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Résumé

Spectroscopie optique nonlinéaire a 1,55 ym de boites quantiques
GaN/AIN et de nanotubes de carbone

La technique originale de spectroscopie par saturation d’absorption, dite hole-
burning spectral, est mise en ceuvre pour étudier I’élargissement homogeéne de tran-
sitions optiques a 1,55 pm dans deux types de nanostructures.

Pour les boites quantiques GaN/AIN, notre expérience constitue la premiére me-
sure directe de la largeur homogene de la transition intrabande s — p.. Des études
en puissance démontrent le role prédominant des processus Auger dans la relaxa-
tion de population des niveaux. Le profil spectral d’absorption homogeéne s’avere
gaussien. La forte augmentation de la largeur homogene entre 5 K et 30 K suggére
des mécanismes de décohérence autres que le couplage aux phonons acoustiques,
comme la diffusion spectrale.

Dans le cas des nanotubes de carbone, notre dispositif expérimental permet
d’étudier finement ’évolution du spectre d’absorption homogene de la transition
électronique fondamentale sur une large gamme de puissance et pour des tem-
pératures allant de 5K a 300K. Les études en puissance mettent en évidence
quantitativement la contribution prédominante de 1’élargissement collisionnel et
la contribution marginale de la réduction de force d’oscillateur au signal nonli-
néaire. Deux processus d’interaction & deux excitons sont analysés : 'annihilation
exciton-exciton (EEA) et la diffusion exciton-exciton (EES), et nous révélons la
nature hybride Wannier—Frenkel particuliere des excitons dans les nanotubes de
carbone. Finalement, nous étudions le déphasage assisté par phonons et nous met-
tons en évidence les caractéristiques du couplage exciton-phonon, liées au caracteére
unidimensionnel.

Mots clés :  Saturation d’absorption, spectroscopie nonlinéaire, élargissement ho-
mogéne, transition intrabande, boite quantique GaN/AIN, processus Auger, na-
notube de carbone, transition excitonique fondamentale Si1, décohérence assis-
tée par phonons, nonlinéarités excitoniques, annihilation exciton-exciton, diffusion
exciton-exciton.



Nonlinear optical spectroscopy at 1.55 yum of GalN/AIN quantum dots
and carbon nanotubes

The original spectral hole-burning spectroscopy is implemented to study ho-
mogeneous broadening of optical transitions at 1.55 ym in two different kinds of
nanosystems.

For GaN/AIN quantum dots, our experiment makes up the first direct mea-
surement of the homogeneous linewidth of the s — p, intraband transition. The
square-root dependence of the differential transmission signal with the incident
pump power reveals the importance of Auger scattering in population relaxation
dynamics. The homogeneous spectral profile turns out to be gaussian. The strong
increase of homogeneous broadening between 5K and 30 K suggests different de-
phasing mechanisms other than phonon-coupling.

In the case of carbon nanotubes, our experimental setup allows us to study
thoroughly the change of absorption homogeneous spectra over a wide range of
pump power and for temperatures ranging from 5K to 300 K. The power depen-
dence of the signal shows quantitatively the prevailing contribution of collisional
broadening and the marginal contribution of oscillator strength reduction to the
optical nonlinear signal. We analyzed two types of exciton-exciton interaction :
Exciton-Exciton Annihilation (EEA) and Exciton-Exciton Scattering (EES) and
we reveal the special Wannier—Frenkel hybrid nature of excitons in carbon nano-
tubes. Finally, we study the phonon-assisted dephasing and we highlight original
features of the exciton-phonon coupling in unidimensional systems such as carbon
nanotubes.

Key words :  Absorption saturation, nonlinear optical spectroscopy, homogeneous
broadening, intraband transition, GaN/AIN quantum dot, Auger, carbon nanotube,
fundamental excitonic transition S11, phonon-assisted dephasing, excitonic nonli-
nearities, Fxciton-Fxciton Annihilation, Exciton-Ezciton Scattering.



Introduction

Avec l'expansion des télécommunications par fibre optique a des longueurs
d’onde A ~ 1,55 um (E = hc/A ~ 0,8 V), il y a la nécessité de développer
des dispositifs électro-optiques fonctionnant autour de cette longueur d’onde. A
cOté des matériaux tels que 'InGaAs et le Germanium qui sont actuellement utili-
sés dans les photo-détecteurs pour le proche infrarouge jusqu’a environ 1700 nm, les
nanostructures originales que sont les boites quantiques auto-organisées GaN/AIN
et les nanotubes de carbone se présentent comme tres prometteuses.

Les progres dans la maitrise des technologies de synthése de nanostructures ont
permis 1’élaboration des boites quantiques GaN/AIN [0.1, 0.2], et des nanotubes
de carbone [0.3] qui sont d’un point de vue fondamental, d’excellents exemples
de systemes de confinement quantique, et dont les perspectives d’application sont
nombreuses.

Les nitrures AIN, GaN et leurs alliages possédent des bandes interdites d’éner-
gies élevées qui se trouvent dans le domaine spectral du proche ultraviolet. Ils sont
couramment utilisés pour des applications photoniques de haute énergie, comme
des photo-détecteurs, des LEDs et des lasers bleus et ultraviolets [0.4, 0.5, 0.6, 0.7]
dont le fonctionnement repose sur la transition optique interbande au voisinage
du centre de zone. Depuis quelques années ces matériaux font également 1’objet
d’études de leurs transitions optiques intrabandes, dans le but de réaliser des dis-
positifs dans le proche infrarouge. En effet, dans le systeme GaN/AIN, la grande
discontinuité de bandes de conduction combinée au champ électrique interne géant
permettent d’obtenir des transitions intrabandes a des longueurs d’onde excep-
tionnellement courtes qui couvrent le domaine des télécommunications optiques
[0.8]. La maitrise des techniques de croissance a permis d’atteindre des couches
tres fines et ainsi les longueurs d’onde des télécommunications 1,3 — 1,55 um
et jusqu'a 1,08 pum (Kishino et al. [0.9], Monroy, Guillot et al. [0.10, 0.2]). Des
études d’absorption linéaire, de spectroscopie pompe-sonde ont mis en évidence
le r6le déterminant du champ électrique interne et d’estimer son intensité a ~ 10
MV /cm, ainsi que la discontinuité de potentiel de conduction a ~ 1,75 eV [0.8].
Ces études ont permis le développement de photodétecteurs [0.10, 0.11], de modu-
lateurs électro-optiques [0.12]. Par ailleurs, les nitrures peuvent étre utilisés comme
des absorbants saturables, ce qui pourrait donner naissance a des modulateurs tout-
optiques [0.13, 0.14, 0.15]. Des mesures d’intensité de saturation d’absorption par
Hamazaki et al. [0.16], complétées par des mesures pompe-sonde dans le domaine
temporel de Nevou et al. [0.17] ont montré le caractere ultrarapide des relaxations
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de population dans des puits et des boites quantiques a base de nitrures, a 'image
du temps de vie 17 ~ 160 fs pour la transition s — p, dans les boltes quantiques
GaN/AIN, ce qui laisse envisager des dispositifs & treés haute fréquence.

Ces travaux ont été réalisés sur des ensembles de boites, ce qui moyenne inévi-
tablement les grandeurs physiques mesurées. En effet, pendant la croissance par
épitaxie par jets moléculaires, les boites quantiques de semiconducteurs GaN/Al-
N se forment spontanément en ilots de dimensions différentes. Ainsi, le spectre
d’absorption de ces boites quantiques est un spectre inhomogene d’ensemble. L’ab-
sence de signal de photoluminescence empéche par ailleurs toute mesure de micro-
photoluminescence a 1’échelle de la boite unique. Ceci constitue un inconvénient
majeur pour I’étude des transitions intrabandes, dans la mesure ou cette technique
a permis des avancées importantes dans I’étude des transitions interbandes des
boites quantiques de semiconducteurs.

Quant aux nanotubes de carbone, depuis leur découverte en 1991 par lijima
[0.3], ils suscitent un grand intérét des chercheurs pour la vaste étendue de leurs
propriétés physiques qui touchent les domaines de la mécanique, du transport élec-
tronique et de l'optique. De par leur rapport longueur-sur-diametre qui est de
I'ordre de 10?2 — 103, les nanotubes constituent un excellent systéme quasi-unidi-
mensionnel naturel.

Les nanotubes de carbone ont des propriétés de transport électronique remar-
quables, fortement influencées par leur caractére 1D. Concernant d’éventuelles ap-
plications, on peut citer par exemple des transistors et des microcircuits a base de
nanotubes de carbone [0.18, 0.19] et plus récemment des piles aux nanotubes ther-
miquement activées [0.20]. Au stade industriel, les nanotubes sont utilisés comme
renfort des matériaux pour leurs propriétés mécaniques, liées au module d’Young
exceptionnellement élevé associé a une tres faible masse volumique [0.21]. On a éga-
lement proposé des proprotypes d’écran plat a base de nanotubes [0.22], une radio
fonctionnelle a base d’un nanotube unique [0.23, 0.24]. En biologie et en médecine,
ils peuvent étre utilisés comme agent de détection [0.25, 0.26]. Cependant les ap-
plications basées sur des propriétés opto-électroniques laissent encore a désirer. Ce
manquement serait expliqué par la difficulté d’obtenir un signal de luminescence :
il a fallu 10 ans depuis la découverte des nanotubes avant que la photolumines-
cence soit réalisée grace a 'isolement des nanotubes agrégés en fagots [0.27]. Par
ailleurs, I'intégration des nanotubes individuels dans des composants présente de
considérables difficultés technologiques.

A cause du caractére unidimensionnel des nanotubes, le mouvement des por-
teurs est confiné suivant la circonférence, libre suivant la longueur. Les propriétés
d’un nanotube de carbone, en 'occurrence son caractére métallique ou semicon-
ducteur, sont déterminées par sa géométrie.

La croissance auto-organisée des boites quantiques et la synthése des nanotubes
de carbone ne permettent pas de controler ces nanostructures en dimension et en
morphologie, parameétres qui déterminent 1’énergie d’émission ou d’absorption. Les
boites quantiques GaN/AIN dans un échantillon épitaxié sont de méme forme (co-
nique tronqué) mais d’une boite a l'autre leurs dimensions varient d’environ 10%
autour de la valeur moyenne. Ainsi, plusieurs classes de boites quantiques de tailles
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différentes participent a l'absorption s — p,. La méme problématique se présente
dans le cas des nanotubes de carbone : plusieurs classes de nanotubes de diffé-
rents diametres absorbent a la longueur d’onde d’excitation (1550 nm). C’est pour
cette raison que le spectre d’absorption d’un échantillon est un spectre d’ensemble,
spectre inhomogéne, dans lequel la réponse de la nanostructure individuelle est mas-
quée. Pourtant, la signature spectrale d’un objet individuel (spectre homogeéne) est
essentielle & la compréhension des propriétés intrinseques de ces systemes.

La spectroscopie par saturation d’absorption, dite “spectral hole-burning” ré-
pond a cette problématique. Elle permet de s’affranchir de l'effet d’ensemble et
accéder a la signature homogeéne de la structure individuelle. L’étude du profil
spectral et de la largeur homogene nous renseigne sur les mécanismes de relaxation
de population et de décohérence des excitations élémentaires que sont des électrons
pour la transition intrabande dans des boites quantiques, et des excitons pour la
transition interbande dans les nanotubes de carbone.

Dans cette perspective, ce travail de these présente une étude par spectroscopie
de hole-burning spectral, a la longueur d’onde 1,55 pym (dite longueur d’onde des
télécommunications), de ces matériaux originaux que sont les boites quantiques
GaN/AIN et les nanotubes de carbone.

Le premier chapitre de ce manuscrit sera consacré a la théorie et a la réalisation
du montage expérimental de spectroscopie par saturation d’absorption. Le chapitre
est divisé en deux parties. Dans la premiere, je détaillerai la problématique d’élar-
gissement inhomogene d’un ensemble, et j’expliquerai comment la spectroscopie
par saturation d’absorption nous permet de nous affranchir de cette inhomogé-
néité, puis les caractéristiques du spectre homogene obtenu par cette technique
dans le cas d’école d’un systéme a deux niveaux. Dans la deuxieme partie du cha-
pitre je présenterai le montage expérimental. En particulier, le choix des optiques
et des appareils opto-électroniques sera justifié et leurs caractéristiques étudiées.
Ce travail minutieux a permis la mise en ceuvre, a partir de zéro, du montage
complet et d’en assurer son bon fonctionnement.

Dans le deuxieme chapitre j’étudierai la relaxation de population et de co-
hérence de la transition électronique intrabande s — p, dans les boites quantiques
GaN/AIN. Je présenterai les propriétés générales des nitrures d’éléments I1I et leurs
particularités que sont la grande discontinuité de potentiel de la bande de conduc-
tion et le champ électrique interne géant, responsables de la transition intrabande
a des longueurs d’onde exceptionnellement courtes (1,55 pum). L’interprétation des
résultats expérimentaux permet de révéler les mécanismes qui gouvernent la relaxa-
tion de population et de cohérence dans les boites quantiques, tels que 'interac-
tion avec les phonons, I'interaction avec I'environnement électrostatique fluctuant
et surtout 'interaction électron—€électron de type Auger. Avec comme point de dé-
part le systéme a deux niveaux, notre interprétation est basée sur un modele de
relaxation de population qui tient compte d’autres niveaux électroniques présents
et des processus de type Auger.

Le troisieme et dernier chapitre est dédié a 1’étude des nanotubes de carbone,
qui sont physiquement bien différents des boites quantiques, puisque les excitations
élémentaires dans ces systemes unidimensionnels sont de nature excitonique tres
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marquée. Une conséquence fondamentale est que la nonlinéarité dans les nano-
tubes de carbone provient, non pas de la réduction de la différence de population
électronique comme dans le cas d’un systéme a deux niveaux, mais du remplissage
de I'espace des phases et des interaction exciton—exciton puisque I'exciton est un
boson composite, formé a partir d’'une paire électron—trou. Le modele théorique
que nous proposons, basé sur le travail fondateur de Schmitt-Rink, Chemla et Mil-
ler [0.28] sur les nonlinéarités excitoniques dans les puits quantiques (2D), permet
d’interpréter nos résultats de maniere satisfaisante et de discuter le rdle que jouent
les processus d’interaction exciton-exciton dans la relaxation de cohérence. Plus
généralement, nos résultats mettent en évidence les effets spécifiques au caractere
unidimensionnel des excitations des nanotubes de carbone.
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Chapitre 1

Spectroscopie de saturation

1.1 Principe de la spectroscopie par saturation d’ab-
sorption

1.1.1 Problématique

Ma these a pour objectif d’étudier les propriétés électroniques et optiques de
nanostructures semiconductrices dont 1’originalité est de présenter une absorption
aux longueurs d’onde des télécommunications par fibre optique a 1,55 pm. A cet
effet, j’ai développé un montage expérimental, entiérement nouveau au Laboratoire
Pierre Aigrain. Ce montage de spectroscopie optique nonlinéaire par creusement
de trou spectral (“spectral hole-burning”) a été mis en ceuvre afin d’étudier plus
particulierement les mécanismes responsables de la relaxation de population et
de cohérence dans des boites quantiques GaN/AIN et des nanotubes de carbone.
Cette technique repose sur des expériences de type pompe-sonde résolues spec-
tralement, réalisées sur des ensembles de nanostructures, et qui permettent de
s’affranchir de I’élargissement inhomogene di aux fluctuations de taille des boites
quantiques ou des nanotubes de carbone. De cette facon, il est possible de carac-
tériser I’élargissement homogene associé & une nanostructure individuelle. Dans le
cas des boites quantiques GaN/AIN qui font l'objet du chapitre 2, j’ai ainsi pu
réaliser les premiéres mesures directes de la largeur homogéne et identifier les prin-
cipaux mécanismes mis en jeu. Quant aux nanotubes de carbone pour lesquels la
littérature sur les propriétés optiques est beaucoup plus abondante [1.1-1.5], j’ai
pu analyser finement les processus de collision exciton-exciton dans le cas d’'un
systeme uni-dimensionnel et je décrirai ces études dans le chapitre 3.

En physique de la matiére condensée, I'élargissement inhomogene de 1’absorp-
tion d’'un ensemble de nanostructures est un probléme récurrent et 1’étude des
mécanismes d’élargissement homogene peut étre abordée expérimentalement de
différentes manieres. Dans les années 1970 - 1980, la fabrication des lasers ultra-
rapides a blocage de modes a permis le développement de techniques de spec-
troscopie résolue dans le temps, telles que le mélange & quatre ondes [1.6]. Cette
technique dite d’écho de photons est ’analogue optique des expériences de réso-
nance magnétique nucléaire [1.7]. Elle repose sur une séquence d’impulsions qui va
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Chapitre 1. Spectroscopie de saturation

permettre de s’affranchir de 1’élargissement inhomogene et d’étudier le déclin de
la polarisation, caractérisé par le temps de relaxation transverse T [1.8, 1.9]. La
premiere impulsion excite I’ensemble et aligne les pseudo-dipdles des systémes indi-
viduels, et crée ainsi une polarisation macroscopique. A cause de inhomogénéité,
les pseudo-dipoles précessent individuellement a des fréquences différentes; ainsi
I’alignement des pseudo-dipdles se perd en un temps trés court qui est l'inverse
de la largeur inhomogene. La deuxieme impulsion remet les dipdles en phase, in-
duisant la réapparition d’une polarisation macroscopique. Le signal correspondant
a cette polarisation décroit exponentiellement en fonction du retard entre la pre-
miere et la deuxieme impulsion, et le temps caractéristique de cette décroissance
est To/4. Cette technique a été appliquée a des matériaux massifs [1.10, 1.11],
des puits quantiques [1.12-1.16], des microcavités en couplage fort [1.17, 1.18], des
boites quantiques [1.19-1.24], des nanotubes de carbone [1.25, 1.26] ou encore a
des molécules dans une solution [1.27].

Les années 1990 ont été marquées par l’émergence de mesures optiques a
I’échelle d’une nanostructure individuelle grace au développement de détecteurs
bas-bruit. Dans ce cas, le diagnostic est basé sur ’enregistrement du spectre d’émis-
sion d’une nanostructure unique, isolée spatialement par des mesures en champ
proche [1.28] ou en champ lointain sur des échantillons de densité surfacique adap-
tée [1.29, 1.30], structurés en surface par des ouvertures sub-microniques [1.31]
ou des mésas [1.32]. Cette technique dite de micro-photoluminescence a été ap-
pliquée & des molécules [1.33], aux centres colorés du diamant [1.34], aux boites
quantiques de semiconducteurs [1.35], et aux nanotubes de carbone [1.1, 1.36]. Elle
fournit des informations qui s’avérent complémentaires de celles obtenues par mé-
lange a quatre ondes, par exemple. En effet, il est possible d’étudier statistiquement
les variations des propriétés optiques d’une nanostructure a une autre, et ainsi de
mettre en évidence une classe importante de phénomenes associés aux effets de ’en-
vironnement, tels le couplage aux phonons acoustiques [1.37, 1.38] et la diffusion
spectrale induite par la fluctuation de I'environnement électrostatique [1.39, 1.40]
dans les boites quantiques de semiconducteurs. Les conditions nécessaires a la mise
en place de ces études sont d’avoir d’une part des photo-détecteurs bas-bruit dans
la gamme spectrale correspondante, et d’autre part un rendement quantique suffi-
samment élevé pour détecter le signal de luminescence provenant d’un nano-objet
unique.

Ces conditions sont difficilement remplies a 1,55 um pour les nanotubes de
carbone et pas du tout pour les transitions intrabandes des boites quantiques
GaN/AIN dont le rendement quantique est trop faible. Les techniques optiques sur
objet unique étant inadéquates, nous avons mis en ceuvre des mesures d’ensemble,
qui ne sont pas réalisées dans le domaine temporel comme le mélange a quatre
ondes, mais dans le domaine spectral : c’est la spectroscopie dite de creusement
de trou spectral, relativement peu courante en spectroscopie optique de systemes
de matiere condensée. En revanche, cette technique est extrémement répandue en
physique atomique, ou elle a été développée pour s’affranchir de ’élargissement
inhomogene di a 'effet Doppler. Dans ce dernier cas les atomes sont en mouve-
ment thermique, et leurs longueurs d’onde d’absorption sont redistribuées suivant
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1.1. Principe de la spectroscopie par saturation d’absorption

la distribution de leurs vitesses. Le spectre d’absorption est donc une superpo-
sition inhomogene de spectres individuels. La largeur du spectre inhomogene est
typiquement 2 ordres de grandeur supérieure a celle du spectre homogene et n’est
pas caractéristique des transitions électroniques.

L’extraction de la largeur homogene se fait par spectroscopie de saturation. Un
premier laser, appelé laser de pompe, excite de fagon quasi-résonnante un sous-
ensemble trés réduit de systemes individuels dans ’ensemble élargi de facon inho-
mogene. Cette excitation sélective réduit la différence de population entre deux ni-
veaux électroniques de ces systemes et diminue ainsi ’absorption du sous-ensemble.
Cette modification d’absorption est détectée par un deuxiéme laser, appelé laser
de sonde, qui balaie le spectre d’absorption de ’ensemble. Ainsi on observe sur
le spectre d’absorption de la sonde, un trou d’absorption a 1’énergie de la pompe
(d’ou le nom “spectral hole-burning”) dont la largeur révele la largeur homogene
de la transition électronique. Ainsi, avec I'invention du laser en 1960, les limites
de résolution spectrale imposées par 'effet Doppler ont été dépassées. Grace a la
largeur spectrale étroite et a la puissance élevée des lasers, les structures fines et
hyperfines des transitions atomiques, ioniques et moléculaires, jusque-la masquées
par ’élargissement inhomogene, ont pu étre étudiées par spectroscopie de satura-
tion [1.41-1.45].

Cette technique a ensuite été appliquée aux ensembles de nanostructures, par
exemple des nanocristaux CdS;_,Se, [1.46], des nanocristaux CdSe/ZnS [1.47,
1.48] des puits quantiques GaN/AIN [1.49] et des boites quantiques InAs/GaAs
dans un guide d’onde [1.50]. Ces études ont mis en évidence les rdles importants
des phonons LO [1.46, 1.47] et de la diffusion spectrale [1.48] dans ’élargissement
homogene.

La saturation d’absorption nous fournit un outil spectroscopique adapté a
I’étude de nanostructures tres différentes telles que les boites quantiques GaN/AIN
et les nanotubes de carbone, et je vais consacrer cette premiere partie du chapitre
a en expliquer le principe. Je commencerai (section 1.1.2) par le cas de référence
de la saturation d’absorption d’un systéme a deux niveaux, puis la saturation d’un
ensemble, tel que décrit en physique atomique. Ensuite, le principe de la spectro-
scopie de saturation sera expliqué dans la section 1.1.3. A la fin de cette premiére
partie (section 1.1.4), je ferai le lien avec la physique des transitions intrabandes
dans des boites quantiques GaN/AIN et les transitions interbandes dans les nano-
tubes de carbone ou les propriétés électroniques ne peuvent plus étre assimilées a
celles de systémes a deux niveaux puisqu’elles sont de nature excitonique, ’exciton
étant, en premieére approximation, un état de paire électron-trou en interaction
coulombienne.

1.1.2 Saturation d’absorption

Le spectre d’absorption homogene est celui d’une structure élémentaire unique :
un atome, une molécule et dans notre cas, une boite quantique ou un nanotube
de carbone. Lorsque I’échantillon contient un grand nombre de systemes de méme
nature mais qui absorbent & des énergies différentes, le spectre d’absorption est la
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Chapitre 1. Spectroscopie de saturation

somme de tous les spectres homogenes de chaque particule, on parle alors de spectre
d’absorption inhomogene. Nous allons étudier dans cette section ’absorption de
systémes a deux niveaux, qui constituent notre systeme de référence.

Saturation de I’absorption pour un systéme a deux niveaux

No

PNy PNy RNy

Ny

FIGURE 1.1 — Evolution des populations d’un systéme d deux niveaux fermé. Ny et
Ny sont les populations des niveaux, P le taux de pompage et R le taux de relaxation
du niveau 2.

La figure 1.1 représente un systéme a deux niveaux, notés par 1 (fondamental)
et 2 (excité). Les populations respectives de ces niveaux sont notées Ny et Ny. Le
systéme est supposé fermé, la population totale est constante (N = N; + Ny = 1)
et le seul canal de relaxation possible est celui de 2 vers 1, avec un taux R. Le taux
de transition induite par ’onde électromagnétique est noté P.

La saturation d’absorption de ce systéme par une onde électromagnétique peut
étre présentée en termes simples par les équations d’évolution suivantes :

dN
Ef = —P(Ni— N2)+ RN, (1.1a)
dN.

ﬁf P(Ny — N3) — RN, (1.1b)

Les termes — P N7 et PNy correspondent respectivement a I’absorption et a I’émis-
sion stimulée, RN; représente la relaxation linéaire de population du niveau excité.
En régime stationnaire, dN;/dt = dN2/dt = 0 et nous trouvons :

P+ R

M= Shi R (1.22)
P

Ny = ——— 1.2

2 2P+ R (1.2b)

En absence d’excitation, le systéme se trouve au niveau 1 : V- 1(0) =1let NZ(O) =0.
La différence de population AN = N; — Ny vaut AN© = 1. En présence de
I’excitation, la différence de population est diminuée :

1 AN©)

AN = =
I+S 1+5

(1.3)
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1.1. Principe de la spectroscopie par saturation d’absorption

ou le paramétre de saturation est défini par :
S =2P/R (1.4)

Ainsi nous obtenons pour le coefficient d’absorption o = c AN :

a0
“T17s

(1.5)

ot a®) est absorption non-saturée et o la section efficace d’absorption [1.51].

Cette expression simple illustre la saturation d’un systéme & deux niveaux. A
faible saturation S = 2P/R < 1, la dynamique est dominée par la relaxation de
population du niveau excité. En revanche, pour de fortes intensités d’excitation,
2P > R, ce sont ’absorption et I’émission stimulée qui déterminent les popula-
tions électroniques. A mesure que l'intensité d’excitation augmente, o diminue —
I’excitation par une onde électromagnétique rend donc le systeme plus transparent.
Ce phénomene, appelé photo-blanchiment, est & la base de notre expérience. Le
parametre de saturation S représente le degré de saturation du systéme : quand
S = 1, labsorption est réduite de moitié. A trés haute intensité (S — oo), I’ab-
sorption tend vers 0. Ce modele simple permet d’introduire la notion de saturation
d’absorption, cependant un traitement plus rigoureux nécessite 1'utilisation de la
matrice densité.

Considérons un systéme a deux niveaux. Les niveaux fondamental |1) et excité
|2) sont d’énergie F et Es respectivement. L’énergie de transition sera donc fiwg =
FEs — E;. Introduisons 'opérateur densité :

p= prltr) (| = e (1.6)
"

P21 P22

La somme porte sur les états purs donnés par [1x) = ci|1) + c2|2). Cet opérateur
possede les propriétés suivantes :

e p;; = (i|p|i) (i=1 ou 2, & ne pas confondre avec I'indice k des états purs |x)),
appelée population, est la probabilité de trouver le systéme dans 1’état propre
|i). pii correspond & la population N; de la section précédente.

o p12 = (1]p|2), (p21 = piy) représente la cohérence du systéme car il contient
la phase relative de c¥ et c5.

e La valeur moyenne d’une grandeur physique qui correspond a un opérateur
A est déterminée par (A) = Tr(pA).
A partir de Péquation de Schrédinger, il est possible de déduire I’équation mai-
tresse, ’équation de Liouville, pour I’évolution temporelle de 'opérateur densité :
op

[ﬁﬁ]+§ (1.7)

d_ 1

dt ih

ott H est I'hamiltonien du systéme. Le dernier terme est introduit de maniere phé-
noménologique afin de tenir compte de la relaxation de population et de cohérence
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Chapitre 1. Spectroscopie de saturation

du systeme en interaction avec ’environnement. En présence d’une onde électro-
magnétique monochromatique plane = FEpcoswt et en utilisant I’hamiltonien
dipolaire électrique, on obtient :

A

H = Hy+ H; = hwl2)(2] — B.Eocoswt
Fiwo|2)(2| — D.E g coswt (1.8)

ol le niveau 1 est pris comme origine des énergies.
A partir de ’équation maitresse nous obtenons les équations de Bloch optiques,

en posant h{); = —<1|B.Eo>|2> :

d )

% = —ii(p21 — p12) coswt + Yap22 (1.9a)

dpa2 dp11

— = - 1.9b
dt dt ( )

d . .

% = dwppiz — i1 (p22 — p11) coswt — Ypp12 (1.9¢)

dp12 (d,021 > *

— = —_— 1.9d
dt dt ( )

Les taux de relaxation caractéristiques v, = 1/T1 et v, = 1/T% sont intro-
duits pour tenir compte des relaxations longitudinale (relaxation de population)
et transverse (relaxation de cohérence), respectivement.

Dans un cas purement radiatif ot I’émission spontanée est la seule cause de
relaxation, on montre [1.52] que vy, = 7a/2, et donc que Th = 277. Si on tient
compte des interactions avec le milieu, d’autres processus de déphasage entrent
en jeu, par exemple des collisions entre des particules ou des interactions avec
Penvironnement (phonons du réseau cristallin). Ces processus n’interviennent pas
sur les populations des états mais “brouillent” la phase des fonctions d’onde des
états et font perdre la cohérence. Nous pouvons en tenir compte en écrivant :

_

™= + b (1.10)
Ainsi :

1 1 1

— = — 4 — 1.11

TQ 2T1 + T2 ( )

ol A4y, = 1/7 est le taux de déphasage pur.

La résolution des équations de Bloch optiques dans l'approximation quasi-
résonnante et dans un régime stationnaire (voir par exemple les références [1.53,
1.54]) donne pour les éléments de la matrice densité :

Ve + (w — wo)?

Ap=pi1—pn = > (1.12)
Q
A )
Q i(w — .
ool = _171 e : 1(”2 o) e (1.13)
(w—wo)? +7 (1 + "/a’Yb)
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1.1. Principe de la spectroscopie par saturation d’absorption

En absence de 'onde excitatrice, le systeme se trouve dans ’état fondamental et
Ap®) =1,

Nous obtenons alors pour la valeur moyenne du dipdle :

(D) = (D) = L il —w) Ege ™t 4 c.c (1.14)

i
QQ
2h (w—wp)?+ ’y% (1 + %71])

La susceptibilité linéaire complexe xy = x’ + ix” est définie par I'intermédiaire
du vecteur polarisation P, le dipdle macroscopique par unité de volume (P =
N/V):
1 = .
= §€0XE0€_1M +c.c
Le coefficient d’absorption, «, est donné par a = (w/c)Imy. On s’intéresse donc
a la partie imaginaire de la susceptibilité linéaire :
"n__ N d? b

_ N ~
Vel w w0 9 (14 5

(1.15)

ou 7 = Blg = <1|B|2> Ainsi sur une plage spectrale réduite, o est une lorent-
zienne centrée en wy :

2
alw) = o b2 _E (1.16)
(w—wo)®+ (1 + 'yavl'b>
avec ag une constante. La largeur spectrale a mi-hauteur est donnée par :
QQ
s = 29py/14+ —= (1.17)
Ya Vb

Pour de faibles excitations (€1 < v47s), le spectre d’absorption homogeéne est une
lorentzienne de largeur & mi-hauteur Aw ~ 27,. Ainsi le temps de décohérence
proportionnel a la largeur & mi-hauteur du spectre d’absorption homogene :

2 2h

= Aw AR (1.18)

Ty=n;"

Le coefficient d’absorption du systéme, que nous appellerons désormais coeffi-

cient d’absorption homogene «(w), étant donné par ’équation 1.16, nous allons en

déduire les effets de saturation et d’élargissement par la puissance. Ce coefficient
peut étre réécrit sous la forme suivante :

s 1
= . 1.19
a(w) = ag w012 o 0 2 (1.19)

Y (W —wp)? + 17

ce qui est équivalent a :

1

a(w) = a9 (W) - 175w

(1.20)
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Chapitre 1. Spectroscopie de saturation

ol on a posé :

2
0 _ G 1.21
(6% = .
’ (w—wp)? +17 ( )
7
Sw)=8—-—"-—— 1.22
= S a7 2
Q2
avec § = —1 (1.23)
Yavb

En rappelant que S = 2P/R (Eq. 1.4), ot R = 7,, nous trouvons en prenant
w = wg dans ’équation 1.20 pour le taux de pompage :
Q2
p=_1 (1.24)
2%

Il est pratique de définir [’intensité de saturation Is qui correspond a une in-
tensité d’excitation telle que le parametre S vaille 1 :

S=1 (1.25)

oul = %nc&oEg est l'intensité d’excitation. En rappelant que Q7 = dFEy/h, nous
en déduisons :

neso®Ya
I, = ——0% Jalb 1.2
22 (1.262)
neeoh?
- 1.26b
22T, Ty (1.26b)

ou n est 'indice de réfraction, c la vitesse de la lumiere dans le vide, et g la permit-
tivité du vide. On remarque aussi que le terme de saturation dans I’équation 1.20
n’est autre que la différence de population, résultat similaire a celui déja obtenu
(Eq. 1.3) avec notre modele simple :

1
TS(@)) =Ap (1.27)

A faible intensité d’excitation, I'absorption est dite non-saturée et son spectre
a0 (w) est une lorentzienne de largeur v = 2+y,. A plus haute intensité, 'absorption
sature avec une diminution d’intensité et un élargissement spectral tel qu’il est
illustré sur la figure 1.2.

L’absorption est tout d’abord réduite d’un facteur 1 + S(w). La fonction spec-
trale de saturation S(w) est une lorentzienne de valeur maximum S. La saturation
est d’autant plus efficace que I'onde saturatrice est résonnante (w = wy). La largeur
du spectre d’absorption saturée est par ailleurs augmentée selon ’équation :

Vs =YV14+ S (1.28)

L’effet de saturation est le plus fort au centre du spectre d’absorption et par consé-
quent, quand le centre est déja “trés saturé”, les ailes ont encore de la marge, d’ou
I’élargissement.
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1.1. Principe de la spectroscopie par saturation d’absorption
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FIGURE 1.2 — Sous leffet de saturation, l’absorption homogéne est réduite d’un
facteur 1+ S(w) et son spectre est élargi d’un facteur vs/v = /1 + S. La courbe
du haut en bleu : absorption non-saturée o9 (w). La courbe du bas en rouge :
Uabsorption saturée a(w). Paramétre de saturation : S = 1.

Saturation d’absorption d’un ensemble inhomogéne composé de sys-
témes a deux niveaux

Considérons maintenant un ensemble inhomogene de systémes a deux niveaux
qui ont un méme profil spectral d’absorption homogene. Leur seule différence est
leur énergie de transition. Le spectre d’absorption de cet ensemble, spectre d’ab-
sorption inhomogene, est le produit de convolution du spectre d’absorption ho-
mogene «(w) et de la distribution n(wp) du nombre de systémes en fonction de
Iénergie de transition fiwg. L’expression de a(w) est donnée par I’équation 1.16. Si
on suppose une distribution gaussienne, centrée en wy et d’écart-type ¢, on aura :

(wo — Wg)2

n(wo) = npe 202 (1.29)

ou ng est une constante de normalisation. Nous obtenons finalement pour le coef-
ficient d’absorption :

(wo — Wg)2

~ _ oo 7[2) N 252
a(w) = ap npe dwy (1.30)

(( ) — 70) + fy I +
’ya’yb

Le profil de ce spectre est appelé “profil de Voigt”. Dans le cas ou la largeur
homogene est petite devant la largeur inhomogene, la largeur de &(w) est a peu
pres celle de la distribution inhomogene n(wy).

La figure 1.3 présente un exemple de spectres d’absorption inhomogene avec v =
10 meV et 6 = 200 meV, calculés pour différents parametres de saturation S. Entre
S = 0 (absorption non-saturée) et S = 2,5 (absorption tres fortement saturée)
I’absorption de ’ensemble diminue visiblement, mais la largeur inhomogéne est
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Chapitre 1. Spectroscopie de saturation

toujours a peu pres égale a celle de la distribution §. La largeur homogeéne est donc
inaccessible par des mesures d’absorption linéaire d’ensemble.

0.016

0.014
0.012 +
0.01 -
0.008
0.006 +
0.004
0.002

Coefficient d’absorption (u.a.)

O | | | | =
04 05 06 07 08 09 1 1.1 1.2

Energie (eV)

FIGURE 1.3 — Spectres d’absorption inhomogéne d’ensemble calculés pour différents
parametres de saturation S. Dans cette simulation, la largeur homogéne est v = 10
meV, la distribution inhomogene est une gaussienne de largeur § = 200 meV.

1.1.3 Spectroscopie de saturation

La largeur homogene peut étre révélée en utilisant deux lasers : le premier laser
(laser de pompe), de longueur d’onde fize et de forte intensité sature ’absorption
des systémes individuels dont 1’énergie de transition est voisine de 1’énergie de
pompe, ainsi creuse un trou sur le spectre d’absorption de I’ensemble. Ce trou est
détecté par le deuxieme laser (laser de sonde), accordable en longueur d’onde et
de faible intensité qui balaie le spectre d’absorption de I’ensemble.

Puisque l'intensité de la sonde est faible devant celle de la pompe, la saturation
est induite uniquement par la pompe. Ainsi d’apres ’équation 1.22 la fonction
spectrale de saturation est une lorentzienne centrée en wy, la pulsation de la pompe :

2
2
S(wy) =8 1.31
() (wp — wo)? + 7, (30

L’absorption homogene saturée par une pompe de pulsation w, est alors :

1
o 40
o(w) O S(wp)
2
b 1
N . 1.32
w72 o0 (52

1+8

(Wp - WO)Z + %2,

24



1.1. Principe de la spectroscopie par saturation d’absorption

ou w est la pulsation de la sonde. Par conséquent, d’apres 1’équation 1.30, nous
trouvons pour l'absorption inhomogene saturée :

/ oo (v/2)°

o w—w)2+ (7/2)2

wo — wg \
1 =5
GaE SRR
(wp —wo)? + (7/2)?

1+5

qui peut se réécrire

o) = [T )22
W = [ g e
Wy — We

2)2 I
'[1S<wp—$éi<%/2>2]"oe( ’ >d”° 139

La sommation s’effectue sur le produit de trois fonctions (de variable wp). La

premiere est une lorentzienne centrée en wg, qui correspond a l’absorption ho-
mogene non-saturée. La deuxieme est le terme de saturation qui est proche de 1
presque partout sauf autour de wy £ v,/2. La troisiéme est la distribution inho-
mogene qui est une gaussienne de largeur d généralement tres grande devant -+,
la distribution gaussienne est donc presque constante dans l'intervalle ou la lo-
rentzienne contribue a l'intégrale. En premiére approximation, nous pouvons donc
sortir la gaussienne de I'intégrale en prenant sa valeur en wy = w, ce qui donne :

W —w

0 = e 5D [T

2 2
: l1 S w(:)é j)L (%/2)21 duwo (1.34)

Cette intégrale se calcule analytiquement, et nous obtenons :

(W wg 2
alw) = aonge ( 0 > . %
1= S . (th/2)2 (135)
\/1+S(1+\/1+S> (W —wp)? + (T'nb/2)?
En posant :
NERLTAY
&9 (w) = agnge ( 0 ) i (1.36)

2

nous réécrivons :

oalw) = 07(0) w — S . (th/2)2
= )[1 VIFS (14 ViTs) <w—wp>2+<rhb/2>2] (37
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Chapitre 1. Spectroscopie de saturation

ou
th:7+’ys=7(1+\/1+s) (1.38)

est la largeur spectrale dite de hole-burning mesurée par le laser de sonde.
Dans la limite de faible saturation, S < 1, qui sera le cas que nous considérerons
dans tout ce mémoire, alors :

S I /2)2
d(w) = a0 (w) [1 -3 T w(p)gbj (>th / 2)2] (1.39)

On obtient alors 'expression de ’absorption différentielle, qui explique le prin-
cipe de la technique de hole-burning :

My o) 5 T/ (140

(w) = A0 ( (w— wp)? + (Thp/2)?

a a

w
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FIGURE 1.4 — En haut : saturation du spectre d’absorption inhomogéne (S =0,3).
La courbe en rouge est l’absorption saturée et celle en bleu est l’absorption non-
saturée. En bas : l'absorption différentielle Aa/a (courbe en continu en bleu) est
une lorentzienne de largeur a mi-hauteur Ty, = vs +v = y(1 + V1 +5), qui est
la somme de la largeur homogéne non-saturée (qui correspond da l’absorption de
la sonde faible) et la largeur homogéne saturée (le trou de saturation créé par la
pompe). L’absorption homogéne non-saturée est représentée en vert pointillé.

La figure 1.4 illustre ces résultats. La figure du haut représente I’absorption
inhomogene non-saturée &) (w) et 'absorption saturée é(w). L'effet de la pompe
est de créer un “trou spectral”, d’ou le nom “hole-burning”. La figure du bas est
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1.1. Principe de la spectroscopie par saturation d’absorption

le spectre d’absorption différentielle A@/é&. Le spectre de 'absorption différentielle
est une lorentzienne d’amplitude S/2 et de largeur & mi-hauteur 'y, = 75 + v =
(141 +S). A faible taux d’excitation on aura Ty, ~ 27, ce qui est une mesure
directe de la largeur homogene d’absorption faite sur un ensemble inhomogene.

1.1.4 Du systeme a deux niveaux a la boite quantique et au na-
notube de carbone

Boites quantiques GaN/AIN

Le caractere zérodimensionnel (0D) des boites quantiques fait qu’elles sont sou-
vent assimilées a des systéemes a deux niveaux. Le formalisme que nous venons de
développer semble donc bien adapté a I'interprétation des résultats des mesures de
saturation sur les boites quantiques GaN/AIN, qui seront présentés dans le cha-
pitre 2. Cependant, méme si on les considére souvent comme des atomes artificiels
en matiere condensée des différences notables existent. Une boite quantique n’est
jamais isolée et il faut tenir compte de l'interaction entre la boite et son environ-
nement. Ceci se traduit, entre autres, par un couplage original avec les phonons
du réseau cristallin, ou 'apparition d’'un phénomeéne comme la diffusion spectrale
dont nous avons déja parlé au début de ce chapitre. Les boites GaN/AIN sont
en premiere approximation des systémes a deux niveaux, il faut cependant tenir
compte de I'existence des niveaux intermédiaires [1.55], qui ouvrent des canaux de
relaxation supplémentaires. Enfin, des interactions électron-électron peuvent inter-
venir qui rajoutent des mécanismes de relaxation. Nous verrons dans le chapitre 2,
comment notre approche en termes de systéme a deux niveaux doit étre adaptée
pour tenir compte de ces phénomenes.

Nanotubes de carbone

Les nanotubes de carbone sont des systémes 1D. De ce fait, leur structure
énergétique est a priori une structure de bandes. Cependant, des études expéri-
mentales ont montré la nature excitonique des transitions dans les nanotubes de
carbone [1.56, 1.57]. A cause de leur nature 1D, les interactions coulombiennes
sont telles que I’énergie de liaison excitonique est de I'ordre de 30% de ’énergie de
bande interdite (comparée a quelques pourcents dans un matériau massif). C’est
cette structure excitonique qui va nous permettre d’utiliser le formalisme développé
dans ce chapitre. Dans le cas d’'un systeme & deux niveaux, 'effet de saturation
vient du fait que la population totale est constante pi; + poo = 1. Nous verrons
lors du chapitre 3 que pour les systémes excitoniques, méme si le nombre de paires
électron-trou que l'on peut créer serait a priori infini s’il s’agissait de vrais bosons,
la saturation de la transition optique associée, provient de phénomenes tels que le
remplissage de ’espace des phases ainsi que de 'interaction d’échange entre paires
électron-trou [1.58].
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Chapitre 1. Spectroscopie de saturation

1.2 Montage du dispositif expérimental

Cette thése a marqué le début d’un projet qui avait pour but d’étudier les
transitions optiques & 1,55 pm dans des boites quantiques GaN/AIN et des nano-
tubes de carbone. Pour ce faire, la problématique principale est de s’affranchir de
I’élargissement inhomogeéne et de mesurer la largeur d’absorption homogene — la
technique de spectroscopie de saturation est choisie pour cette étude. J’ai ainsi mis
au point I'ensemble d’un dispositif expérimental, entierement nouveau, dédié a la
spectroscopie de saturation sous conditions cryogéniques. Il a fallu tout construire,
chaque élément du montage a dii étre caractérisé, configuré et optimisé. Je pré-
senterai dans la suite de ce chapitre ce travail minutieux et tres enrichissant qui
m’a permis de mettre au point, ex nihilo, le dispositif expérimental qui a permis
d’obtenir les résultats qui seront décrits dans les chapitres suivants.

D’un point de vue opérationnel, le dispositif expérimental se compose de trois
parties principales :

e Sources lasers : un laser de pompe qui est un amplificateur optique alimenté
par un laser a réseau de Bragg (DFB), et un laser de sonde qui est un laser
a cavité externe (ECL).

e Acheminement des faisceaux pompe et sonde : des fibres et des com-
posantes optiques.

e Détection et analyse du signal : la technique de double-modulation, les
photodiodes, la détection synchrone.

Je vais donc détailler successivement la mise en ceuvre de ces composantes et les
techniques expérimentales de mesures. Dans la section 1.2.1 je décrirai les lasers
qui sont utilisés pour la saturation d’absorption et le sondage de cette saturation,
puis je montrerai comment acheminer les faisceaux lasers et les aligner sur 1’échan-
tillon qui se trouve dans un cryostat (section 1.2.2). Ensuite, je présenterai les
techniques qui permettent d’extraire et d’analyser le signal pompe-sonde d’absorp-
tion différentielle (section 1.2.3). Enfin, le pilotage informatique des composantes,
l'acquisition des données et un exemple de spectre seront présentés.

1.2.1 Sources lasers

Le principe de la spectroscopie de saturation, dite “hole-burning”, a été expliqué
lors des paragraphes précédents. Nous avons besoin de deux lasers : un laser de
pompe qui va saturer ’absorption de I’échantillon & une longueur d’onde et un
laser de sonde accordable pour détecter cette saturation et ainsi faire le spectre
d’absorption différentielle. Les lasers doivent étre de largeur spectrale faible devant
la largeur homogene d’absorption. Cette condition est a priori satisfaite dans les
deux types de nano-objets que nous allons considérer par la suite car d’autres
études [1.25, 1.59, 1.60] ont proposé des largeurs spectrales de 'ordre du meV ou
plus pour les transitions optiques que nous étudierons, ce qui est plusieurs ordres de
grandeur supérieur a la largeur de raie des lasers utilisés. Par ailleurs, afin de créer
une saturation suffisante, l'intensité de pompe doit étre assez élevée (voir la section
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1.2. Montage du dispositif expérimental

suivante pour le calcul de l'intensité d’excitation). Enfin, le laser de sonde doit étre
accordable en longueur d’onde et d’intensité faible devant celle de la pompe.

Ce sont les raisons pour lesquelles nous avons choisi des sources de lasers a
semi-conducteurs fibrés OSICS '. Ce sont des sources continues, elles peuvent étre
modulées indépendemment en intensité, de fréquence réglable entre 129 Hz et 1
MHz. Le laser de pompe, laser DFB, est accordable entre 1549,013-1551,207 nm
et le laser de sonde, laser ECL, est accordable entre 1520-1600 nm. Le tableau 1.1
résume les principales caractéristiques de ces lasers.

Parameétre DFB (pompe) ECL (sonde)
Accordabilité spectrale (nm) 1549,013-1551,207 1520,00-1600,00
Résolution (nm) 0,001 0,01
Largeur spectrale de raie < 30 MHz (~ 2pm) | < 150 kHz (~ 1fm)
Accordabilité en puissance (mW) 2-30 0,20-2,00

TABLE 1.1 — Caractéristiques des lasers DFB et ECL.

Excitation - laser de pompe

L’excitation est assurée par une diode laser de type “Distributed FeedBack
laser” (DFB), monomode longitudinal. Dans un laser DFB, le mode du laser est
défini par un réseau de Bragg intégré dans la zone active du laser. De par cette
configuration, le laser est trés peu accordable. En faisant varier la température du
milieu laser, on arrive a accorder la longueur d’onde d’émission sur une plage de
quelques nm.

Le DFB est une des sources les plus puissantes proposées par Anritsu. Néan-
moins, il s’avere que ce laser n’est pas suffisamment intense pour saturer la transi-
tion s —p, a 1,55 ym des boites quantiques GaN/AIN. En effet, dans ce processus
intersousbande, les temps de relaxation de population (77) et de cohérence (71%)
sont ultracourts. Par une expérience pompe-sonde résolue dans le temps, 1’équipe
de Nevou et al. & 'université Paris Sud a mesuré un temps de relaxation de popu-
lation 77 ~ 165 fs [1.59]. Quant au temps de relaxation de cohérence, nous savons
que To < 273 [1.52]. Nous rappelons lexpression de I, intensité de saturation
a laquelle I’absorption homogeéne d’un systéme en résonance avec ’excitation est
diminuée d’un facteur 2 (Eq.1.26) :

I necedh?
S 2P
En prenant le moment dipolaire d = e x z (2 ~ 0,5nm), 71 = 165fs a 300K et en

se placant  la limite radiative, Ty = 277 = 330 fs, on obtient alors Iy ~ 9MW /cm?
[1.59]. Dans le cas réel, il se peut que Ty soit des ordres de grandeur (10 - 103)

1. Ces lasers étaient commercialisés par Anritsu France. La vente de ces sources est maintenant
assurée par Yenista Optics, Lannion.
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Chapitre 1. Spectroscopie de saturation

inférieur a 277, la valeur effective de I pourra étre bien supérieure a cette valeur
numérique, qui sera considérée comme une borne inférieure pour l'intensité de
saturation.

Initialement nous avons utilisé une lentille achromatique de focale 3 cm pour
focaliser le faisceau de pompe (et une lentille identique pour le faisceau de sonde)
sur ’échantillon. Le diamétre minimal de la tache d’excitation, qui est le waist du
faiseau gaussien focalisé, est estimé a d ~ 10 um (voir paragraphe 1.2.2 pour le
calcul). L’intensité maximale d’excitation était donc :

Pmax

Imax = 7Td72/4 ~ 3,82.104 W/Cm2

Cette valeur est 200 fois inférieure a l'intensité de saturation Iy précédemment
trouvée qui est elle-méme une borne inférieure a I'intensité de saturation réelle du
systéme.

Afin d’augmenter 'intensité d’excitation, nous avons procédé a deux change-
ments. Premiérement, nous avons ajouté un module d’amplificateur optique apres
le DFB. L’amplificateur, fabriqué par Keopsys a Lannion, fonctionne griace a des
fibres optiques dopées a I’Erbium ou I’Ytterbium. Cet amplificateur, totalement
fibré, a été congu suivant les parametres de notre expérience. L’entrée est alimentée
par le DFB d’une puissance nominale 20 mW 2, la puissance de sortie est accordable
entre 100 mW et 1 W, modulée en créneaux TTL (Transistor-Transistor Logic).
L’amplificateur peuvent fonctionner dans deux modes : APC (Automatic Power
Control) dans lequel la puissance de sortie est maintenue constante, et ACC (Au-
tomatic Current Control) dans lequel le courant électrique alimentant la diode de
pompe de I'amplificateur est maintenu constant. Afin de stabiliser I'intensité d’ex-
citation, nous travaillons dans le mode APC. La largeur spectrale du laser émis
reste faible, en tout cas inférieure a 0,5nm qui est la résolution du spectrometre
utilisé pour la mesure.

Deuxiemement, nous avons réduit le diametre de la tache d’excitation en rem-
placant les lentilles de focalisation, de diametre 3 c¢m, par des objectifs de micro-
scope de focale 1 cm. Ceci permet d’obtenir une tache d’excitation estimée a 6,5
pum de diametre (Voir section 1.2.2), I'intensité d’excitation est par conséquent plus
élevée.

Avec 'amplificateur optique et I’objectif de microscope, nous pourrions théori-
quement atteindre une intensité d’excitation de ~ 3,2 MW /em?, qui est 3 fois infé-
rieure a I'intensité de saturation calculée précédemment, avec hypothese To = 277 .
Or, dans les systeme de matiére condensée, To < 277 a cause des effets de ’environ-
nement tels que le couplage aux phonons [1.37, 1.38] et la diffusion spectrale induite
par la fluctuation de I'environnement électrostatique [1.39, 1.40]. Par ailleurs, dans
notre expérience, cette valeur théorique ne sera pas atteinte a cause des pertes au
niveau des optiques et d’une légeére défocalisation du faisceau de pompe visant a
rendre l'intensité d’excitation plus homogene. Le systeme se trouvera donc inévita-
blement dans un régime de faible saturation I < Is. A cause de cette faiblesse du

2. la puissance réelle est environ 40%-43% de cette valeur a cause du couplage dans la fibre,
voir paragraphe 1.2.2.
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1.2. Montage du dispositif expérimental

niveau de saturation, nous avons a prévoir un dispositif de détection suffisamment
performant pour enregistrer des faibles variations de I'absorption. Nous utiliserons
donc une détection synchrone et la technique de double-modulation, qui seront
décrites par la suite.

Laser de sonde

La saturation d’absorption induite par le laser de pompe est détectée grace a un
laser de sonde, accordable et de faible intensité. C’est un laser a semiconducteurs
fibré, a cavité externe (ECL pour “External Cavity Laser”). Un des miroirs de
cavité laser est remplacé par un réseau de diffraction dont I'orientation peut étre
controlée. Pour étre complet, signalons un incident qui nous a fait perdre un peu de
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O L 1 L 1 L 1 s 1 s
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FIGURE 1.5 — Spectre du laser réellement émis par le laser de sonde ECL. La
longueur d’onde réelle est ~ 1555 nm tandis que la longueur d’onde de consigne
est 1540 nm.

temps. Nous avons en effet mis en évidence une défaillance au niveau du laser ECL
(laser de sonde). En utilisant un spectromeétre, nous avons mesuré les longueurs
d’onde réelles des lasers de pompe et de sonde. Le résultat a montré qu’il y avait
un écart d’environ 20nm entre la consigne du laser ECL et sa longueur d’onde
réelle (voir figure 1.5). Nous avons par conséquent corrigé ce désaccord par un
ajustement linéaire comme le montre la figure 1.6, avant la réparation du laser.

1.2.2 Alignement

La spectroscopie de saturation étant une technique nonlinéaire de type pompe-
sonde, la superposition des taches des faisceaux lasers est un facteur crucial. Une
partie importante du développement expérimental de mon montage a donc consisté
a définir une procédure d’alignement permettant d’obtenir la superposition des fais-
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FIGURE 1.6 — Graphe de la longueur d’onde réelle A\, en fonction de la longueur
d’onde de consigne A.. La droite est l'ajustement linéaire A, = 0,94\, + 99, 3.

ceaux pompe et sonde. Cette procédure se doit par ailleurs de résoudre les difficultés
posées par deux facteurs essentiels, intrinseque & notre expérience : d’une part, la
saturation d’absorption est réalisée dans la gamme spectrale IR, ou la visualisa-
tion des lasers, impossible a I'ceil, est difficile et mal aisée avec des visionneurs IR,
en particulier pour la sonde qui est de faible intensité. D’autre part, I’échantillon
est étudié a basse température dans un cryostat. Ainsi, 'alignement ne peut pas
se faire sans cryostat a cause de la traversée des fenétres optiques (d’épaisseur 1
mm) qui modifie la superposition (Az ~ 0,3mm). Cette contrainte limite 'acces
optique en raison de la taille des fenétres de 1 et 2 cm et alourdit la procédure, que
je vais a présent décrire. Elle repose sur deux éléments clefs : un préalignement a
632,8nm sur la base des supports de fibres optiques interchangeables, et la fabri-
cation de diaphragmes sur un support, de la taille des échantillons, positionné sur
le doigt froid du cryostat.

Les faisceaux lasers doivent étre superposés dans la zone active de 1’échan-
tillon, qui posséde une épaisseur de l'ordre du pum (échantillon de boites quan-
tiques GaN/AIN) ou de la dizaine de ym (échantillon de nanotubes). Par ailleurs,
afin d’augmenter l'intensité d’excitation, nous focalisons les faisceaux lasers par
des objectifs de microscope de facon a ce que la tache d’excitation ait un dia-
metre ~ 6,5 pum. Ainsi nous avons a acheminer les deux faisceaux pompe et sonde
des sources lasers grace aux fibres et éléments optiques, jusqu’a I’échantillon qui se
trouve dans un cryostat, et les superposer. Le paragraphe suivant va donc présenter
les optiques utilisées ainsi que la technique de superposition employée.
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1.2. Montage du dispositif expérimental

Acheminement des faisceaux

La figure 1.8 (page 34) illustre ’acheminement des faisceaux de pompe et de
sonde. A la sortie des lasers, les faisceaux sont couplés dans des fibres, puis ache-
minés et superposés a la surface de I’échantillon qui se trouve dans le cryostat. Les
faisceaux transmis sont détectés a l’aide de systemes afocaux entre I’échantillon et
les photodiodes.

Puisque les faisceaux pompe et sonde sont dans le domaine infrarouge (IR),
nous effectuons un préalignement en utilisant un laser He-Ne & 632,8 nm. L’utilisa-
tion des fibres optiques est prévue a cet effet : apres avoir aligné avec des faisceaux
visibles, nous débranchons des supports les fibres adaptées au laser visible pour y
brancher les fibres congues pour les lasers IR. Du fait des instabilités mécaniques
et de la chromaticité des optiques, il est toutefois nécessaire de réoptimiser 1’ali-
gnement apres chaque basculement de fibre IR - visible.

Couplage des faisceaur lasers dans les fibres optiques :

Faisceaux IR : Nous n’avons pas beaucoup de latitude sur le couplage des lasers
IR. En effet, les sorties des lasers DFB et ECL sont fibrées. Le laser DFB alimente
directement ’amplificateur optique, dont I’entrée et la sortie sont également fibrées.
L’efficacité de couplage, définie comme le rapport de la puissance lumineuse a la
sortie de fibre divisée par la puissance & l'entrée de fibre (voir figure 1.7), est
de l'ordre de 70 — 75% pour le laser ECL, et de 40 — 43% pour le laser DFB.
L’amplificateur optique délivre réellement jusqu’'a 1 W a sa sortie de fibre.

Miroir Objectif
P, out
i
>
< Z

Pin

F1GURE 1.7 — Couplage d’un faisceau laser dans la fibre optique grice d un miroir
et un objectif de microscope. Le taux de couplage est Pyt /Py, .

Faisceauz He-Ne a 632,8 nm (voir figure 1.7) : ces faisceaux sont délivrés par
un laser & He-Ne qui délivre jusqu'a 15 mW de puissance. En sortie du laser, le
faisceau est guidé par des miroirs, séparé en deux faisceaux (pseudo-pompe et -
sonde) par une lame semi-réfléchissante, puis focalisé au cceur des fibres optiques
grace a des objectifs de microscope comme le montre la figure 1.7. Un miroir permet
de déplacer finement le faisceau suivant les deux directions latérales, ce qui permet
de centrer le faisceau sur le cceur de fibre. L’objectif de microscope est monté sur
une platine de déplacement suivant la direction de propagation, ce qui permet
d’ajuster la focalisation du faisceau.

Dans notre expérience, nous obtenons un taux de couplage de I’ordre de quelques
dizaines (10-50) de pourcents. Ce taux dépend tres sensiblement de la stabilité
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FIGURE 1.8 — Montage expérimental de spectroscopie hole-burning.
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mécanique des optiques. Les faisceaux lasers visibles servant uniquement a I’ali-
gnement, l'efficacité et la stabilité de ce couplage ne constituent pas des facteurs
critiques.

Fibres optiques :

Les deux voies de pompe et de sonde sont presque identiques. Depuis les lasers
DFB et ECL, les faisceaux se propagent dans des fibres optiques jusqu’aux supports
de sortie. Nos fibres optiques sont monomodes (TEMy), le diametre de cceur est
~ 10 pm pour des fibres du laser IR et ~ 5 um pour des fibres du laser 632,8 nm. Les
connecteurs de fibre sont de type APC (Angle Polished Connector) - 'embout de
fibre est poli sous un angle incliné (environ 10°) afin d’empécher la rétro-injection
du laser dans la fibre .

C’est une question d’ergonomie qui nous a amenés a utiliser des fibres optiques :
elles nous permettent d’interchanger les lasers visible et IR de fagon simple en
interchangeant les connecteurs de sortie des fibres optiques dans lesquelles sont
couplés des lasers différents. Ceci facilite, entre autres, la superposition des deux
faisceaux pompe et sonde (voir section 1.2.2).

Un détail important & noter est que la polarisation du laser a la sortie dépend
sensiblement de la disposition de la fibre. II faut donc bien fixer la fibre afin de
garder une polarisation fixe pendant ’expérience .

Optiques :

Pour chaque voie de pompe ou sonde, le faisceau laser a la sortie de fibre est
collimaté par une lentille achromatique, de focale 3 cm et d’ouverture numérique
~ 0, 33. Cette ouverture est légerement supérieure a l'ouverture numérique de la
fibre qui est 0,30 ce qui permet de récupérer entierement le faisceau. Pour controler
la polarisation, nous faisons passer le faisceau par un polariseur et une lame demi-
onde. Le polariseur polarise linéairement le faisceau et la lame demi-onde permet
de tourner cette polarisation sans dévier le faisceau °.

Des filtres gris d’épaisseur optique variable peuvent étre utilisés pour controler
Iintensité d’excitation.

Le faisceau collimaté et polarisé est alors refocalisé grace a un objectif de micro-
scope, qui a pour ouverture numérique 0,30, une focale de 10 mm et une distance
de travail 17mm. Le support de 'objectif est motorisé grace a des vérins piézo-
électriques, ce qui permet, des déplacements aussi précis que 30 nm sur une course
de 12,5 mm.

Taille de la tache d’excitation :

Afin d’évaluer l'intensité d’excitation, il est important de calculer la taille des

3. Il favorise aussi le contact entre coeurs de fibre lors d’'un couplage fibre-fibre - mais cette
fonctionalité ne concerne pas notre expérience.

4. Profitant de cette propriété, il est aussi possible de tourner la polarisation du laser - s’il
est polarisé - en contrélant la disposition de la fibre. Il existe aussi des fibres qui conservent
la polarisation du laser (PMF pour Polarisation Maintaining Fiber), a condition que le faisceau
d’entrée soit polarisé et couplé suivant I’axe de polarisation de la fibre.

5. La lame demi-onde ou A/2 posséde deux axes perpendiculaires : axe ordinaire et axe ex-
traordinaire. Apres la traversée de la lame, un retard de phase relatif de 7 est introduit entre
les composantes du champ électrique suivant les deux axes. Ceci a pour résultat de renverser le
champ électrique par rapport a ces deux axes.
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taches lasers.

Afl: Afg tan o = dl/fl = dg/fz

— —_———

ol ||
, <Jd
Echantillon h W 2

FIGURE 1.9 — A gauche : alignement avec laser ¢ He-Ne 632,8nm et laser IR
1550 nm. On remarque la chromaticité des lentilles. A droite : deuz lentilles en
géométrie afocale.

Une premiére estimation peut étre effectuée dans le cadre de ['optique géomé-
trique : supposons que le faisceau soit bien collimaté, ce qui est une hypothese
tout & fait plausible, 'objet (qui est la sortie de la fibre optique) se trouve au
foyer de la premiere lentille L; de focale f; et I'image (qui est la tache d’excitation
sur I’échantillon) se trouve au foyer de la deuxieme lentille Ly de focale fs. Nous
trouvons alors do = dj - fao/ f1.

Dans notre montage, le diametre du cceur de fibre est de 'ordre de 10 pm pour
les fibres des lasers IR et de 'ordre de 5 ym pour les fibres du laser a He-Ne. Les
distances focales des lentilles sont, respectivement, fi = 3 cm et fo = 1 cm. On
trouve ainsi do ~ 3,3 pm a 1550 nm et do ~ 1,7 pm a 632,8 nm.

Il est plus réaliste de considérer les faisceaux lasers comme des faisceaux gaus-
siens [1.61]. Si 'on prend une coupe du faisceau par un plan perpendiculaire &
I’axe Oz de propagation, on obtient un profil gaussien pour I'intensité lumineuse
du mode fondamental T'E My :

272

I(r) = Ipe w&)?

ou r est la distance de I'axe Oz au point considéré et w(z) le rayon du cercle
d’intensité Iy/e? ~ Iy/7,39. On montre que w(z) = wo\/l + (2 — 20)%/2% ot wy =
w(zg) est le “waist” du faisceau et zg, tel que w(zo + 2r) = w(z0)V/2 est appelé
longueur de Rayleigh ou encore profondeur de champ, zg = mwi/\ ot \ est la
longueur d’onde du laser.

Le calcul du diameétre de la tache se résume alors au calcul du waist image wy,.
Pour cela nous avons la formule classique en optique gaussienne :

-5+ (3)

qui permet de calculer w(, en fonction du waist objet wp, la distance s du waist
objet a la lentille de focale f et de la longueur de Rayleigh objet zr. Nous obtenons

w6 = Wo
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pour notre configuration afocale :

wy _ Jo 1
wo S \/1 N (d— f1 —4f2)2zj%€
Ji

ou d ~ 50 cm est la distance entre les deux lentilles, f1, fo et zr donnés ci-dessus.
Nous trouvons le méme résultat que celui de optique géométrique wj/wo ~ f2/ f1
avec une erreur relative de 4.107% & 1550 nm et de 2.1073 & 632,8 nm.

En fait, apres le passage a travers la lentille de focalisation, le faisceau laser
collimaté va former une figure de diffraction, donc la tache lumineuse centrale,
appelée “disque d’Airy”, est de diametre

L 2,440f  1,22)

220 d _ ON

ol ON est I'ouverture numérique de l'objectif qui est égale a 0,30. Pour A =
632, 8 um, 2zg ~ 2,6 pm et pour A = 1,55 pm, 2x9 ~ 6,3 pm.

En conclusion, la taille de la tache d’excitation est a priori fixée par la limite
de diffraction. Elle est estimée, si [’échantillon se trouve au foyer du faisceau, a
2,6 um pour le laser a He-Ne 632,8 nm et 6,3 um pour le laser IR 1550 nm.

Nous avons mesuré la transmission du laser He-Ne a travers un diaphragme
carré 10 pm x 10 pm et obtenu une valeur de 90%, ce qui correspond & un waist
de 6,5 um [1.62], en treés bon accord avec nos estimations.

Les caractéristiques géométriques des faisceaux laser étant connues, il s’agit
maintenant de les superposer précisément a la surface de I’échantillon qui est situé
dans le cryostat.

Porte-échantillon et support du cryostat

La conception du porte-échantillon a été un des points-clefs de notre montage.
Avant d’arriver a la bonne configuration, nous avons essayé différents (environ trois)
modeles de porte-échantillon. Tous reposent sur le principe d’alignement qui va
étre décrit dans la sous-section suivante. Ces porte-échantillon sont montés sur des
platines de déplacement, avec des tétes interchangeables qui permettent d’échanger
I’échantillon et le diaphragme utilisé pour l'alignement de fagon reproductible.
Ces modeles présentent deux inconvénients : premierement, ils ne sont pas stables
mécaniquement - a cause du jeu au niveau des vis, le porte-échantillon dérive
au cours du temps. Deuxiémement, la superposition des faisceaux de pompe et
de sonde se fait a lextérieur du cryostat. Quand nous introduisons le cryostat
pour faire des études en tempérauture, ses fenétres optiques en verre modifient les
chemins optiques et font perdre la superposition des faisceaux. Cela nous a amenés
a superposer les deux faisceaux directement dans le cryostat.

Il y a de multiples modeles de cryostat disponibles. Le choix du cryostat dépend
de la géométrie de principe de notre montage optique et doit entrainer un encom-
brement minimal. Une fois que le cryostat est choisi, il faut adapter le montage
optique selon ses caractéristiques. Concernant la géométrie, les faisceaux pompe et
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FIGURE 1.10 — A gauche : schéma de la queue du cryostat ou se trouve le porte-
échantillon. A droite : dessin du porte-échantillon. L’échantillon est collé sur lou-
verture circulaire.

sonde qui se propagent sur des directions perpendiculaires (voir figure 1.8) doivent
pouvoir traverser le cryostat, il faut donc de la place pour 2 entrées et 2 sorties
optiques. Quant a ’encombrement, il faut tenir compte de la distance de travail des
objectifs de microscope (17 mm) et leur ouverture numérique (0,30). C’est pour-
quoi nous avons choisi le modele MicrostatHe Rectangular Tail d’Oxford, dont les
caractéristiques principales sont indiquées sur la figure 1.10.

Il a fallu également fabriquer spécialement un support pour ce cryostat. Le
cryostat est tenu par deux brides, ce qui assure une bonne stabilité mécanique
(voir figure 1.11).

F1GURE 1.11 — Conception du porte-cryostat et sa mise en cuvre. Le cryostat
(en bleu) est tenu par deux brides ce qui assure une bonne stabilité mécanique.
L’ensemble du support est monté sur 3 grandes platines qui permettent de déplacer
le cryostat dans les trois directions xyz, avec une précision de 10 pm.

La queue rectangulaire (partie inférieure ou se trouve le porte-échantillon) du
cryostat mesure 22 mm x 30 mm de section horizontale. Elle dispose de 4 fenétres
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optiques circulaires sur les quatre cotés, dont deux de diametre 10 mm et deux
de diametre 20 mm. Le bouclier thermique et le vide a l'intérieur du cryostat
permettent d’isoler 1’échantillon. Il faut atteindre un vide d’environ 1072 mbar
avant de commencer la mise a froid. Grace au flux d’hélium et des résistances
chauffantes, la température peut étre réglée entre 2,2 K et 500 K.

Apres quelques mois d’opération, nous avons détecté une fuite au niveau des
fenétres optiques©. Il était alors impossible de garder un bon vide pendant plus
de quelques 2 - 3 heures. Sur les fenétres optiques du cryostat, qui étaient alors
refroidies, se forme de la buée, empéchant la transmission des faisceaux laser. Pour
le résoudre, nous avons été contraints de pomper le cryostat en permanence, mais
cela pose un autre probleme que sont les vibrations venant de la pompe. Nous
avons alors inséré une masse métallique de 50 kg dans la tuyauterie entre la pompe
et le cryostat.

Il nous reste & positionner ’échantillon dans le cryostat. Les deux faisceaux
pompe et sonde perpendiculaires, traversent les fenétres optiques et arrivent a la
surface de I’échantillon. Vue I'ouverture numérique des faisceaux et le diametre des
fenétres, nous avons placé 1’échantillon a I'intersection des deux faisceaux, face aux
deux fenétres d’entrée de facon a ce que les angles incidents soient 45°.

Le porte-échantillon fourni avec le cryostat n’étant pas adapté a cette géomé-
trie, nous avons congu et fabriqué notre propre modele (Figure 1.10), avec 'aide des
mécaniciens du laboratoire Pascal Morfin et Sylvain Pleydel. L’ouverture optique
conique fait passer entierement les faisceaux. Afin que le faisceau de pompe ne soit
pas obturé par le fenétre optique, le point d’intersection des faisceaux est rappro-
chée de 'entrée de 3 mm. Nous privilégions le passage du faisceau de sonde, qui
doit étre détecté et analysé finement, en le faisant passer par les grandes fenétres.

Superposition des faisceaux

Procédure :

La superposition des faisceaux est essentielle & la recherche du signal pompe-
sonde. Elle est faite avec un diaphragme et la procédure est la suivante : puisque
la longueur d’onde 1,55 um est invisible a I'ceil, et grace aux fibres optiques, nous
commencons par brancher des fibres dans lesquelles sont couplés les faisceaux issus
du laser visible He-Ne (632,8 nm) sur les supports de fibre pompe et sonde. Nous
les alignons visuellement a travers un diaphragme spécialement congu en déplagant
les objectifs de microscope. Ensuite, nous remplagons le laser visible par I'IR. Les
faisceaux IR ne sont alors pas superposés dans le diaphragme a cause de la chro-
maticité des lentilles et faute de reproductivité mécanique (les fibres ne sont pas
identiques). Nous alignons finalement les faisceaux en déplagant finement les ob-
jectifs grace a des vérins piézoélectriques motorisés et en regardant la transmission
du laser a travers le diaphragme.

Diaphragmes :

6. La détection de fuite se base sur une détection d’hélium. Le cryostat est pompé et la pompe
est reliée & un systéme de détection d’hélium. On introduit ensuite un faible flux d’hélium aux
endroits soupgonnés. S’il y a une fuite, ’hélium sera aspiré dans la pompe et ainsi détecté.
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Nous utilisons les diaphragmes pour aligner les faisceaux sous un angle incident
de 45° (les deux faisceaux sont perpendiculaires). Un exemple de diaphragme com-
mercial est le modele Melles Griot constitué d’une fine plaque métallique d’épais-
seur 13 um, de diametre 1 cm environ, l'orifice se trouvant au centre. Il existe des
modeéles avec un diamétre d’ouverture variant entre 1 pm et 1 mm. Etant donné
que les taches lasers d’excitation sont de diameétre de 6 & 10 pm (voir page 35),
un diaphragme de diametre 10 - 20 pum serait adéquat. Cependant, ce type de
diaphragme présente 3 inconvénients :

e L[’alignement d’un faisceau laser a travers le diaphragme prend beaucoup de
temps parce qu’il n’y a pas de repere visuel simple pour trouver ’ouverture
du diaphragme.

e A cause du rapport épaisseur/diametre d’ouverture élevé, la transmission a
travers ce diaphragme est faible a 45°.

e Il n’est pas concevable de coller ce diaphragme a la place de 1’échantillon
dans le cryostat pour superposer les faisceaux.

Nous avons alors concu et fabriqué nos propres modeéles de diaphragme, afin
d’en limiter 1’épaisseur, qui s’était révélée trop importante dans les modéles com-
merciaux. La procédure de fabrication est illustrée sur la figure 1.12 et décrite en
annexe, il s’agit de lithographie électronique et de déposition métallique par effet
Joule. Afin de simplifier la lithographie électronique, nous avons opté pour une
forme carrée des diaphragme. Sur un substrat en verre d’épaisseur environ 150
pm, nous avons déposé quatre carrés d’or 500 pym x500 pm. Au centre de chaque
carré d’or, nous laissons une ouverture carrée. Parmi les quatres ouvertures, deux
sont de coté 10 um et deux sont de c6té 20 pm. Les carrés d’or 500 pm x500
pm servent comme repere visuel pour I'alignement ce qui est tres pratique. Ces
diaphragmes sont fabriqués dans la salle blanche du Département de Physique de
I'Ecole Normale Supérieure avec l'aide précieuse de Michael Rosticher et Pascal
Morfin, ingénieurs au Laboratoire Pierre Aigrain.

Chromaticité des lentilles :

La variation d’indice de réfraction n en fonction de la longueur d’onde A entraine
celle de la focale f d’une lentille :

-0 %)

ol Ry et Ry sont les rayons de courbure des deux surfaces de la lentille (supposée
mince) avec une convention de signe adéquate . Si les variations Af/f et An/n
sont petites devant 1, nous avons 'approximation :

Af  An
T_n—l

Expérimentalement, la lentille de collimation (& la sortie de fibre) et I’échan-
tillon sont immobiles. Nous avons alors trouvé qu’il fallait reculer le support de

7. Les distances sont algébriques et mesurées a partir du centre optique de la lentille. Le sens
positif est celui de la propagation de la lumiére.
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1.
Substrat 5. Dépot des métaux

2. Dépot de la résine

6. Lift-off
3. Lithographie électronique
E § s = .
4. Développement 7. Résultat

FIGURE 1.12 — Procédure de la fabrication des diaphragmes d’alignement.

fibre optique et aussi I'objectif de microscope (voir figure 1.9), en remplagant le
laser a 632,8nm par le laser 1,55 pym. Les distances de recul correspondent a la
variation de focale Af de chaque lentille. Ces distances valent respectivement 0,5
mm et 0,2 mm pour la lentille de collimation et I'objectif de microscope. Il faut
ensuite optimiser la transmission a travers le diaphragme en déplacant les objectifs
a l'aide des vérins piézoélectriques.

Basculement diaphragme - échantillon. Troisiéme faisceau visible :

Une fois que les faisceaux IR sont superposés, nous décollons le diaphragme du
porte-échantillon. Ensuite sur le méme porte-échantillon, nous collons ’échantillon
(de boites quantique ou de nanotubes de carbone). La superposition est robuste
et nous pouvons travailler pendant des jours sans avoir a réaligner. Malgré cela, il
arrive que nous soyons obligés de vérifier 'alignement et éventuellement superposer
a nouveau. Il s’avere pratique d’aligner un troisiéme faisceau visible a travers le
diaphragme ® afin d’avoir un moyen simple de controler et réoptimiser I’alignement.
Cela nous épargne de recommencer la procédure d’alignement depuis le début. Il
suffira d’aligner le diaphragme par rapport a ce troisieme faisceau et en principe les
trois faisceaux superposés doivent tous passer par le diaphragme. En pratique, il
faut optimiser légerement la transmission des deux faisceaux IR apres avoir utilisé
le faisceau de controle.

8. Dans la pratique il s’agit d’'un des deux faisceaux a 632,8 nm, déja utilisé pour aligner la
pompe ou la sonde.
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Stabilité mécanique

En ce qui concerne les sources d’instabilité, il y a premierement des vibrations
venant de la pompe du cryostat qui ont été déja mentionnées. Deuxiemement il
faut tenir compte des fluctuations de température de la salle de I'expérience. Une
climatisation maintient la température de cette salle avec une précision de 1°C.
Pour réguler la température de la salle, la climatisation dégage périodiquement
toutes les 15 minutes, un flux d’air conditionné. La température de la salle varie
de ce fait de fagon périodique avec une amplitude de quelques degrés Celcius, ce
qui suffit pour dérégler les optiques.

Afin de résoudre ce probléme, la premiere chose a faire est de bien fixer les
optiques et éviter les matériaux thermiquement sensibles, le plastique en 1'occur-
rence. Ensuite, 2 solutions sont disponibles : la premiere consiste a assurer un flux
d’air de climatisation continuel. Ceci est tres difficile & mettre en place dans notre
salle d’expérience. La deuxieme, celle que nous avons adoptée, consiste & mettre
toute la partie sensible de notre montage sous un sas. Nous avons donc construit
une protection qui couvre, en fait, la grande majorité du montage. La couverture
empéche le flux d’air froid d’arriver directement sur les optiques, ce qui amortit
le changement de température. La mise en place de cette protection a permis de
remédier aux problemes engendés par les variations de température ambiante.

FIGURE 1.13 — Vue du sas en plastique transparent (au deuxiéme plan sur la photo)
qui permet d’amortir les fluctuations de la température.

1.2.3 Détection
Les photodiodes

Nous travaillons avec des photodiodes FD2000W en InGaAs de Fermionics et
une photodiode Germanium modele JI16TE2 de Teledyne Judson Technologies.
La responsitivité des photodiodes InGaAs est typiquement de 0,95 A/W, celle
de la photodiode Germanium est de 0,8 A/W. Deux schémas de polarisation sont
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possibles pour ces photodiodes qui vont assurer la détection des différents faisceaux
(figure 1.14).

Vinaz —WW
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FIGURE 1.14 — Configurations de polarisation des photodiodes. A gauche : Confi-
guration “Résistance de Charge”. A droite : Configuration “Transimpédance”,

Nous allons les envisager successivement :

Configuration “Résistance de charge”

Dans ce cas, une résistance R. est branchée en série avec la photodiode, qui
constitue une source de courant. L’intensité du courant est alors proportionnelle &
la tension entre les bornes de la résistance V =