. Vos de I'Institut AMOLF (Atomic and Molecular Physics) d’Amsterdam.
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FIGURE 2.23 — Spectre de réflectivité d’une cavité A & 1.3um (noir) et les spectres correspondants aux valeurs
nominales des épaisseurs (bleu) et a leurs valeurs ajustées (rouge).
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2.8. Photoluminescence

des impuretés et une température de substrat de Tp,-40°C, ce qui permet de peu la modifier
lors de la croissance des boites quantiques. Notons, que si la cavité ne contient pas de boites
quantiques, nous utilisons la température de croissance standard du GaAs soit Tp,+10°C.

La figure 2.24 présente le spectre de réflectivité d’une microcavité planaire épitaxiée au cours
de cette thése. Elle présente un plan de boites quantiques dont I’émission visée est centrée sur le
pic de la cavité. Pour vérifier que le mode de cavité soit dans la bande d’émission fondamentale
des boites quantiques, nous avons retiré le miroir supérieur de fagon controlée par gravure RIE
(Reactive Ion Etching). Nous pouvons ainsi observer le spectre de luminescence des émetteurs
de la cavité.

| 4 plans BQs 2,2MC t, =1s —PL77K
L 13/25 paires FTIR
| Cavité A

counts (a.u)

1,45 150 1,55

Energie (eV)

FIGURE 2.24 — En bleu la mesure FTIR de la cavité planaire (ajustée & basse température), en noir macropho-
toluminescence du plan de boites inséré dans la cavité .

2.3 Photoluminescence

On appelle photoluminescence ou fluorescence le processus d’émission des photons par une
substance en réponse & une excitation optique. La figure 2.25 décrit les processus d’excitation et
de relaxation impliqués dans un semiconducteur. Le principe des mesures est basé sur ’analyse
spectrale de la lumiére émise par ’échantillon lorsqu’il est excité par des photons d’énergie
généralement supérieure & son énergie de bande interdite. Les spectres de luminescence résultent
de la recombinaison radiative des porteurs électron-trou créés par 'absorption du faisceau, aprés
relaxation de ceux-ci en bas de bande de conduction (électrons) et haut de bande de valence
(trous).

Les recombinaisons bande & bande correspondent & la recombinaison entre états proches du
minimum de la bande de conduction et du maximum de la bande de valence d’un semiconducteur
a bande interdite. Dans ce cas, la photoluminescence nous renseigne sur le gap de la structure
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FIGURE 2.25 — Diagramme de bandes pour le processus de photoluminescence dans le cas d'un gap direct (a),
d’une boite quantique InAs (b).

E; (figure 2.25(a)). Notons que dans le semiconducteur massif, la photoluminescence en régime
de faible excitation peut étre dominée par des transitions associées & des impuretés.

Dans le cas des boites quantiques, on observe le signal de photoluminescence associé a leurs
transitions optiques fondamentales (figure 2.25(b)). L’absorption d’un photon crée une paire
électron-trou, liée par interaction coulombienne, ce qui entraine la formation d’un état excité, a
une énergie inférieure & I’énergie de la bande interdite du matériau, nommé exciton. En régime
de forte excitation (plus d’une paire électron/trou injectée dans la boite quantique par temps de
vie), on a un effet de remplissage, les niveaux excités supérieurs, comme le biexciton, apparaissent
sur le spectre.

2.3.1 Micro-photoluminescence

Dans le cadre de cette these, nous avons réalisé des mesures de micro-photoluminescence. Une
expérience de micro-photoluminescence est une expérience de photoluminescence avec une résolu-
tion spatiale de I'ordre du micromeétre. Elle permet par exemple de cartographier des échantillons
inhomogénes ou encore d’étudier des nano-objets isolés sur une surface.

Nous disposons d’un laser Argon continu, Spectra-Physics modeéle Stabilite 2017, fonction-
nant en monomode ou multimode & 488 nm selon le miroir arriére de cavité utilisé. En régime
monomode, sa puissance maximum est de 5 W et on I'utilise pour pomper un laser Ti :Saphir. Ce
dernier est un laser Spectra-Physics, modeéle 39S accordable de 700 & 850 nm. Avec ce systéme,
nous obtenons typiquement 400 mW en sortie du Ti :Sa pour une longueur d’onde de 800 nm.

Le faisceau laser est focalisé sur ’échantillon & I’aide d’un objectif de microscope d’ouverture
numérique 0.4, le spot d’excitation mesure 3 um. Des densités optiques, placées sur le faisceau,
permettent de varier la puissance incidente, puissance mesurée & la sortie du cube séparateur
en amont de I’échantillon (figure 2.26). En paralléle, nous avons placé un systéme d’éclairage en
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2.8. Photoluminescence

lumiére blanche pour une meilleure visualisation de ’échantillon & la caméra. Nous possédons
deux caméras de visualisation, I'une placée juste avant I’entrée dans le monochromateur et une
CCD amovible a I'intérieur de celui-ci. Afin de ne pas étre géné par le laser, un filtre, permettant
de couper la raie du laser et de laisser passer le signal d’émission, est placé aprés le cube sé-
parateur. Le monochromateur Jobin-Yvon d’un métre de focale, est équipé de deux réseaux, un
600 traits/mm (résolution 0.08 — 0.09nm soit 130 — 120 weV) et un 1800 traits/mm (résolution

de 0.03 nm soit 40 peV).

Ti:Sa (CW) I

s caméra aux. densites
Q | lumiére
< I blanche
& i e J
IS CCD amovible S1
s A |
I DL objectif
I NA 0.4
I I_J » I cryostat
()
FL900nm  S2 g %
s 8
| 8 %
P-métre g 8
ﬂ E
SN
> N
< X
x

CCD

FIGURE 2.26 — Schéma du banc d’optique de micro-photoluminescence.

2.3.2 Photoluminescence résolue en temps

Dans un second temps, des mesures de photoluminescence résolue en temps ont été réalisées.
Dans ce cas, nous excitons 1’échantillon avec un laser impulsionnel puis nous regardons le déclin
du signal de photoluminescence en fonction du temps. Ces mesures nous donnent accés au temps
de vie des porteurs dans le matériau.

Nous disposons d’un laser Ti :Saphir Mira 900 de chez Coherent. Il est accordable de 700 nm
a 950 nm et peut fonctionner en mode impulsionnel ou continu. Les impulsions sont de 1'ordre
de 200 fs avec une fréquence de répétition de 76 MHz. On le pompe via un laser Verdi continu
a 532 nm de puissance maximale 5 W. On obtient une puissance moyenne de 800 mW en sortie.

Le systéme peut étre étendu avec un systéme de “cavity dumper” qui permet de réduire la
fréquence de répétition du laser. On peut aussi générer la seconde et troisiéme harmonique via
un cristal doubleur-tripleur.

Le laser est ensuite envoyé sur 1’échantillon via un objectif monté sur des platines piézo-
électriques. Nous utilisons principalement un objectif de focalisation X63 d’ouverture numérique
NA = 0.75, possédant une bague de correction des aberrations sphériques, adaptable & 1’épaisseur
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de la fenétre du cryostat. Nous possédons également un objectif X20 d’ouverture NA — 0.4. On
dispose aussi d’un éclairage en champ large pour visualiser ’échantillon & la caméra. L.’échantillon
est placé dans un cryostat Oxford refroidi a 'hélium liquide. Son émission est collectée par le
méme objectif (montage confocal).

Un cube dichroique permet de réfléchir ’excitation et de transmettre I’émission. On place
ensuite un filtre FLY00 pour filtrer le laser de pompe.

Pour 'analyse spectrale du rayonnement émis, nous disposons d’un monochromateur de type
Czerny-Turner contenant trois réseaux : un 150 traits/mm et deux 1200 traits/mm de résolution
0.3 nm, avec une focale de 311 mm. Le signal peut étre analysé par deux détecteurs : une caméra
a balayage de fente, avec une résolution de 2 — 3 ps pour une fenétre de 250 ps et 10 — 12 ps pour
une fenétre de 2200 ps, et des APD (Photodiodes & avalanche Si) avec une résolution temporelle
de lordre de 250 ps. Les APD sont installées en montage Hanbury-Brown et Twiss (schéma 2.27).

=[] single mode time
— [ fiber o

APD 2 o interval
counter

A

1 :

cryostat| NA beg M monochromator APD 1
splitter

FIGURE 2.27 — Schéma du banc d’optique de photoluminescence résolue en temps.
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Chapitre 3

Source de Photons Uniques : une
nouvelle géométrie, les nanofils
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C’est la validation des protocoles de cryptographie quantique pour des applications dans
les communications sécurisées qui a stimulé I’étude des sources de photons uniques depuis les
années 90. De plus, leur utilisation pour les calculs quantiques a été proposée par Knill et al [89].
A Theure actuelle, de nombreuses équipes travaillent sur la réalisation de sources de photons
uniques via différentes approches.
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Chapitre 8. Source de Photons Uniques : une nouvelle géométrie, les nanofils

Dans ce chapitre, nous présenterons les propriétés nécessaires a de telles sources puis un bref
état de I'art. Dans un second temps, nous exposerons nos travaux sur une nouvelle approche :
I'intégration d’une boite quantique dans un fil photonique. Nous montrerons l'intérét de cette
nouvelle approche ainsi que ses performances.

3.1 Propriétés d’une source de photons uniques

3.1.1 Définition

On appelle source de photons uniques, une source lumineuse capable d’émettre de facon
déterministe une impulsion lumineuse contenant un et un seul photon. Rappelons que, pour une
impulsion lumineuse émise par une source conventionnelle, le nombre N de photons émis est au

contraire mal défini; c’est par exemple le cas pour une source thermique]f telle qu'une lampe &

incandescence (AN ~ (N)), ou encore pour une source laser (AN = (N)2).

Plusieurs émetteurs peuvent se porter candidats pour la réalisation d’une source de photons
uniques tels que les molécules, les nanocristaux, les centres colorés, les ions, les boites quantiques.
L’inconvénient majeur de ces émetteurs est de présenter une émission spontanée omnidirection-
nelle lorsqu’ils sont placés dans un milieu uniforme. Tous les photons ne peuvent étre collectés
par un systéme simple comme une fibre optique. On perd donc beaucoup en terme d’efficacité.

La seconde condition pour avoir une source de photons uniques utiles consiste donc & préparer
les photons dans un méme état quantique et a les collecter efficacement. Une solution consiste a
inclure I’émetteur dans une microcavité optique qui permet de rediriger 1’émission dans un seul
et méme mode. Le couplage entre le dipole de ’émetteur et le champ électromagnétique de la
microcavité permet aux photons de s’échapper préférentiellement via un mode de la cavité.

Un autre critére sur les photons uniques porte sur leur indiscernabilité. En effet, le proces-
sus d’interférences a deux photons [73|, par exemple, peut étre mis en ceuvre a partir de deux
photons uniques identiques émis par deux émetteurs différents ou bien émis séquentiellement
par le méme émetteur tels que des atomes, des molécules ou bien des boites quantiques. Cepen-
dant, ces émetteurs interagissent avec leur environnement. Chaque photon unique rayonné sera
alors “marqué” en longueur d’onde par les fluctuations auxquelles est soumis le dipdle pendant
I’émission. En régle générale, ces processus de déphasage sont aléatoires, de sorte que les photons
issus séquentiellement du méme émetteur vont étre marqués différemment. Ces photons seront
donc discernables, & moins que la durée d’émission d’un photon ne soit beaucoup plus courte que
le temps caractéristique d’interaction de I’émetteur avec I’environnement. Prenons le cas d’une
boite quantique d’InAs dans du GaAs massif & 4K, sa durée de vie radiative est de ’ordre de
1.5ns pour un temps de déphasage de quelques centaines de picosecondes [85], [158]. Pendant
le processus d’émission, ’énergie du photon va changer (légérement) plusieurs dizaines de fois,
détruisant la cohérence du processus d’émission. Les photons ne peuvent pas étre indiscernables
avec ce type d’émetteurs. Une solution pour contourner ce probléme est de coupler le dipole
émetteur au mode fondamental d’une cavité optique de trés petit volume. Ce couplage permet
de diminuer le temps de vie radiatif de ’émetteur (effet Purcell), ainsi, le photon est émis avant
que les mécanismes de pertes de cohérence interviennent [16], [95], [137]. Notons qu’il est possible
de s’affranchir de I'emploi de cavité si le temps de vie naturel du dipole est bien plus court que le
processus de déphasage, comme cela est le cas par exemple, pour 'exciton piégé sur un donneur
dans certains matériaux [87], [157].
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3.1. Propriétés d’une source de photons uniques

3.1.2 Applications potentielles

Actuellement, le développement de sources de photons uniques est principalement motivé
par leur intérét pour la métrologie, la cryptographie et les calculs quantiques. Ces différents do-
maines requiérent de la source de photons uniques des propriétés et des niveaux de performances
différents.

La métrologie

En métrologie, la source de photons uniques pourrait étre utilisée comme étalon d’énergie
par exemple. Considérons par exemple la calibration d’un détecteur, sur lequel on envoie une
impulsion lumineuse contenant N photons en moyenne (figure 3.1). Dans le cas d’un laser I’erreur
est de AE = hw+/(N). En considérant maintenant une source de photons uniques non parfaite,
Verreur est de AE = hw+/(1 —¢€) (N), avec ici € < 1 lefficacité de la source. On voit bien que
I’élément critique est I'efficacité de la source. Il faudrait que € soit supérieur & 99% pour améliorer
d’un facteur 10 la précision sur ’énergie déposée AFE par rapport & un faisceau laser.

Les performances actuelles en terme d’efficacité sont encore loin des valeurs requises (e ~40%).
A court terme, les sources de photons uniques seront plus probablement employées comme étalons
secondaires. On peut par exemple espérer, pour une source dont 'efficacité de collection est
limitée seulement par des problémes géométriques, obtenir une meilleure stabilité dans le temps
que pour un étalon exploitant I’émission d’un laser ou d’une source thermique.

_ « N » photons
Light source » detector

FIGURE 3.1 — Illustration de la calibration d’un détecteur.

La cryptographie quantique [15]

Prenons maintenant le cas de la cryptographie quantique. Les théories de I'information quan-
tique reposent sur trois personnages : Alice I’émetteur du message, Bob le récepteur et Eve
I’espion. Alice cherche a construire avec Bob une clef de codage avec une sécurité absolue. Si
Eve espionne la ligne, elle doit étre repérée de facon & ce que la clef corrompue ne soit pas utili-
sée. Prenons le protocole défini par Bennett et Brassard, qui utilise le codage en polarisation de
photons uniques.

Alice dispose d’une source de photons uniques dont elle connait la polarisation. Les photons
sont ensuite émis aléatoirement dans une base de polarisation rectiligne ou diagonale. Alice
envoie & Bob de maniére aléatoire les 4 états de polarisation possibles (T, —, 7, ). Bob
mesure la polarisation de ces photons en choisissant au préalable I'une des deux mémes bases de
maniére aléatoire et indépendante d’Alice. Sur une ligne publique, Alice compare avec Bob les
bases employées pour ’émission et la détection des photons et ils ne conservent que les mesures
réalisées dans la méme base soit statistiquement la moitié des résultats. Alice et Bob sacrifient et
comparent une fraction des résultats restants. S’il n’y a pas d’espion, les résultats sont identiques
aux erreurs induites par le systéme pres (bruits des détecteurs). Par contre, si Eve effectue aussi
des mesures dans ces deux bases de facon aléatoire et indépendante, et envoie aussitot & Bob un
photon avec la polarisation corespondant & sa mesure, celle-ci passera inapercue si elle est dans
la méme base qu’Alice. Dans le cas contraire, Eve projette le vecteur polarisation sur sa base
qu’elle envoie & Bob qui & son tour le projette dans sa base qui est la méme qu’Alice. Bob n’a
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plus qu’'une probabilité 1/2 d’obtenir le méme vecteur polarisation qu’Alice. Eve modifie donc
en moyenne un quart des polarisations envoyées par Alice (figure 3.2)

polar. )
rotator PBS %

. I T T optical fiber T ‘1

1 0 1...
detectors

Eavesdropping??

FIGURE 3.2 — Protocole de cryptographie quantique.

Dans ce protocole, 'utilisation de photons uniques est le garant de la sécurité de la clef
de codage. Si la source émet plus d’un photon, rien n’interdit & Eve d’extraire ces photons
supplémentaires puis de déterminer leur polarisation sans étre vue par Alice et Bob.

La cryptographie quantique a donc besoin d’une source de photons uniques quasi parfaite,
soit un go trés faible, mais aussi d’une forte efficacité pour améliorer la portée de la liaison
sécurisée ou augmenter son débit & portée constante [25]. En effet, on ne sait “purifier” une clef
comportant des erreurs que si celle-ci comporte moins de 10% de bits erronés. Pour une source
de photons uniques (sans impulsions multiphotoniques) la portée de la liaison sera limitée par la
condition e.t > 10d (ou € Defficacité de la source, ¢ la transmission et d le débit).

Les calculs quantiques

L’intérét des photons comme supports de bits quantiques a été en partie généré par la propo-
sition de E. Knill, R. Laflamme et G.J. Milburn [89]. Ils démontrent que des calculs quantiques
peuvent étre réalisés a partir uniquement d’éléments d’optique linéaire.

Ce principe repose sur 'interférence quantique. Si un seul photon est envoyé sur une lame
séparatrice, il peut ressortir sur une voie de sortie comme sur l'autre (figure 3.3). Si par contre
deux photons indiscernables (en terme de polarisation et de fréquence) arrivent simultanément
sur une lame séparatrice alors la mécanique quantique montre que les deux photons ressortiront
forcément ensemble sur I'une ou l'autre voie. Le premier critére est donc d’avoir une source de
photons uniques indiscernables.

7 50%

50%.

Single photon on beam-splitter
Two identical photons on BS

FIGURE 3.3 — Schéma du passage de un ou deux photons dans une lame séparatrice.

Si c’est le cas, le systéme optique forme une porte quantique & deux qubits équivalente & une
porte conditionnelle CNOT.
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D’autres portes logiques quantiques exploitent les propriétés non-linéaires d’une microcavité
contenant un atome ou une boite quantique. Nous pouvons citer les travaux de Turchette et
al [154] qui se basent sur le déphasage des photons issus d'un atome fortement couplé & un
résonateur, mais aussi Duan et al [37] dont 'approche s’appuie sur le controle de la polarisation
du photon.

Pour réaliser ces propositions, il est indispensable de générer des photons indiscernables, donc
émis dans le méme mode. De plus, ces protocoles imposent de pouvoir envoyer deux photons
avec certitude sur la porte & un instant donné. Plus précisément, I'efficacité de la source doit étre
supérieure & 99% pour assurer la cascadabilité de ces approches.

3.1.3 Obtention d’un photon unique

Pour obtenir des photons uniques nous avons besoin d’un systéme purement quantique &
plusieurs niveaux énergétiques tel qu'un atome [6]. La figure 3.4 illustre, a titre d’exemple,
comment déclencher une “cascade radiative” & partir d’un systéme atomique & trois niveaux. En
absorbant un photon & I’énergie Ei, le systéme se retrouve dans I’état excité et ne peut plus
absorber d’autres photons. Le systéme génére alors une cascade radiative, en se désexcitant, il
émet un et un seul photon & ’énergie Eo et un et un seul a 1’énergie E3.

Cette approche a par exemple été employée par A. Aspect et al [6] pour préparer des paires
de photons enchevétrés, pour la démonstration de la violation des inégalités de Bell. L’atome
employé dans cette expérience était un atome de Ca. On peut bien entendu imaginer d’autres
protocoles exploitant des systémes & multi-niveaux plus complexes.

— P> —O—
E,

— P>

—0— o>

FIGURE 3.4 — Schéma d’une cascade radiative atomique proposée pour générer des photons uniques.

Pour les applications citées précédemment, nous cherchons a avoir une source de photons
uniques solide. Plusieurs types de sources sont possibles. Les plus étudiées sont :

Molécules

Une molécule piégée dans un substrat peut étre un émetteur de photons uniques. On notera
parmi les premiéres expériences, celle de Basché et al [12| qui utilise une molécule de penta-
céne dans un cristal de p-terphenyl, cette molécule est assimilée & un systéme & trois niveaux.
Les résultats ont prouvé que la probabilité est faible mais non nulle d’émettre deux photons
simultanément. En effet, la molécule peut émettre un photon avant la fin de la préparation du
systéme dans son état excité. Ce type de sources présente plusieurs inconvénients majeurs, elles
ne peuvent s’utiliser qu’a trés basse température (1.5 K) et sont trés instables dans le temps
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(quelques minutes). Sous excitation, la molécule subit une transformation chimique irréversible
appelée photo-blanchiment.

L’insertion d’une molécule dans un cristal moléculaire permet de 'isoler des principaux agents
dégradants comme 'oxygéne. On a ainsi pu obtenir une source de photons uniques photostable
fonctionnant & I’ambiante. Sa probabilité d’émettre un et un seul photon est limitée par l'exis-
tence, a 'énergie d’émission de la molécule, d’un signal de fond da & la matrice environnante.

Centres colorés N-V

Certains défauts ponctuels du diamant sont optiquement actifs et sont connus sous le nom de
“centre coloré” ; le plus étudié d’entre eux est composé par I'association d’un azote supplémentaire
et d’une lacune dans un cristal de diamant. Ce défaut induit des états discrets dans la bande
interdite du cristal. Tl a été vérifié que ce systéme a une probabilité quasiment nulle d’émettre
plus d’un photon & la fois [90], [27]. Ce systéme présente plusieurs avantages, il fonctionne a
I’ambiante, est photostable et facilement isolable dans un nanocristal. Ce systéme subit un fort
couplage aux phonons qui engendre une raie assez large, centrée a 700 nm et présente un temps
de vie assez long du niveau excité; c’est pourquoi & ce jour, I'utilisation de centres colorés pour
les télécommunications sur fibre optique n’est pas réalisable. Certains groupes ont cependant
démontré une distribution de clefs quantiques en espace libre, en exploitant 1’émission d’un
centre coloré [5].

Source de photons uniques semiconductrice

En vue d’une application pratique, et en particulier pour réaliser une source compacte &
pompage électrique, le développement d’une source de photons uniques solide & base de semi-
conducteurs est un objectif séduisant.

Une des premiéres propositions [80] consiste & injecter électriquement et de maniére contro-
lée une seule paire électron-trou, a I'intérieur d’une hétérostructure semi-conductrice (comme un
puits quantique dans une jonction p-n). La paire électron-trou se recombine alors a I'intérieur de
cette microstructure pour émettre un et un seul photon. Le controle de 'injection repose sur le
principe de blocage de Coulomb. Grace & cet effet, il est impossible d’injecter plus d’une paire
électron-trou. Cette proposition a en partie été démontrée expérimentalement [86]. Cependant,
par l'utilisation du blocage de Coulomb, le systéme ne peut étre utilisé qu’a trés basse tempéra-
ture (~50 mK). La présence d’électrodes métalliques nanométriques au voisinage immeédiat du
puits semble difficilement compatible avec une collection efficace des photons émis, ainsi qu’avec
I'insertion dans une microcavité de bonne qualité optique.

La seconde approche consiste, comme dans les paragraphes précédents, & mettre en oeuvre
un émetteur unique présentant des états électroniques discrets : une boite quantique. Celle-ci
peut étre considérée comme un atome artificiel avec des états discrets, il est donc trés tentant
d’utiliser une boite quantique comme un atome. Pour ce faire, des approches différentes sont
employées selon qu’on utilise un nanocristal ou une boite quantique épitaxiée.

Les nanocristaux ont I'avantage d’étre trés homogeénes en taille, ~5% de dispersion, leur
distribution en longueur d’onde est donc assez faible. De par leurs petites tailles (quelques nm)
leurs temps de vie radiatif est assez long, par exemple Michler et al [104] mesurent des temps de
I’ordre de 30 ns & température ambiante pour des nanocristaux de CdSe de 4 nm de diameétre.
Les nanocristaux présentent des états dégénérés, un état dit “brillant” qui peut émettre et un état
“noir” qui ne peut pas interagir avec la lumiére [14]. L’exciton noir est & plus basse énergie que
I’exciton brillant. I’énergie du AE correspondant au dédoublement de 1’exciton est d’autant plus
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grande que la température est basse et le confinement important. Ainsi & basse température, la
paire électron-trou de ’exciton noir ne pourra pas acquérir assez d’énergie pour peupler le niveau
d’exciton brillant qui ne pourra pas se recombiner radiativement.

Les nanocristaux sont trés sensibles & ’environnement, on peut ainsi observer des effets
d’oxydation, de charge et de scintillement, ces derniers pouvant étre expliqués par ’effet Auger. Le
scintillement peut se définir comme une alternance de périodes pendant lesquelles ’objet absorbe
mais n’émet pas puis, brutalement se remet & émettre. Ce phénomeéne ne permet pas d’avoir un
émetteur fiable. De plus, les nanocristaux peuvent étre ’objet de blanchiment irréversible. Michler
et al [104], suivis de nombreux autres groupes, ont démontré le dégroupement de photons émis
par un nanocristal pompé de fagon continue (figure 3.5). Ce comportement est dia a l'effet Auger :
si un nanocristal contient deux excitons (ou plus), la recombinaison des excitons excédentaires
est trés rapide et non-radiative. Ainsi, un nanocristal contenant deux excitons ne pourra pas
émettre deux photons avec un délai arbitrairement court. Les nanocristaux peuvent donc émettre
des photons uniques mais, de par les problémes cités précédemment, ceux-ci ne semblent pas trés
exploitables pour les applications potentielles a de telles sources.
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FIGURE 3.5 — Spectres d’auto-corrélation pour un ensemble et un nanocristal [104].

Une boite quantique épitaxiée peut piéger simultanément plusieurs paires électron-trou et
il est bien connu que, contrairement aux nanocristaux, les états multi-excitoniques des boites
quantiques se recombinent radiativement. Il est donc impératif de mettre en ceuvre un protocole
adapté pour éviter de générer des impulsions contenant plusieurs photons. La forte interaction
coulombienne entre porteurs piégés dans la boite quantique offre une solution trés simple [59],
qui a été validée expérimentalement par plusieurs équipes [105], [112], [136], et dont le principe
est illustré figure 3.6. Une boite quantique isolée est excitée via un pompage impulsionnel non
résonant, optique ou électrique ; plusieurs paires électron-trou photocréées dans la barriére, sont
rapidement capturées par la boite quantique (~20 ps). On observe alors une recombinaison
radiative séquentielle de ces paires; chaque photon émis a une énergie spécifique X, qui dépend
du nombre n de paires électron-trou présentes dans la boite lorsqu’il est émis. Il suffit de réaliser
un filtrage spectral de I’émission de la boite quantique pour préparer des impulsions lumineuses
contenant un nombre de photons bien défini. En ne sélectionnant que la raie Xy de la boite
quantique, on prépare pour chaque cycle de pompage une impulsion contenant un photon, tandis
qu’'un filtrage des raies X; et Xo permet de préparer des paires de photons fortement corrélés
[112], [152]. Parce que nous employons ici un mode de pompage optique non résonant, ce protocole
peut étre aisément étendu au cas du pompage électrique [168|.

Les boites quantiques ont donc l'intérét de pouvoir étre pompées optiquement et électrique-
ment mais aussi la possibilité d’émettre aux longueurs d’ondes des télécommunications (1.3 um et
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FIGURE 3.6 — Schéma d’une cascade radiative dans une boite quantique et protocole employé pour générer un
photon unique [59].

1.5 pm). De plus, leur stabilité a basse température permet d’espérer une grande efficacité n ~ 1.
Cette utilisation est aussi leur principal inconvénient puisque contrairement aux autres émetteurs
de photons uniques (nanocristaux, molécules, centres colorés), les boites quantiques doivent étre
employées & des températures cryogéniques. Une boite quantique est fortement couplée a son
environnement ce qui provoque une décohérence de son état excitonique, par exemple lorsqu’on
éleve la température. Cette décohérence se traduit par un élargissement de I’émission jusqu’a
ne plus distinguer la séparation entre exciton (X) et biexciton (XX), il n’est plus possible de
préparer un photon unique par filtrage spectral. Cet élargissement en fonction de la température
a été étudié par Kammerer et al [84], [85], 'expliquant par un couplage aux phonons. De plus,
dans leurs travaux Favero et al [44] observent une augmentation des largeurs de raies en fonction
de la puissance d’excitation du fait de la génération de porteurs de charges dans la couche de
mouillage et des fluctuations de ’environnement électrostatique de la boite quantique qui en
résultent. Pour le systéme InAs/GaAs, la valeur de Ax xx ~1 & 4 meV limite la température de
fonctionnement & environ 150 K. A contrario, des températures de fonctionnement de sources de
photons uniques plus élevées, de 'ordre de 200 K, ont été rapportées pour des boites quantiques
a base de GaN [83] ou de semiconducteurs II-VI grace a la grande séparation X-XX dans ces
systémes [1], [26], [141], [153].

Nous verrons aussi que les boites quantiques peuvent facilement étre intégrées en microcavité
pour controler leur émission spontanée.

Les spectres d’auto-corrélation 3.7 nous montrent les résultats obtenus pour une boite quan-
tique sous une excitation pulsée (a) et continue (b). On voit clairement une forte atténuation du
pic correspondant & 7=0, son intégrale normalisée, g2(0), est sans ambiguité inférieure 4 un demi,
ce qui prouve bien que les photons proviennent de facon trés prédominante d’un seul émetteur.
La valeur du pic central donne g2(0)~ 0.08. Cette valeur trés faible permet d’affirmer qu’une
boite quantique unique est une source & un photon. Notons que cette expérience est difficile &
réaliser & faible puissance incidente car le taux de collection des photons devient alors trop faible.
Au-dela de la puissance de saturation de la raie X, g2(0) a parfois tendance a croitre & cause
de l'augmentation d’un signal de fond provenant de la couche de mouillage ou d’autres boites
quantiques dans I’échantillon.

Parmi les démonstrations de pompage électrique de boites quantiques épitaxiées, on peut
citer les travaux de Yuan et al [168]. Leur approche repose sur une diode p-i-n contenant un plan
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FIGURE 3.7 — Spectre d’auto-corrélation sous excitation pulsée a 0.7Psa; (a) et continue (b) pour 0.16Pgat,
0.4Pgst et Py [110].

de boites InAs. Celle-ci montre la signature d’une émission de photons uniques avec un g? allant
jusqu’a 11% (figure 3.8(a)). Les résultats plus récents de Ellis et al [41], se basant également
sur une diode via une cavité & miroirs de Bragg contenant un plan de boites quantiques d’InAs,
montrent une faible probabilité d’obtenir plus d’un photon, g = 0.17 (figure 3.8(b)), avec une
efficacité de collection de 14%.
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FIGURE 3.8 — Spectres d’auto-correlation sous impulsion électrique de boites quantiques uniques (a) [168] et

(b) [41].

3.2 Vers une source de photons uniques efficace : contrdle de

I’émission spontanée

Apres cette discussion sur les différents émetteurs de photons uniques existants, on constate
que le probléme récurent est l'efficacité de collection de ces photons. En effet, le rayonnement
de ces objets est omnidirectionnel, il est donc peu aisé de collecter tous les photons émis. C’est
pourquoi dans cette partie, nous discuterons de différentes approches utilisées pour controler le
diagramme de rayonnement de I’émetteur : ’approche géométrique puis ’approche microcavité.
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3.2.1 Approche géométrique

Pour optimiser la collection des photons émis, une solution consiste en une approche géo-
métrique via des lentilles solides. Plusieurs types de lentilles ont été étudiés [11], [170], citons
les lentilles hémisphériques et les lentilles de Weierstrass. Dans ce cas, l'idée est de réduire le
contraste d’indice entre le matériau et son environnement immédiat. La lentille permet de redi-
riger I’émission dans un cone d’ouverture plus faible. Les calculs d’efficacité de collection pour
les deux systémes (figure 3.9) montrent une nette supériorité pour les lentilles de Weierstrass au
prix d’une faible tolérance sur la position de I’émetteur. On peut obtenir une efficacité de 30%
pour une ouverture numérique de 0.28. Ces résultats obtenus via un émetteur dans une couche
planaire pourraient trés bien étre intégrés a des sytémes plus complexes du type mésas, piliers...
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FIGURE 3.9 — Efficacité de collection calculée pour une lentille hémisphérique (a) pour nz = 1 et n3 = 1.5 les
courbes en pointillé correspondent au cas ou toutes les réflexions des interfaces sont inclues, et une lentille de
Weierstrass (b) la courbe en pointillé correspond a la simulation avec toutes les réflexions des interfaces [11] pour
un émetteur centré sur l'axe otique.

Une partie des photons, ceux émis vers le bas de ’échantillon, sont perdus dans le substrat.
L’ajout d’un miroir au pied du systéme donnerait & ces photons une chance suplémentaire d’étre
redirigés dans la lentille. Nous noterons qu’un miroir de Bragg n’est pas le plus adéquat ici de
par sa limitation angulaire; un miroir métallique lui est préférable.

Occasionnellement dans le cadre de ce travail, nous avons employé une approche du type
“mésa sur or”. Ce systéme s’obtient en réalisant une couche planaire de GaAs contenant un plan
de boites quantiques (schéma 3.10(a)) sur laquelle on dépose une couche d’or (schéma 3.10(b)).
L’échantillon est ensuite collé face avant sur un substrat de GaAs (schéma 3.10(c)) puis on retire
le substrat de la face arriere (schéma 3.10(d)). Les motifs sont ensuite définis par lithographie
électronique (schéma 3.10(e)) puis gravés en RIE (schéma 3.10(f)). La méthode utilisée est décrite
plus en détail dans la section 3.3.2. Avec cet échantillon, nous avons pu obtenir une efficacité e
de lordre de 20 & 40% pour une ouverture numérique de 0.75. Ce résultat est donc supérieur a
la structure mésa seul. Il faut toutefois noter que I'imprécision de cette estimation est due au
fait que lors de ’obtention de ces valeurs, les mesures d’efficacité n’étaient pas encore totalement
optimisées comme dans la section 3.4.4.

3.2.2 Controéle de I’émission spontanée par une microcavité

N

Une autre approche consiste & mettre en ceuvre une microcavité pour contréler 1’émission
spontanée de ’émetteur de photons uniques.
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FIGURE 3.10 — Méthode de fabrication des mesas sur or (a) cavité planaire, (b) dépét du miroir, (c) report,
(d) retrait du substrat, (e) lithographie et (f) structure finale.

Placons un émetteur, soit ici une boite quantique 0D, dans une microcavité en résonance
avec I'un des modes résonants de celle-ci, en régime de couplage faible, comme nous I'avons vu
au paragraphe 1.3.3, une boite quantique en résonance avec le mode peut subir un phénoméne
d’exaltation de son taux d’émission spontanée, 1’effet Purcell. Celui-ci nous permet d’obtenir un
grand facteur de couplage 5 au mode fondamental, les photons sont émis préférentiellement dans
ce mode [61]. L’effet Purcell permet aussi le controle de la polarisation contrairement aux lentilles
vues ci-dessus [111], [110], [149]. Enfin, l'effet Purcell permet un raccourcissement de la durée de
vie de la boite quantique qui permet de compenser partiellement I'impact du déphasage par les
phonons. Dans ces conditions, il est possible de préparer des photons indiscernables [137], [158].

Le premier exemple de source de photons uniques & boite quantique en microcavité a été
présenté par Moreau et al en 2001 [111], [110]. En plagant une boite quantique d’InAs au coeur
d’un micropilier, ils ont obtenu une efficacité de 'ordre de 40% ainsi que ’émission de photons
uniques confirmée par un g?=0.16. De plus, cette approche “micropilier” peut permettre de
contréler la polarisation en utilisant des piliers anisotropes. Dans un cylindre de section elliptique,
I'indice effectif du mode guidé est différent suivant x et y, ’énergie de résonance pour le mode
confiné sera différente, ainsi la boite quantique ne verra plus qu’un mode et ne sera couplée qu’a
celui-ci.

D’autres approches intéressantes sur le controle de la polarisation en microcavité existent,
citons les travaux de Strauf et al [149]. Leur source de photons uniques, d’efficacité d’extraction
de 38% montre le controle de la dégénérescence des modes de la cavité mais aussi du couplage de
la boite quantique unique aux polarisations H et V des modes de cavité. Ici, 'idée est de déplacer
la raie excitonique avec la température et ainsi, changer le mode auquel elle est couplée. Sur la
figure 3.12, & basse température, la boite est couplée a la polarisation H tandis qu’en augmentant
T, la boite se couple & la polarisation V de la cavité en passant par un régime intermédiaire ot
elle n’est plus couplée a la cavité.

L’étude des sources de photons uniques en microcavité ne serait pas compléte sans une re-
cherche d’indiscernabilité. Des résultats dans des micropiliers montrent un grand degré d’indis-
cernabilité des photons de 'ordre de 0.7 [137] comme le montre la figure 3.13(a) et (b). Des
résultats similaires ont été montrés dans des cristaux photoniques par Laurent et al [93] avec
un degré d’indiscernabilité de l'ordre de 0.7 également (figure 3.13(c)). Ce résultat est obtenu
en minimisant 'impact de la décohérence excitonique, en combinant deux approches complé-
mentaires : le pompage de boite quantique sur une transition entre états excités (afin d’éviter
de générer des porteurs dans son environnement) et I’effet Purcell, pour réduire le temps de vie
radiatif de ’exciton et ainsi 'impact relatif des phénoménes de décohérence. On notera que ce
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FIGURE 3.11 — Spectre de corrélation obtenu par Moreau et al [110]sur exciton d’une boite quantique unique
placée en résonance avec le mode d’un micropilier & 8K pour une puissance de 0.3Pgat.
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FIGURE 3.12 — (a) Mesure de corrélation, (b) Couplage de la boite quantique aux modes H et V.
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degré d’indiscernabilité n’est pas encore suffisant pour une application au calcul quantique pho-
tonique. Ce controle de la décohérence excitonique reste dans ce contexte un probléme ouvert et
un enjeu majeur.
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FIGURE 3.13 — (a) Principe de la mesure d’indiscernabilité. (b) Mesure d’indiscernabilité obtenue par Santori
et al [137] dans un micropilier pour une boite quantique sous excitation continue.

Cette approche bien que possédant un fort intérét n’est pas sans quelques limites. La premiére
provient de la nécessité d’avoir un fort facteur de qualité. Expérimentalement ce facteur est
fortement influencé par les imperfections de fabrication comme la rugosité des flancs ce qui
provoque des pertes optiques. De plus, 'extraction des photons n’est pas aisé & maitriser de par
le diagramme de rayonnement mal contrélé en sortie.

Une alternative peut étre vue avec les cristaux photoniques [42] qui peuvent présenter des
facteurs de qualité trés élevés. Cependant, reste le probléme majeur de la collection. Plusieures
possibilités pour controler le diagramme de rayonnement sont apparues, en modifiant directement
la géométrie du cristal ou encore, en extrayant la lumiére via un guide d’onde trés étroit disposé
directement sur le cristal et relié & une fibre optique [147]. Pour ces deux solutions, le controle
du diagramme de rayonnement reste assez limité.

On peut se demander pourquoi, avec un facteur de Purcell “géant” de ~20 et donc un 3
de l'ordre de 95%, on obtient une efficacité € ~ 40% au mieux. En effet, il faut voir que € ne
dépend pas que de 8 mais aussi du facteur de qualité de la cavité Q. En pratique, si la boite
émet la majeure partie de ses photons dans le mode résonant, 'expérimentateur ne collecte
pas nécessairement la totalité de ces photons qui peuvent étre diffusés hors de la cavité par
des imperfections dues & des défauts de fabrication. Cet effet sera d’autant plus marqué que le
facteur de qualité de la cavité sera élevé dans laquelle le photon devra faire un grand nombre
d’aller-retours.

Le facteur de qualité peut étre estimé [133] par un modéle simple :

11 n 1
Q  Qint  Quify

ol Q;nt est le facteur de qualité intrinséque, correspondant au facteur de qualité de la cavité
planaire pour d>4A/n [91] et Qg;rs le terme de diffusion des photons par les défauts du micro-
pilier. La figure 3.14 montre & titre indicatif le comportement de cette loi comparé aux valeurs
exprimentales mesurées par Rivera et al.

Aux grands diamétres, le facteur de qualité tend vers celui de la cavité planaire Qg, celui-ci
étant constant, c’est donc le terme de diffusion qui dégrade le facteur de qualité du micropilier
aux faibles diameétres. Cette dégradation est accompagnée d’une modification du diagramme
de rayonnement. Lorsque le terme intrinseque domine, le diagramme de rayonnement associé

(3.1)
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FIGURE 3.14 — Modélisation du facteur de qualité et valeurs expérimentales en fonction du diamétre [133].

au mode fondamental est piqué autour de l'axe [131], [32], la diffusion va alors redistribuer
angulairement le rayonnement émis. En supposant que l'ouverture numérique utilisée est bien
adaptée au diagramme de rayonnement du micropilier et collecte peu les photons diffusés, on
peut estimer Pefficacité de la source de photons uniques par [11], [60] :

€= @ (3.2)

Qo
Par cette dépendance en @, on est face & une difficulté intrinséque liée & 'approche cavité.

Dans tous ces systémes, plusieurs problémes expérimentaux persistent, c’est pourquoi nous
proposons une nouvelle approche : 'intégration d’une boite quantique dans un fil photonique.

3.3 Une nouvelle géométrie de confinement optique : les fils pho-
toniques

Nous allons maintenant nous intéresser & une nouvelle approche : les fils photoniques & boites
quantiques uniques. On s’affranchit des problémes liés & la cavité en utilisant un guide d’onde
unidimensionnel. Ces nanofils ont I'avantage de présenter un comportement monomode sans
utiliser I'effet Purcell.

Des fils photoniques ont déja été réalisés au sein de notre laboratoire dans les travaux de
Y. Nowicki [118]. Des spectres de boites uniques bien isolées ont été observeés durant cette étude
préliminaire. Cette premiére génération de nanofils obtient une efficacité de I'ordre de 17%.
Ce résultat relativement faible est da principalement a deux raisons : la grande divergence de
I’émission au sommet du fil, les photons ne pouvant étre tous collectés par 'ouverture utilisée
(0.4), et la possibilité qu’ont les photons de partir dans le substrat au pied du fil. Nous reviendrons
par la suite sur les solutions apportées a ces problémes aprés une bréve explication du contrble
de ’émission spontanée dans les fils photoniques.

On va voir que ’on peut obtenir un trés fort 8 pour ’émission d’un émetteur placé sur ’axe de
ce fil. Au préalable, notons que l'intérét des fils photoniques pour le controle de I’émission spon-
tanée a été souligné pour la premiére fois par S.T. Ho et al, dans le contexte du développement
de microlasers a fort 3 [169].
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3.3.1 Contréle de I’émission spontanée

L’idée est de considérer un guide d’onde monomode qui procure un fort confinement latéral
du mode guidé. Dans la suite, nous verrons que 1’on peut obtenir un trés fort 8 pour I’émetteur
placé sur ’axe du fil.

Dans cette partie, nous allons considérer une boite quantique unique d’InAs, émettant a
1.3 eV, placée dans un cylindre de GaAs servant de guide d’onde. Rappelons que le dipole
associé a la transition excitonique fondamentale de la boite quantique est dans le plan avec deux
composantes & peu prés égales selon les deux directions x et y du plan [33].

Description du mode guidé fondamental dans un fil photonique

Pour cela, nous allons nous appuyer sur les cartes de champ du mode guidé HE{; pour chacune
de ses composantes. La figure 3.15 montre la distribution spatiale des composantes du champ
électrique associée au mode guidé HE{; polarisé suivant x. Ces cartes de champ sont obtenues
par un code de B. Gayral se basant sur la résolution des équations de Maxwell dans un guide
d’onde cylindrique infini.

On peut voir que la composante du champ qui domine est la composante Eyx. On observe aussi
des discontinuités suivant x et y du champ Eyx & la périphérie du guide. De plus, on remarque
que pour Ey pour la valeur zéro en x ou y, le champ est nul par symétrie, de méme en y pour E,.

Les figures 3.16 montrent 1’évolution de la distribution spatiale de la composante suivant x du
champ pour quelques diamétres allant de 120 & 600 nm. Pour cela, nous avons normalisé Ey par
I n?|E|?dr? afin de conserver constante Iénergie électromagnétique. On peut voir trois com-
portements distincts : pour les petits diamétres, le champ est a I'extérieur du fil ; pour les grands
diamétres, le champ est déconfiné dans le guide ; tandis que pour les diamétres intermédiaires, le
champ est trés confiné dans le fil. C’est cette gamme de diamétres qui va nous intéresser par la
suite pour obtenir un couplage optimal de la boite quantique & ce mode guidé.

Contréle de I’émission spontanée de la boite quantique

On considére un dipoéle horizontal en général isotrope dans le plan et modélisable par deux
dipdles x et y de moments dipolaires égaux.

La boite quantique est couplée aux deux modes dégénérés HEq; (polarisés suivant x et y)
et & un continum de modes non guidés souvent appelés aussi modes de fuites car 1’émission
d’une boite quantique dans ces modes s’échappe du fil photonique. Le calcul du taux d’émission
spontanée dans les modes de fuites est délicat. En général, on I'obtient en calculant d’une part,
le taux d’émission spontanée global puis le taux d’émission spontanée dans le mode guidé HE;,
facilement accessible par le calcul. Dans le régime monomode, la différence des deux donne accés &
I’émission spontanée dans les modes de fuites. Cette procédure a été suivie par nos collaborateurs
du groupe de P. Lalanne & I'Institut d’Optique.

Diameétre optimum du fil : Nous allons ici nous intéresser au diameétre nécessaire pour
obtenir un bon couplage de I’émision spontanée au mode fondamental. Nous considérerons ici
que la boite quantique d’InAs est positionnée au centre du fil.

Nous nous appuyons sur les calculs réalisés dans la partie 1.3.2 en accord avec ceux de Friedler
et al [49] décrivant la variation du couplage du mode HE;; suivant le diameétre du fil (figure 3.17).
Aux faibles diamétres, le couplage tend vers zéro, le champ est & 'extérieur du fil. Le couplage
optimum est atteint vers D ~ 0.22 A, le champ est trés confiné a lintérieur du fil. Le taux
d’émission spontanée dans le mode est alors trés semblable au taux d’émission spontanée dans
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FIGURE 3.15 — Cartes de champ des composantes Ex, Ey et E, pour le mode fondamental polarisé suivant x
pour un pilier de GaAs de 240nm de diamétre.
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FIGURE 3.16 — Cartes de champ des composantes E, normalisées pour le mode fondamental polarisé suivant x
pour un pilier de GaAs (représenté par anneau gris) de 180nm, 300nm, 360nm, 480nm et 600nm de diaméetre.
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une matrice de GaAs. Aux grands diamétres, on a un déconfinement du mode dans le fil, on
observe donc une diminution du couplage.
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FIGURE 3.17 — Taux d’émission spontanée normalisé dans le mode fondamental en fonction du rapport D/,
simulation de Friedler et al (courbe) et calcul de la section 1.3.2 (points).

Regardons maintenant la courbe décrivant le taux d’émission dans les modes guidés d’ordre
éleve et les fuites (figure 3.18 courbes rouges et bleues). On note que pour un rapport D/A > 0.3,
on a un renforcement du taux d’émission spontanée global 1ié¢ au guidage par le fil d’'un nouveau
mode (non nul sur 'axe). Dans le régime monomode, on voit que le taux de fuites est trés
faible, v ~ 0.05. Pour cette gamme de diameétres (D/A < 0.3), on a une inhibition de I’émission
spontanée ; du fait des conditions aux limites au bord du fil que doivent satisfaire les équations
de Maxwell, Pamplitude du champ est trés faible dans le fil pour ces modes.

En terme de couplage (figure 3.18 courbe verte), on a un fort couplage au mode guidé et une
inhibition des autres modes. De ce fait, on obtient ici un couplage trés préférentiel de 1’émission
spontanée dans le mode guidé. Le facteur de couplage s’écrit :

_ 1/Tmode _ 1/Tmode
1/Tfil 1/Tm0de + 1/Tfuites

(3.3)

On voit que la fraction d’émission spontanée émise dans le mode fondamental HE;; atteint
95%. De plus ce résultat est obtenu sur une large plage de diameétre normalisé D/\ € [0.2,0.3].
On peut garder une forte valeur de couplage en modifiant le rapport D/A. Ce résultat procure a
notre approche une grande tolérance sur le diamétre ou sur la longueur d’onde.

Le fait de pouvoir obtenir une forte valeur de couplage est un point intéressant pour la
réalisation de microlasers [169] et bien évidemment de sources de photons uniques a base de fils
photoniques.

Expérimentalement si A ~1 pm, les tailles mises en jeu sont de I'ordre de 200 & 300 nm. Cette
gamme de diamétres est peu aisée & mettre en ceuvre et pose des difficultés importantes sur le
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FIGURE 3.18 — Simulation numérique du taux d’émission spontanée pour différents rapports D/ (calcul Friedler
et al).

plan de la fabrication.

Position de ’émetteur dans le fil : De par la réalisation de nos fils, la position de la boite
quantique peut varier, elle n’est pas forcément au centre de celui-ci. C’est pourquoi, nous nous
sommes intéressés a 'importance de son positionnnement.

Nous nous intéressons maintenant & un déplacement de ’émetteur dans le fil. N'importe quel
déplacement de la boite quantique revient & une translation suivant x en faisant une rotation
des axes. En raisonnant comme tel, nous ne considérons par la suite qu'un déplacement suivant
x (schéma 3.19). La boite quantique est déplacée sur I'axe des x, le dipdle dy est couplé a la
composante Ex de HE}, et le dipole dy est couplé a la composante Ey de HEY,.

Ya HE;, HE!,

a

- - A

YVY

FIGURE 3.19 — Représentation schématique de la position de la boite quantique et des composantes de son
dipole et des modes HEY, et HEY,.
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La figure 3.20 nous montre le calcul du taux d’émission spontanée dans les modes HEY, et
HEY, respectivement polarisés suivant x et y en fonction de la position de la boite quantique

dans le fil exprimé comme tel :

1 1 E2(r) (3.4)
Ty Ty (Asur l’axe) E;% (T = 0)
0,5
e 1/t
0 x
ol .'.-P"-.'. . 'ro/ry
o s ) b
03| . o P .
o -
o2t |x A
01 -: '.: .-.' ...
0,0 W-‘ -w
1 " 1 " 1 " 1 " 1 " 1 1
0,0 0,1 0,2 0,3 0,4 05 0,6 0,7 0,8
Position (um)

FIGURE 3.20 — Evolution du taux d’émission spontanée normalisé dans les modes HEY, et HEY, en fonction de
la position de ’émetteur dans un fil photonique de 240nm de diamétre (les traits en gris délimitent les bords du

fil) ou & proximité de celui-ci.
Nous avons ensuite calculé le taux d’émission spontanée total en considérant I’approximation
suivante : le terme de fuites 77, reste constant quelque soit la position dans le fil. L’expression

suivante nous donne alors la figure 3.21 :
1 1
(3.5)

Comme attendu, le taux d’émission spontanée est élevé au centre du pilier ~ 0.95 et décroit

sur les bords jusqu’a la valeur de ~ 0.1.
Nous pouvons maintenant calculer le couplage de I’émetteur au mode considéré. Soit S :

p=To v (3.6)

T

La figure 3.22 nous montre que la position de I’émetteur joue un réle moins critique que pour
le taux d’émission spontanée. En effet, nous pouvons voir un plateau a 90% sur une bonne partie
du fil. Positionner ’émetteur exactement au centre n’est pas une condition nécessaire pour avoir
un bon couplage. Ceci est une conséquence de la forte inhibition de I’émission spontanée dans

les modes de fuites.
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FIGURE 3.21 — Evolution du taux d’émission spontanée total en fonction de la position de I’émetteur dans un
fil photonique de 240nm de diamétre (les traits en gris délimitent les bords du fil) ou & proximité de celui-ci.
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FIGURE 3.22 — Evolution du facteur de couplage 3 en fonction de la position de I’émetteur dans un fil photonique
de 240 nm de diameétre (les traits en gris délimitent les bords du fil) ou & proximité de celui-ci.
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La brisure de symeétrie résultant d’un positionnement décalé de la boite quantique par rapport
al’axe doit a priori induire une polarisation linéaire préférentielle de son émission. Pour compléter
cette étude, nous nous sommes donc intéressés a la polarisation linéaire P de ’émission en fonction
de la position de la boite quantique.

La polarisation est estimée pour deux cas (figure 3.23) :

— le dispositif optique ne collecte que le rayonnement issu des modes guidés HEY, et HEY, :

11
T, T

P:f f (3.7)
_+_
Ty Ty

— le systéme collecte toute ’émission dans le mode guidé et les modes de fuites, supposés
non polarisés :

1 1
T, T
Peorr = 1 Ji Y 1 (38)
—+ =+

La figure 3.23 montre I’évolution de la polarisation pour les deux cas cités. Celle-ci dépend
fortement des hypothéses considérées. On observe un taux de polarisation de 80% sur les bords
du fil photonique si on ne prend pas en compte les modes de fuites contre seulement 10% avec
les modes de fuites.
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FIGURE 3.23 — Evolution de la polarisation en fonction de la position de la boite quantique dans les deux cas
limites décrits par 3.7 et 3.8 dans un fil photonique de 240nm de diamétre (les traits en gris délimitent les bords
du fil) ou & proximité de celui-ci.

Si on synthétise tout sur un méme graphique 3.24, nous pouvons voir que la variation de
position de I'émetteur dans le fil ne modifie pas dramatiquement les valeurs de couplage ni la
polarisation de I’émission. A contrario, le taux d’émission spontanée est trés sensible & la position
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de I'émetteur. Cette étude montre en particulier qu’une forte inhibition de I’émission spontanée
est attendue pour une boite quantique placée au bord du pilier.
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FIGURE 3.24 — Evolution des différentes variables calculées précédemment.

Controéle du diagramme de rayonnement du fil photonique

La difficulté spécifique a cette géométrie se situe aux deux extrémités du fil. Il faut étre
capable de rediriger 1’émission vers le haut du fil pour la collection des photons. Pour cela, il
parait naturel d’utiliser un miroir au pied du fil. Plusieurs possibilités ont été envisagées : utiliser
un miroir de Bragg ou un miroir métallique. Dans un troisiéme temps, nous verrons comment
améliorer la collection au sommet du fil en réduisant la divergence par la présence d’un adaptateur
de mode ou “taper”.

Miroir de Bragg : L’échantillon se présenterait sous cette forme : un miroir de Bragg sur
lequel on fait croitre du GaAs et un plan de boites quantiques. Ensuite, nous avons envisagé soit
d’insérer le miroir dans le fil, soit de le laisser sous forme planaire.

Chen et al [31] ont montré théoriquement la possibilité d’obtenir une réflectivité > 90% pour
un miroir de Bragg intégré dans un fil photonique. Cependant, les calculs de Lecamp et al (figure
3.25) ont montré I'impossibilité d’obtenir une bonne réflexion pour des paramétres réalistes. Cela
est provoqué par les mauvaises adaptations modales aux interfaces, dues a la différence d’indices
effectifs entre les matériaux. En se limitant & une réflexion de 'ordre de 90%, on a besoin d’au
moins une cinquantaine de paires de Bragg, ce qui n’est pas réalisable expérimentalement.
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FIGURE 3.25 — Evolution de la réfléctivité en fonction du nombre de paires pour différentes concentrations en
Al des couches d’AlGaAs (calcul de L. Lecamp et al communication privée).

De plus, d’apres les calculs de Friedler et al [48], [49], la réflexion d’un tel miroir varie
dramatiquement avec le diamétre du fil dans la gamme qui nous intéresse. Celle-ci est quasiment
nulle pour un diameétre de D > 0.25\.

Dans le cas d’un miroir de Bragg planaire, on est limité par son acceptance angulaire d’environ
20°. Le mode est trés confiné ce qui crée une grande divergence au pied du fil. On comprend bien
qu’une grande partie de I’émission part en dehors du cone d’acceptance et est donc perdue (figure
3.26). La répartition angulaire de I’émission des photons ne peut étre entiérement controlée
par le miroir de Bragg. Une amélioration possible est de réaliser un fil de forme conique afin
de déconfiner le mode mais des problémes de réalisation restent présents puisqu’il faudrait un
diamétre de ’ordre de 800 nm au pied pour 220 nm au sommet.

(a) (b) 1
« d,=220nm g5 972200M s
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g
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0.2 -#-DBR pairs: 10
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HE11 ™0 Ruei,>90% dy/2 (clo)

FIGURE 3.26 — (a) Schéma de la réflexion d’un miroir de Bragg planaire, (b) évolution de la réfléctivité en
fonction du coéne pour plusieurs nombres de paires (calcul de N. Gregersen et al [64]).

Miroir métallique : Nous nous sommes donc intéressés au cas du miroir métallique pour
garder le coté large bande de notre systéme.
Les calculs de Friedler et al [48] montrent une bonne réflectivité aux grands et petits diamétres

N

(figure 3.27 courbe bleu); le mode est, dans ces cas, assimilable & une onde plane. Pour un
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diameétre critique A/n, ce n’est plus le cas, c’est pourquoi dans la gamme de diamétres qui nous
intéresse D/A ~ 0.22 (paragraphe 3.3.1), on voit que la réflectivité s’effondre dramatiquement.

La réflectivité d’un miroir métallique, dans notre cas en or, est limitée par trois phénomeénes :

— D’excitation plasmonique présente a l'interface métal-semiconducteur

— P’absorption de 15% de I’émission par le métal

— la diffraction au pied du fil & l'interface métal-semiconducteur

L’ajout d’un diélectrique entre le pied du fil et le miroir métallique permet de palier & ces
problémes, pour une épaisseur optimum de I’ordre de 11 nm de SiO2 [48] on retrouve un ceefficient
de réflexion modale théorique remarquablement élevé (R> 0.91) sur toute la plage de diamétres
(figure 3.27).

(a) (b)

DIA=0.19
0.75

U R =0.3%

84.7% R o3

— L

Absorption=15%

0.25}

$15 0.2 0.25 03
DIL

FIGURE 3.27 — Représentation des canaux de pertes du miroir métallique (a), évolution de la réflectivité modale
en fonction de D /X pour plusieurs épaisseurs de diélectrique (b)

Position de I’émetteur par rapport au miroir : Pour finaliser ’étude du miroir, nous
devons maintenant nous intéresser a la position de I’émetteur dans le fil par rapport au miroir.

Prenons le cas d’un miroir idéal, dans ce cas, nous sommes en présence d’un champ Ey
et d’'une onde stationnaire comme sur la figure 3.28(a). A l'interface métal-semiconducteur, le
déphasage est alors de 7, le premier ventre se situe donc a une distance A/2neg. En se placant a
cette distance, le systéme se retrouve peu sensible aux fluctuations de longueurs d’ondes ou de
diamétres et le couplage reste proche de 'optimum.

Malheureusement notre miroir n’est pas idéal. Nous devons prendre en compte le saut de
phase & la réflexion sur le miroir d’or ainsi que le diélectrique. Dans notre cas, nous observons un
saut de phase & la réflexion & I'interface miroir-semiconducteur de ¢,,. Nous devons donc corriger
la position de notre plan de boites quantiques de (7 — ¢,) /7. Ce calcul nous situe ’émetteur a
80 nm du miroir (figure 3.28(b)).

Taper de sortie : Intéressons nous maintenant a la seconde extrémité du fil et donc a son
diagramme d’émission en sortie.

Dans nos fils, le champ est trés confiné, ’émission vers l’air & 'extrémité d’un fil cylindrique
serait donc trés divergente comme ’ont montré en particulier Maslov et al [101], [100]. En consé-
quence, on ne peut pas collecter toute I’émission avec un objectif d’ouverture standard. Notre
équipe a proposé avec N. Gregersen (DTU Fotonik) de structurer 'extrémité du fil en forme de

83



Chapitre 8. Source de Photons Uniques : une nouvelle géométrie, les nanofils
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FIGURE 3.28 — (a) Schéma de la position de ’émetteur dans le cas d’un miroir idéal, (b) calcul vectoriel de
I’émission dans le mode fondamental et totale en fonction de la distance entre le miroir et la boite quantique pour
différentes épaisseurs de diélectrique (mm) (Lalanne et al).

pointe pour réaliser une adaptation de mode. La présence d’un tel “taper” permet de déconfiner
le champ et de rendre 1’émission plus directionnelle en sortie. On peut ainsi augmenter notre
efficacité de collection [49], [64].

On a vu que pour un diamétre inférieur & 0.15 pym, le champ est presque totalement déconfiné
a l'extérieur du fil. L’extrémité du fil n’a donc pas besoin d’étre nécessairement en pointe jusqu’au
bout (figure 3.29).
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FIGURE 3.29 — Evolution de la transmission de la pointe tronquée et de la pointe compléte en fonction du
rapport des longueurs [64].

La figure 3.30 montre que I’absence de cone jusqu’au sommet a une trés faible influence sur
le diagramme d’émission. En effet, le profil du champ pour le fil tronqué (figure 3.30(b)) est
quasiment identique au cas idéal (figure 3.30(a)). Pour comparaison, la figure 3.30(c) montre le
champ dans le cas d’un fil totalement cylindrique.

Comportement global du systéme :

Le graphique 3.31 donne le comportement de D'efficacité d’extraction pour deux ouvertures
numériques 0=45°(NA 0.7) et § = 60°(NA 0.87). Les courbes en traits pleins correspondent aux
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F1GURE 3.30 — (a) Profil du champ E4 pour un céne, (b) un céne tronqué avec L/Lo=0.5 et a=>5"et (c) pour
un nanofil sans cone de sortie (N. Gregersen [64]).

calculs par troncons des différents éléments alors que les courbes discontinues correspondent aux
calculs vectoriels globaux.

Les courbes noire et rouge de la figure 3.31 montrent donc I’ajustement par un simple modéle
Fabry-Perot [49] et nous donnent lefficacité pour une source de photons uniques avec ’expression
suivante :

(1 + [rm))?

1
O = T Bl

T, (sind) (3.9)
ou T, (sinf) désigne la transmission du taper dans ’espace libre avec un angle d’ouverture
20 et |r,,| la réflexion modale.

Les courbes discontinues rouge et noire montrent le calcul vectoriel global par méthode a-
FMM (aperiodic-Fourier Modal Method). Le bon accord entre les deux calculs, réalisés par
P. Lalanne et al (Institut d’Optique), montre qu’on peut s’appuyer sur le modeéle Farby-Perot et
la formule 3.9 pour optimiser la structure.

Pour un angle de 5° et une ouverture numérique de 0.8, le calcul donne une efficacité de
collection supérieure & 90% sur une plage de 70 nm pour un fil décrit sur la figure 3.31. Cette
géométrie de fil en pointe avec miroir d’or est donc théoriquement trés efficace sur une large
bande.

3.3.2 Meéthode de fabrication

Les échantillons ont été réalisés par MBE puis le miroir est placé par une méthode de report
et de gravure, développée par J. Claudon au sein du laboratoire.

Sur la couche tampon, on réalise une couche de Aly.gGagoAs servant de couche dite “sa-
crificielle” permettant une gravure chimique sélective de par la différence de composition des
matériaux. Au dessus de celle-ci on fait croitre une couche épaisse de GaAs de l'ordre d'une
dizaine de microns & une vitesse proche de IMC.sl. On fait ensuite croitre un plan de boites
diluées c’est a dire 1.9 MC d’InAs pour un tsp = 1 s, on encapsule avec 80 nm de GaAs afin de
placer la boite quantique au premier ventre du champ (schéma 3.32) pour un fil tel que d/\ =
0.22.

Sur cet échantillon épitaxié on dépose de la silice par évaporation sur laquelle on dépose une
membrane d’or d’environ 300 nm par dépot plasma.
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FIGURE 3.31 — Schéma de la géométrie du nanofil final (a), simulation de I’évolution de P’efficacité d’extraction
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FIGURE 3.32 — Schéma de ’échantillon épitaxié
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On colle ensuite cet échantillon face avant sur un substrat de GaAs recouvert de colle époxy.
Apreés un recuit permettant de durcir le film de colle, on retire le substrat de GaAs par abrasion
mécanique jusqu’a 50 pm de la couche sacrificielle. On finit de retirer le GaAs [116] et ’AlGaAs
par attaque chimique sélective (schéma 3.33).

Au + SiO, n
N\

_-epoxy glue
- . B
./ |

FIGURE 3.33 — Méthode de report de miroir

Ensuite on dépose le masque de SizN4. On définit les motifs par lithographie électronique puis
dépot d’Al. Vient ensuite 1’étape de “lift-off” pour retirer la résine. S’en suit ’étape de gravure
plasma (RIE) de SizNy puis la gravure profonde du GaAs toujours par RIE SigNy et Ar (schéma
3.34). Cette gravure a été optimisée pour obtenir une forme en pointe au sommet du fil.

FIGURE 3.34 — Gravure des fils

L’échantillon se présente sous forme de plusieurs matrices de fils de différents diamétres avec
un pas de 20 nm (image 3.35). Cette variation permet de balayer finement toute la gamme de
diameétres comprise entre 800 nm et 0 nm, par pas de 20 nm.

3.4 Résultats expérimentaux

3.4.1 Mesures de micro-photoluminescence

Dans un premier temps, nous avons réalisé des mesures de micro-photoluminescence pour
repérer un fil photonique contenant une boite quantique bien isolée spectralement. L’échantillon
présentant un plan de boites quantiques dilué, on peut estimer la densité surfacique de boites
quantiques a 10'0 boites.cm™. Les fils présentant les meilleurs résultats ont une taille comprise
entre 200 et 260 nm. Leurs spectres de micro-photoluminescence présentent des boites bien isolées
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FIGURE 3.35 — Photo d’une matrice de fils par microscope optique (a), Photo SEM d’'un fil de 200nm de
diamétre nominal (b)

spectralement avec une intensité suffisante pour pouvoir réaliser les mesures de corrélation de
photons par la suite.

La figure 3.36 montre un spectre de micro-photoluminescence pour un diamétre réel de 200 nm
pris & 4 K. On observe un signal trés clair de 'exciton (X) & 916.7 nm et celui du bi-exciton
(XX) &4 914.5 nm. A basse puissance on observe le signal de 'exciton seul, puis en augmentant la
puissance on voit ’apparition d’une seconde raie correspondant vraisemblablement au biexciton.

C’est I’étude en puissance qui permet de valider ’identification de ces raies. Ces mesures ont
été effectuées pour des puissances d’excitation en mode impulsionnel allant de 10 nW a4 1 mW.
Prenons le cas de l'exciton. En prenant 'hypothése que la capture d’une paire électron-trou
est un phénoméne aléatoire et en négligeant les éventuels effets de charges, on peut estimer
que le nombre de paires capturées par la boite pour une impulsion excitatrice donné suit la loi

P(n) = <’;>,n exp (—(n)) = — (%)nexp (—%) (3.10)

!

poissonienne :

avec P (n) la probabilité d’avoir n exciton dans la boite et (n) le nombre moyen de paires
créées par impulsion laser, qui a un comportement linéaire en fonction de la puissance d’excita-
tion. On peut donc écrire la probabilité d’injecter au moins un exciton dans la boite :

p(n>1)=1-P(0) (3.11)

On peut alors écrire I'intensité de la raie d’émission excitonique :

I (P) = I (1= P(0)) = Io (1 —exp (-%)) (3.12)

On peut considérer que Iy est U'intensité & saturation de la raie et Py la puissance laser &
saturation. A faible excitation, le signal est proportionnel & la probabilité d’injecter une paire
électron-trou ; on a alors un comportement linéaire en fonction de la puissance de pompe.

En suivant le méme raisonnement pour le biexciton, la probabilité d’injecter un biexciton
dans la boite s’écrit :

p(n>2)=1-P(0)—P(1) (3.13)
On écrit alors l'intensité de la raie biexcitonique :
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FIGURE 3.36 — Evolution de la luminescence en fonction de la puissance d’excitation (& gauche), intensité
intégrée en fonction de la puissance de 'exciton(X) en noir et du bi-exciton(XX) en rouge (a droite)

Ixx (P)=I,(1—P(0)—P(1) = I (1 — exp <_%> - r% exp <_%>> (3.14)

P
A la limite des faibles puissances on a — — 1, Ix x s’écrit alors :

0
Ixx (P)=1[1 R 2 L (L 2 (3.15)
AXASS =20 P, 2\ P P\ R '
Soit :
1/ P\?

La figure de droite de 3.36 nous montre bien ces comportements, linéaire pour ’exciton et
quadratique pour le biexciton, en dessous de la saturation ce qui nous permet d’identifier les
raies.

A forte puissance, on a la méme intensité pour ’exciton et le biexciton, cela s’explique car &
saturation, la probabilité d’avoir au moins deux excitons dans la boite quantique tend vers un. Le
fait qu’on obtienne exactement le méme signal & saturation est une signature d’un rendement de
recombinaison radiative proche de 1 dans la boite quantique. En effet, la présence de mécanismes
non radiatifs affecterait a priori davantage le biexciton.
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3.4.2 Mesures de temps de vie

Afin de caractériser la boite quantique étudiée, nous nous sommes intéressés a son temps de
vie.

Temps de vie de I’exciton

On estime le temps de vie de ’exciton par des expériences résolues en temps & 7 ~2.4 ns
(figure 3.39). Ce temps de vie est relativement long, il est deux fois supérieur au temps de vie
dans du GaAs massif. Cette forte valeur peut s’expliquer par plusieurs effets.

Tout d’abord, on peut penser & un effet de diamétre, car les valeurs de temps de vie calculées
varient trés vite avec d pour un diameétre d/A\ <0.20 (figure 3.18).

Une étude au microscope & balayage électronique révéle que le diamétre réel du fil étudié est
de 200 nm soit 0.9dept. En supposant que la boite quantique soit sur l’axe, on voit figure 3.18
que le temps de vie devrait étre de 'ordre de 1.9 ns. L’écart au diamétre seul ne peut suffire &
expliquer la valeur mesurée du temps de vie de ’exciton.

Une seconde origine possible pour cet allongement du temps de vie est un décalage spatial
par rapport & l'axe qui réduit le couplage au mode guidé. Si on suppose que le taux d’émission
spontanée dans les modes non guidés reste inchangé, on voit d’aprés la figure 3.37 que la boite
doit étre localisée & environ 54 nm de 'axe pour présenter un tel temps de vie.
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FIGURE 3.37 — Evolution du taux d’émission spontanée total en fonction de la position de I’émetteur dans un
fil photonique de 200 nm de diametre (le cercle correspond a la position de la boite quantique étudiée et les traits
en gris délimitent les bords du fil).

Du fait de ce décalage spatial, on s’attend & ce que I’émission de la boite quantique soit
légérement polarisée. Cette polarisation peut, a priori, étre utilisée elle aussi pour vérifier cette
estimation de la position de la boite quantique. D’aprés notre calcul présenté sur la figure 3.38,
un déplacement hors axe de 65 nm doit conduire a un degré de polarisation linéaire de 6% si
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on ne collecte que le mode guidé et inférieur & 5% si on collecte en plus les modes non guidés.
En pratique, cet effet n’est pas suffisamment fort pour confirmer la position de I’émetteur dans
le fil puisqu’il est comparable aux fluctuations de la polarisation de boite & boite (~10%). En
effet, dans une étude systématique du taux de polarisation, Favero et al [45] montrent que les
boites quantiques présentent intrinséquement une anisotropie optique. Ils mesurent des taux de
polarisation linéaire moyen de plus de 'ordre de 30% pour des plans de boites quantiques d’InAs.
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FIGURE 3.38 — Evolution de la polarisation en fonction de la position de la boite quantique dans les deux cas
limites décrits par 3.7 et 3.8 dans un fil photonique de 200 nm de diamétre (les traits en gris délimitent les bords
du fil).

Temps de vie du biexciton

Le temps de vie du biexciton est estimé & 7 ~1 ns. Usuellement, pour le biexciton d’une boite
quantique d’InAs, on observe des temps de vie environ deux fois plus courts que pour ’exciton,
comme le montrent Moreau et al [112]| qui estiment le temps de vie de I'exciton a 1.4 ns et 0.6 ns
le biexciton pour une boite quantique d’InAs dans un mesa de GaAs.

L’observation de ce temps de vie relativement long par rapport & une boite quantique dans
du GaAs massif confirme 'effet d’inhibition observé sur ’exciton. Cet effet, attendu et observé
aussi sur le biexciton, semble donc favorable a 'hypothése sur une boite décalée spatialement
dans le fil. Dans la partie 3.6, nous présenterons plus en détail une étude systématique des temps
de vie des boites quantiques dans les fils photoniques.

3.4.3 Mesures de corrélation de photons
Principe de la mesure

L’idée est d’étudier les propriétés statistiques d’un rayonnement émis. On cherche plus qu'une
information sur un flux moyen qu’on peut obtenir avec un unique détecteur. Pour cela, on utilise
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deux détecteurs pour mesurer la corrélation temporelle entre photons émis. On sépare le flux de
photons en deux voies qui se dirigent vers deux détecteurs distincts. On regarde ensuite les délais
entre les événements détectés sur ceux-ci.

Ainsi, si on a une source de photons uniques, les photons sont émis de fagon dégroupée, on
aura donc jamais de “clic” sur les deux détecteurs simultanément.

On distingue deux modes de mesures :

— le mode continu qui nous permet de voir le dégroupement ou “antibunching”.

— le mode impulsionnel qui permet une analyse des impulsions lumineuses émises par la

source de photons uniques.

C’est ce dernier mode que l'on a utilisé pour nos propres mesures. La hauteur du pic de
I’histogramme & zéro correspond & la probabilité d’avoir une impulsion & deux photons.

En pratique, on observe un nombre plus ou moins important d’événements & zéro délai qui
peuvent étre dus & des sources d’émission parasite (couche de mouillage, autres boites quan-
tiques), ou encore au bruit des détecteurs. Notons que dans notre cas nous utilisons des APDs
silicium qui présentent un trés faible nombre de coups d’obscurité (~100 cps.s™!).

Mesures d’auto-corrélation

Les figures 3.39 montrent les histogrammes de corrélation obtenus pour I’exciton et le biex-
citon de la boite quantique précédemment étudiée en micro-photoluminescence.

On mesure g2 (1) = (I () I (t+ 7)) /(I (t))? sur la raie X et XX pour des puissances justes en
dessous de la saturation et au dessus.

Le temps de vie de la boite quantique étudiée étant assez long, on a une contribution des pics
entre voisins. Pour avoir une estimation fiable de g2 et du temps de vie, on a besoin d’ajuster
I’ensemble de I’histogramme, c’est pourquoi on 1’ajuste par la formule de corrélation prenant en
compte cet effet :

ft)y=A4 M +(¢* — 1) exp <M> (3.17)

cosh (%) T

Avec T=13 ns la période de répétition du laser (13ns), 7 le temps de vie de I"émetteur, g
Porigine des temps et p le plus petit entier supérieur a [(t — ¢o)/7’] moins 1/2.

Pour l'exciton, on extrait un g? < 8.1073 de I’histogramme de corrélation (figure 3.39).
Nous sommes donc en présence d’une source de photons uniques avec une trés faible probabilité
d’émettre deux photons simultanément. Si on se situe par rapport aux cavités, on peut citer,
dans des micropiliers, Moreau et al [113] qui obtiennent un g? ~ 0.19 mais aussi plus récemment
les travaux de Strauf et al [149] qui extraient un g2 ~ 0.4 a saturation. Ces valeurs élevées de
g? dans les cavités peuvent s’expliquer par la présence, en dehors de la résonance de la cavité,
d’émetteurs pouvant alimenter celle-ci par différents mécanismes [8], [115].

Notre valeur si faible de g? dans les fils photoniques est un résultat remarquable par rapport
a I’état de 'art des cavités dans ce domaine. Celui-ci est d’autant plus intéressant qu’il s’agit
d’un paramétre clef, aussi important que 'efficacité de la source, pour les applications envisagées
dans la partie 3.1.2. En cryptographie, par exemple, c’est la capacité de la source & émettre les
photons un par un qui garantit la sécurité de la clef de codage.

Les mesures sur le biexciton nous donnent g? ~ 0.13 (figure 3.39). L’augmentation du g?
pour le biexciton s’explique par la contribution des photons due a 'aile de ’exciton. En effet,
I’aile de I'exciton peut fournir des photons & 1’énergie du biexciton. Ainsi, on pourra détecter
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FIGURE 3.39 — Mesures de corrélation de l’exciton et du biexciton.
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deux photons simultanément sur les détecteurs, I'un provenant du biexciton et 'autre de 1’aile
excitonique.

3.4.4 Mesure d’efficacité

Nous nous sommes intéressés a un autre parameétre clef : 'efficacité de ces sources de photons
uniques.

Pour ce faire, on utilise un mode d’excitation impulsionnel et on ajuste la puissance du laser
de facon & saturer la transition excitonique. On peut alors considérer que la boite quantique
capture au moins un exciton pour chaque impulsion laser excitatrice et émet par conséquent
a coup str un photon dans la raie excitonique pour chaque cascade radiative. On veut alors
connaitre la probabilité € qu’a ce photon d’étre émis dans le cone de collection de 1’objectif du
microscope. Le flux de photons émis par le nanofil vaut alors ¢ x = fe. Pour extraire € du signal
mesureé sur les APDs, il faut bien entendu prendre en compte la réponse du dispositif expérimental
(transmission des composants optiques, sensibilité des détecteurs) soit S = fer avec S le nombre
de coups sur les APDs, f le nombre d’impulsions par seconde et r la réponse du systéme. Plutot
que de chercher & calculer cette réponse & partir des spécifications des nombreux composants de
la chaine optique (procédure peu fiable du fait de U'influence de l'alignement du systéme sur sa
réponse globale), on a préféré estimer expérimentalement r.

Calibration avec le laser

Dans un premier temps, on utilise le laser comme référence. Pour cela, il est utilisé en mode
pulsé a une longueur d’onde identique & celle de la raie excitonique et avec une puissance moyenne
mesurable au puissancemeétre.

On prend le spectre de I'exciton & la limite de saturation et le spectre du laser a 920 nm.
Celui-ci est envoyé sur le miroir d’or sur une zone & proximité du fil étudié. Sa puissance Prgser
est mesurée apres le filtre LP900 (figure 3.40). Le flux de photons alors associé au laser est de :

PLaser
aser — 1
oL P (3.18)

Les spectres sont acquis dans les mémes conditions, exceptée 'utilisation d’une densité neutre
(t = 0.01) pour le laser. Celle-ci permet d’obtenir le méme ordre de grandeur en nombre de coups
sur les APDs pour le pic®. Les intégrales des spectres de la boite quantique et du laser valent :

Ix = nox
3.19
ILaser = nt¢Laser ( )

Avec n—=1.2x10"3 Defficacité du dispositif expérimental. C’est le rapport des intensités qui
nous permet d’obtenir 'efficacité e de la source.

_Ix _¢x
ILaser 7fgbLaser

€

(3.20)

8. Le fait d’avoir la méme amplitude sur le spectre de la boite quantique et du laser permet d’éviter un impact
éventuel de non-linéarités dans la réponse des APDs.
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3.4. Résultats expérimentauz
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Laser @ 920nm

Cube dichroique

FIGURE 3.40 — Schéma de la mesure d’efficacité.
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Validation de 1’approche

Pour valider la méthode utilisée, on mesure de la méme fagon Defficacité d’une source dont
le flux de photons est connu. Pour cela, on utilise une boite quantique unique encapsulée dans
120nm de GaAs massif dans un échantillon dit “zone frontiére” (section 2.2.4). En effet, ce type
de structure étant trés simple, on peut calculer 'efficacité de collection des photons pour plu-
sieurs ouvertures numériques. A la saturation de ’exciton, I'efficacité mesurée pour les ouvertures
NA = 0.4 et 0.75 est respectivement (4.5 £0.8).10° et (1.2 40.19).10"2. Ces valeurs sont en trés
bon accord avec les valeurs théoriques comme le montre la figure 3.41.
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FIGURE 3.41 — Valeurs expérimentales (carré) et théoriques (ligne) calculées par N. Gregersen, pour une boite
unique dans du GaAs massif. L’encadré montre le spectre de micro-photoluminescence de cette boite quantique,
a saturation de l'exciton et du biexciton.

Application aux fils photoniques

Les mémes mesures sur le fil photonique avec une ouverture de 0.4 donnent ¢ = 0.35 £0.05
(figure 3.42). Cette valeur est de 'ordre de celle obtenue dans les microcavités (0.44 [113] et 0.38
[149]). Cependant, le champ d’émission de nos fils photoniques n’est pas complétement intercepté
dans le cone de collection de I'objectif d’ouverture 0.4; on gagne & utiliser une ouverture plus
grande. Avec l'objectif d’ouverture NA=0.75, on mesure ¢ = 0.72 =+ 0.09 ce qui est 1.6 fois
supérieur & 1’état de ’art en terme d’efficacité, par rapport aux meilleures sources de photons
uniques a microcavité.

Des mesures supplémentaires sur d’autres fils de diamétres allant de 200 & 260nm avec des lon-
gueurs d’ondes d’émission différentes, nous donnent des efficacités € >0.5. Ces résultats valident
le coté large bande de notre géométrie ainsi que la reproductibilité.

De plus, une limitation de l’efficacité de notre source provient de la géométrie du “taper” de
sortie. En effet, nos données sont décrites par un angle de 5°(figure 3.42 courbe pleine). La valeur
de la transmission vaut alors Ts- (0.75) = 0.77. En améliorant la fabrication et en atteignant
un angle « suffisamment faible, la limite théorique de I’efficacité serait voisine de 0.95 pour une
transmission de “taper” proche de 'unité.
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FIGURE 3.42 — Efficacité de la source nanofil ; les mesures (rond) sont présentées pour deux NA (0.4 et 0.75),
les 3 lignes correspondent aux calculs de N. Gregersen pour trois angles d’ouverture de taper a.

Notons aussi que la valeur d’efficacité mesurée est réduite par rapport a la valeur théorique
du fait de la position non optimale de la boite quantique étudiée dans le fil.

L’efficacité que 1’on mesure sur nos fils photoniques se situe bien au dela de 1’état de 'art
antérieur (~40%). Nous avons prouvé que nos fils photoniques permettent un bon controle de
I’émission spontanée et de la collection grace & son optimisation via le miroir d’or et la présence
du “taper”. Ces différents paramétres ont permis d’obtenir une source de photons uniques trés
propre, g2 a4 8.10 a saturation, avec une efficacité de plus de 70% pour une large gamme
spectrale. Ce qui est trés différent des cavités pour lesquelles g? augmente fortement lorsqu’on
cherche a obtenir le flux de photons maximum (e, par pulse), on est limité par la saturation de
la boite quantique. Cette combinaison tout & fait unique d’une haute efficacité et d'un g2 trés
faible rendant I'approche “boite quantique dans un fil photonique” particuliérement prometteuse
pour une application & la cryptographie quantique en particulier.

3.5 Perspectives

3.5.1 Pompage électrique

Pour les applications possibles des sources de photons uniques, il est naturel de s’intéresser
a une source pompée électriquement. Les difficultés résident principalement sur deux points :

(1) La combinaison de 'injection électrique et une collection efficace des photons notamment
en raison de la présence des contacts.

(2) Le fait que I'impulsion électrique excitatrice soit courte a I’échelle du temps de vie de
I’exciton afin d’éviter les effets de re-pompage de 1’exciton et impose une structure de
résistance série suffisamment faible. On note que cette condition est d’autant plus stricte
pour les sources exploitant 1’effet Purcell puisque le temps de vie y est raccourci.

Parmi les premiéres tentatives de pompage électrique sur des cavités, on peut citer Bockler

et al [20] qui observe un fort effet Purcell pour des boites quantiques dans un micropilier pompé
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électriquement. Cette source ne peut pas émettre des photons un par un car la résistance série
associée au transport difficile a basse température dans des miroirs de Bragg ne permet pas
d’avoir des impulsion électriques courtes.

La premiére source de photons uniques a boites quantiques pompées électriquement a été
démontré par Yuan et al [168]| et se présente comme une diode électroluminescente a boite
quantique unique. Leur étude montre clairement un g? de l'ordre de 11% pour une fréquence
de répétitions du courant de 80 MHz. Ce type de structure en mésa ne permet pas une bonne
collection de la lumiere, Vefficacité ne peut guére atteindre plus de 1%.

La solution retenue par Ellis et al [41] utilise deux contacts intracavité dans une structure
semblable aux lasers a émission par surface. Cela permet de réduire la constante RC de la
structure et d’émettre des photons uniques avec une haute fréquence de répétition. Cependant
ces géométries ne sont pas optimisée pour la collection des photons, I'efficacité mesurée est de
Pordre de 14%.

Les fils photoniques offrent une approche trés prometteuse dans ce contexte. Les nanofils
montrant un bon controle de I’émission spontanée dans un matériau de composition homogéne
seraient trés faciles & pomper électriquement. La figure 3.43 montre un “design” en cours d’étude
au sein de notre laboratoire. Il s’agit d’'une jonction p-i-n dans du GaAs contenant un plan
de boites quantiques dilué. La fabrication des fils se réalise de la méme facon que présenté
précédemment (section 3.3.2), chacun contenant une ou quelques boites. On planarise la structure
pour ajouter les contacts supérieurs semi-transparents. Des calculs récents de N. Gregersen (DTU
Fotonik) prédisent une efficacité e >80% pour un dessin optimisé. Du fait de I’absence de barriéres
AlAs/GaAs, on s’attend & ce que le transport de courant soit grandement favorisé dans ce systéme
et qu’un fonctionnement & haute fréquence de répétitions soit possible (f>100 MHz).

-

_‘
)
|

ﬁ-do Séd
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n-doped

FIGURE 3.43 — Schéma d’une proposition de nanofil pompé électriquement.

3.5.2 Applications potentielles

De part le coté “large bande” des fils photoniques, on peut penser & réaliser une source accor-
dable en longueur d’onde via la température, par exemple, tout en gardant la méme efficacité.

De méme, la génération de paires de photons exciton-biexciton est possible tout en collectant
aussi efficacement les photons émis par I'exciton et le biexciton.

Enfin, cette géométrie pourrait étre utilisée avec des émetteurs de grande largeur spectrale
comme les centres colorés dans le diamant.
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3.5.3 Inconvénient et solutions proposées

Pour P'application a la cryptographie quantique, I’état de polarisation du photon de départ
doit étre bien défini. Pour cela, on pourrait penser a décaler la boite quantique dans un fil
cylindrique. Cependant, la figure 3.23, nous montre qu’il n’est pas possible d’obtenir des taux de
polarisation trés élevés (80% au maximum). De plus, on ne peut obtenir de taux de polarisation
significatif sans réduire notablement 3 et donc e. Une autre approche, inspirée des travaux de
B. Gayral sur des micropiliers, est d’introduire une forte anisotropie d’un fil, de forme elliptique
par exemple. Cette approche est particuliérement intéressante car on a vu figure 3.16 que le champ
se déconfine fortement pour des diameétres de 150 & 200 nm. On peut alors choisir le grand et
le petit diamétre de 'ellipse de maniére & avoir un mode trés confiné et autre largement &
Iextérieur du fil. On favoriserait alors un couplage trés préférentiel de la boite quantique & un
mode polarisé linéairement. Cette approche est en cours de validation au laboratoire.

3.5.4 Génération de photons indiscernables

Un atout de l'utilisation de I’effet Purcell en cavité, réside dans le raccourcissement du temps
de vie de ’exciton qu’il induit. Ce raccourcissement permet de rendre le temps de vie plus petit
que le temps de déphasage et d’améliorer le taux d’indiscernabilité des photons émis [137], [158].

Une approche possible pour compenser I’absence d’effet Purcell consiste & mettre en ceuvre des
émetteurs a tres faible temps de vie radiatif. On peut penser, par exemple, aux boites quantiques
de force d’oscillateur géante telles que les boites formées par fluctuations de puits quantique [74],
des boites quantiques tridimensionnnelles moyennement contraintes d’InGaAs [129], ou certaines
impuretés telles que I'atome isoélectronique de fluor dans ZnSe [134].

3.6 Inhibition de I’émission spontanée dans les fils photoniques

Les microcavités et fils photoniques peuvent étre employés pour obtenir un fort 3, en vue
d’une application aux sources de photons uniques ou encore aux microlasers. Il faut souligner
encore une fois la différence majeure entre les deux approches. Dans une microcavité, on utilise
principalement l'effet Purcell pour exalter ’émission spontanée dans le mode tandis que I’émission
spontanée dans les modes de fuites est trés peu inhibée (a 'exception notable des microcavités
réalisées dans un cristal photonique). Le fil photonique au contraire ne permet pas d’exalter
notablement le taux d’émission spontanée; c’est ici l'inhibition de I’émission spontanée dans
les modes de fuites qui permet d’obtenir un fort 8. Du fait de I'importance de cet effet pour
notre source de photons uniques et plus largement de son importance conceptuelle, nous avons
décidé d’étudier I'inhibition de 1’émission spontanée de boites quantiques insérées dans les fils
photoniques.

Ayant en mémoire les résultats des calculs présentés dans la section 1.3.2, on s’attend a
observer deux effets majeurs :

(1) dans les fils de petits diametres (d<0.18 pm), un effet d’inhibition de toutes les boites

quantiques, puisque le mode guidé est déconfiné & l'extérieur du guide.

(2) dans les fils plus gros mais monomodes (0.18 um<d<0.26 pum), une fluctuation tres
marquée du taux d’émission spontanée des boites quantiques en fonction de leur position
dans le fil et une inhibition forte pour des boites quantiques peu couplées au mode, du fait
d’une position en bord de fil.

Remarquons que nous avons implicitement supposé ici que le taux d’émission spontanée dans

les modes de fuites est faible et indépendant de la position de la boite quantique.
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C’est donc pour étudier I'inhibition de I’émission spontanée de boites quantiques dans les fils
photoniques que des expériences de temps de vie ont été réalisées au cours de ce travail de thése
avec J. Bleuse et la stagiaire M. Creasey.

3.6.1 Mesure de I’inhibition dans les fils photoniques

Pour soutenir cette hypothése, on a réalisé un grand nombre de mesures sur des fils ayant
quelques raies excitoniques. Sur chacune de ces raies, on vérifie étre sous la saturation pour éviter
des effets biexcitoniques. On mesure ensuite le temps de déclin de la photoluminescence & basse
température sur les raies relativement bien isolées d’environ une centaine de boites quantiques
sur une quarantaine de fils de diamétres allant de 120 nm & 400 nm. L’ajustement se fait en
prenant en compte la réponse instrumentale. On trouve alors des temps de déclin allant de 0.64
a 22.1 ns (figure 3.44). Pour chaque fil, on mesure un temps de vie de référence en étudiant le
temps de vie moyen de ’émission de boites quantiques placées dans un pilier de trés grosse taille
afin d’avoir une bonne estimation du temps de vie d’une boite quantique dans du GaAs massif.

T =760 ps

Photon Counts
Photon Counts
Photon Counts

7T =3.85ns

\ \ , . . L ) . , L . \ . . )
5 10 15 20 25 30 35 40 45 5 10 15 20 25 30 35 40 45 5 10 15 20 25 30 35 40 45
Time / ns Time / ns Time / ns

FIGURE 3.44 — Mesures de temps de vie pour trois boites quantiques.

Les résultats obtenus expérimentalement sont présentés figure 3.45. Le diamétre réel a été
remesuré pour chaque fil par microscope & balayage électronique avec une incertitude de ’ordre
de 0.02 figuré par les barres d’erreurs horizontales. Les barres d’erreurs verticales quant & elles
correspondent aux incertitudes liées au dépouillement des courbes de déclin temporel. On observe
bien les comportements attendus. On note des temps de vie beaucoup plus long que les temps de
vie de référence. Pour de trés petits diametres (d/A ~0.15) on a un facteur 20 entre 7 et 7pg. Ce
degré d’inhibition est remarquablement important, il est comparable aux plus grandes valeurs
observées par Noda et al [2] dans des cristaux photoniques bidimensionnels. On observe aussi
pour un diameétre proche du diamétre optimal (d/A ~0.22) la trés forte dispersion attendue pour
le taux d’émission spontanée normalisé. A titre d’exemple pour d/\ ~0.25, le taux d’émission
spontanée normalisé varie entre 0.3 et 1.67. Nous attribuons cette dispersion au couplage plus
ou moins fort des boites quantiques au mode guidé du fait de leur éloignement plus ou moins
grand par rapport au ventre du mode.

Pour vérifier cette hypothése, nous comparons sur la figure 3.45 les résultats expérimentaux
aux taux d’émission spontanée calculés par le groupe de Lalanne et al pour la géométrie réelle,
incluant le miroir inférieur. Il est intéressant de noter que sa présence provoque un léger ren-
forcement du taux d’émission spontanée (x1.7). Les deux courbes théoriques correspondent aux
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3.7. Conclusion

valeurs maximale et minimale du taux d’émission spontanée. Notons que la valeur maximale
est obtenue pour une boite quantique sur 1’axe, on considére ici que la boite quantique présente
deux dipoles identiques suivant x et y. On remarque le trés bon accord global entre nos résultats
expérimentaux et les bornes prédites par la théorie.
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FIGURE 3.45 — Taux de déclin normalisés de boites quantiques en fonction du rapport diamétre-longueur d’onde
des nanofils (ronds) et valeurs théoriques maximale et minimale calculées par I. Masksymov (courbes).

3.7 Conclusion

Dans ce chapitre nous avons démontré que les fils photoniques sont des sources de photons
uniques trés propres avec un g2 remarquablement plus faible que pour une boite en cavité.
L’optimisation de la structure des fils photoniques, c’est & dire I'intégration d’un miroir original
au pied du fil et d’une pointe conique assurant une adaptation modale, a permis d’obtenir une
efficacité record de 70%.

Contrairement a ’approche boites quantiques en cavités, cette forte efficacité est obtenue en
combinant un bon couplage au mode guidé et une forte inhibition des modes non-guidés de la
structure. Ce fort effet d’inhibition a été confirmé en étudiant des ensembles de boites quantiques
insérées dans les fils photoniques.

Les sources de photons uniques & fils photoniques présentent de nombreux atouts en vue
d’applications : la stratégie de collection des photons ne reposant pas sur des effets résonants,
elle peut étre facilement appliquée & la réalisation de sources de photons uniques efficaces et ac-
cordables en longueur d’onde, exploitant des émetteurs monochromatiques ou encore des sources
de paires de photons collectant efficacement 1’émission excitonique et biexcitonique d’une boite
quantique.
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Chapitre 4

Etude de l'effet laser pour des modes
de galerie dans des micropiliers
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Dans ce chapitre, nous allons nous intéresser a I'effet laser dans une cavité & modes de galerie
originale : un micropilier GaAs/AlAs. Nous décrirons tout d’abord la cavité semiconductrice la
plus utilisée jusqu’a présent pour confiner des modes galerie : le microdisque reposant sur un
piédestal de diamétre inférieur & celui du disque. Cette structure présente un contraste d’indice
maximal, ce qui autorise un confinement optimal des modes de galerie. Toutefois, cette géométrie
présente une évacuation thermique innefficace, particuliérement problématique pour un micro-
laser. Le pompage du milieu & gain induit alors un échauffement de la périphérie du disque qui
dégrade les performances du dipositif.

Nous verrons que les cavités micropiliers, habituellement étudiées pour leurs résonances longi-
tudinales, peuvent également supporter des modes de galerie. En utilisant des boites quantiques
comme milieu & gain, le régime laser a été atteint pour des températures allant de 4 K a 100 K
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dans des piliers de 4 ym de diamétre. L’étude expérimentale menée démontre une relative stabilité
de la longueur d’onde de la lumiére émise par rapport aux microdisques, ainsi qu'un affinement
spectral se maintenant pour des taux de pompage 7 fois supérieurs au seuil laser. Pour décrire
le fonctionnement de ces microlasers, nous présenterons enfin un modéle simple, basé sur la ré-
solution des équations de taux pour un milieu & gain & deux niveaux. Nous présenterons aussi
I’apport d’une description plus réaliste du milieu & gain a 4 niveaux.

4.1 Généralités

4.1.1 Rappel historique des modes de galerie

Un mode de galerie est un mode résonant observable dans des cavités présentant une symétrie
de révolution. L’origine de ce terme remonte & 1877, lorsque Lord Rayleigh observant les réso-
nances acoustiques dans le déme de St Paul de Londres les nomma “Whispering Gallery Modes”
(modes de galerie en frangais). Ce nom rappelle la possibilité qu’ont les personnes présentes dans
ce lieu de converser a voie basse (to whisper) quelque soit leur éloignement.

Dans le domaine optique, ces modes interviennent dans les travaux de Mie (1908) [107]
qui s’intéresse & la diffusion de la lumiére par une sphére de grande taille par rapport & la
longueur d’onde. Il met en évidence les résonances dites de Mie, qui correspondent au stockage de
I’énergie électromagnétique dans la sphére pour certaines longueurs d’ondes. Rayleigh interpréte
ce phénoméne comme issu d’ondes électromagnétiques se propageant a la périphérie de la sphére
par réflexion totale interne et revenant en phase avec elles-mémes aprés avoir parcouru un tour
[127]. Par analogie avec le domaine acoustique, ces modes résonants ont également été nommés
“Whispering Gallery Modes”.

Parmi les microcavités optiques supportant des modes de gallerie, on peut distinguer sché-
matiquement deux grandes familles : premiérement les cavités & silice refondue comme les mi-
crospheres [135], [159] ou plus récemment les microtores [155], dont I’état de surface défini par la
tension superficielle conduit a des facteurs de qualité géants; et deuxiémement les cavités semi-
conductrices, généralement obtenues par gravures séche ou liquide. Elles présentent des facteurs
de qualité plus faibles, mais leur indice optique élevé autorise un meilleur confinement optique.
D’autre part, elles offrent la possibilité d’intégrer des émetteurs optiques performants, des puits
quantiques ou des boites quantiques, directement au sein de la cavité. Dans la suite, nous nous
intéresserons & ces derniéres.

4.1.2 Les microdisques semiconducteurs

Les premiéres microcavités semiconductrices & modes de galerie étudiées sont constituées
d’un microdisque semiconducteur reposant sur un piedestal de plus petit diameétre (figure 4.2).
Elles ont été réalisées pour la premiére fois en 1992 par McCall et al [103]. Dans ces structures,
la lumiere est guidée dans le plan du microdisque par un effet de guidage réfractif (structure
air /semiconducteur/air). Le confinement latéral est obtenu par réflexion quasi-totale interne le
long de I'interface circulaire semiconducteur /air. On observe alors une résonance optique chaque
fois que la lumiére revient en phase aprés un tour dans la structure. Dans une description plus
compléte [123], ces résonances sont identifiées par la polarisation du mode (TE représente la
composante électrique du champ électromagnétique dans le plan du disque ® et TM la composante
magnétique %), et 3 nombres entiers : z le nombre de ventres du mode selon la verticale, r le

9. E, =0 et H, £0
10. H, =0 et E, #0
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-09

(a) Q: 12000 (b) Q: 8.10° (c)Q: 108
D: 2um D: 750um D: ~100um

FIGURE 4.1 — Quelques cavités a4 modes de galerie et leurs caractéristiques : (a) microdisque, (b) microsphére
et (c) microtore (ici couplés a une fibre positionnée & la périphérie du résonnateur) [155] avec Q le facteur de
qualité et D le diamétre de la structure.

FIGURE 4.2 — Image MEB d’un microdisque, les fleches schématisent les modes de galerie & la périphérie du
disque.
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Chapitre 4. Ftude de [’effet laser pour des modes de galerie dans des micropiliers

nombre de ventres selon un rayon et m l'indice azimutal qui compte le nombre de longueurs
d’ondes réparties sur un tour. En général, la hauteur du microdisque est choisie pour optimiser
le confinement vertical et seuls les modes z = 1 sont convenablement guidés. Pour une structure
idéale, le facteur de qualité Q est limité par des pertes radiatives car la réflexion de la lumiére le
long de l'interface courbe n’est pas totale. Les modes r = 1, localisés & la périphérie du disque,
correspondent & la description schématique donnée plus haut. Ils présentent en outre les plus
forts facteurs de qualité car ils correspondent & l'incidence la plus rasante de la lumiére sur le
bord du microdisque.

Ces modes de galerie présentent un volume modal V,,, trés réduit : pour un disque de GaAs
de 2 ym de diamétre et 200 nm d’épaisseur, on a V;,, = 6(A/n)3 (A ~1 um). Tant que le diamétre
D est grand devant A/n, V,, augmente environ linéairement avec D. En pratique, l'interface
latérale n’est pas parfaitement circulaire et présente une rugosité de surface liée aux imperfections
de fabrication. Cette rugosité induit des pertes optiques supplémentaires qui dégradent tres
fortement le facteur de qualité théorique. Depuis leur invention, le facteur de qualité de ces
structures a donc progressé avec les progrés technologiques qui dépendent bien évidemment du
systéme de matériau considéré. L’état de I'art des facteurs de qualité des microdisques se situe
a @ ~ 500000 [23] pour des microdisques vides de 2.5 um de diamétre et @ > 20000 [54],
[148] pour des microdisques de 2 um de diamétre contenant des boites quantiques. A noter que
les microdisques contenant des boites quantiques présentent systématiquement des facteurs @
plus faibles, méme lorsque ’absorption induite par les boites est négligeable. Cette différence est
encore incomprise et plusieurs hypothéses peuvent étre envisagées : ’absorption résiduelle a cause
de la couche de mouillage ou une diffusion induite par les boites quantiques et les fluctuations
d’indice qu’elles induisent dans le milieu.

En résumé, les microdisques sont de trés bons microrésonateurs. Le faible volume modal
combiné au fort facteur de qualité font des microdisques une cavité de choix pour la démonstration
d’effets d’électrodynamique quantique en cavité. On peut citer notamment la démonstration de
Peffet Purcell pour un ensemble de boites quantiques InAs dans un disque de GaAs (facteur de
Purcell moyen de 18 [56]) et pour une boite unique (facteur de Purcell de 6 [88]). Plus récemment,
le régime de couplage fort lumiére-matiére a été atteint dans ces structures en insérant des boites
a fluctuation d’interface dans un microdisque d’AlGaAs [125]. Les propriétés de controle de
I’émission spontanée sont également trés intéressantes pour la réalisation de microlasers & bas
seuil, point sur lequel est centré le reste du chapitre.

4.1.3 Lasers a microdisques suspendus

Trés tot cette géométrie a montré un certain intérét dans la réalisation de microlasers. La
premiére réalisation utilise des puits quantiques comme milieu & gain (disque d’InGaAsP reposant
sur un piedestal de SiO2 ou d’InP contenant des puits quantiques d’InGaAs) [103]. Sous pompage
optique & basse température, les auteurs observent l'effet laser sur un mode unique a 1.3 pym et
1.5 pm avec une puissance de seuil en dessous de 100 pW. Depuis, d’autres microlasers & puits
quantiques ont ensuite été demontrés [108], [109], [142], [143], [150].

Le courant de seuil des microlasers a puits quantiques est notamment limité par les re-
combinaisons de surface non radiatives. Celles-ci consomment inutilement des porteurs et donc
augmentent le seuil du laser. Elles induisent aussi un échauffement parasite de la structure. Deux
stratégies se dessinent pour dépasser cette difficulté, soit diminuer la vitesse de recombinaison en
surface en passivant celle-ci et/ou en utilisant un systéme de matériau a faible taux de recombi-
naison de surface comme de I'InP [142]; soit utiliser des plans de boites quantiques qui localisent
les porteurs et limitent la diffusion vers la surface libre [58], [53]. Notons que cette localisation
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1.

dépend du potentiel de confinement - donc du systéme de matériaux - et de la température. Les
boites quantiques auto-assemblées ont un autre intérét : elles présentent une courbe de gain dont
la largeur spectrale est dominée par la largeur inhomogeéne (variation de taille des boites). Ceci
permet d’obtenir un laser multimode tant que l'intervalle spectral libre est plus grand que la
largeur homogéne des boites. Ceci peut étre intéressant pour certaines applications.

Pour des boites quantiques d'InAs dans un disque de GaAs, les mesures de Cao et al [29]
montrent un seuil laser de 20 uW (figure 4.3). Ce comportement, obtenu aux températures cryo-
géniques, est observé sur 4 modes simultanément. Depuis, d’autres lasers & boites quantiques ont
été démontrés [106]. Citons notamment le travail de Ide et al. [78], qui ont utilisé des boites InAs
optimisées qui localisent efficacement les porteurs jusqu’a température ambiante. Ces derniéres
permettent alors d’atteindre le régime laser a température ambiante. Leurs mesures, présentées
en figure 4.4, montrent également l'influence de la température sur le seuil laser. La hausse
de température engendre un dépiégeage des porteurs ainsi qu'une activation des canaux non
radiatifs.
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FIGURE 4.3 — Evolution de la largeur de raie et de Iintensité en fonction de la puissance de pompe (Cao et al

[29]).
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FIGURE 4.4 — Evolution du seuil laser en fonction de la température (Ide et al [78]).

Enfin, intéressons-nous aux largeurs de raies de ces lasers pour des milieux & gain & boites
quantiques ou puits quantiques. Pour un laser “idéal”, la loi de Schalow-Townes prévoit un af-
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Chapitre 4. Ftude de [’effet laser pour des modes de galerie dans des micropiliers

finement spectral au-dessus du seuil quand ’émission stimulée devient le mécanisme dominant
de recombinaison radiative [139]. A I’exception des travaux de Mohideen et al [109] et dans une
moindre mesure ceux de Michler et al [106] (figure 4.5), les microlasers & microdisques suspendus
montrent un affinement spectral trés peu marqué au dessus du seuil laser, voir une augmentation
rapide de la largeur de raie. Les travaux plus récents de Peter et al [124] montrent un comporte-
ment similaire aux études précédentes : les largeurs de raies augmentent au dessus du seuil laser
en raison de I’échauffement du disque (figure 4.6). Plusieurs mécanismes ont été invoqués pour
expliquer ce phénomeéne : le couplage de I'indice au gain [17] ou une description microscopique
du milieu & gain (figure 4.7) [109]. Cet élargissement peut étre également reli¢ aux effets de
chauffage, trés importants dans les microdisques suspendus, comme nous allons le voir dans le
paragraphe suivant.
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FIGURE 4.5 — Evolution des largeurs de raies et de I’intensité en fonction de la puissance de pompe (Michler et
al [106]).
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FIGURE 4.6 — Evolution de 'intensité et des largeurs de raie en fonction de la puissance de pompe (Peter et al
[124]).

4.1.4 Limites des microdisques suspendus

Pour la réalisation d’un microlaser, la géométrie microdisque suspendu souffre de deux limita-
tions. La premiére est liée & la mauvaise évacuation thermique par le piedestal de petit diamétre.
Ainsi, Thiyagarajan et al [150] calculent une différence de plus de 90°C entre le substrat et les
flancs du disque pour une puissance de pompage de 1’ordre de 10 mW. Les mesures de Gayral
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FIGURE 4.7 — Evolution des largeurs de raies expérimentales (cercles) et théoriques (traits) en fonction de la
puissance de pompe et évolution de la puissance laser (triangles) pour des diamétres de 2.2um et 5um [109].

et al [54] fournissent une signature expérimentale de cet échauffement en montrant un déca-
lage significatif vers le rouge des modes de galerie lorsque la puissance de pompage augmente.
Ce décalage est lié a une augmentation de l'indice de réfraction due a une diminution du gap
suite a 1’élévation de la température. L’énergie de résonance du mode est ainsi trés sensible a la
température de la cavité.

Pour améliorer la dissipation thermique, Levi et al [150] ont intégré un microdisque direc-
tement sur un substrat saphir. Cependant, cette géométrie est trés mal adaptée au pompage
électrique du fait du caractére isolant du saphir. Plus récemment, Peter et al. ont réalisé des
disques reposant sur un pied d’AlOx de méme diameétre que le disque [124]. Toutefois, le pro-
bléme de I'injection électrique se pose également. De plus, étant donné la conductivité thermique
de I’AlOx, on s’attend a des meilleurs résultats avec un pied en AlGaAs'! celle-ci étant meilleure
que celle d’un pied de petite section ou d’une couche d’AlOx, d’oxyde amorphe.

Une seconde difficulté soulevée par cette géométrie est I'injection électrique efficace des por-
teurs dans la zone active du dispositif, c’est a dire la périphérie du disque. Fujita et al [50]
montrent un régime laser avec un microdisque pompé électriquement pour un courant de seuil
record pour un laser a semiconducteur de ~140 pA (figure 4.8). Cependant la structure est loin
d’étre optimale puisque le seuil laser expérimental est 10 fois supérieur au seuil théorique, cette
différence pouvant s’expliquer par des pertes de 'injection puisqu’on n’injecte pas directement
dans la circonférence du disque. De plus, la réalisation technologique de la structure est déli-
cate. Nous allons voir dans la suite que la géométrie micropilier permet de dépasser ces deux
limitations.

4.2 Des modes de galerie dans les cavités micropiliers

Nous considérons ici des cavités a micropilier cylindrique plus communément étudiés pour
leurs modes résonants longitudinaux analogues & ceux d’une cavité de type Fabry-Pérot. Nous
ne nous intéressons pas ici & ces modes optiques [57] mais aux modes de galerie supportés par

11. Conductivités thermiques : AlOx ~1.4 W.m™.K !, GaAs ~55 W.m™ K | AlAs ~91 W.m™'. K "', AlGaAs
~12.5 W.m™.K ! et saphir ~40 W.m™.K !,
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FIGURE 4.8 — Evolution de 'intensité en fonction de la puissance injectée et spectres de luminescence du mode
observé a 298K (Fujita et al [50]).

cette cavité [7], [120]. Nous comparerons aussi leurs propriétés a celles des modes de galerie dans
les microdisques.

4.2.1 Micropiliers a modes de galerie

Une cavité micropilier AlGaAs est typiquement composée d’un espaceur de GaAs, d’épaisseur
optique d’une - ou de plusieurs - longueur(s) d’onde(s), entouré par deux miroirs de Bragg
composes d’alternances de couches d’AlAs et de GaAs d’épaisseur A/4. Ces cavités confinent la
lumiére dans les 3 directions de l’espace : la lumiére est confinée verticalement par les miroirs
et latéralement par guidage réfractif. Toutefois, cette géométrie est également susceptible de
supporter des modes de galerie. En effet, pour la lumiére se propageant dans le plan de la cavité
centrale de GaAs, les miroirs de Bragg apparaissent comme un milieu d’indice moyen plus faible
((n)Algaas ~ 3.2) et donc assurent un confinement réfractif. Comme dans un microdisque, la
réflexion totale interne & 'interface semiconducteur-air assure le confinement latéral du mode de
galerie.

Pour autant, jusqu’a trés récemment, les micropiliers étaient uniquement étudiés pour leurs
résonances longitudinales. C’est en 2007 que des modes de galerie dans des micropiliers ont été
observés de fagon assez inattendue au sein de notre équipe [120] et simultanément par Astratov
et al [7]. Cette découverte relativement tardive est liée & 2 raisons. En premier lieu, les micro-
piliers ont généralement une hauteur de 5 & 6 pm, ’état de surface est devenu compatible avec
I’observation de modes de galerie & hauts facteurs de qualité grace aux progrés de la gravure qui
ont permis une progression des facteurs de qualité de 5000 en 1998 (Gérard et al [61]) & 150000
en 2007 (Reitzenstein et al [130]). De plus, le diagramme de rayonnement associé¢ aux modes de
galerie est émis préférentiellement par la tranche, c’est & dire dans I’axe perpendiculaire au pilier.
Si on réalise une expérience avec des micropiliers, la lumiére est collectée par le haut, le signal
est alors dominé par I’émission des boites quantiques dans les modes strandard du micropilier.

Pour un micropilier, le contraste d’indices suivant z est plus faible que dans les microdisques
suspendus dans l'air. Le confinement suivant z et donc la structure modale sont modifiés. Pour
modéliser ces modes optiques, Y.R. Nowicki-Bringuier [119] a utilisé la “méthode de 'indice
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4.2. Des modes de galerie dans les cavités micropiliers

effectif” qui permet de séparer le probléme du confinement vertical de celui du confinement
latéral. Pour illustrer la différence entre microdisques et micropiliers, nous pouvons comparer
leurs profils d’intensités calculés [119]. Sur la figure 4.9, nous voyons nettement une extension
du champ plus importante suivant z dans le cas du micropilier, due au plus faible confinement
selon z. Globalement, & diamétre identique, un mode de galerie dans un micropilier présente un
volume modal deux fois plus élevé.

Toutefois, ce désavantage est largement compensé par la présence d’un pied aussi large que
la cavité de GaAs, assurant pour le micropilier une meilleure conductivité thermique que pour
un pied de petite section ou d’une couche d’AlOx.
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FIGURE 4.9 — Profils d’intensité du champ électromagnétique selon une coupe suivant I’axe z. Il s’agit du mode
TE1,1,17 pour un disque et un pilier de 4pum de diameétre.

4.2.2 Description de 1’échantillon étudié

Bragg supérieur:
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FIGURE 4.10 — (a) Schéma de la cavité planaire utilisée, (b) intensité du champ en fonction de la position le
long du pilier pour le mode résonant TE; (en rouge), profil d’indices (en noir), les fléches représentent les positions
des plans de boites dans la cavité.

L’échantillon étudié a été fabriqué a partir d’une couche planaire obtenue par épitaxie par
jets moléculaires. Celui-ci est composé de deux miroirs de Bragg AlAs/GaAs composés respec-
tivement de 17 et 27 paires d’épaisseurs A/4n pour les miroirs supérieurs et inférieurs. La cavité
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présente une épaisseur de 4.7)\/4n, celle-ci avait été définie au départ pour un autre type d’ex-
périence (figure 4.10). L’énergie du mode résonant de cette cavité planaire se situe vers 1.35 eV
A température ambiante, le facteur de qualité théorique est de 4.10%. Au sein de cette cavité, on
a placé 3 plans de boites quantiques InAs, insérés respectivement a 10 nm de part et d’autre du
centre de la cavité et un & 20 nm du miroir inférieur.

La gravure des piliers de diamétres compris entre 0.5 um et 4 um a été réalisée, en collabora-
tion avec ’équipe de Reitzenstein de I'université de Wiirzburg, par dépot d’un masque de nickel
puis une attaque par gravure via un plasma de SiCly excité par résonance cyclotron.

Pour connaitre les caractéristiques spectrales des boites quantiques insérées, nous avons enre-
gistré le spectre de microphotoluminescence & basse puissance de pompe (figure 4.11). L’émission
des boites s’étend approximativement de 920 & 1020 nm et la distribution de boites est centrée
autour de 970 nm.
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FIGURE 4.11 — Spectre de luminescence des boites quantiques obtenu & faible puissance, un filtre 4 900nm
coupe le laser et donc la distribution.

4.2.3 Mesures préliminaires

Les modes de galerie ont été observés pour la premiére fois durant la thése de Y.R. Nowicki-
Bringuier, sur I’échantillon & micropiliers décrit au paragraphe précédent. Durant les expériences
de micro-photoluminescence, I'excitation et la collection de la luminescence étaient réalisées dans
une géométrie verticale. C’est la présence d’un masque dur de nickel au sommet des piliers (lié
a un défaut de fabrication lors de la gravure) qui nous a permis d’observer les modes de galerie
(figure 4.12). La présence du nickel permet de masquer les modes de pilier longitudinaux [119],
[120] et surtout de limiter U'intensité du fond de luminescence lié aux boites quantiques. On
bénéficie alors d’un meilleur rapport signal sur bruit pour mettre en évidence la faible fraction
du signal associée aux modes de galerie émis vers le haut. Nous avons également vérifié que
lorsque le masque de Ni est retiré, les modes de pilier sont visibles. On notera que les modes de
galerie sont toujours visibles aprés le retrait du masque (encart figure 4.12) mais avec un faible
rapport signal sur bruit.
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FIGURE 4.12 — Spectres de p-photoluminescence & 4K obtenus aprés (a) et avant (b) retrait du masque de Ni.

Une premiére étude qualitative sur ’effet laser de ces modes a été réalisée au cours de la these
de Y.R. Nowicki-Bringuier. Cette étude a permis d’observer un seuil laser élevé (~ 100 mW),
lié & une excitation inefficace des boites quantiques. Dans une géomeétrie de collection /excitation
verticale, en présence du masque de Ni, excitation des boites a en effet lieu par les flancs et
seule une faible fraction du spot d’excitation est efficace. Notons que dans cette géométrie, le
signal collecté est lui aussi faible. Dans la section suivante, nous présentons les résultats obtenus
dans le cadre de cette thése, en utilisant une configuration expérimentale plus favorable & cette
étude.

4.3 Effet laser dans un micropilier & modes de galerie

4.3.1 Configuration expérimentale

Pour améliorer & la fois I'excitation des boites et la collection des modes nous avons changé
la géomeétrie de 'expérience en inclinant & 45° notre échantillon dans le cryostat (figure 4.13).
Cette géomeétrie inclinée est plus sensible aux vibrations, nous avons donc amélioré la stabilité
mécanique du montage en changeant notamment le support de 'objectif de microscope.

En ce qui concerne la longueur d’onde d’excitation, nous avons choisi d’exciter en résonance
avec la couche de mouillage & 845 nm (1.47 €V). Dans ce cas, le GaAs et I’AlAs sont transparents,
ce qui permet d’exciter les boites quantiques de maniére a peu prés homogeéne.

Le spot d’excitation laser ayant un diamétre de I’ordre de 4-5 pym, on peut estimer le pourcen-
tage de lumiére injectée dans le milieu & gain & quelques pourcents. Dans la suite de ce manuscrit,
vu les incertitudes sur cette estimation, nous donnerons les résultats en fonction de la puissance
lumineuse du spot d’excitation, mesurée au puissancemeétre.

Observation des modes de galerie

Grace a cette nouvelle configuration d’excitation, nous avons pu réaliser une étude plus
précise des modes de galerie dans les micropiliers. Sur la figure 4.14, nous observons les spectres
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FIGURE 4.13 — Schéma de la configuration expérimentale (a) ancienne, utilisée pour les premiéres études de
modes de galerie et (b) nouvelle position d’excitation de I’échantillon.

de microphotoluminescence a 4K pour trois micropiliers de diameétres 3.2 (a), 3.28 (b) et 3.38 um
(¢) pour plusieurs puissances de pompe. Pour chacune de ces puissances, les spectres sont dominés
par une série de raies fines et réguliérement espacées en énergie : ce sont les modes de galerie.

Pour une structure idéale, la théorie prévoit des modes doublement dégénérés en énergie, avec
des valeurs opposées de l'indice azimutal m. Les valeurs ®=m correspondent en fait & des modes
contrapropageants. Expérimentalement, la plupart des modes sont dédoublés comme le montrent
les spectres des modes & haute et basse énergie de la figure 4.15. Cette levée de dégénérescence
est vraisemblablement due & des défauts ponctuels (taille sub-A) qui couplent les modes contra-
propageants pour créer 2 modes stationnaires d’énergies différentes et qui sont des combinaisons
linéaires des modes initiaux [102]. L’origine de ces défauts n’est pas complétement élucidée : on
peut penser & des rugosités sur les flancs des piliers provenant de défauts de fabrication, lors de
la gravure notamment. Par ailleurs, comme proposé dans les travaux de Hiremath et al [72], les
boites quantiques constituent une perturbation de l'indice de réfraction a 'intérieur de la cavité,
ce qui pourrait également conduire a la levée de dégénérescence.

Pour étudier plus précisément ’effet laser des modes de galerie dans nos structures, on s’in-
téresse dans la suite & un pilier de 4 pm (figure 4.15). Sur ce pilier, les modes TE; ;,, sont
identifiés en utilisant la théorie de I'indice effectif [120]. Dans la suite, pour analyser les résultats
expérimentaux donc l'intensité intégrée, la largeur spectrale et la position de la résonance, les
modes sont ajustés par des lorentziennes, une seule pour les modes non dédoublés et deux pour
les modes dédoublés.

4.3.2 Evolution de l’intensité intégrée en fonction de la puissance de pompe

L’intensité intégrée des modes en fonction de la puissance incidente (Pj, - Poyt) est présentée
sur la figure 4.16 2. Nous observons un comportement différent suivant les modes. Les deux
modes & haute énergie ont un comportement linéaire jusqu’a environ 7 mW, puis ’évolution
devient surlinéaire. Ce comportement est typique de I'effet laser, le seuil est alors estimé & 7 mW.

Le mode basse énergie quant & lui, ne montre pas de seuil laser. Il présente un comportement
similaire aux boites hors résonance, c’est a dire une dépendance linéaire avec la puissance, suivie

12. Par la suite, on notera (a) pour le mode a 1.28 eV, (b) pour 1.30 €V et (c) pour 1.33 V.

114



4.8. Effet laser dans un

maicropilier a modes de galerie

Z —~Z1,1mW
L Z= = =
A Z
égéb_k - —~~ Pump power
| S— I Z
— Z-
— ~ 40mW
920 930 940 950 960
Wavelength (nm)
=1,1mW
=
e Z
3 = S ——~_ Pump power
= Z" 36, 4mW
930 940 950 960 970 980
Wavelength (nm)
1 (¢)
980 982 984 986 988 h
= 1,3mW
= vS v
= Pump power
40mwW
930 940 950 960 970 980 990

Wavelength (nm)

FIGURE 4.14 — Spectres de p-photoluminescence pour plusieurs puissances de pompe pour des piliers de 3.2um
a), 3.28um (b), 3.38um (c). L’encart correspond & un agrandissement du mode basse énergie.
g g

115



Chapitre 4. Ftude de [’effet laser pour des modes de galerie dans des micropiliers

~ F TE1,1,38
=
\(“/ —
b —
‘w |
C L H
[ TE1,1,37
£ r
E C ‘
C TE1,1,36
35 mwLt i i 1 A
WA L 1 |
22 14 mW | ~ e
10 mA> L -1
6 mW - -
3mwW
930 940 950 960 970
Wavelength (nm)
Energy (eV) Energy (eV) Energy (eV)

327 1.326 1.303 1.302 . .
A\\\\\\‘\\\\\\\\\L\zo\o\o\o A\‘\\\\\\\\\d\\\_‘\]éo\o\o\\ \\\‘\\\\\\\Q\\ \_\14\0\0\0\‘
S L Qmax_ g S| max_ I max_

8 T o | ]

2] 2| =

@ | % | E=

g 5 2|

£ g =

T T 7|

9340 9345 9350 9355 9515 9520 9525  953.0 9700 9705 9710 9715
Wavelength (nm) Wavelength (nm) Wavelength (nm)

FIGURE 4.15 — Spectres d’un pilier de 4um & différentes puissance de pompe et zoom des modes TEq,1,mm pour
P=10.4mW

116



4.8. Effet laser dans un micropilier & modes de galerie

[ ]
[=1+]

{©

E =1,28eV
200 |- o
[
=
s 150 |- @
2 o
c °
£ wof o
3 o
o
3 °
g or ° .
3
é‘ O“” [ L .
- L
o D%
1 1 1 1 1 1 1 1
0 5 10 16 20 25 30 35 40
Pump power {mW)
6000 6000
E = 1308V b E =133V
(b) - '
5000 - 5000
[
3 3
@ 4000 | o 4000
z z
el w
3000 [ L = L
_g g 3000
= £
z -
2000 . O o000 -
B . 2
s 2
[
g 1000 - . 2 1000 -
c 2
£ - £
. L]
o | ewanesd o | um @selti®
L. 1 1 1 1 1 1 1 1 L L
0 5 10 15 20 25 30 35 40 45 S50 S5 0 5 10

Pump power (mW)

Pump power (mW)

FIGURE 4.16 — Spectres de 'intensité intégrée en fonction de la puissance de pompe & T=5K pour les trois
modes du pilier 4um précédemment cités, du mode basse énergie au mode haute énergie (les points rouges et noirs
correspondent aux valeurs respectives des modes dédoublés).

117



Chapitre 4. Ftude de [’effet laser pour des modes de galerie dans des micropiliers

d’une saturation décalée en puissance. A cette longueur d’onde, le gain procuré par les plans de
boites quantiques n’est pas assez grand pour dominer les pertes optiques associées aux modes de
galerie.

Les modes qui lasent sont couplés & la distribution d’états excités des boites (figure 4.11).
Le mode basse énergie est, quant & lui, couplé & la transition fondamentale des boites et ne lase
pas 3.

4.3.3 Largeur spectrale
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FIGURE 4.17 — Evolution du facteur de qualité en fonction de la puissance de pompe & T=5K pour les trois
modes du pilier 4 ym précédemment cité, du mode basse énergie au mode haute énergie. Les droites sont 14 pour
guider oeil.

Mode non-lasant : L’étude de ce mode “non-lasant” (figure 4.17(a)) permet d’estimer le
facteur de qualité (). des modes de galerie uniquement lié aux pertes optiques.

Pour ce mode, nous observons une augmentation du facteur de qualité dans un premier
temps, suivie d’une saturation. Le blanchiment de ’absorption des boites quantiques conduit

a un affinement du mode, notons que cela reste valable dans le cas d’'un mode “non-lasant” et

13. Une densité de boites quantiques plus grande permettrait de déclencher un effet laser avec les niveaux
fondamentaux.
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“lasant”. Ce mode ne présentant pas de déclenchement d’effet laser on peut attribuer I’affinement
uniquement au blanchiment des boites. Au deld de P = 15 mW, la valeur du facteur de qualité
se stabilise vers 15000.

Globalement, le facteur de qualité augmente avec P jusqu’a saturer (figure 4.17). En régime
de faible perte, on peut alors écrire le facteur de qualité expérimental comme une somme des
différentes contributions :

Q' '=0Q. '+ Qo (P) (4.1)

Le terme Qenm(P) rend compte de absorption et de 1’émission stimulée liées au milieu actif.
On peut différencier deux régimes, la limite basse et haute puissance.
— Dans la limite basse puissance, le facteur de qualité exprérimental peut s’écrire :

Q'P=0=Q.' +Q,. (4.2)

L’absorption des boites diminue le facteur de qualité.
— Dans la limite haute puissance, le facteur de qualité expérimental peut s’écrire :

Q' (P=00)=Q,' — Q. (4.3)

Le facteur de qualité est amélioré par I’émission stimulée.
On voit aussi que la mesure du facteur de qualité & basse et haute puissance de pompage
permet d’extraire le facteur de qualité de la cavité nue.

2
QP =0)+Q (P =o0)

On trouve alors une valeur du facteur de qualité de la cavité nue @ = 5000.

Qc:

(4.4)

Modes lasants :  Nous nous intéressons maintenant aux deux autres modes “lasants” (figure
4.17(b) et (c)), nous observons une évolution du facteur de qualité en trois parties : une augmen-
tation linéaire puis une augmentation surlinéaire et enfin un plateau. Sous le seuil, I'affinement
est di au blanchiment des boites. Au seuil, I’émission stimulée devient prédominante, on attend
un affinement spectral et donc une augmentation du facteur de qualité, comme le prédit la loi
de Schawlow-Townes [139].

Expérimentalement, le facteur de qualité augmente rapidement aprés le seuil puis sature a
une valeur 4 fois supérieure a sa valeur au seuil puis celui-ci reste constant jusqu’a une puissance
P=6P;y. Au dela de cette valeur, on a observé une augmentation de la largeur de raie. Comme on
va le voir dans la partie suivante cette diminution du facteur de qualité est corrélée a ’apparition
d’un décalage vers le rouge du pic d’émission, signe d’un échauffement de la structure.

4.3.4 Evacuation thermique

Pour estimer 'efficacité de nos microlasers en terme d’évacuation thermique, nous nous in-
téressons au décalage spectral des modes en fonction de la puissance de pompe, lui-méme trés
dépendant de I'indice de réfraction de la cavité. Dans notre cas, quelque soient les modes, cette
évolution se fait en trois parties. Nous observons d’abord un décalage spectral vers le bleu puis,
un plateau suivi d'un décalage spectral vers le rouge (figure 4.18). Le décalage vers le bleu est
attribué a 'augmentation de la concentration des porteurs libres dans la couche de mouillage.
Le décalage vers le rouge est, quant & lui, dit & une élévation de la température qui abaisse le
gap du semiconducteur et donc augmente l'indice optique de la cavité.
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4.8. Effet laser dans un micropilier & modes de galerie

Pour expliquer la présence du plateau entre ces deux régimes on peut émettre deux hypo-
théses. On peut supposer un début d’échauffement. La variation de 1’énergie de gap en fonction
de la température n’est pas linéaire, elle varie lentement a basse température (figure 4.19). On
peut donc penser & un régime de compensation entre les effets de porteurs libres et un début
d’échauffement du systéme. La seconde hypothése envisageable est un augmentation de la vitesse
de capture des porteurs. Le décalage vers le bleu étant directement liée aux nombres de porteurs
libres dans la couche de mouillage, si ceux-ci saturent, on observera un effet de saturation du
décalage vers le bleu.

: o
-200F

-400k L ] ] ]
0 10 20 30 40
Temperature (K)

Energy shift (ueV)

FIGURE 4.19 — Décalage de I’énergie en fonction de la température.

Afin de quantifier I’échauffement du systéme, nous avons mesuré le décalage spectral des
modes & différentes températures du cryostat, a faible puissance de pompage. En tracant I’énergie
du mode en fonction de la température entre 5 et 50 K (figure 4.19), nous estimons l'augmen-
tation de la température du pilier inférieur & 15 K pour une puissance inférieure & trois fois la
puissance du seuil laser. Le point de plus haute puissance mesurée, c’est & dire P=6Pg,;;=40 mW,
correspond a une élévation de température de 35 K.

Il est maintenant intéressant de situer nos résultats par rapport a la littérature. Prenons le
cas des cristaux photoniques, Bordas et al [21] observent une dégradation des facteurs de qualité
et un décalage spectral vers le rouge au seuil laser (figure 4.20). Le systéme s’échauffe donc
rapidement au dessus du seuil, ceux-ci sont de trés mauvais candidats en terme d’évacuation
thermique. Dans les microdisques, une premiére étude de Gayral et al [54] montre un décalage
vers le rouge a forte puissance traduisant un échauffement de la structure.

4.3.5 Températures de fonctionnement

Il est maintenant naturel de s’intéresser aux performances de nos microlasers & plus haute
température. Nous observons un effet laser jusqu’a une température d’environ 100 K avec un
seuil plus élevé (figure 4.21). Nous n’avons pas pu faire une analyse précise des modes a ces
températures du fait du mauvais rapport signal sur bruit & cette température. Nous pouvons
quand méme estimer des seuils laser quatre a cing fois supérieurs.

L’augmentation de la température a plusieurs conséquences néfastes sur le seuil laser. D’une
part elle conduit & l'ionisation des boites par activation thermique et donc diminue le gain.
Pour obtenir une meilleure tenue en température des boites on peut optimiser le potentiel de
confinement [78]. D’autre part, I’élévation de la température augmente les taux de recombinaison
non-radiatifs, notamment aux interfaces. Ceci rend le pompage moins efficace. Ces deux effets
ont pour conséquence d’augmenter le seuil laser.
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FIGURE 4.20 — Evolution du facteur de qualité et de la longueur d’onde en fonction de la puissance de pompe
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FIGURE 4.21 — Spectre du pilier de 4um pour une puissance de pompe allant d’environ 3mW & 60mW pour
une température de 100K.
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En ce qui concerne les microdisques, un effet laser a déja été observé & 300 K avec des
boites quantiques d’InAs [78], [79]. Ces études montrent un seuil laser relativement stable jusqu’a
200 K. Au dessus de cette température, on observe une violente augmentation du seuil (dix fois
supérieur) attribuée aux recombinaisons non radiatives et a I’absorption des porteurs libres. Il
est intéressant de noter 1’étude de Thiyagarajan et al [150] sur des microdisques présentant un
déclenchement de l'effet laser via un pompage électrique & température ambiante. Constatons
que 'étude citée précédemment sur les cristaux photoniques par Bordas et al [21], montrant un
effet laser, a été réalisée entiérement a température ambiante grace aux faibles recombinaisons
non radiatives de surface InAs/InP.

4.4 Modéle théorique

Pour analyser plus en détail les caractéristiques des microlasers, nous avons utilisé un modéle
ou les boites quantiques sont modelisées comme un systéme a deux niveaux. La description
du modele résume la section correspondante de la référence [99]. A la fin de cette partie, nous
examinerons aussi ’apport d’un modeéle plus complexe, qui prend en compte les états excités
supérieurs de la boite quantique.

4.4.1 Modéle & deux niveaux
Description et équations bilan

En premiére approche, les boites quantiques sont décrites comme un systéme & deux niveaux :
vide ou contenant une paire électron-trou piégée (état noté 1). On suppose que la cavité optique
supporte un seul mode résonant et on note N; le nombre total de boites couplées & ce mode. On
note Ny et Ny le nombre de boites respectivement dans 1’état vide et dans I’état excité. Le taux
d’émission spontanée des boites est noté I' et 8 est la fraction de photons issus de ce processus
émis dans le mode de cavité. On note enfin ny le nombre moyen de photons dans ce mode et I'y,
le taux de pertes optiques de la cavité vide. En négligeant les corrélations entre la population
des boites et le nombre de photons dans la cavité, on peut décrire I’évolution du systéme par un
jeu d’équations de bilan appelées “équations & taux de population” [18], [164], [165], [166]. Cette
approche est notamment valide tant que le nombre Ny d’émetteurs couplés au mode est grand
devant 1.

La population du niveau excité évolue suivant plusieurs processus d’intéraction matiére-
rayonnement : ils sont illustrés par les schémas 4.22 et sont détaillés ci-dessous :

(a) La boite quantique est initialement dans I’état fondamental, le processus de pompage fait

passer celle-ci dans son état excité avec un taux Pj,.

(b) La désexcitation de la boite par émission spontanée : elle passe de I’état excité a son état
fondamental en émettant un photon. Une fraction 8 de ces photons est émise dans le mode
de cavité.

(c) Sila boite quantique est initialement vide, elle peut alors absorber un photon de la cavité
et passer dans ’état excité avec un taux SI'ng.

(d) Le processus d’émission stimulée, induit par un photon de la cavité, fait revenir la boite,
initialement excitée, dans son état fondamental. La recombinaison s’accompagne de 1’émis-
sion d’un photon dans le mode de cavité, identique au photon incident. Le taux associé a
ce processus est SI'ng .

En prenant en compte ces différents processus, 1’évolution des populations Ny (boites dans
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FIGURE 4.22 — Schémas des processus élémentaires pris en compte dans les équations de taux.

I'état excité) et Ny (photons dans le mode de cavité) vérifient alors les équations de taux sui-
vantes :

N
% — Py, —TN; — BT (N; — No)ng
(4.5)
dn¢
I = [BT'N;y + BT (N — Np) ng — Lgng.

Dans la suite, nous nous intéressons au régime stationnaire, pour lequel les dérivées tempo-
relles apparaissant dans les équations 4.5 sont nulles. On en déduit alors les populations électro-
niques et la population du mode de cavité :

N1 11+2£ 7”L¢
Ny  21+42n, &
(4.6)
Ly g
P, = —21+4+2+2 - —2—.
3 [+ 26+28(n = )] 755

Le parametre { = BI'N;/2I", apparaissant dans ces relations représente le nombre moyen de
photons dans la cavité, issus de I’émission spontanée, & la transparence du milieu (N7 = Ny =
N¢/2).

Seuil du laser

Le seuil du microlaser est atteint lorsque ng = 1, soit pour un taux de pompage :

P — g—g 1426+ 2601 — €], (4.7)

La fraction de boites excitées correspondante vaut alors :
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Nign 1241/

N, 2 3

Si & > 1, on constate que le seuil laser est atteint sous le seuil de transparence, c’est a

dire avant que le milieu atomique ne soit inversé (N;/N; > 1/2). On parle alors de laser “sans

inversion”. Ceci est possible si une fraction importante de I’émission spontanée vient alimenter le

mode de cavité. Dans un laser conventionnel, oil 3 est typiquement de I'ordre de 1077, I'inversion

de population est nécessaire pour entrer dans le régime d’oscillation laser. De plus, on déduit de
la borne supérieure Ny 4, /Ny < 1 que le systéme ne peut laser que si £ exceéde 1/4.

(4.8)

Comportements asymptotiques

Nous allons maintenant nous intéresser au comportement asymptotique du systéme, de part
et d’autre du seuil. La puissance lumineuse sortant du laser vaut Py, = I'¢ng. Trés en-dessous
du seuil, on a ng < 1, d’ott les expressions assymptotiques :

N 1142 3 P
N, Ty 26 1+21-p) "

(4.9)
Pout == IB

T2 -p) "

La fraction de boites excitées, ainsi que le nombre de photons dans le mode de cavité croissent
linéairement avec le taux de pompage. En particulier, la pente de la caractéristique P, — Py est
globalement controlée par le facteur g8, qui peut varier sur plusieurs ordres de grandeur suivant
le laser considéré. Si 8 tend vers 1, tous les porteurs injectés dans le milieu & gain sont convertis
en photons du mode de cavité. La pente de la courbe P, — P,,; tend alors vers 1.

Trés au dessus du seuil, on a ng > 1 et les comportements assymptotiques suivant :

N 1142
N 2% (4.10)
Pout - Pl

Comme le montre la seconde relation, trés au-dessus du seuil, tous les porteurs injectés sont
convertis en photons du mode de cavité. De plus, la population de boites excitées sature & une
valeur finie. C’est un résultat habituel pour un laser. Notons toutefois une spécificité du systéme
décrit ici, lite au nombre fini d’émetteurs couplés au mode. Si & < 1/2, Ni/N; tend vers une
valeur supérieure & 1, ce qui n’a pas de signification physique. Dans ce cas, 'inversion totale du
milieu est atteinte pour un taux de pompage fini, au-dela de laquelle la puissance émise par le
laser reste constante.

Courbes P;,, — P,

La figure 4.23 montre I’évolution du nombre de photons dans le mode en fonction de la
puissance de pompe pour différentes valeurs de 3, les autres paramétres étant fixés (N; = 7000,
r-t=10"s, F;l = \Q/2mc ~ 2.52 10712 5). Pour 8 < 1, le passage entre émission spontanée
et stimulée est marqué par une forte non-linéarité sur le nombre de photons qui s’accroit au
dessus du seuil. Ce passage se traduit par la présence d’une marche abrupte et nette dans la
caractéristique (figure 4.23). En revanche, lorsque le couplage de ’émission spontanée au mode
laser devient plus efficace, 'amplitude de cette marche diminue et le passage au seuil s’étale
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sur une plage de puissance plus large. Dans la limite o S=1, on observe une caractéristique
particuliére qui conduit & la notion de laser “sans seuil” [165]. Sa caractéristique est parfaitement
linéaire, puisque toute paire électron-trou injectée donne un photon dans le mode de cavité que le
processus soit spontané ou stimulé. En revanche, il convient de souligner que ce laser n’a pas un
seuil nul. En effet, on peut distinguer deux régimes différents suivant le nombre moyen de photons
dans le mode : si ce nombre est inférieur & 1, les photons sont émis par émission spontanée, si ce
nombre est supérieur, I’émission stimulée domine et le seuil peut alors étre défini pour ng=1.

Nombre de photons dans le mode

10-3 " M S R | " M R | " M A |
10 10" 10° 10’

Puissance de pompage

FIGURE 4.23 — Evolution du nombre de photons dans le mode pour plusieures valeurs de 3 en fonction de Pjj,.

Largeurs de raies

Pour déterminer I’évolution de la largeur de raie AFE avec le taux de pompage, nous utilisons
le résultat de Bjork et al [18] :

AE = k[T — B0(N; — No)] . (4.11)

Notons tout de méme que les auteurs emploient un modeéle 1légérement différent du notre,
avec en particulier un niveau d’absorption constant. Dans notre cas, nous utilisons la méme
expression, avec Ny et Ny qui dépendent tous les deux du taux de pompage. En utilisant les
relations 4.6 et 4.11, nous trouvons alors :

1+2
AB = hr, 22 (4.12)
1 + 2n¢,
A la transparence du milieu (Ng = Ny), on a ng = £ et la largeur de raie est celle associée a la
cavité vide : absorption et émission stimulée se compensent exactement. Comme précédemment,
il est également intéressant de considérer les deux cas limites, en dessous et au dessus du seuil
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laser. Quand ng < 1, les boites sont toutes dans leur état fondamental et 1’émission stimulée est
négligable. AFE est alors donnée par :

AE = hT4(1 + 2€) = h[Ty + BTN, (4.13)

A contrario, quand ng > 1, I’émission stimulée domine et AE décroit de maniére inversement
proportionnelle & ng, conformément a la prédiction de Schalow-Townes [139] :

1+2¢
2n¢, '

AE =l (4.14)

Ajustements aux données expérimentales

La figure 4.24 montre I’ajustement avec le modéle & deux niveaux de la caractéristique P;, —
P+ d’'un mode étudié précédemment. On extrait 5=0.075 et £=0.52 de cet ajustement.

En particulier, la valeur de 8 peut paraitre faible en regard du facteur de Purcell Fp = 21
associé au mode (pour ce mode de galerie stationnaire, on a Verr = 18(A\/n)® et @ = 5000).
Rappellons que cette valeur correspond & un émetteur monochromatique, polarisé linéairement
et aligné avec la polarisation du mode, en accord spectral et spatial avec ce dernier. La thése
de B. Gayral [52] détaille comment déterminer un facteur de Purcell effectif pour un ensemble
de boites (dipole dans le plan) distribué spatialement et spectralement. Dans le cas discuté ici,
le facteur de Purcell moyen Fp vaut 0.125 x Fp ~ 2.6 (0.5 dipole de la boite quantique, 0.5
moyennage spatial, 0.5 moyennage spectral). Méme en prenant en compte toutes ces corrections,
ceci conduit & une estimation de 8 encore trop élevée.

En fait, les boites quantiques InAs pompées de maniére non-résonante ne sont monochroma-
tiques que sous faible taux de pompage. Pour les taux de pompage couramment atteints dans les
microlasers, Borri et al ont montré que des élargissements homogénes de 10 meV étaient atteints
[22]. Sous un fort pompage non-résonant, les porteurs libres présents au voisinage des boites
induisent un potentiel électrostatique fluctuant, qui élargit en retour la transition de la boite.
Dans ce cas, I’émetteur devient beaucoup plus large spectralement que la cavité et le facteur
de qualité de I’émetteur doit étre utilisé dans 1’expresssion du facteur de Purcell. 3 = 0.075
correspond alors a [/p = 0.08, soit F, = 0.32 (pas de moyennage spectral dans ce cas). On en
déduit une largeur homogéne des émetteurs d’environ 3 meV, ordre de grandeur en accord avec
la littérature.

La figure 4.25 montre I'ajustement des largeurs expérimentales avec ’expression 4.12. Pour
P<P;, on observe un bon accord entre le modele et les valeurs expérimentales pour hl'y =
260 peV. Pour une forte puissance de pompage, les valeurs expérimentales montrent une satura-
tion et dévient de la loi de Schalow-Townes (AE o 1/ng4) [139].

La compréhension de ce phénoméne de saturation nécessite une description plus fine du
systéme. Nous nous bornons ici & donner quelques pistes. Le modeéle de Henry et al [70] et étendu
aux cas des microlaser par Bjork et al [17] prédit que les fluctuations de 'indice de réfraction
associées aux fluctuations de porteurs du gain moyen ajoutent un facteur (14 a?)/2 a la largeur
de raie aprés le seuil laser. Avec o = An”/An’ ou An” et An’ correspondent respectivement a
la variation de la partie imaginaire et réelle de l'indice de réfraction & cause du changement de
la densité de porteurs. Cet effet élargit la raie laser mais ne rend pas compte de la saturation.
Dans un travail sur des microlasers a puits quantiques, la présence de ce plateau a été expliquée
par une description microscopique compléte de la dynamique des porteurs [109].
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FIGURE 4.24 — Caractéristique Pin-Pout du mode TEM 1 33 & 5K. L’intensité intégrée expérimentale (points)
est ajustée avec le modéle & deux niveaux (rouge).
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FIGURE 4.25 — Largeurs de raie (points) en fonction de la puissance de pompe. La courbe correspond & la
prédiction de notre modéle (équation 4.12).
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4.4. Modéle théorique

4.4.2 Extension du modéle a 4 niveaux

Le modeéle a deux niveaux détaillé dans la section précédente reproduit bien les données
expérimentales. On peut toutefois s’étonner qu’une description aussi simple des boites suffise
a reproduire la réalité expérimentale. En effet, nous venons de voir que sous fort pompage,
I’élargissement homogene des boites excéde la séparation XX-X (typiquement 1 & 3 meV). Dés
lors, la transition bi-excitonique contribue aussi a la lumiére émise dans le mode de cavité. Nous
proposons donc dans cette partie un modéle étendu ou les 4 premiers niveaux de la boite sont
considérés (vide, 1, 2 et 3 paires e-h piégées). Les résultats de ce modeéle sont ensuite comparés
au modéle & 2 niveaux.

Nous examinons maintenant ’apport de chaque transition en terme d’émission spontanée,
d’émission stimulée et d’absorption.

@ 1 e .

— N\ 45

— NN\ ¢ —

I S =

relaxation ou
© —] — — — spin-flip puis relaxation

— AN\ s

= B

— N> 8

FIGURE 4.26 — Schéma des différentes sources de photons issus de I’émission spontanée (¢% corresponds a i
nombre d’états occupés avant ’émission et = I’état qui se désexcite) avec (a) et (b) recombinaisons des états P,
(c) des états (2S) et (d) de Détat (1S).

Emission spontanée Le schéma 4.26 récapitule les différents canaux d’émission spontanée
dans un systéme a quatre niveaux.

Supposons la boite dans ’état (2S)(1P) (3 paires e-h piégées dans la boite). Deux recombi-
naisons sont possibles :
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(a) (2S)(1P) — (2S) avec émission d’un photon ¢? (notation : recombinaison d'une paire e-h
de la couche P, 3 paires e-h initialement présentes dans la boite). Un taux I' est associé a
cette recombinaison.

(b) (2S)(1P) — (1S)(1P) avec émission d'un photon ¢3. L’état électronique de la boite
relaxe ensuite de maniére non-radiative vers (2S) (aprés un spin-flip si nécessaire). Il y a 2
recombinaisons possibles pour les paires e-h de la couche S, d’ott un taux global 2I" pour
cette transition.

Si on considére maintenant les autres états initiaux possibles de la boite, soit (2S) et (1S),
on a les recombinaisons suivantes :

(c) Sila boite est initialement dans I’état (2S), on a la transition (2S) — (1S) avec émission
d’un photon q%. Comme précédemment, un taux global 2I" est associé & ce processus.

(d) Enfin, le dernier état (1S) présente une seule recombinaison vers I’état vide (1S) — (vide)
avec émission d’un photon gb}g et un taux associé I'.

Emission stimulée et absorption

Nous décrivons maintenant plus rapidement les transitions fournissant du gain par émission
stimulée. Trois transitions sont possibles :

— (2S)(1P) + ¢s5 — (2S) + 2¢g (taux 26I'ng).

— (2S) + ¢s — (1S) + 2¢g (taux 25T'ngy).

— (1S) + @5 — (vide) + 2¢g (taux fT'ng).

[’état (2S)(1P) ne contribue pas a 1’absorption des photons du mode de cavité. Il reste alors
les processus suivant :

- (1S) + ¢s — (2S) (taux 2T).

— (vide) + ¢g — (1S) (taux I).

Pompage des boites

Dans la suite, les états de la boite (2S)(1P), (2S), (1S) et (vide) sont respectivement notés 3,
2, 1 et 0. On note NNV; le nombre de boites dans I’état i. Nous supposons que le taux de capture
I'. d’une paire électron-trou par une boite est indépendant de 1’état de celle-ci. Cette hypotheése
est valable tant que la boite n’est pas complétement saturée en porteurs. La puissance injectée
dans le milieu a gain vaut alors P;,, = I'.[IVNg + N1 + Na]. Nous supposons également que Py, est
proportionnelle a la puissance de pompage externe.

Equations bilan

Les équations de taux associées aux populations électroniques s’écrivent :

130



4.4. Modéle théorique

dN3
—= = TN
dt ciV2
—3FN3 - 2BFN3TL¢
dN-
d—t? = T.(Ny — No)
+3FN3 + 25FN37”L¢ + 2,3FN17”L¢
—2FN2 — 2BFN2TL¢
4.15)
AN (
d—tl = T.(No—Np)
+2I'Ny + 25FN27”L¢ + BFN0n¢
—FNl — ,BFN17’L¢ — 2BFN1TL¢
dNy
— = —T.N
dt ciV0
+I'Ny + ST Ning
—IBFNQH¢
La population de photons dans le mode de cavité évolue selon :
dn¢
i BT (2N3 + 2Nz + Ny)
+,8F (2N3 +2N2 +N1)’I’L¢ (4.16)
—IBF (2N1 + No) g
—Long

Ce systéme d’équations couplées est résolu numériquement en utilisant la méthode de Newton.

Comparaison avec le modéle & 2 niveaux

Dans un premier temps, nous comparons les résultats du modeéle & 4 et 2 niveaux pour un
jeu de paramétres identiques (N; = 7000, T=1 = 1079 s, r;l =292 10712, 3 = 0.05,0.1,0.5).
Les caractéristiques P;, — P,y correspondantes sont tracées sur la figure 4.27. Au dessus et au
dessous du seuil, on observe le méme comportement quelque soit le modéle utilisé. Par contre,
on observe un décalage systématique du seuil laser entre les deux modéles. Le modéle & quatre
niveaux montre un seuil plus élevé, ce qui semble naturel car la transparence du milieu a 4 états
est atteinte pour des puissances de pompe plus élevées que celle du modéle a 2 états.

Trés schématiquement, on peut considérer que le changement principal introduit par le mo-
déle a 4 niveaux est de fournir une transition supplémentaire couplée au mode par boite quantique
(la transition bi-excitonique). C’est pourquoi nous réalisons pour finir une comparaison des deux
modeles en divisant systématiqement Ny par 2 pour le modéle & 4 niveaux (les autres paramétres
sont identiques). La comparaison est réalisée pour les parameétres reproduisant les données ex-
périmentales et sont présentées sur la figure 4.28. Le facteur multiplicatif entre la puissance de
pompe externe et Py, est un paramétre de I'ajustement, différent pour les 2 modéles. Cette
figure montre que la différence entre les deux modéles est négligeable devant les incertitudes
expérimentales.

En résumé, le modéle & 4 niveaux, bien que plus correct physiquement, n’apporte pas de
changement radicaux par rapport au modéle & 2 niveaux. Notons toutefois que 1’estimation,
donnée par le modeéle & 2 niveaux, du nombre de boites couplées au mode est systématiquement
sur-évaluée d’un facteur 2.
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FIGURE 4.27 — Evolution du nombre de photons dans le mode pour plusieures valeurs de 3 en fonction de Pin,
les traits pleins et pointillés sont calculés respectivement avec le modéle a deux et quatre niveaux avec les mémes
parameétres d’entrée.

4.5 Conclusion et Perspectives

L’amélioration de la collection et de I'excitation via l'utilisation d’un porte-échantillon in-
cliné a permis d’obtenir des données bien au deld du seuil laser. Nos études des modes de galerie
confirment la meilleure stabilité thermique des micropiliers par rapport aux microdisques suspen-
dus. De plus, les lasers a micropiliers démontrent un affinement spectral se maintenant jusqu’a
sept fois le seuil laser.

De plus, la géométrie micropilier facilite les opérations de prise de contacts pour le pompage
électrique, au prix d’une légére augmentation du volume modal. L’optimisation de la géométrie
comme sur la figure 4.29(a) permettrait d’améliorer I'injection du courant. On s’attend a une
ameélioration notable par rapport aux résultats de Fujita et al [50] : une diminution du courant
de seuil, un fonctionnement & “haute” puissance, c’est & dire largement au dessus du seuil sans
échauffement et élargissement spectral. Pour faciliter I'injection des porteurs dans le volume des
modes de galerie, on peut penser réaliser un trou dans la partie supérieure du pilier comme le
montre la figure 4.29(b).

Ces micro-sources originales offrent en particulier des perspectives d’application intéressante
dans le domaine de la génération d’ondes térahertz. Dumeige et al [38], [39], ainsi que Andronico
et al [3] ont montré qu’il est possible de générer une onde térahertz par différence de fréquences
entre deux modes de galerie dans un microdisque ou dans un micropilier de GaAs.

On peut aussi noter que l'utilisation de miroirs de Bragg garde quand méme un certain intérét
pour le controle de I’émission spontanée. En effet, si on place notre mode de galerie du c6té haute
énergie de notre stop-band en incidence normale, on peut inhiber ’émission des boites dans la
stop-band sur une plage de 0 & 23°(figure 4.30). Ainsi, I'’émission dans les modes de fuites pourrait
étre réduite d’environ 20% et on améliorerait le couplage aux modes de galerie.

Enfin, pour appronfondir notre étude, il sera sans doute nécessaire d’améliorer encore le
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FIGURE 4.28 — Caractéristique Pip-Pous du mode TEM; 1,38 & 5K et évolution de sa largeur de raie (points)
en fonction de la puissance de pompe. Les courbes correspondent aux modéles a deux niveaux (rouge) et quatre

niveaux (bleu).
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FIGURE 4.29 — Quelques géométries possibles : (a) piliers sans miroirs de Bragg (b) couronne.

reflectivity

r 3

A "WGM 8

FIGURE 4.30 — Utilisation de miroirs pour contrdler 'angle d’incidence d’une partie des photons émis dans les
modes de fuites.

dispositif expérimental. Les facteurs de qualité mesurés approchent de prés la limite de résolution
de notre réseau, il est souhaitable de mettre en place un réseau plus résolvant a l'avenir. Une
géométrie “excitation par le haut” et “collection par la tranche”, présentée sur la figure 4.31 serait
également intéressante. Elle permettrait d’obtenir une excitation uniforme des boites tout en
optimisant la collection des modes de galerie.
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FIGURE 4.31 — Position d’excitation de I’échantillon & P’avenir.
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Conclusion

Pour les besoins de ce travail de thése, notre étude sur le controle de ’émission spontanée de
boite quantique s’est portée sur deux types de microstructures semiconductrices originales : les
fils photoniques dans le but de réaliser une source de photons uniques de trés haute efficacité et
les micropiliers & modes de galerie afin d’y étudier I’effet laser.

En comparant & d’autres types de cavité a confinement 0D ou 2D, nous avons pu mettre en
lumiére le potentiel des fils photoniques pour contréler 1’émission spontanée. Nous avons montré
que le degré d’inhibition est nettement plus fort que dans les piliers métallisés et de méme
amplitude que les effets d’inhibition les plus marqués observés dans les cristaux photoniques.
Cet effet offre une nouvelle stratégie pour observer un couplage presque monomode de I’émission
spontanée.

Dans un premier temps nous avons mis en évidence la génération trés propre de photons
uniques dans des nanofils avec une probabilité remarquablement plus faible d’émettre deux pho-
tons simultanément, g? ~8.103, que dans les approches en cavité, g2 ~0.19. Ce sont les travaux
d’optimisation de la géométrie fils photoniques, I'intégration d’un miroir original au pied du fil et
la présence d’une pointe de forme conique pour assurer une adaptation modale, qui ont permis
de mesurer une efficacité record de 70%. Cette valeur, a contrario de I'approche boite unique
en cavité, a pu étre obtenue par la combinaison d’un fort couplage au mode guidé et une forte
inhibition des modes non guidés. De plus, cette forte inhibition a été ’objet d’une étude sys-
tématique permettant de mettre en évidence "importance de la position de la boite quantique
dans le guide. La possibilité de structurer le fil directement autour d’une boite préalablement
caractérisée peut donc sembler trés attractive.

La géométrie fil photonique présente des intéréts certains en vue d’applications potentielles.
Le fait de s’affranchir des effets résonants et donc d’avoir une source large-bande permet de
penser & une source de photons uniques efficace, accordable en longueurs d’ondes en exploitant
des émetteurs monochromatiques mais aussi la possibilité de collecter efficacement des paires de
photons issues de I’émission de ’exciton et du biexciton d’une boite quantique.

De plus, pour une utilisation potentielle en cryptographie quantique, la génération de photons
indiscernables est nécessaire, c’est pourquoi a ’avenir on peut penser & utiliser des émetteurs
a trés faible temps de vie radiatif comme des boites quantiques & forces d’oscillateurs géantes.
Toujours dans le cadre d’applications possibles, il est naturel de s’intéresser a l'utilisation de
fils photoniques pompés électriquement. Pour cela, une nouvelle génération de fils photoniques
contactés est en cours de réalisation au sein du laboratoire.

La seconde partie de ce travail de these a porté sur I’étude de I'effet laser dans des micropiliers
a modes de galerie. L’optimisation du dispositif expérimental a permis de mesurer un seuil laser
faible, nous avons ainsi pu réaliser une étude en puissance a plus de vingt fois le seuil laser.
Celle-ci montre une stabilité en longueur d’onde mais aussi un affinement spectral au dessus
du seuil. Ce résultat est peu observé dans les géométries “standards” & modes de galerie : les
microdisques, il résulte de la réduction de I’échauffement dans les micropiliers.
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Conclusion

La facilité de pomper électriquement un micropilier associée & ce résultat semble attrayant

pour la réalisation de microlasers & bas seuil.

De plus, l'effet laser a pu étre observé sur plusieurs modes simultanément. Ce résultat par-
ticuliérement pertinent permet d’imaginer facilement les micropiliers & modes de galerie dans
le cadre des récentes propositions de sources térahertz. Une onde térahertz serait générée par

différence de fréquences entre deux modes de galerie.
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Annexe A

Inhibition dans les micropiliers
métallisés
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A.1 Controéle de I’émission spontanée dans un guide métallisé

x ¢ AN

FIGURE A.1 — Guide d’ondes cylindrique de section rectangulaire & flancs métallisés.

Considérons un guide d’ondes de section carrée recouvert sur les flancs par un métal parfait,
illustré par le schéma A.1.

La forme générale du champ électrique s’écrit :
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ak, cos k,x sin k:yyeikzz

E= betak, sin k,x cos kyyetk=* (A1)
—i (aky + Bky) sin kyx sin kyyett=*
On a ici deux familles de modes :
— Modes polarisés suivant y :
0
Eyn, = k. sin k. cos kyyetk=* (A.2)
—iky sin k2 sin k:yyeikzz
— Modes polarisés suivant x :
k. cos k,x sin k:yyeikzz
En, = 0 (A.3)

B . . Zk z
—iky sin kyx sin kyye'’

Avec les conditions aux limites telles que : k ,, = ng y7/Ly,, pour ng, € N et pour les modes
IL;, ny # 0 et 11, ny # 0.

La relation de dispersion s’écrit alors :

C C =~
wnx,ny = E’k‘ = E” k%y + kg (A4)

2
Avec k2, = ng + My ) 2 (A.5)
weo\L2 o L2 '

Cette relation est représentée sur la figure A.2.

FIGURE A.2 — Représentation de la relation de dispersion c’est a dire w fonction de k..
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A.2. Miroir de Bragg métallisé

On définit I'indice effectif du mode par :

c nk,
Neff = ;kz = (A.6)
k2, + k2

La condition de “cut-off” pour une fréquence w donnée, s’écrit pour k, =0 :

C ~
T A.
w =l (A7)

On peut maintenant définir le nombre de modes II, (ou II,) pour un guide large (> \/2).
La zone accessible pour les modes est représentée par la figure A.3.
‘ 7 /4| k|2 S nfw?

Soit : T Lal, dn @ (A.8)

Zone
interdite

nw/c

rt/Lv

n/L, "
FIGURE A.3 — Schéma de la zone accessible aux modes dans Pespace réciproque.

A.2 Miroir de Bragg métallisé

On considére maintenant, non plus un guide d’ondes, mais un miroir de Bragg de période p
recouvert sur les flancs d’un métal parfait, celui-ci est représenté sur le schéma, A.4.

De par la présence du miroir de Bragg, on observe une coupure de la courbe de dispersion a
la valeur de la fréquence de centrage de la stop-band. La courbe se sépare avec un espacement de
2A en ordonnée. Pour un miroir de Bragg, on sait que A ne dépend que du contraste d’indices
entre matériaux constitutifs. Ici, on supposera dans la suite que A est indépendant du mode
guidé considéré. Pour un mode n,, n, la fréquence centrale de la stop-band est donnée par :

c c T
= — A9
wnz My neff P ( )

Les modes controlés par le Bragg a la fréquence w sont définis par :

w—wz | <A (A.10)
On trouve alors :
w-—A<w;, <w+A (A.11)
n? . n? 2
Et:g(w—A)Q—p—2<k§7y<C—2(w+A)2—p—2 (A.12)
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FIGURE A.4 — Miroir de Bragg & flancs métallisés de période p et ’évolution de w en fonction de k. pour un
mode guidé.

On peut maintenant estimer I'inhibition pour un guide large par comptage de modes. Pour
cela on va différencier deux cas.

A.2.1 Premier cas

Considérons que seul, le mode fondamental est controlé par le miroir de Bragg, alors k;y ~ 0.

T A<w<ST4n (A.13)
np np

Dans ce cas il reste une seule inégalité A.12 :

-, n2 ,
kz, < ) (w+A)” — 7 (A.14)
On peut ainsi obtenir la proportion de modes controlés par le miroir.
Soit :
2 2
n 2 s
— (w+ A — 2
p'hzc( ) PP w+a)? wp (A15)
" n2w? w? w? '

Ot wp est la fréquence de centrage du Bragg.

La figure A.5 illustre la proportion de modes contrdlés par le miroir. On peut voir que 1’on
aura une inhibition totale pour w + A > wpg.

Tandis que pour w < wp — A, soit w + A < wp, on n’observe pas d’inhibition.

Ainsi pour w — A < wp < wp + A et en supposant que A < wp et w ~ wp alors en premiére
approximation on peut écrire :

2w+ A —w
Pinh = ( W B) (A16)

Si on prend wg = w — A, on a alors :
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A.3. Application a Uexpérience de Bayer et al [13]

Zone
interdite

inhibition

FIGURE A.5 — Proportion des modes controlés par le miroir de Bragg a flancs métallisés et évolution du taux
d’émission spontanée en fonction de la pulsation.

P AT
Pink = — (A.17)

A.2.2 Second cas

Considérons maintenant que les modes supérieurs sont contrélés par le Bragg mais pas le
mode fondamental. Soit w < wp — A, on trouve alors :

n2 n2
S WA~ (w=-8)" YA

S c _18 A8
Pinh ngwg w ( )

C2
A.3 Application a ’expérience de Bayer et al [13]

Dans son expérience Bayer mesure un taux d’inhibition de 10 dans des micropiliers & flancs
meétallisés (section 1.4.2). Il est intéressant d’utiliser notre approche afin de calculer la valeur
théorique d’inhibition estimée a I’aide de notre modeéle : A ~50 meV pour un miroir GaAs/AlAs
pour une énergie iw =1 eV. D’ou :

4A

L’utilisation de micropiliers & flancs métallisés ne permet pas d’espérer une inhibition de plus
de 20%. Bien que nous ayons fait quelques approximations dans notre modele, on voit qu’il est
peu plausible qu’on puisse réellement obtenir une inhibition de 90% de ’émission spontanée dans
ces structures. Un calcul numérique exact du facteur d’inhibition est en cours dans notre équipe.
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(Glossaire

c : Célérité

E Champ électrique

k : Constante de Boltzmann
h : Constante de Planck

p (w) : Densité de modes

d: Dipole

€ : Efficacité de la source

Fp : Facteur de Purcell

Q : Facteur de qualité

g? : Fonction de corrélation

B : Fraction d’ émission spontanée émis dans le mode fondamental
¢ : Flux de photons

neg : Indice effectif

A : Longueur d’onde

ag : Parameétre de maille

€o : Permitivitté du vide

P : Polarisation de I’émission spontanée
w : Pulsation

rm : Réflexion modale

Seft : Surface effectif

I' : Taux d’émission spontanée
T4 : Température d’activation
7 : Temps de vie

T, : Transmission du taper

k : Vecteur d’ondes

Ve : Volume effectif
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Résumé

Ce travail de thése aborde le controle de 1’émission spontanée d’émetteurs, ici des boites
quantiques d’InAs, confinées via des microstructures originales : des fils photoniques GaAs et des
micropiliers & miroirs de Bragg GaAs/AlAs.

Ainsi, nous présentons une source de photons uniques de trés haute efficacité a fil photonique.
Les mesures de corrélation réalisées sur une boite quantique unique insérée dans un fil photo-
nique a permis de montrer la génération trés propre et large bande de photons uniques. C’est
I'optimisation de cette géométrie incluant un miroir original au pied du fil et la présence d’une
pointe de forme conique & son extrémité, qui a permis d’obtenir une efficacité record de 70%.
De plus, I’étude systématique de temps de vie de boites quantiques uniques montre la possibilité
d’observer avec cette géométrie une forte inhibition de I’émission dans les modes non-guidés.

La derniére partie de ce manuscrit met en évidence l'effet laser dans des micropiliers & modes
de galerie. Ces modes de galerie présentent un comportement relativement stable en longueurs
d’ondes ainsi qu’un affinement spectral se maintenant jusqu’a sept fois le seuil laser. Ce résultat
confirme une meilleure stabilité thermique des micropiliers par rapport a la géométrie habituel-
lement utilisée pour observer les modes de galerie : les microdisques.

Mots-clés: controle de I’émission spontanée, épitaxie par jets moléculaires ITII-As, boites quan-
tiques, fils photoniques, micropiliers, sources de photons uniques, modes de galerie, effet laser.

Abstract

This study deals with the control of spontaneous emission, InAs quantum dot emitters,
confined via original microstructures : GaAs photonic wires and micropillars with GaAs/AlAs
Bragg mirrors.

We present a higly efficient single-photon source based on a photonic wire. Correlation mesure-
ments performed on a single quantum dot inserted in a photonic wire led to a pure and high
broadband single-photon generation. The optimization of this geometry including an original
mirror at the wire bottom and a taper at its top demonstrated a record efficiency of 70%. In
addition, the systematic lifetime study of single quantum dots underlined the ability to observe
a high inhibition of spontaneous emission in the leaky modes with this geometry.

In the last part of this PhD Thesis, we show the laser effect in whispering gallery mode
micropillars. Those modes have an almost stable behaviour in terms of wavelengh and a spectral
narrowing maintained up to power corresponding to 7 times the laser threshold. This result
confirms a better thermal stability of micropillars compared to microdisks, a geometry usually
used to observe the whispering gallery modes.

Keywords: control of spontaneous emission, molecular beam epitaxy III-As, quantum dots,
photonics wires, micropillars, single photons sources, whispering galery modes, laser effect.






