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Introduction

Les boites quantiques sont des nanocristaux d’'un semiconducteur inclus dans un
deuxiéme semiconducteur de bande interdite plus large. La différence des deux bandes
interdites crée des puits de potentiel qui peuvent confiner les porteurs de charge (élec-
trons et trous) dans les boites. Les boites quantiques sont souvent formées par croissance
auto-assemblées [1-6] mais peuvent aussi étre fabriquées dans certains cas par gravure et
lithographie. La réalisation et 1’étude optique de boites quantiques individuelles, a per-
mis l'observation des premiers effets du confinement tridimensionnel des porteurs tels que
que la séparation nette des niveaux d’énergie |7, 8|, I’émission quasi-monochromatique a
basse température [2] et des effets coulombiens marqués [9] : les niveaux électroniques
des boites quantiques seraient ainsi comparables & ceux des atomes. Les boites ouvrent
donc la voie, en matiére condensée [5,10, 11|, & des applications habituellement réservées
aux systémes atomiques [12-16] tout en offrant une plus grande facilité de miniaturisation
ainsi qu’une intégration plus aisée. Parmi les applications envisageables, on peut citer I’ob-
tention de sources de photons uniques [11,17-21|, de photons indiscernables, de photons
intriqués [17,18] ou la manipulation de bits quantiques [22,23].

Concernant & la manipulation de bits quantiques, 'idée est de créer des ordinateurs
basés non plus sur la manipulation de "bits" classiques (0 ou 1) mais sur des états quan-
tiques en superposition (0 et 1). Ces "bits" quantiques ont, comme les bits classiques, deux
états accessibles, mais, ils peuvent, de plus, exister dans n’importe quelle superposition de
ces deux états. Cette superposition pourrait ensuite étre exploitée pour réduire considéra-
blement le temps de calcul nécessaire a la résolution de certains problémes en utilisant des
algorithmes spécifiques (par exemple, 1’algorithme de Shor pour la factorisation de grands
nombres entiers, probléme crucial pour la cryptographie) [25].

Dans les boites quantiques, deux possibilités sont ouvertes pour constituer les "bits"
quantiques élémentaires : on pourrait soit manipuler le spin d’un électron [22] résidant dans
la boite soit manipuler une paire électron-trou photocréée dans la boite. La limite physique
de ces dispositifs est alors imposée par le temps de relaxation de la cohérence du spin dans
le premier cas et de la paire électron-trou dans le deuxiéme cas. Le temps est noté T5. La
manipulation cohérente des états, nécessaire au calcul quantique n’est plus possible au dela
du temps T5. Dans le cadre de cette thése, nous nous sommes plutot intéressés aux boites
en tant que sources d’états quantiques de la lumiére pour des applications en cryptographie
quantique.

Les sources de photons uniques fondées sur les propriétés d’émission d’un seul di-

pole isolé sont trés recherchées dans ce domaine. Une communication sure serait en effet
obtenue grace a l'utilisation d’une telle source optique émettant un train d’impulsions ne
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contenant chacune qu'un et un seul photon [24|. Un espion ne pourrait alors obtenir 'in-
formation transmise sans étre repéré puisqu’une mesure sur un systéme quantique unique
modifie obligatoirement son état. Ces sources seraient ainsi une avancée considérable par
rapport aux sources classiques atténuées dont I’émission est constituée statistiquement de
zéro, un, deux ou plusieurs photons.

Dans ce contexte, la fabrication d’une source de lumiére quantique qui pourrait
utiliser le systéme des télécommunications fibrés est un objectif majeur. Pour cela il est
indispensable de créer une source de photons uniques émettant a 1.55um, longueur d’onde
correspondant au minimum d’absorption des fibres optiques utilisées dans les télécommuni-
cations. Dans cette perspective, plusieurs équipes se sont mis a étudier les boites quantiques
épitaxiées en InAs ou InAsP sur des substrats d’InP. Ce systéme prometteur peut atteindre
des longueurs d’onde des télécommunications et méme des longueurs d’ondes supérieures
a 2pm.

Ce travail de thése illustre les développements les plus récents sur les boites quan-
tiques InAsP/InP, avec comme objectif de démontrer clairement que ce systéme permet
d’émettre des photons uniques. Le but de cette thése est la réalisation de sources de pho-
tons uniques aux longueur d’onde des télécommunications. Ces sources consistent de boites
quantiques placées dans des cavités optiques adaptées afin d’exploiter des effets d’électro-
dynamique quantique qui permettent d’exalter 1’émission de photons par les boites.

Dans un premier chapitre nous poserons le contexte général dans lequel s’inscrit
ce travail de thése. Nous introduirons la physique des boites quantiques et les notions
fondamentales d’électrodynamique quantique en cavité. Ces notions seront utiles pour la
compréhension du reste du manuscrit.

Dans le second chapitre, nous présenterons la croissance des boites quantiques. Ce
chapitre permettra de poser les bases des protocoles expérimentaux et il se conclura par
une étude spectrale et dynamique de boites quantiques émettant & des longueurs d’onde
allant jusqu’a 2.3pm.

Le troisiéme chapitre comportera une étude spectroscopique sur des boites uniques.
Nous démontrerons la présence d’excitons et de biexcitons dans le systéme InAs/InP.
L’étude résolue en temps nous permettra de démontrer de maniére indirecte la cascade
radiative grace au décalage temporel de 1’émission. Ensuite une étude en fonction de la
température permettra de démontrer le bon maintien du comportement radiatif du sys-
téme jusqu’a des températures de 80K. Le chapitre se conclura par une expérience de
dégroupement de photons, preuve de I’émission de photons uniques.

Le quatriéme chapitre utilisera des cavités a cristaux photoniques pour sonder
la nature de I’émission des boites quantiques en régime d’émission stimulée (laser) et a
température ambiante. Il aura pour but de répondre & la question de la nature homogéne
ou inhomogéne de ’émission des boites. La question de la cohérence de I’émission laser
sera également posée.

Le cinquiéme chapitre présentera les études préliminaires menées sur des cavités
plasmoniques. Ces cavités induisent une accélération de I’émission spontanée large bande,
ce qui permet de s’affranchir de I'accord spectral. Ces cavités disposent également d’une
forte extraction verticale. Ainsi elles présentent des avantages pour ’étude fine des raies
d’émission des boites uniques.



Chapitre 1

Principes et contexte généraux

L’étude de I’émission de photons uniques fut tout d’abord motivée par I'observa-
tion de processus fondamentaux en mécanique quantique. C’est a partir des années 1990
que s’est véritablement développée 1'idée d’utiliser des sources de photons uniques en vue
d’applications technologiques. L’utilisation de telles sources dans le domaine des télécom-
munications quantiques sécurisées a permis de motiver les recherches griace notamment a
la validation des protocoles de cryptographie quantique [27,28|. Aujourd’hui, c’est un sujet
qui motive de nombreux groupes dans le monde avec des systémes matériels trés différents :
centres colorés du diamant [29, 30|, molécules [31-33], boites quantiques 18,20, 34]...

Dans la premiére partie de ce chapitre, nous reviendrons sur la définition d’une
source de photons uniques ainsi que sur les caractéristiques nécessaires afin de 'utiliser
dans les télécommunications quantiques. Dans la seconde partie, il sera discuté du choix
du systéme émetteur, car il constitue un des enjeux majeurs pour 'obtention d’une telle
source. La troisiéme partie introduira les effets d’électrodynamique quantique en cavité en
général indispensables pour accroitre les performances des sources développées a partir de
centres émetteurs individuels.

1.1 Source de photons uniques : définitions et systémes émet-
teurs

Une source de photons uniques est capable d’émettre a la demande une impulsion
contenant un et un seul photon. C’est a dire que la probabilité P; d’émettre un photon
par impulsion vaut 1 et que la probabilité P>y d’émettre plus de deux photons est nulle.
Un des enjeux aujourd’hui est le développement de telles sources aux longueurs d’onde des
télécommunications, afin de pouvoir déployer des dispositifs de cryptographie quantique
via le réseau fibré.

1.1.1 Caractéristique des sources de photons uniques aux longueurs
d’onde des télécommunications

La premiére contrainte & laquelle est soumise une source de photons uniques pour
les télécommunications est celle des bandes de longueurs d’onde utilisées dans les réseaux
des télécommunications a fibres optiques, qui sont :

— La bande-C de 1.530 pm & 1.565 pum
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— La bande-E de 1.36 ym a 1.46 pum

— La bande-O de 1.26 ym a 1.36 pm
Une telle source devra idéalement délivrer des photons uniques a la demande en opérant
si possible sous pompage électrique et a la plus haute température possible & minima 77K.
Enfin, le dernier point est le débit de la source. En effet, afin de transférer des informations,
il est indispensable qu’une telle source ait une cadence GHz ce qui implique d’avoir une
durée de vie radiative inférieure a la nanoseconde. Ces caractéristiques sont résumées dans
le tableau 1.1.

Longueur d’onde | Statistique d’émission | Débit | Température | Type de Pompage

Electrique
si possible

1.3pum

P1 ~1et P>2 ~0 GHz 277K
1.55pum =

Tableau 1.1 — Caractéristiques idéales d’une source de photons uniques pour les télécom-
munications quantiques sur fibre.

Pour réaliser une source de photons uniques, la solution la plus simple est 1'utilisa-
tion d’un systéme émetteur a deux niveaux [26]. Porté dans son état excité (par pompage
optique ou électrique), il relaxe ensuite dans son état fondamental en émettant un photon
unique. Il restera dans son état fondamental jusqu’a ce qu’il soit & nouveau promu dans
son état excité. La figure 1.1 illustre ce processus d’émission.

“.,. Desexcitation rapide
A y

(\r—

Pompage

Emission d'un photon
] unique

() (b) (c)

FIGURE 1.1 — Principe de I’émission de photon unique par un systéme a deuz niveauxr avec
un troisiéme niveau de pompe. (a) Pompage : le dipole est porté a un niveau excité. (b)
Désexcitation rapide du niveau excité vers le premier niveau excité (c¢) Le dipdle retourne
sur le niveau fondamental en émettant un seul photon.

L’enjeu pour créer une telle source est donc d’isoler un tel dipole. Différentes solu-
tions peuvent étre envisagées.

1.1.2 Inventaire des sources de photons uniques existantes

Pour parvenir & isoler un dipdle unique, plusieurs approches sont poursuivies. On
peut mentionner le recours 4 :

— Des ions ou molécules [31-33]

— Des défaut dans les cristaux de diamant [29,30]

— Des boites quantiques |18, 20, 34]

Atomes et ions

Les atomes sont & 'origine des premiéres mesures de photons uniques. En 1977,
Kimble a été le premier a observer le phénoméne de dégroupement de photons (démons-
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tration qu'un photon unique arrivant sur une lame semi-réfléchissante ne peut étre a la fois
transmis et réfléchi) en utilisant un jet atomique d’atomes de Sodium [12]. Cependant, la
statistique des atomes restait poissonnienne & cause de leur mouvement. L’expérience a été
reprise en 1983, toujours avec un jet d’atomes de sodium, cette fois sous-poissonnien [35].
En 1987, 'expérience a été menée avec un ion unique piégé [36]. Cette fois, un seul émetteur
est isolé, mais ces expériences nécessitent un important dispositif expérimental, difficile &
mettre en ceuvre en pratique.

Molécules

A partir des années 90, les molécules suscitent un intérét croissant pour la généra-
tion de photons uniques. En effet, leurs caractéristiques chimiques sont généralement bien
connues et l'isolation d’un faible nombre de molécules dans des matrices solides est facile-
ment réalisable. De plus, la génération de photons uniques a température ambiante avec
les molécules semble étre possible. Les premiéres expériences de dégroupement de photons
ont été faites en 1992 sur des molécules de pentacéne dans une matrice de para-terphényl,
refroidies & 1.5 K sous excitation continue [31]. Par la suite, ce systéme est utilisé en 1999
pour réaliser cette fois-ci une source de photons a la demande [37]. En paralléle de ces
expériences, en 1996, la molécule d’Oxazine 720 a également été utilisée [38] pour mener la
premiére expérience de photons uniques sous excitation impulsionnelle & 10K. Enfin, plus
récemment, des travaux font état de sources de photons uniques a la demande & tempéra-
ture ambiante [32].

Cependant, le défaut majeur des molécules a température ambiante est leur manque
de photostabilité. Toutes ces molécules subissent sous excitation optique une transforma-
tion chimique irréversible et ce aprés avoir émis un nombre fini de photons (de 'ordre de
10%). Ce phénoméne est connu sous le nom de photoblanchiment, et intervient généralement
aprés quelques millisecondes d’excitation & saturation. Cependant, & basse température,
les molécules deviennent plus stables. L’autre probléme avec ce systéme est la longueur
d’onde d’émission. La majorité des molécules ont des longueurs d’ondes comprises entre
400 et 600nm, ce qui ne convient pas pour l'utilisation dans les télécommunications fibrées.

Sources solides

Utiliser une source solide revient & isoler & l'intérieur d’un matériau solide un di-
poéle unique, que 'on appelle plus communément un "atome artificiel". On emploie cette
dénomination car on se rapproche d’un systéme dont les niveaux d’énergie sont discrets
tout comme un atome pris individuellement. Parmi les sources de photons uniques solides,
on dénombre trois grands systémes :

— Les centres colorés du diamant (par exemple le centre "NV’ correspondant a un
complexe azote-lacune dans le réseau cristallin. On peut citer également le centre
'NES8’ associé & un complexe Nickel-Azote, etc...)

— Les nanocristaux colloidaux (CdSe/ZnSe par exemple)

— Les boites quantiques semi-conductrices auto-assemblées (sur différents types de
matériaux semi-conducteurs : III/V, I1/VI)
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Les centres colorés du diamant

Le diamant est naturellement riche en centres colorés. On en dénombre plu-
sieurs milliers optiquement actifs, répartis principalement dans le visible et proche
infra-rouge. Ces centres colorés sont produits par la présence d'un défaut dans la
maille cristalline, comme par exemple la substitution d’un atome de carbone par un
atome d’azote (N) et d’un site vacant (V) pour le centre "NV". Son avantage est
sa photostabilité intrinseque & température ambiante. Sa durée de vie de 'ordre de
11 ns permet un taux de répétition jusqu'a 10 MHz, et son efficacité quantique est
proche de un [29,39]. L’existence de centres NV individuels dans le diamant mas-
sif a été mise en évidence expérimentalement en 1997 [40] et 1999 [41], mais sans
observer de signature de dégroupement. Depuis, de nombreux travaux [42, 43| ont
démontré expérimentalement des protocoles de cryptographie quantique en utilisant
ces centres actifs. Néanmoins, 'inconvénient majeur de ce dispositif réside dans la
longueur d’onde d’émission (637 nm) et le débit d’information inférieur & 10 MHz.
Enfin, ces centres présentent une largeur homogéne relativement grande (environ 50
nm), ce qui pose un probléme d’étalement spectral si on envisage une transmission

fibrée.

Les nanocristaux colloidaux

Il existe une famille de centres émetteurs semiconducteurs, que ’on peut ma-
nipuler & température ambiante, comme par exemple les nanocristaux de CdSe. Ces
cristaux de CdSe, d’environ 3 nm de diamétre, sont entourés d’une "coquille" de
ZnS. Ces objets se comportent comme des boites quantiques et sont assimilables a
des atomes artificiels (voir paragraphe suivant). La lumiére émise présente la signa-
ture de dégroupement de photons [20,44|. Cependant, I’émission d’un nanocristal
de CdSe présente un clignotement [45] de grande période (de quelques minutes a
plusieurs heures) attribu¢ a des mécanismes complexes d’ionisation et d’effets Au-
ger [46,47|. Tant que ces clignotements ne seront pas compris et éliminés, ils consti-
tueront un obstacle a l'utilisation des nanocristaux de CdSe en tant que source de
photons uniques. Soulignons que 'augmentation de 1’épaisseur de la coquille peut
résoudre ce probléme [48]. De plus, les nanocristaux émettent généralement dans le
visible (du visible au proche Infra Rouge (IR) suivant leur taille). Si le positionne-
ment de ces nanocristaux a la surface d’un cristal photonique permet d’augmenter
la collection du signal [49], la mise en ceuvre de ce type de source dans des réseaux
de télécommunications reste tout de méme limitée.

Les boites quantiques auto-assemblées

Les travaux précurseurs de J.Y.Marzin [1] en 1985 ont permis la découverte
des boites quantiques auto-assemblées. Le terme auto-assemblée provient de la for-
mation spontanée des boites quantiques a la surface du substrat semi-conducteur.
La formation des boites quantiques consiste en l’insertion d’un nanocristal d’un
semi-conducteur de faible bande interdite dans un deuxiéme semi conducteur de
plus grande bande interdite. Le mécanisme de croissance d’une telle structure sera
décrit dans le chapitre 2. La quantification des niveaux électroniques au sein de la
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boite permet en premiére approximation de ’assimiler & un dipole & 2 niveaux ou un
atome artificiel. Les boites quantiques présentent de bonnes caractéristiques a basse
température (4K) et certaines méme jusqu’a 130K, et contrairement aux molécules,
elles sont photostables. La durée de vie du niveau excité est de ’ordre de la nanose-
conde. Il a été démontré la possibilité d’insérer une boite au sein d’une microcavité
et d’observer un régime de couplage fort [34,50| ou couplage faible [51].

Le systéme InAs/GaAs épitaxié par EJM (pour Epitaxie par Jet Moléculaire)
est étudié depuis des années. Le systéme InAs/GaAs a permis au cours de ces 20 der-
niéres années d’étudier et de comprendre les mécanismes d’émission des boites quan-
tiques ainsi que de nombreux effet quantiques comme le dégroupement de photons
pour la réalisation de sources de photons uniques [18,20], sources de photons indiscer-
nables [59], etc. Toutefois, le systéme InAs/GaAs ne permet pas d’accéder aisément
a la plage spectrale des télécommunications sur fibre. C’est pourquoi, récemment au
sein du laboratoire, il a été décidé de développer la croissance de boites InAs/InP
par EPVOM (pour Epitaxie en Phase Vapeur aux OrganoMétalliques) [57,58]. Ces
boites, de plus grande dimension, émettent naturellement dans la plage de longueurs
d’onde visée. Le systéme InAs/InP étant encore un systéme récent, la physique qui
gouverne ses propriétes radiatives souléve de nombreuses questions, tant sur leur
processus de croissance que sur leurs propriétés optiques [52, 54, 55]. C’est pourquoi
I'objectif de ce travail de thése est d’établir les propriétés optiques de ces boites a
I’échelle de la boite unique. Il est intéressant de résumer les caractéristiques de ce
systéme.

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

Longueur d’onde : 1.2 ym & 2.3 pym. — Possibilité d’atteindre les fenétres des
télécommunications.

Matériaux : Croissance sur substrat InP orienté [001] — Possibilité d’intégration
dans un circuit optique ou optoélectronique.

Technique de croissance : EPVOM — Systéme industrialisable.

Durée de vie des émetteurs : De 'ordre de la nanoseconde — Possibilité de débit
GHz.

Température d’utilisation : Bon fonctionnement & 4K. Possibilité d’obtenir un
effet de dégroupement de photons jusqu’a 130K (voir chapitre 4).

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

Excitation : Possibilité d’effectuer un pompage électrique.

1.1.3 Hétérostructures semiconductrices

Avant de rentrer dans le détail du processus d’émission des boites quantiques,
il est important de décrire les différentes hétérostructures semiconductrices en fonc-
tion de la dimensionalité du confinement. Nous nous limiterons & 4 d’entre elles : les
puits quantiques, les boites & fluctuations d’interfaces, les batonnets quantiques et
les boites quantiques.
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Puits quantiques

Un puits quantique est une hétérostructure semiconductrice qui s’obtient par
Iinsertion d’une couche mince d’un matériau de faible gap dans un matériau de gap
plus élevé (voir figure 1.2(a)). L’épaisseur de la couche est de 'ordre de la dizaine
de nanomeétres de sorte que le mouvement des électrons et des trous dans le puits
est quantifié avec des niveaux d’énergie discrets dans la direction perpendiculaire de
la couche. 11 s’agit d’un confinement & une seule direction (1D), (voir figure 1.2(b)).
L’injection de porteurs dans une telle structure donne lieu & des recombinaisons
radiatives donnant un spectre centré sur la longueur d’onde correspondant a 1’énergie
de I’état le plus bas du puits et d’une largeur qui dépend de la température, de ’ordre
de la dizaine de nanométres a 4K (voir figure 1.2(b)).
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FIGURE 1.2 — (a) Structure (b) Densité des états électroniques (c) Spectre de photolumi-
nescence d’un puits quantique a 4K en InGaAs sur substrat de GaAs

boites a fluctuations d’interfaces

Lors d’une croissance idéale d’un puits quantique, les interfaces sont par-
faitement lisses a 1’échelle atomique. Dans certaines conditions de croissance, ces



Principes et contexte généraux 23

interfaces peuvent présenter des rugosités (voir figure 1.3 (a)). Dans ce type de
structure, les fluctuations d’interfaces peuvent réaliser un confinement des porteurs
dans les deux dimensions latérales paralléles au plan du puits. On parle alors de
boites quantiques naturelles ou boites quantiques a fluctuations d’interfaces. Dans
la direction de croissance, le confinement est celui du puits quantique alors que dans
le plan, les variations d’épaisseur du puits localisent le centre de masse des porteurs.
L’émission de ce type de structure est une émission fine (voir figure (1.3) (b) fleche
rouge) sur un spectre de puits (voir figure (1.3) (b) fleche bleue) [60,61].
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FIGURE 1.3 — (a) Structure (b) Spectre de photoluminescence d’un puits & fluctuation d’in-
terface a 4K en AlGaAs sur GaAs [60,61].
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FIGURE 1.4 — (a) Structure (b) Spectre d’un batonnet quantique en InAs/InP a 5K [56].
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Lorsque le confinement spatial se fait sur trois directions de ’espace dont
une est grande devant la longueur d’onde de Broglie (voir figure 1.4 (a)), un objet
quantique, batonnet quantique, est créé. Il n’existe pas de définition rigoureuse pour
ce type d’objet. Généralement, le confinement a l'intérieur de celui-ci est hybride
entre une boite et un puits (voir figure 1.4 (b)). Les spectres typiques montrent des
raies d’émission de largeur spectrale de 1’ordre de quelques centaines de peV a 4 K.

Boites quantiques

Lorsque le confinement spatial s’effectue dans les trois directions de I’espace
(voir figure 1.5 (a)), la boite quantique présente une discrétisation de ses états d’éner-
gie (voir figure 1.4 (b)). Par conséquent, le spectre d’une telle structure sera constitué
de raies fines (voir figure 1.4 (¢)) que l'on peut comparer a celui d’un atome.
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FIGURE 1.5 — (a) Structure (b) Densité des états électroniques (c) Spectre d’une boite
quantique InAs/InP a JK.

Afin de pouvoir émettre des photons uniques, la structure des boites quan-
tiques parait étre I'un des meilleurs choix.
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1.1.4 Les propriétés optiques de boites quantiques

Directionde croissance

InP Boite quantique InAs

‘I Boite I
Couche de

Substrat :
mouillage

Encapsulation

FIGURE 1.6 — Diagramme énergétique d’une boite quantique.

La figure 1.6 présente le diagramme énergétique d’une boite quantique InAs
sur un substrat d’InP. Lors de la croissance, un puits d’InAs est formé tout d’abord.
Ce puits est appelé couche de mouillage. En poursuivant la croissance du matériau
InAs, une boite tridimensionnelle se forme sur la couche de mouillage. Cette boite est
ensuite encapsulée dans une couche d’InP. La couche de mouillage peut participer
dans les propriétés optiques de la boite car elle peut constituer un réservoir de
porteurs qui peuvent alimenter la boite.

Il est intéressant d’étudier les processus d’émission d’une boite quantique.
Lorsqu’on promeut des électrons depuis la bande de valence vers la bande de conduc-
tion, on crée des paires électron-trou. Lorsque ces paires sont créées, il faut tenir
compte, pour décrire les états électroniques, des effets de I'interaction coulombienne
entre ’électron et le trou et des effets du confinement quantique. L’intensité de ces
deux effets n’évolue pas de la méme fagon avec la taille du systéme : I’énergie d’inter-
action coulombienne varie typiquement en 1/a (avec a proportionnel & la dimension
de la boite), alors que I’énergie de confinement quantique varie en 1/a?. Pour un sys-
téme macroscopique (a — 00), l'interaction coulombienne est donc dominante, et
lie I’électron et le trou pour former un exciton. Dans des boites quantiques, I’énergie
de confinement des porteurs est de quelques centaines de meV et 'interaction cou-
lombienne entre un électron et un trou, de 'ordre de quelques a la dizaine de meV,
n’intervient qu’en perturbation dans le calcul de leurs niveaux d’énergie. C’est donc
en premiére approximation la localisation des électrons et des trous dans la boite qui
forme 1’état d’une paire électron-trou et non l'interaction Coulombienne. Le terme
coulombien dépend du nombre de paires électron-trou piégés, ainsi I’énergie de re-
combinaison de chaque paire électron-trou dépend du nombre de paires présentes
dans la boite quantique (voir figure (1.7)).

Pour produire des photons uniques, on peut employer le protocole proposé
en 1999 [62] et mis en ceuvre dés 2001, aussi bien sous pompage optique [18, 34|
que sous pompage électrique [63] sur des systémes InAs/GaAs. Ce protocole reste
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Excitation optique d’un électron Relaxation par émission de phonons

FIGURE 1.7 — Principe d’émission en cascade dans les boites quantiques. L’interaction
coulombienne léve la dégénérescence de I’émission entre [’émission d’une paire électron-
trou seule et celle avec une paire déja présente dans la boite.

applicable pour les boites InAsP/InP. Dans ce protocole, la boite est pompée op-
tiquement de maniére non-résonante (voir figure 1.8) par une impulsion courte, de
durée inférieure & la durée de vie de la transition excitonique. Ainsi, la probabilité
que l'exciton, créé au début de I'impulsion, relaxe en émettant un photon avant la
fin de 'excitation, est négligeable. Les porteurs injectés se répartissent alors sur les
différents niveaux d’énergie de la boite. Lors de leur relaxation, les paires électron-
trou émettront chacune un photon dont I'énergie dépend de 1’état de charge de la
boite. La relaxation radiative en cascade des différentes paires électron-trou créées,
conduit & I’émission successive de photons d’énergies toutes distinctes et aboutit a
la configuration dans laquelle la boite ne contient qu’une seule paire électron-trou.
En filtrant spectralement la luminescence de la boite a ’énergie E'xy de la derniére
transition & une paire électron-trou, on obtient un et un seul photon, car seule cette
transition a lieu a cette énergie. Soulignons que ce protocole n’aboutit a I’émission
de photons uniques que dans la mesure ou la durée de vie de I'état & une paire
électron-trou est bien plus longue que la durée de 'impulsion optique d’excitation
ainsi que de la durée de vie de la couche de mouillage et de la matrice d’InP.

Les boites quantiques InAs/InP représentent donc un systéme permettant
de faire une bonne source de photons uniques aux longueurs d’onde des télécom-
munications fibrés. Cependant, pour augmenter le débit d’émission ou controler les
propriétés de cohérence des photons produits, il est indispensable de mettre ces
boites au coeur d'une cavité afin d’utiliser les effets d’électrodynamique quantique
pour accélérer 1’émission spontanée des boites quantiques.
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FI1GURE 1.8 — Principe d’émission de photons uniques dans une boite quantique.

1.2 Effets d’électrodynamique quantique en cavité en régime
de couplage faible

Lors du couplage d’un dipole avec les modes d’une cavité optique, deux ré-
gimes de couplage sont possibles :

— Couplage fort : Lorsque I’énergie de couplage est plus grande que la largeur
de raie d’émission du dipole et de la largeur du mode on est alors dans le
régime de couplage fort. Un phénomeéne d’échange périodique d’énergie
entre 'émetteur et le mode de cavité est alors observable, il s’agit des
oscillations de Rabi [64]. Les états propres du systéme dipdle-cavité sont
alors des superpositions d’états "lumiére-matiére" appelés polaritons en
physique des semiconducteurs.

— Couplage faible : Lorsque I'énergie de couplage est plus faible que les dif-
férentes largeurs de raie on est dans le régime de couplage faible. L’émis-
sion spontanée est irréversible comme pour le rayonnement dans 1’espace
libre. Toutefois, le taux d’émission peut étre modifié par la présence de la
cavité.

Dans le cadre de ce travail, seul le régime de couplage faible sera étudié, car c’est ce
type de couplage qui correspond & notre systéme.
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1.2.1 Approche quantique de I’émission spontanée en espace libre

L’émetteur peut étre considéré comme un systéme & deux niveaux. L’état
excité initial d’énergie hw; sera noté |i) et I'état fondamental final d’énergie fuvy sera
quant & lui noté |f). Afin de simplifier les calculs, il est supposé que le dipole se
situe dans une cavité de volume V| suffisamment grand pour ne pas le perturber.
Il est alors possible de décrire I’émission spontanée de ce dipole comme étant la
transition de I’état initial |,0,) (émetteur dans son état excité et zéro photon dans
le mode p de la cavité) vers I'état final |f,1,) (émetteur dans son état fondamental
et un photon dans le mode p de la cavité). L’hamiltonien d’intéraction dipolaire du
systéme a 2 niveaux est :

H = —eD;;E(r) (1.1)

ol e est la charge de ’électron, D; ¢ est I'élément de matrice de transition dipolaire

a deux niveaux, E(r) est Pamplitude du champ sur le site du dipole (7) Le taux
d’émission spontanée I' est alors donné par la régle d’or de Fermi :

2
D= 25 DI L HIL0,)Po (i — w,) (1.2)

qui peut aussi étre écrite comme :

2
[ = 22 (eDiy)*0”Eig(w) (1.3)
ou :
| Dig-E(r)]
O="—"—"" (1.4)
| Dis| |E]
prend en compte l'orientation du dipo6le par rapport au champ E, Ey = /5 ZUVO est

le champ électromagnétique du vide avec ¢ la permittivité du vide et V le volume
de quantification et g(w) est la densité d’états de photons a la fréquence w. Pour
calculer I' dans I’espace libre, on note que :

<@2>3D = <COS2 9>3D = = (15)
et que

o) = 0 = 2o(h

ol le facteur 2 vient des états de polarisation. Le nombre d’états de photons inclus
dans une coquille sphérique de I'espace des phases entre k et k + dk est :

(1.6)

drk?dk  Vok?

IRk = S5 e = o

dk (1.7)

Le taux d’émission spontanée dans l’espace libre peut donc s’écrire :
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1 3 D 2
_1_wi(eDig) (1.8)
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T 3meghcd

avec T la durée de vie radiative dans 'espace libre.

1.2.2 Emission spontanée en cavité

Lorsque I’émetteur n’est pas dans l’espace libre mais dans une cavité op-
tique, le calcul du taux d’émission spontanée doit tenir compte de ’environnement
électromagnétique particulier dans la cavité.

C’est en 1946 que ce probléme a été mis en évidence pour la premiére fois
par E.M. Purcell [66]. Il prévoyait une modification du taux d’émission spontanée
lorsque I'émetteur est placé en résonance spectrale et spatiale avec le mode d’une
cavité. Depuis, le régime d’accélération ou plus abusivement, de décélération du
processus d’émission spontanée dans une cavité est appelé effet Purcell.

Soit Vj le volume modal de la cavité, en supposant cette cavité monomode,
c’est a dire qu'un mode unique peut résonner dans la cavité a une longueur d’onde
proche de celle du dipdle émetteur. Par conséquent, tous les modes situés loin de
la résonance sont négligés. La pulsation de résonance du mode et sa largeur a mi-
hauteur notées respectivement w, et Aw, . Il est alors possible d’introduire le facteur
de qualité de la cavité @), donné par () = w./Aw,. En supposant que la densité d’état
g(w) est de forme lorentzienne, alors :

g(w) = (1.9)

La condition monomode s’écrit :

/Ooog(w)dw ~ 1 (1.10)

En effectuant un calcul similaire au cas de I’émission dans I’espace libre, on obtient
[65] en utilisant la régle d’or de Fermi, 'expression du taux d’émission spontanée
I'.pn €n cavité :

2Q(eDiy)? Aw? (L.11)
heoVo 4w — w)? + Aw? ’

PCG’U —

il est possible de remplacer les termes ¢/w par (A/n)/27 ou A est la longueur d’onde
dans le vide et n l'indice du milieu a l'intérieur de la cavité. Enfin, en introduisant
le facteur de Purcell généralisé F' par :

FCCL'U

= Fvide

(1.12)

en utilisant 'expression (1.8), il est possible d’introduire le facteur F' de modification
de la dynamique d’émission spontanée par la présence de la cavité, exprimé ainsi :

3Q(\/n)? Aw?
F= : 1.1
472V, © A wo — we)? + Aw? (1.13)
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On peut alors faire apparaitre le terme [, = % qui sera nommé facteur de

Purcell. Dans I'expression 1.13, nous remarquons que la modification de la dyna-
mique d’émission spontanée apparait comme le produit de trois termes. Le premier
facteur, F, est caractéristique de la cavité et ne dépend pas du dipole émetteur. Il
représente 'amplitude maximale d’accélération de la dynamique d’émission sponta-
née observable dans la cavité. En quelque sorte, il constitue un facteur de mérite
de la cavité. Pour exalter ce facteur, il conviendra de maximiser le rapport Q/V,
ce qui suppose le recours a des cavités de faibles pertes et fort confinement spatial.
Le deuxiéme terme, ©, prend en compte l'orientation du dipdle et sa position par
rapport au champ dans la cavité. Enfin, le dernier terme décrit ’accord spectral
entre I’émetteur et la fréquence de résonance de la cavité.

Il est important de retenir les trois conditions pour obtenir une accéléra-
tion de I’émission spontanée, sans pour autant qu’elles aient besoin d’étre remplies
simultanément et strictement :

— Maximiser le rapport Q/V

— Avoir un dipéle situé sur un ventre du champ intra-cavité et colinéaire au

champ électrique (accord spatial et colinéarité)

— Avoir un dipole spectralement en résonance avec le mode de la cavité (ac-

cord spectral)

Dans la perspective d’introduire des boites quantiques dans une cavité, les
deux derniers points peuvent étre difficiles a satisfaire. En effet, lors de la croissance
des boites quantiques (que nous développerons dans le chapitre 2), une dispersion
de la taille des boites entrainant une variation de la longueur d’onde d’émission ne
permet pas de satisfaire la condition d’accord spectral de maniére déterministe. De
plus, le mode de croissance, qui créé les boites aléatoirement réparties spatialement
ne permet pas de satisfaire la condition d’accord spatial de maniére déterministe. Il
est donc indispensable d’apporter des solutions a ces problémes.

1.2.3 Taux de couplage de I’émission spontanée au mode de la cavité

Jusqu’a présent, il a été considéré le cas d’une cavité monomode. Cependant,
une cavité est rarement monomode, et I’émetteur peut se coupler a d’autres modes
du champ que le mode d’intérét de la cavité. Dans ce cas, il est possible de montrer
que la modification de I’émission spontanée est alors égale a F' + v, ou F' et v sont
respectivement la modification de ’émission spontanée dans le mode de la cavité
et dans les autres modes appelés "modes de fuite". Outre une modification de la
dynamique d’émission spontanée, 'effet Purcell s’accompagne d’une redistribution
spatiale intra-cavité du rayonnement. Cette redistribution spatiale peut étre quan-
tifiée par un facteur usuellement noté [, qui n’est autre que la fraction d’émission
spontanée qui sera effectivement couplée dans le mode de cavité. En effet, le dipole
peut émettre dans le mode de la cavité avec un taux d’émission I'“*”, ou bien dans
les modes de fuite avec un taux I'/%* Il est dés lors facile d’exprimer le taux de
couplage de I’émission spontanée dans le mode de la cavité ainsi :

B Emission dans le mode B [eav F

= = — = 1.14
P Emission totale [cav 4 T'fuite  ~ 4 | (1.14)

fuite . . . . LN
avec vy = FFU—d Ainsi dans la perspective d’obtenir une cavité a fort taux de couplage,
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il sera indispensable de chercher & maximiser le facteur F' et réduire le facteur ~.

Il parait évident que pour réaliser une source de photons uniques efficace, il
est nécessaire d’optimiser le facteur 3, ainsi le couplage de I’émetteur avec le mode
de cavité sera important. Cependant, le probléme de la collection se pose. Il est donc
indispensable de collecter de maniére efficace la lumiére émise par ce mode.

1.2.4 Confinement de la lumiére

Le confinement de la lumiére, dans une cavité, permet de mettre en ceuvre des
effets d’Electrodynamique Quantique en Cavité et de réaliser une source pratique
de photons uniques a partir de boites quantiques semiconductrices. L’amplitude de
I'accélération de I’émission spontanée est reliée au facteur de Purcell F),. Différentes
stratégies existent pour réaliser des cavités de faible volume modal et de fort facteur
de qualité a partir de matériaux semiconducteurs.

Le confinement optique fait principalement appel & deux mécanismes : la
réflexion totale interne et le processus interférentiel provoqué par la propagation de
I’onde lumineuse dans un milieu périodique.

Réflexion totale interne

Une maniére simple de confiner la lumiére dans un matériau semiconducteur
est d’utiliser la différence d’indice de réfraction entre deux diélectriques d’indice de
réfraction différents. Considérons un empilement de deux matériaux, I'un d’indice
ny et l'autre d’indice ny tels que ny < nq. Si le rayon lumineux se propage dans
le matériau d’indice nq, il y aura réflexion totale au niveau de I'interface entre les
deux matériaux pour des angles d’incidence par rapport a la normale supérieurs a
O1im = arcsin(ng/ny). Dans ce cas, le milieu d’indice ny sera l'air d’indice 1 et le
milieu d’indice n; sera composé d'InP d’indice de réfraction égal a 3,17 a 300 K.
Tout rayon avec un angle d’incidence supérieur a 18° sera réfléchi. Les cavités micro-
disques ou microsphéres sont des exemples de réalisation qui reposent exclusivement
sur ce mode de confinement. Dans le cas des cristaux photoniques bidimensionnels
sur membrane, ce type de confinement n’est que partiel et intervient sur une seule
dimension : la direction perpendiculaire & la membrane. Le confinement dans les
autres dimensions est alors obtenu par des processus d’interférences.
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FIGURE 1.9 — A gauche : principe du confinement par réflexion interne totale dans un
miliew d’indice de réfraction ny entouré d’un milieu d’indice ny < ny (en haut, le rayon
d’angle d’incidence inférieur a ’angle critique O,y est transmis; en bas, le rayon d’angle
d’incidence supérieur & l'angle critique est réfléchi). A droite : principe du confinement
des modes de galerie suivant la théorie des rayons dans une cavité de type microdisque ou
microsphere.

Processus interferentiel : les cristaux photoniques

Une autre stratégie pour confiner la lumiére consiste & utiliser le phénomeéne
d’interférence constructive lorsqu’une onde se propage dans un milieu structuré pé-
riodiquement, tel qu’un cristal photonique. Un cristal photonique est un arrangement
périodique de deux diélectriques d’indices de réfraction différents.

Dans un premier temps, il est intéressant de considérer le probléeme unidi-
mensionnel d'un empilement de Bragg classique (voir figure 1.10). I s’agit d’un
empilement périodique formé de ’alternance d’une couche plane d’un diélectrique 1
d’une épaisseur e; et d’indice de réfraction n; et d’une couche plane d’un diélectrique
2 d’épaisseur ey et d’indice de réfraction ny. Pour, une onde de longueur d’onde A,
telle que :

Ay

Z = N1€1 = N9ey
un phénomeéne d’interférences destructives est obtenu, dans la direction de propa-
gation de l'onde entre les ondes transmises et réfléchies sur les différentes interfaces
et un phénomeéne d’interférences constructives apparait dans la direction opposée.
Par conséquent, la structure se comporte comme un miroir a la longueur d’onde A,
confinant ainsi la lumiére dans un demi-espace.

En périodisant I'indice du matériau dans deux (ou trois) directions de l'es-
pace, il est possible de réaliser un confinement 2-D (ou 3-D respectivement) (voir
figure 1.11). De telles structures sont nommés cristaux photoniques 2-D ou 3-D.

Pour mieux décrire et dessiner des structures périodiques 2-D et 3-D, il est
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FIGURE 1.10 — Schéma des réflexions multiples successives auz interfaces d’un empilement
périodique de deuz diélectriques d’indice de réfraction ny et na.

Dimension Réseau Confinement Exemple
1D
uni-directionnel
2D
bi-directionnel
3D
9.9
'q-.
".&,.
omnidirectionnel ..

FIGURE 1.11 — Cristal photonique 1D, 2D et 8D avec indiquées les directions interdites de
propagation (Schémas issus de [70]). Chaque type de réseau est illustré par un exemple de
réalisation ; les cristauxr photoniques 1D et 2D sont des réalisations du CNRS-LPN et le
cristal photonique 3D a été fabriqué o 'ICM-CSIC [71].

possible de faire appel au concept de bande interdite photonique, qui délimite une
plage de fréquence pour laquelle la propagation est impossible dans le cristal. Ce
concept de bande interdite photonique a été introduit en 1987 par E. Yablonovitch
[68] et S. John [69]. L’analogie peut étre faite avec la théorie des bandes interdites
des semiconducteurs.
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Structure de bande interdite dans un cristal photonique

Commengons par utiliser les équations de Maxwell dans un milieu diélec-
trique. Soit D le vecteur déplacement électrique, B le champ magnétique et E le
champ électrique. Dans le cas d’un milieu non magnétique, isotrope a 1’échelle mi-
croscopique et linéaire, les relations constitutives des différent champs pris dans le
cas de milieux diélectriques s’écrivent donc :

D (7,1) = coe (P) E (7,4)
B(7,t) = woH (7,1

Pour des modes électromagnétiques de pulsation w les équations de Maxwell
donnent :

ﬁ? X {? X ﬁ(?)} = i—;ﬁ(?)

1 w?
En posant :

Op = ——~

P (T )
@H:?x{ﬁex..}

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

u(7) Lo

ou la fonction u est périodique sur le cristal photonique. Les modes propres d’'un
cristal photonique sont donc des modes de Bloch caractérisés par un vecteur ?
Le diagramme de bandes donne la synthése de I’ensemble des diagrammes de
dispersion w (?) du cristal photonique, et peut étre calculé par le modéle des ondes
planes. Pour étre complet, il faudrait considérer toutes les directions de propagation
et ce pour tous les cristaux. Moyennant certaines symétries, comme en physique du
solide, il est possible de réduire I’étude aux vecteurs k situés a l'intérieur d’une zone
restreinte appelée premiére zone de Brillouin. Pour chaque vecteur ? de la premiére
zone de Brillouin, le diagramme de bandes donne les pulsations w des modes. Pour
certains arrangements périodiques du cristal, le diagramme de bandes fait apparaitre
une gamme de fréquence pour laquelle aucun mode ne peut exister dans la structure.
De nombreux arrangements périodiques sont envisageables dans le cas des cristaux
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FIGURE 1.12 — Réseau triangulaire de trous d’air cylindriques. (a) : Plan de périodicité
de la structure triangulaire de trous d’air de période a. Le champ électromagnétique est
polarisé TM lorsque le champ électrique E est dans la direction paralléle a ’axe des trous
et polarisé TE lorsque le champ magnétique est paralléle o laze des trous. (b) : Réseau
réciproque du réseau triangulaire. Ce réseau, indiqué par les croix, forme aussi un réseau
triangulaire avec une période b = 2w /a. La zone de Brillouin est hexagonale. Les points
de haute symétrie sont notés T' (vecteur d’onde nul dans le plan), K (TK correspond a la
direction entre trous plus proches voisins) et M (T'M correspond a la direction entre trous
les plus éloignés).
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FIGURE 1.13 — Ezemple de diagramme de bandes calculé pour la polarisation TE (traits
pleins) et TM (traits pointillés) pour un réseau triangulaire bidimensionnel de trous d’air
dans un diélectrique de permittivité relative e =13; le rayon des trous est égal a 0,48a [72].

photoniques bi-dimensionnels. Nous prendrons I'exemple d’un cristal photonique bi-
dimensionnel formé d’un arrangement triangulaire de trous d’air dans un diélectrique
de permitivité e puisque c’est celui que nous étudierons par la suite (voir Figure
1.12). Un réseau réciproque peut y étre associé dans I'espace des vecteurs d’ondes.
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Celui-ci est un hexagone et présente trois points de haute symétrie : I', M et K.
La caractérisation compléte de la structure modale peut étre obtenue a partir des
propriétés du cristal pour une onde se propageant dans les deux directions de hautes
symétries (I'M et T'K). Le diagramme présenté sur la figure 1.13 est alors obtenu.
Cette figure représente la pulsation w des modes en fonction du vecteur d’onde,
suivant les directions de haute symétrie dans la zone de Brillouin. Ce diagramme
révéle I'existence d'une bande photonique interdite pour les deux polarisations TE et
TM, correspondant respectivement aux modes de champ électrique et magnétique.
Une onde incidente de vecteur d’onde contenu dans le plan de périodicité du réseau
de trous sera entiérement réfléchie si sa pulsation se situe a l'intérieur de la bande
photonique interdite. La figure (1.13) présente la courbe de dispersion d’un cristal
photonique de maille triangulaire de pas a=0.43\.

Confinement mixte

La réalisation d’un réseau tridimensionnel de diélectriques présentant une
bande interdite omnidirectionnelle dans le visible ou le proche infrarouge est d’une
grande difficulté technologique. C’est principalement pour cette raison que la ma-
jorité des cristaux photoniques réalisés aujourd’hui sont des structures hybrides :
le confinement est assuré par un milieu diélectrique qui n’est périodique que dans
une ou deux directions de ’espace. Dans ce type de géométrie, le confinement dans
les directions périodiques est interférentiel et celui dans les directions restantes est
obtenu par réflexion totale interne. Dans la suite du manuscrit, nous nous intéres-
serons essentiellement a une classe de structures hybrides : les cristaux photoniques
bidimensionnels gravés sur membrane suspendue. Dans ces structures, le confine-
ment latéral est assuré par le cristal photonique bidimensionnel, alors que la lumiére
est confinée par effet de guidage dans le plan de la membrane. Il est alors possible,
par des ajustements judicieux et adéquats de 'arrangement périodique des trous,
de former des cavités confinant la lumiére sur des volumes ultimes et des temps trés
longs. Plusieurs approches sont possibles. Des cavités peuvent ainsi étre réalisées par
I'insertion de défauts ponctuels dans le cristal ou par une ingénierie judicieuse des
courbes de dispersion de la lumiére dans le cristal.

1.3 Quelles cavités?

Dans cette partie, nous donnons un apergu des principales cavités a semicon-
ducteur et leurs performances en terme de facteur de qualité ) et de volume modal
V.

1.3.1 Micropiliers

Les micropiliers sont essentiellement des guides d’onde cylindriques délimités
a chaque extrémité par un miroir de Bragg. Fabriqués par gravure d’une micro-
cavité planaire, ils combinent le guidage par 'axe du pilier et la réflexion par les
miroirs de Bragg pour obtenir un confinement tridimensionnel de la lumiére [78]. La
principale limite des micropiliers est la forte réduction du facteur de qualité avec la
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FIGURE 1.14 — Image obtenue au microscope électronique a balayage d’un micropilier de
0.8pm de diamétre [77].

diminution de leur diametre. Le champ électromagnétique devient sensible aux dé-
fauts de gravure des flancs [79]. Pour des piliers de diamétre submicronique, 1’état de

I’art correspond a Q=2000 pour V. =5 22 180 Quant au facteur d’extraction
If n

vertical, il peut atteindre les 70%

1.3.2 Microdisques

FIGURE 1.15 — Image obtenue au microscope électronique a balayage d’un microdisque de
2pum de diameétre [81].

Les microdisques sont des cavités dans lesquelles les modes dits de galerie
s’établissent par réflexion totale interne sur les flancs du disque. Un avantage des
microdisques par rapport aux micropilliers est d’offrir un confinement de la lumiére
plus grand, avec de meilleurs facteurs de qualité; un microdisque de 2um de dia-
métre confine le champ électromagnétique dans un volume effectif comparable a un

micropilier de 1ym de diamétre (V =6 (%)3> Les facteurs de qualité des modes de

galerie sont 6 fois plus grands (Q=12000) [82] que ceux des modes des micropiliers.

1.3.3 Cavités a cristaux photoniques sur membrane

Les cavités a cristaux photoniques sont des structures périodiques de trous
gravés dans le semi-conducteur qui présentent des bandes interdites pour la pro-
pagation de la lumiére. La période de ces structures est de 'ordre de la longueur
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FIGURE 1.16 — Cavité a cristauzx photoniques formée d’un trou manguant (au centre de
l'image) dans un cristal photonique parfait. Le cristal est gravé dans une membrane GaAs
de 180nm d’épaisseur [59].

d’onde du photon. En rompant la périodicité (par exemple en omettant un ou plu-
sieurs trous), le champ est confiné sur les défauts de périodicité, et donc sur un faible
volume.

Les cristaux photoniques allient le guidage dans le semi-conducteur et le
confinement latéral par le cristal photonnique [85]. Des cristaux bidimentionnels sur
membrane semi-conductrice suspendue dans I’air ou sur une couche d’oxyde ont per-
mis la démonstration de modes ayant un volume effectif V,;; = 0.4(\/n)?, avec un
facteur de qualité de plusieurs milliers [86]. Ce qui est important de noter c¢’est que
le facteur de qualité est limité non pas intrinséquement mais & la fois par le dessin
de la structure et par ’état de I'art de la technologie.

Les cavités a cristaux photoniques feront le sujet du chapitre 4.

1.3.4 Cavités métalliques et plasmoniques

Lorsque des objets métalliques sont éclairés par une onde de longueur d’onde
grande devant leur taille, leur réponse optique est trés différente de celle du solide
macroscopique du fait du confinement électronique qui donne lieu & 'existence d’ex-
citations collectives du gaz d’électrons de conduction, excitations entretenus par le
champ incident. Ces excitations collectives sont appelés plasmons de surface loca-
lisés. A ces effets classiques de confinement vont s’ajouter des effets quantiques de
taille finie dus a la quantification des niveaux électroniques. Ces résonances géantes
concentrent pratiquement toute la force d’oscillateur de I'interaction avec le champ
électromagnétique, en général dans le domaine visible et proche UV (énergie de
l'ordre de quelques eV).

Ainsi, en fonction de la géométrie et du métal utilisé, il est possible d’utiliser
la résonance plasmon de différentes fagons [87,88].

Nanoantennes et cavité TAMM

Lorsqu’un émetteur unique est approché d’une tige métallique un couplage
intervient entre le champ du dipole émetteur et le métal [89-92]. 11 s’agit du prin-
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cipe de 'antenne a ’échelle atomique. Récemment une équipe espagnole a réussi a
effectuer le couplage entre une boite quantique et une antenne [93].

QD1 QD2

Au \A A/

AlAs

FIGURE 1.17 — Schéma d’une cavité plasmonique de type "Tamm”, combinant un disque
métallique et un réseau de Bragg. [94].

Il est également possible de combiner un effet du miroir de Bragg et d'un
disque métallique de 2 & 20pum de diamétre pour créer la cavité plasmonique (voir
figure 1.17) [94]. En placant ainsi le disque métallique & la bonne distance des émet-
teurs et en ajustant le diameétre, il est possible d’obtenir une extraction de plus de
10% et une accélération de I’émission spontanée d’un facteur 3. Une telle cavité dis-
pose d'un facteur de qualité d’environ 490 ce qui correspond & une largeur spectrale
de résonance d’environ 3nm.

Cavité métallique (cylindrique)

Une autre géométrie consiste & métalliser un plot semiconducteur contenant
en son sommet le dipole émetteur (voir figure (1.18)). Aprés optimisation du rayon
de la structure ainsi que des distances entre le dipole émetteur et le métal, il est
possible d’observer une extraction de l'ordre de 70% et une accélération de ’émis-
sion spontanée d'un facteur 10. Dans le cadre de boites quantique InGaAs/GaAs
les dimensions sont : r = 95nm, h;= 70nm et ho= 9nm. De plus, une telle structure
disposant d’un trés faible facteur de qualité (d’environ 30) permet ainsi d’accélérer
les dipoles émettant sur une gamme spectrale d’environ 60nm. Ceci permet de s’af-
franchir de ’accord spectral si important.
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Plan de boites quantiques r isn

FIGURE 1.18 — Schéma d’une cavité plasmonique de type "cylindrique”. La résonance est a
la fois li€ a la réflexion des miroirs et au couplage au plasmons de surface. Les dimensions
sont r = 95nm, hy= 70nm et ho= 9nm [95].

1.4 Conclusion

Dans le cadre de ce chapitre, nous avons introduit les motivations et les deux
briques de base de ce travail de thése : les boites quantiques et les microcavités. Au
début de ce travail, les boites quantiques InAsP /InP constituent des systémes émet-
teurs peu compris. C’est pourquoi nous nous sommes attachés a mieux comprendre
leurs propriétés optiques, en corrélation aux conditions de croissance (chapitre 2)
et en tant qu’objets individuels (chapitre 3). Enfin, la modification de leurs pro-
priétés émissives par la présence d'une cavité sera présentée dans les deux derniers
chapitres.



Chapitre 2

Croissance et caractérisation
d’ensembles de boites quantiques

L’étude des boites quantiques nécessite au préalable de comprendre leur pro-
cessus de formation et 'impact des principaux paramétres de croissance sur la mor-
phologie et I’émission des boites. La croissance de boites quantiques auto-assemblées
peut se faire de deux maniéres différentes soit par EPVOM (Epitaxie en Phase Va-
peur aux OrganoMétaliques) ou par EJM (Epitaxie par Jet Moléculaire). Cependant
I’épitaxie de boite InAsP s’aveére difficile par EJM. Afin d’étudier optiquement ces
structures, un banc de microphotoluminescence a été développé pour analyser le
comportement spectral et dynamique de ces émetteurs. Dans la premiére partie de
ce chapitre 'objectif sera d’expliquer le processus de formation des boites par EP-
VOM et pourquoi I'épitaxie par EJM ne parvient pas a créer des boites de maniére
simple. Il sera également fait une analyse structurale des échantillons créés afin de
comprendre les impacts des parameétres de croissance sur les caractéristiques struc-
turales des boites. Dans la seconde partie de ce chapitre, les techniques d’analyse
optique seront décrites, avec un point d’attention tout particulier pour le banc de mi-
crophotoluminescence. Quant & la derniére partie de ce chapitre, elle sera consacrée
aux études spectrales d’ensemble de boites quantiques et permettra de confirmer
que le systéme InAsP est un bon candidat pour I’émission aux longueurs d’onde des
télécommunications.

2.1 Croissance par EPVOM et analyse structurale

2.1.1 Principe de ’EJM : Limite pour la formation des boites quantiques
sur InP

La technique de I'épitaxie par jet moléculaire a été développée pour la crois-
sance cristalline des semi-conducteurs. Il s’agit d’une technologie en ultra-vide (P <
1075 mbar) basée sur I'évaporation séquentielle des constituants élémentaires placés
dans des cellules a effusion. Un des avantages de cette méthode repose sur le controle
de la croissance en temps réel grace a l'utilisation in situ de la diffraction d’élec-
trons de haute énergie en incidence rasante ou RHEED (pour plus de détails sur le
fonctionnement d’un tel bati se référer a [96]). La fabrication de boites quantiques
d'InAs/InP par EJM est assez délicate. En effet 1'épitaxie d’InAs sur une couche
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tampon d’InP ne donne pas toujours lieu & une transition de Stranski-Krastanov
(I'explication de ce phénomeéne sera faite a la section suivante) immédiate, un ar-
rét de croissance est souvent nécessaire. La transition est généralement observé par
RHEED pendant cet arrét de croissance. Dés les premiéres études de croissance
d’InAs/InP (001) par EJM [97], il apparait que la transition de Stranski-Krastanov
donne lieu a la formation de structures allongées. Ces structures sont appelées ba-
tonnets quantiques.

Certaines équipes ont choisi d’optimiser la croissance EJM de batonnets
quantiques sur substrat d’InP qui dans certain cas ont des propriétés optiques
proches de celles de boites quantiques [98|. D’autres équipes ont tenté de trouver des
solutions pour épitaxier effectivement des boites quantiques. Voici certains exemple :

— Epitaxie a 'aide d'un quaternaire [99]

— Epitaxie sur des gouttes d’élément I1I [100]

— Modification de la pression partielle d’arsenic [101]

— Changement de l'orientation du substrat (311) [102]

Cette liste non-exhaustive permet de conclure que la croissance de boites
quantiques par EJM s’avére difficile et constitue un premier enjeu de recherche avant
méme la phase d’étude des boites quantiques comme source de photons uniques. Au
contraire la croissance de boites InP par EPVOM s’avére étre plus aisée [103]. Par
conséquent c’est le mode de croissance sélectionné pour ce travail de thése.

2.1.2 Principe de TEPVOM

Les processus physiques et chimiques de la croissance par EPVOM sont parti-
culiérement complexes et ont fait I’'objet de nombreuses études. Nous allons résumer
ici les mécanismes les plus importants [104] pour la suite de I’étude.

Le gaz vecteur chargé de précurseurs est injecté au sommet de la chambre de
réaction et évacué a sa base. La géométrie de la chambre et de 'injection des gaz
est optimisée pour obtenir un flux laminaire a la surface du substrat. Les processus
permettant la croissance ont lieu a la surface du substrat et & proximité de celui-ci
dans une zone appelée couche limite. Prés de la surface du substrat chauffé, plu-
sieurs réactions successives permettent la pyrolyse (ou "craquage") des précurseurs.
Les produits des réactions de pyrolyse sont d'une part des radicaux méthyls ou hy-
drogéne se recombinant en gaz (principalement du méthane avec nos précurseurs),
et d’autre part les éléments & épitaxier (adatomes), le plus souvent sous forme ato-
mique. Les adatomes sont adsorbés sur la surface du substrat ; ils occupent alors
un site cristallographique a la surface de celui-ci. Ils restent cependant mobiles sur
la surface de croissance : ils peuvent sauter d’un site cristallographique & un autre.
Ce mécanisme de saut de site en site étant thermiquement activé, la mobilité des
adatomes a la surface du substrat augmente avec la température de croissance. Les
adatomes migrent sur la surface de croissance jusqu’a leur incorporation, préféren-
tiellement sur un bord de marche atomique du substrat. Des concentrations d’ada-
tomes peuvent également s’incorporer spontanément sur une surface plane. Dans
les deux cas, l'incorporation peut étre favorisée par la présence de défauts ou de
contraintes locales.

Ce schéma de croissance est obtenu pour des conditions bien précises. Le
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choix de la température est de premiére importance puisque celle-ci intervient dans
les réactions de pyrolyse ainsi que dans les processus de migration et de nucléa-
tion. Les adatomes adsorbés et mobiles sur le substrat, notamment les éléments V,
peuvent désorber dans le cas de températures de croissance trop élevées. Pour cette
raison, la température de croissance est choisie inférieure a 700°C. A basse tempéra-
ture, la croissance est limitée par la chute du rendement des réactions de craquage
des précurseurs, et plus particulierement des hydrures. Les basses températures de
croissance peuvent de plus favoriser I'incorporation de carbone provenant des radi-
caux méthyls dans les couches, ce qui peut altérer les propriétés du matériau épitaxié
(dopage non intentionnel par exemple). Les températures de croissance idéales sont
en général comprises entre 600 et 700°C [105].

In

N

FIGURE 2.1 — Schéma représentant le dépot des atomes sur le substrat grice o des précur-
seurs Ho (point orange).

Les adatomes d’éléments V en surface sont moins stables et désorbent plus
facilement que les adatomes d’éléments II1. Ces deux effets doivent étre compensés
par un fort exceés de précurseurs des éléments V dans la phase vapeur. Pour un
excés de précurseurs des éléments V suffisant, la croissance est limitée par le flux
d’élément III; la vitesse de croissance est alors proportionnelle au flux d’éléments
ITI. L’exceés d’éléments V est caractérisé par le rapport des flux incidents d’éléments
V et d’éléments 111, appelé rapport V/III; celui-ci varie de 3 a 300.

2.1.3 Formations des boites quantiques
Régime de croissance Stranski-Krastanov

Le régime de croissance Stranski-Krastanov va étre décrit de fagon simpli-
fice ®.

Dans le régime de croissance Stranski-Krastanov (SK), la croissance est d’abord
bidimensionnelle (voir figure (2.2) (a) ). L’incorporation des espéces se fait sur des
marches atomiques ou bien par nucléation entre adatomes, comme dans le régime
de croissance classique 2D. A cause de la différence de paramétre de maille entre
le substrat et le matériau épitaxié, de ’énergie élastique s’accumule (sous forme
de contrainte) dans la couche quand l’épaisseur augmente, ce qui conduit a une
relaxation par formation d’ilots dans le cas idéal (voir figure (2.2) (b) ). De nom-
breux modéles montrent cependant qu’il existe une taille critique pour la formation

1. Pour plus de détails consulter la thése d’Adrien Michon [106].
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d’ilots [107] : la transition SK n’a pas lieu tant que ’épaisseur critique n’est pas at-
teinte et la formation des ilots dépend d’autres paramétres, notamment cinétiques.
Pour de fortes vitesses de croissance, la surface est riche en adatomes et ceux-ci
se rencontrent facilement pour former des ilots stables, ce qui permet d’obtenir de
fortes densités de boites [108|. Au contraire, pour de faibles vitesses de croissance,
la surface est pauvre en adatomes et ceux-ci doivent migrer sur de plus grandes
distances pour se rencontrer. La nucléation plus lente peut diminuer la densité de
boites nucléant spontanément et favorise la nucléation de boites sur des défauts ou
sur des champs de contraintes résiduelles. Dans le cas d’une nucléation essentielle-
ment spontanée, les ilots formés sont éloignés les uns des autres d’une distance de
I'ordre de grandeur de la longueur sur laquelle les adatomes ont diffusé a la surface
du substrat.

InAs InAs
InP InP

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

(a) (b)

FIGURE 2.2 — (a) : Croissance bidimensionnelle. (b) : Formation d’ilots par relazation de
contrainte par le procédé SK.

Les ilots formés relaxent la contrainte en adoptant un parameétre de maille
proche de celui du matériau massif. Ils constituent donc un site de nucléation favo-
rable pour les adatomes arrivant sur le substrat. Aprés la nucléation des premiéres
boites, le matériau apporté a la surface du substrat alimente la croissance des ilots
et non plus celle de la couche de mouillage. La migration des adatomes sur le sub-
strat étant plutot aléatoire, les adatomes vont statistiquement nucléer sur la boite
quantique la plus proche. Par conséquent, plus une boite est isolée, plus la quantité
de matériau alimentant sa croissance sera importante et plus elle sera grosse. En
continuant de déposer le matériau, les ilots continuent de croitre; la partie la plus
relaxée au sommet de la boite impose de plus fortes contraintes & sa base, encore
a 'accord de maille avec le substrat. Aprés une taille critique, des dislocations se
forment & la base de la boite. Ces dislocations, constituant des piéges non radiatifs
pour les porteurs, sont fortement préjudiciables pour les applications.

Ce procédé de fabrication va donc créer des boites de maniére aléatoire sur
la surface de ’échantillon, rendant impossible la localisation précise d’une boite.
De plus le principe méme de la création des ilots va générer sur I’échantillon une
dispersion en taille des boites. La différence de taille engendre une modification de la
longueur d’onde d’émission et par conséquent le spectre attendu d’un tel échantillon
sera étendu sur une grande gamme spectrale. Il est donc important de maitriser la
croissance afin d’obtenir des boites de nature et de formes qui les fera émettre aux
longueurs d’onde souhaitées.

Une fois les ilots d’InAs formés, la croissance s’achéve en encapsulant les
boites quantiques par une couche d’InP de 130nm d’épaisseur. Pendant la phase
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d’encapsulation I'InAs peut désorber. Ainsi plus I'encapsulation est lente plus la
boite a le temps de désorber et plus elle sera basse. A I'opposé plus la vitesse d’en-
capsulation sera élevée moins la boite aura le temps de désorber et plus elle sera
haute (voir figure (2.3)).

(a) (b) ()

FIGURE 2.3 — De gauche a droite (de (a) vers (c)) étapes d’encapsulation des boites. Les
boites sont "rabotées” par le haut sous effet de ’encapsulation.

Afin de mieux cerner les mécanismes de formation des boites en fonction des para-
meétres de croissance, il est donc nécessaire de développer un protocole permettant
une analyse structurale des échantillons.

2.1.4 Analyse structurale

L’analyse structurale est effectuée par TEM (microscope électronique a trans-
mission)(voir [109]). L'impact des paramétres de croissance sur la formation des
boites quantiques a fait I’objet de la thése de Bruno Fain au laboratoire. Pour plus
de détails voir [109]. J’ai accompagné cette analyse par des mesures de luminescence
sur les objets épitaxiés. Nous proposons donc un bref apergu des résultats.

La premiére chose a déterminer est la température de croissance qui joue un
role transverse sur tous les parametres de croissance. Soit T, la température opti-
male de création des boites quantiques. L’effet de la température peut étre expliqué
ainsi :

— Lorsque T<T,, : la longueur de diffusion de I'indium est trés faible et par
conséquent il n’y a pas de création d’ilots stables. Donc pas de formation
3D ; ne se forme qu’un puits 2D.

— Lorsque T>T,, : La longueur de diffusion de I'indium augmente ce qui
permet une grande mobilité des espéces et donc la création de grandes
et grosses boites quantiques. De plus la vitesse de désorption des boites
durant le processus d’encapsulation dépend fortement de la température.
Lorsque la température augmente, la vitesse de désorption augmente. Par
conséquent le processus d’encapsulation doit étre fait plus rapidement pour
conserver la hauteur de la boite quantique.

Il est donc nécessaire de déterminer la température optimale de croissance.

Dans notre cas elle a été établie a 505°C.

L’étude menée sur les paramétres de croissance a permis d’établir un lien
entre les caractéristiques structurales de la boite et les flux d’éléments V durant la
croissance, ainsi que le temps de croissance et la vitesse d’encapsulation. Durant
cette étude, lors de la variation d’'un paramétre les autres sont restés fixes ce qui a
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permis d’établir des lois de croissance autour d’un point d’utilisation précis, point
de formation optimal des boites.

Si la variation du flux des gaz d’éléments V modifie la densité et la hauteur
des boites quantiques, le temps de croissance a un impact global en modifiant la taille
de la boite dans les 3 directions de I'espace. Ainsi en modifiant les paramétres, il est
possible d’épitaxier un échantillon avec des boites de taille et composition proche
de la valeur souhaitée. Il est donc important d’étudier I'influence de ces modifica-
tions structurales sur la photoluminescence de ces boites, afin de déterminer si elles
peuvent faire de bon candidats pour la fabrication de sources de photons uniques
aux longueurs d’onde des télécommunications. Auparavant, nous allons décrire les
protocoles expérimentaux employés pour les analyses optiques.

2.2 Techniques d’analyses optique

Pour obtenir une analyse spectrale des échantillons entre 1.2 et 2.5um il est
possible d’utiliser la méthode d’analyse spectrale par transformée de Fourier dans
I'Infra-rouge : le FTIR.

2.2.1 Interférométre par transformée de Fourier : le FTIR

Un interféromeétre FTIR (Transformée de Fourier dans 'Infra-Rouge) com-
mercial ("Bruker", TENSOR) a été placé prés du bati de croissance ’EPVOM
permettant ainsi d’effectuer des mesures sur les échantillons apres croissance. Ce
dispositif est composé d’'un module permettant d’enregistrer l'interférogramme du
signal émis par I’échantillon et d’en faire la transformée de Fourier. Il est équipé d'un
détecteur en InSb afin de couvrir une gamme spectrale étendue de 1,1um a 2,5um.
Afin d’effectuer des mesures a 77K, I’échantillon est placé au sein d’un cryostat a
azote liquide. Le laser d’excitation est un Nd :Yag doublé en fréquence ("Spectra
Physics", Millenia, 2W) émettant & 532nm. Le signal émis par I’échantillon est col-
lecté par une lentille de 50mm de focale. Le signal est ensuite envoyé dans le FTIR.
Pour ne pas éblouir la photodiode avec le laser d’excitation, un filtre de GaAs poli
double face est placé a 'entrée de l'interféromeétre. La transformée de Fourier de
I'interférogramme permet d’obtenir le spectre de 1’échantillon observé.

Si le FTIR, par la taille du spot d’excitation sur 1’échantillon de 3cm de
rayon, permet d’étudier la photoluminescence de I’échantillon massif il ne permet
pas d’étudier & 4K I’émission d’un faible nombre de boites. La mise au point d'un
banc de microphotoluminescence s’avére indispensable.

2.2.2 Banc de microphotoluminescence

Afin d’étudier un faible nombre de boites quantiques et dans la perspective
d’en étudier qu'une, un banc de microphotoluminescence (uPL) a été développé. Ce
banc permet grace & un cryostat a flux continu d’hélium d’effectuer des mesures de
4K a 300K. Le cryostat est placé sur des platines Microcontréle motorisées afin de
permettre un pointé précis sur I’échantillon. Les platines sont contrélables grace a
un controleur "ESP 300". Le schéma de la figure (2.4) présente le banc optique. Pour
plus de clarté 'explication du montage sera décomposé en trois grandes parties :
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FIGURE 2.4 — Schéma du banc optique de microphotoluminescence.

Le pompage optique.
La collection du signal.
La détection et ’analyse du signal.

Le pompage optique

Les sources laser excitatrices disponibles sont :

Un laser Nd :Yag pompé par diode, continu et doublé en fréquence émettant
a A=532nm ("Spectra Physics", MILLENIA II) de puissance disponible
50mW. Le faisceau est polarisé linéairement en sortie. Le controle de la
puissance d’excitation envoyée sur ’échantillon se fait grace a une lame %
et un cube séparateur de polarisation.

Un laser Ti :Sa ("Spectra Physics", Tsunami) pulsée a blocage de modes
pompé par un laser Nd :Yag a 532nm. La puissance de sortie du laser est
de 2W mais il est couplé dans une fibre pour atteindre le banc optique.
Seulement 50mW sont disponibles a la sortie de la fibre. La longueur d’onde
de 'impulsion peut étre modifiée entre 700 et 900nm. Cependant dans le
cadre de ce travail, la longueur a été fixée soit & A=790 ou & A=840nm 2. La
largeur des impulsions est de Jt=>bps (& la sortie de la fibre optique) avec
une impulsion toutes les 12,2ns, soit une cadence de 82MHz. Pour contréler
la puissance incidente sur ’échantillon, comme pour la ligne a 532nm, une
lame % et un cube séparateur de polarisation sont utilisés.

Une diode fibrée a 840nm, continue ayant une puissance de sortie de 250mW.

A

Le réglage de la puissance de pompe se fait grace a la lame 5 et le cube

2. Lors des études il sera précisé la longueur d’onde utilisée
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polariseur.

La collection du signal.

Le laser d’excitation est focalisé sur 1’échantillon a l'aide d’un objectif de
microscope a grande distance de travail, traité anti-reflet pour le visible et le proche
infrarouge ("Mitutyo", M plan APO NIR, x20, f{=10mm, O.N=0,4). Le signal émis
par I’échantillon est collecté par le méme objectif. Ensuite sur le chemin optique
est placée une lame dichroique qui transmet les longueurs d’onde supérieures a 1pm
(avec un coefficient T~80%) et qui réfléchit les longueurs d’onde inférieures & 900nm
(avec un coefficient R~80%). Au-dela de cette lame, le signal est acheminé sur le
détecteur.

En paralléle de la voie d’excitation, un systéme d’imagerie a été placé dans
le but de visualiser ’échantillon et pour exciter la zone d’intérét. La visualisation de
I’échantillon se fait par un moniteur vidéo qui affiche 'image obtenue sur la caméra
CCD. Cette image est obtenue par la focalisation & I'aide d’une lentille de focale
f=150mm du signal sur la CCD.

Le choix de cette focale a été fait afin de permettre de visualiser sans mo-
dification de cette lentille des objets ayant des tailles variant de 200nm a quelques
dizaine de microns.

La détection et ’analyse du signal.

Difficulté de la détection & 1550nm

A T’heure actuelle, trés peu d’études ont été menées sur des boites quantiques
uniques a 1.55um. En effet, la rareté de photodiodes & avalanche pour la détection de
photons uniques a cette longueur d’onde est une barriére technologique. Ce probléme
est aussi important que la génération de photons uniques a cette longueur d’onde
et peut expliquer en partie pourquoi moins de résultats de corrélation de photons
sont disponible sur le systéme InAsP/InP (émettant & 1500nm), en comparaison au
systéme InAs/GaAs (émettant & 900nm).

Le tableau 2.1 répertorie les principaux détecteurs disponibles pour le comp-

tage de photons a 1,55um dans le commerce.
_/
()

FIGURE 2.5 — Principe de fonctionnement des SSPD.

(a) (b)

Il a été décidé d’utiliser des détecteurs supraconducteurs de la société russe
SCONTEL. Ces détecteurs sont appelés SSPD pour Superconducting Single Pho-
ton Detector. Ce choix a été motivé pour leurs bonnes performances. En effet, le
fabricant annonce une efficacité quantique de détection d’environ 10%, un temps
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Détection 1,55pum visible
SSPD APD
Fabriquant Scontel || Princeton light wave || Id Quantique Silicium
Fonctionnement continu trigger externe trigger externe continu
Taux de répétition - 1KHz-5MHz 1KHz-10MHz -
Taux de comptage || 100MHz 100KHz 100KHz 20MHz
Efficacité quantique 10% 20% 20% 70%
Bruit <50Hz 3*¥10~°ns~! 3*¥10~°ns~! < 100Hz
Gigue <50ps 120ps 300ps 50-400ps
Réponse spectrale <Hum 1,3-1,56pum 1,1-1,6pum 0,4-0,9um
Temps mort 10ns 10ps 10ps 50ns
Température 2-4K 50°C 50°C 50°C
d’utilisation ou ambiante

Tableau 2.1 — Comparaison des principaux détecteurs du commerce. Le gigue correspond a
la résolution temporelle du détecteur.

mort d’environ 10ns, une utilisation en continu et une gigue de 60 ps. Un détecteur
SSPD est constitué d'un circuit de 10x10pum? d’un matériau supraconducteur : le
nitrure de niobium (NbN). Ce matériau est déposé sur un substrat de saphir. A la
température d’utilisation de 2K, le matériau est supraconducteur. Une fibre optique
est fixée sur ce circuit et permet de guider les photons jusqu’au détecteur.

Il est possible de décrire le principe de détection des SSPD ainsi (voir figure (2.5)) :
— Une tension de polarisation est appliquée sur le supraconducteur. Le circuit
est ainsi traversé par un courant électrique, inférieur au courant critique
de transition supraconducteur (figure (2.5) (a))
— Lorsqu’un photon est absorbé, il y a, localement, création d'un point chaud.
Dans cette zone, le détecteur n’est plus supraconducteur (figure 2.5 (b))
— Ce point chaud diffuse le long du circuit en contraignant les lignes de cou-
rant & se resserrer. Lorsque localement, la densité de courant dépasse la
densité critique, alors le circuit devient résistif. Dans ce cas un saut de
tension peut étre détecté et étre assimilé a l'arrivée d’un photon (figure

(2.5) (¢))
Le fonctionnement d’un tel détecteur est détaillé dans [110-112].

Analyse du signal

Le chemin optique a été con¢u pour permettre 'insertion de différents élé-
ments optiques. En effet, dans le cadre des études en polarisation du signal émis,
il est aisé d’insérer dans le chemin optique une lame % et un cube polariseur traité
anti-reflet a 1,55um. 11 est également possible de faire passer le signal au sein d’un
interféromeétre de type Michelson afin d’obtenir a l’aide d’un bras motorisé l'in-
terférogramme de la source. Cet interférogramme permet de remonter a la largeur

spectrale de ’émetteur ? lorsque celle-ci est inférieure a la résolution du spectrométre

3. L’explication de I'exploitation des interférogramme sera faite a la section 4.2.3
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(0.315nm).

Pour s’affranchir du résiduel du laser de pompe, un filtre Silicium traité anti-
reflet & 1,55um est placé dans le chemin optique. Le signal est ensuite envoyé dans le
spectrométre de focale 500mm ("Princeton Instruments", SpectraPRO 2500i monté
avec un réseau de 600 traits/mm blazé a 1,6um). Le signal ainsi dispersé peut étre
envoyé sur une barrette de photodiodes InGaAs ("Princeton Instruments", OMA V,
gamme spectrale 1,1 & 1,6um) refroidie a 'azote liquide. Dans cette configuration,
la résolution spectrale est de 0,315nm. Une autre possibilité est d’envoyer le signal
filtré, correspondant a deux pixels de la caméra, sur les détecteurs SSPD. Pour cela,
le signal passe par une fente de sortie latérale du spectrométre. Le signal qui en sort
est immédiatement collecté par une fibre optique standard télécom (Monomode a
1,55um, diamétre de coeur 9um. Référence : SMF-28). Le signal peut ensuite soit
étre envoyé directement sur le détecteur SSPD soit passer dans un séparateur 50 /50
fibré commercial disposant de deux entrées et deux sorties sur lesquelles sont les
deux detecteurs SSPD.
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FIGURE 2.6 — Courbe d’efficacité quantique (point noir) et de courant d’obscurité (étoile
rouge)des SSPDs (a) détecteur 1 (b) détecteur 2 a 1.55um en fonction du courant de
polarisation I des détecteurs.

Le systéme de détection SSPD présente deux détecteurs indépendants dont
chacun dispose d’une efficacité quantique d’environ 10% a 1,5um pour une cinquan-
taine de coups d’obscurité (voir la figure 2.10). Les signaux générés par les SSPD
sont envoyés sur un module de comptage ("Stanford", SR400) et sur un oscilloscope
numeérique ("LeCroy", WavePro 735Zi, 2,5GHz de bande passante).

En pompage impulsionnel, on peut placer dans la voie d’excitation une pho-
todiode rapide ("Menlosystem",10-900MHz) qui permet de détecter les impulsions
du laser de pompe. En branchant sur une voie de 1’oscilloscope la photodiode rapide
et sur 'autre un détecteur SSPD il est possible d’effectuer des mesures de durées de
vie. Il est important de déclencher la mesure sur le photon de luminescence et de
I’arréter sur un photon du laser pour éviter de sur-échantillonner et de perdre du
temps dans Pacquisition car Nppotons < Nigser (avec Nppotons 1€ nombre de photons
signal détectés et Njyse le nombre de photons du laser de pompe détectés). La figure
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(2.7) schématise ce principe de mesure.
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FIGURE 2.7 — Principe de la mesure résolue en temps. En (a) principe du déclenchement
de l'oscilloscope. Nous utilisons un photon de luminescence pour déclencher la voie "start”
de loscilloscope et un photon du laser d’excitation pour déclencher la voie "stop".Ainsi,
nous sommes sirs que chaque événement "start” sera swivi d’un signal "stop" qui sera le
signal de l'impulsion laser détecté par la photodiode rapide. En (b) exemple d’histogramme
des At obtenus.

En branchant sur l'oscilloscope les deux détecteurs SSPD il est possible de
faire des mesures de corrélation de photons (voir la section 3.4 pour plus d’explica-
tions sur ces mesures).

Il est possible de faire la synthése des spécificités du banc de microphotolu-
minescence :

— Etude spectrale de 1,1um & 1,6pum avec une résolution spectrale de 0,315nm

a 1,55um.

— Etude en température de 4K a 300K.

— Mesure de largeur de raie par FTIR.

— Mesure résolue en temps avec une résolution de 80ps.

— Mesure de corrélation de photons.

Si les zones autour de 1.3 et 1.55 pm intéressent les télécommunications,
la zone au dela de 2um ouvre la perspective de la création de détecteurs de gaz.
Dans cette gamme il existe des lasers basés sur des antimoinures, cependant ces
lasers épitaxiés par EJM (épitaxie par jet moléculaire) sur des substrats de GaSb
ont certes des puissances de sortie trés élevés mais avec des puissances seuils tres
¢levés [113-115]. La voie de croissance et le prix du substrat sont autant de fac-
teurs limitants a la production en masse de tels lasers. Il existe également des la-
sers de InGaAsSbN épitaxiés par EJM ou encore des lasers a puits quantique de
In,Ga;_,As sur des substrats d’'InP(001). Mais dans ces gammes spectrales au dela
de 2um [116,117], les puits quantiques souffrent d’effets non radiatifs a tempéra-
ture ambiante en particulier des effets Auger et de I’absorption intra sous bande.
Tout cela a pour inconvénient d’augmenter considérablement les seuils d’émission,
de lordre de plusieurs kA /ecm?. C’est pourquoi utiliser des boites quantiques comme
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milieu & gain pourrait étre intéressant. En effet le confinement dans les trois di-
mensions de 'espace des porteurs pourrait diminuer considérablement le seuil laser
en améliorant la tenue en température. Cependant les boites quantiques d’InAs sur
des substrats de In,Ga;_,As/InP émettent uniquement jusqu’a des températures de
77K [118,119] sur la gamme spectrale allant de 1.95 & 2.25pm.

Il est donc important de vérifier le bon comportement optiques des boites
InAsP/InP a haute température et & des longueurs d’onde supérieurs a 2pum.

2.2.3 Transformation du banc optique vers le 2ym

Dans la perspective de démontrer que le systéme InAsP /InP permet d’émettre
des photons uniques jusqu’a 2.3um, nous avons apporté des modifications au dispo-
sitif de détection afin d’atteindre des longueurs d’onde au dela des 2um. Si le FTIR
commercial présenté a la section (2.2.1) permet de faire des spectres a des longueurs
d’onde supérieures a 2.5um la caméra InGaAs ne détecte plus au dela de 1.6um. Mais
les détecteurs SSPD détectent les photons jusqu’a 5um. Cependant la fibre optique
qui guide la lumiére jusqu’au détecteur a une longueur d’onde de coupure de 1.6pm.
Dans le but d’effectuer des mesures sur des échantillons ayant des longueurs d’onde
supérieures & 2um, une collaboration avec la société Russe SCONTEL a été faite
pour modifier cette fibre optique. La fibre SMF-28 a été remplacée par une fibre de
"IR Photonics" guidant jusqu’a 3um. Il est & noter que sur la ligne d’acquisition les
miroirs sont en or et par conséquent leurs réflectivité est supérieure a 98% jusqu’a
10pm environ. Sur le banc de pPL la lumiére est envoyée dans la fibre optique grace
a un objectif de microscope. La lumiére est récupérée devant le spectrométre.

Ainsi il est possible d’étudier le systéme InAsP /InP pour des applications au
dela de 2um.

2.3 Analyse optique des échantillons jusqu’a 2.3um

2.3.1 Etude préalable par FTIR

Afin d’étudier le potentiel des boites InAsP/InP sur les grandes longueur
d’onde, nous avons mesuré le spectre des boites quantiques en fonction de certains
parameétres de croissance affectant la hauteur des boites : la vitesse d’encapsulation
et les flux d’arsine et de phosphine. Il a été décidé d’épitaxier 6 échantillons en
faisant varier ces 2 paramétres de croissance (voir le tableau (2.2)).

La mesure des spectres d’émission a 300K de ces échantillons a été faite avec
le FTIR commercial.

Les spectres des échantillons sont disponibles sur la figure (2.8). On remarque
qu’en variant les deux parameétres de croissance, toute la gamme spectrale entre 1.3
et 2.2um est couverte. Tous les échantillons présentent un spectre large a cause de
la dispersion en hauteur des boites. De plus, I'analyse FTIR permet de valider la
compréhension des mécanismes de croissance, notamment par ’étude de la longueur
d’onde d’émission centrale.
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Echantillon || Phg/AsHs | InP encapsulation
InP 241 50 50
InP 220 30 50
InP 233 30 100
InP 231 15 50
InP 232 6 50
InP 165 * 150

Tableau 2.2 — Principauz paramétres de croissances des échantillons. Pour InP165 : (%)
Durant la croissance des boites, seule la vanne d’arsine est ouverte.
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FIGURE 2.8 — Spectres obtenus par FTIR a 300K des échantillons d’étude.

Cependant, afin de vérifier que ces boites conservent un bon comportement radiatif
malgré I'augmentation de leurs hauteurs, il est indispensable de mener une étude
résolue en temps pour accéder aux durées de vie radiative, en fonction de la tempé-
rature et longueur d’onde centrale d’émission.

2.3.2 Etude en ;PL : Analyse spectrale et durée de vie
Mesure expérimentale

L’étude des histogrammes des temps d’arrivée des photons sur ’ensemble du
spectre émis est présentée a la figure (2.9). On remarque des comportements diffé-
rents entre 4 et 300K sous faible excitation (2uW/um?).

Lors de ces mesures tout le spectre est collecté, permettant par conséquent de
mesurer des photons issus de 'exciton fondamental de certaines boites quantiques
ainsi que des photons provenant d’états multiexcités d’autres boites quantiques.
Afin de comprendre ce phénomeéne revenons sur les niveaux électroniques des boites
quantiques.
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FIGURE 2.9 — Histogramme des durées de vie de 'InP 220 a 4K (bleu) et a 300K (rouge) et
UInP 252 a 4K (vert) pour une puissance de 200mW/cm? et pour lintégralité du spectre.
En noir : histogramme du laser pulsé permettant de définir la résolution temporelle du
montage. La décroissance de [’histogramme est bi-exponentielle aussi bien a 300K, qu’a 4K,
a Uexception des échantillons InP220 et InP233 dont la décroissance est monoexponentielle
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FIGURE 2.10 — (a) : Emission d’un photon a une paire électron trou d’une boite.(b) :
Emission d’un photon depuis une boite multiexcitée (4fois chargée dans cet exemple) d’une
autre boite. La longueur d’onde d’émission de ces deuz raies est a la méme longueur d’onde
mais la durée de ’état multiexcité sera plus rapide.

Le schéma de la figure (2.10) présente la structure des états discrets électro-
niques d’'une boite quantique. Lorsque la boite quantique contient une seule paire
électron-trou, sa recombinaison engendre I’émission d’un photon de durée de vie
longue. En revanche, lorsque les états multiexcités sont peuplés ces transitions op-
tiques viennent alimenter le spectre d’émission mais avec une durée de vie plus
courte. Sur un ensemble de boites il est alors possible de collecter un photon a une
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paire électron-trou d’une boite quantique et des photons issus de niveaux multiexci-
tés de boites quantiques différentes. Ainsi il est possible d’identifier la décroissance
rapide a une émission depuis des états multiexcités et la décroissance lente a un
photon issu des transitions optiques fondamentales [120].

Au vu de ces résultats il est indispensable de mener 1’étude des durées de vie a 4 et
300K en fonction de la longueur d’onde.

Etude en fonction de la température
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FIGURE 2.11 — Ewvolution des durées de vie en fonction de la longueur d’onde centrale
d’émission des boites quantiques pour les 6 échantillons d’études. Rouge : Evolution a 300K.
Noir : Evolution a 4K (a) Evolution des durées de vie longues. (b) Evolution des durées de
vie courtes.

Les graphiques de la figure (2.11) rassemblent les mesures de durée de vie
effectués sur 'ensemble du spectre des différents échantillons listés dans le tableau
(2.2). A gauche, est présentée la dépendance des durées de vie "longues" associées a
la transition fondamentale. A droite, est présentée la dépendance des durées de vie
"courtes" associées a la transition des états multiexcités. Ces graphiques permettent
d’observer une augmentation de la durée de vie entre 4 et 300K pour tous les échan-
tillons, & part pour I'InP165 & 2.2um (cet échantillon sera étudié par la suite). Pour
comprendre cette augmentation de la durée de vie mesurée avec la température,
il faut se rappeler qu’a basse température les paires électrons-trous injectées dans
une boite peuplent les états de plus basse énergie (qui sont radiants) alors qu’a
haute température des états non radiants sont également peuplés. Les schémas des
figures (2.12) et (2.13) illustrent ce phénomene. La mesure de la durée de vie de
I’état excitonique est retardé par le temps de résidence des porteurs sur des états
thermiquement activés de plus haute énergie ainsi la mesure effectuée est un temps
de vie apparent qui prend en compte ce temps de résidence ainsi que la durée de
vie de I’état. Par conséquent la durée de vie apparente a 300K doit étre allongé par
rapport a la valeur obtenue a 4K ; dans le cas contraire cela indiquerait la présence
de voie de recombinaisons non radiatives des porteurs.

Il est & noter la différence avec les boites dans le systéme GaAs. En effet
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pour ces boites, la durée de vie radiative croit jusqu’a une température seuil puis
décroit fortement a cause de deux phénomeénes. Le premier est ’apparition de voies
de recombinaisons non-radiatives, la seconde est le faible confinement des trous dans
la boite qui peuvent thermiquement sortir de la boite. L’absence de recombinaison
non-radiatives et un confinement plus fort des trous dans notre cas permet 1'utilisa-
tion des boites InAsP /InP a 300K.

Mesure a 4K
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FIGURE 2.12 — Principe des mesures temporelles a 4K . 7, temps de vie radiatif du niveau

S.

D’autre part, I’échantillon InP165 a la méme durée de vie a 4K et 300K, qui
elle est plus courte par rapport a celle des autres échantillons. Nous pensons que ceci
est la signature de chemins de recombinaisons non-radiatifs. Pour cet échantillon des
images TEM ont été effectuées. Sur ces images il est possible d’observer un grand
nombre de dislocations (10%/cm?), qui peut étre expliqué par la grande dimension
de la boite. En effet pour émettre a cette longueur d’onde, la boite mesure 5 nm de
hauteur impliquant une forte accumulation de contraintes liée au désaccord de maille
avec le substrat. Cette forte contrainte accumulée est a 'origine de ces dislocations.
L’observation de ces dislocations démontre une limite quand a la longueur d’onde
maximale pouvant étre atteinte avec ce systéme. Il est donc intéressant d’étudier
I'influence de la taille des boites (et par conséquent de la longueur d’onde) sur leur
efficacité radiative.
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Mesure de durée de vie a 300K
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FIGURE 2.13 — Principe des mesures temporelles a 300K. L’agitation thermique promeut
les porteurs du niveau excitonique au niveau supérieur qui est non-radiant. Aprés un temps
de résidence Tyes les porteurs peuvent émettre un phonon et retombent sur l’état excitonique
qui est radiant. Ainsi le temps mesuré est Tmesure = Tres + Tr-

Etude en fonction de la longueur d’onde

L’évolution de la longueur d’onde en fonction de la taille des boites se retrouve
sur la force oscillateur qui croit avec la longueur d’onde [121]. La force oscillateur
traduit I'interaction dipolaire lumiére-matiére et s’exprime ainsi :

A2 egme

7; 2mne? (2.1)
avec n l'indice de réfraction du milieu (n=3.17 pour 'InP a 300K), 7; la durée de
vie radiative, m la masse effective de I’électron, e sa charge élémentaire et ¢ la cé-
lérité de la lumiére. Pour la masse effective des électrons, sont utilisées les valeurs
mesurées dans [122|, correspondant a une masse de m=0.09my, ot mg est la masse
de I’électron dans I'espace libre. Dans ces mémes travaux il est mentionné que cette
masse effective varie en fonction du confinement des électrons de la boite, et donc
en fonction de la taille de la boite. Cette variation est suffisamment faible pour la
négliger.
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FIGURE 2.14 — Evolution de la force oscillateur & 4K des boites en fonction de leur longueur
d’onde centrale d’émission. La taille des boites augmente avec la longueur d’onde.

D’aprés le graphique de la figure (2.14), la force d’oscillateur semble étre
quasi-constante pour des boites émettant entre 1.3 et 1.6um, en accord avec [120],
puis elle augmente pour des boites de plus grande dimension. En rappelant que les
boites les plus petites sont celles émettant aux plus basses longueurs d’onde alors le
comportement est celui attendu [121] car dans les petites boites le nombre de cellules
unitaires participant a I’émission collective (et contribuant a la force oscillateur) est
plus faible. Une deuxiéme conséquence de la différence de taille des boites quantiques
est la différence en nombre d’états multi-excités qu’elles peuvent avoir. Les boites
émettant aux courtes longueurs d’onde (par exemple 'échantillon InP 231) sont plus
petites et comportent peu d’états multi-excités, relativement proches de I'énergie de
la couche de mouillage. Par contre les boites émettant aux grandes longueurs d’onde
correspondent a des puits de potentiels plus larges et par conséquent leurs états
multi-excités sont d’énergie plus basse et leur nombre en dessous de I’énergie de la
couche de mouillage est plus grand. Ceci peux étre constaté en étudiant le rapport
des populations rapides sur lentes (R, = Pop ) en fonction de la longueur d’onde

Pop-
(voir figure (2.15)). l

On note que Rp augmente avec la longueur d’onde et la température in-
diquant une augmentation de la contribution des états multi-excités. En effet les
boites émettant aux plus grandes longueurs d’onde sont plus grandes et par consé-
quent présentent un plus grand nombre d’états multi-excités, dont la durée de vie
est courte. Cette augmentation est aussi favorisée par une augmentation de la tem-
pérature car les plus grandes boites ont également un plus grand nombre d’états
radiants et non-radiants multi-excités qui sont peuplés avec la température.

Le tableau (2.3) résume les informations importantes de cette étude.
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FIGURE 2.15 — Evolution du rapport des populations rapides sur la population lente (Rp)
en fonction de la longueur d’onde et de la température.

Nom de 4K 300K
I’échantillon A T ‘ Ty R, A T ‘ Tr R,
/ pm ns / um ns /
InP 241 1.30 | 1.17 | 0.31 | 0.25 | 1.37 | 3.09 | 0.54 | 0.71
InP 220 1.48 | 1.05 - - 1.57 | 2.33 | 0.33 | 1.85
InP 233 1.57 | 0.95 - - 1.66 | 1.76 | 0.31 | 2.82
InP 231 1.66 | 0.81 | 0.35 | 1.59 | 1.76 | 1.19 | 0.19 | 4.08
InP 232 1.80 | 0.66 | 0.22 | 2.84 | 1.86 | 1.04 | 0.13 | 5.99
InP 165 1.95 059 | 0.13 | 4.88 | 2.06 | 0.64 | 0.12 | 9.1

Tableau 2.3 — Valeurs d’études a 4K et 300K des échantillons.

2.4 Conclusion

Ce chapitre a permis de décrire la formation des boites quantiques par EP-
VOM. L’étude de I'influence des principaux parameétres de croissance a permis d’éta-
blir 'influence des flux d’éléments V, du temps de croissance et de la vitesse d’en-
capsulation sur la formation des boites quantiques. Ce controle de I’épitaxie permet
ainsi de créer des échantillons couvrant toute la gamme spectrale allant de 1.2 a
2.3pm.

Afin d’étudier optiquement ces échantillons, il a été présenté les différents
outils optiques utilisés au cours de ce travail de thése. La difficulté de la détection a
1.55um constituait une barriére qui a pu étre levée grace aux détecteurs supracon-
ducteurs SSPD permettant d’effectuer des mesures résolues en temps et en comptage
de photons.

L’étude de la dynamique d’émission sur des ensembles de boites quantiques
a permis de mettre en évidence la faible influence des effets non radiatifs & haute
température de 1.3 & 1.86 pum. Ce systéme est par conséquent un trés bon candidat
pour la réalisation de sources de photons uniques ou de milieu & gain optique a
température élevée.



60 Croissance et caractérisation d’ensembles de boites quantiques

Dans le chapitre suivant nous étudierons I’émission de boites uniques afin de
comprendre les processus de recombinaison des états multi-excités et mono-excités.



Chapitre 3

Etude sur boite quantique unique :
Vers une source de photons uniques

L’étude sur ensemble de boites InAsP/InP menée précédemment a permis
de confirmer un bon comportement radiatif de ces émetteurs. Dans le cadre de la
réalisation d’une source de photons uniques, il est indispensable d’isoler un dipole
unique et donc une boite quantique unique. Or, la croissance des boites quantiques
ne permet qu'un controle partiel de leur densité et leurs sites de nucléation sont
aléatoires. D’autre part, contrairement & un atome, une boite quantique est consti-
tuée de 10° atomes et se situe au sein d'un réseau cristallin ce qui aura pour effet de
créer des interactions entre la boite et son environnement. Ces interactions peuvent
modifier I’émission de la boite quantique. De plus, les boites quantiques peuvent
accommoder un grand nombre d’excitations excitoniques susceptibles de modifier
leur spectre. Dans ce chapitre, nous présenterons une étude spectroscopique des
boites quantiques InAsP /InP uniques, par des mesures spectrales en fonction de la
température et de la puissance d’excitation. Nous démontrons quelques limites de
I’analogie entre les boites quantiques et les atomes. Ces travaux démontrent I'impact
des états multiexcitoniques sur les propriétés de luminescence de ces objets. Nous
conclurons ce chapitre par la démonstration de I’émission de photons uniques.

3.1 Du choix de I’échantillon a I’isolation d’une boite unique

3.1.1 Choix de I’échantillon

Pour cerner les propriétés de luminescence des boites quantiques uniques, il
convient d’en isoler une et une seule. Il est important de rappeler que la longueur
d’onde d’émission des boites quantiques dépend de leur taille. Dans un échantillon
épitaxié, les boites auto-assemblées ont des tailles réparties de maniére aléatoire et
par conséquent des longueurs d’onde variées résultant sur un spectre trés large. Un
exemple de spectre est donné sur la figure (3.1). Sur ce spectre on peut observer des
raies fines, notamment aux courtes longueurs d’onde, ce qui est une des signatures
de I’émission de boites individuelles. Pour mieux isoler un faible nombre de boites,
une des solutions est la gravure de mésas .

1. Pour rappel, un échantillon est composé d’un substrat d’InP :Fe (001) sur lequel nous avons
fait une couche tampon d’InP avant le plan de boites. Le plan de boites est protégé par une couche
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FIGURE 3.1 — En haut : Spectre d’un échantillon de boites quantiques InAsP/InP a 4K
sous excitation continue (A\=532nm) avec une puissance d’excitation de 6.3TmW /cm? . En
bas : zoom sur les courtes longueurs d’onde. Il est possible d’apercevoir des pics fins (<
0.5nm), signatures de l’émission de boites quantiques individuelles a ces longueurs d’onde.

3.1.2 Comment isoler quelques boites : la gravure de mesas

La premiére idée pour isoler un faible nombre de boites quantiques est 1’ins-
tallation d’'un microscope confocal. Le principe d’un tel montage est de collecter
la lumiére émise par une zone réduite de I’échantillon. Cette zone est sélectionnée
en faisant I'image d’un trou (ou "Pinhole") sur I’échantillon. Pour cela il suffit de
mettre deux lentilles de méme focale dans le chemin optique. L’alignement nécessite
de confondre le foyer image de la premiére lentille avec le foyer objet de la seconde
(voir la figure 3.2). Ainsi un faisceau paralléle arrivant sur ce montage ressortira de
la méme maniére. Si & présent on place un trou au point focal image de la premiére
lentille, alors on effectue un filtrage spatial sélectionnant ainsi une zone spatiale de
notre échantillon.

Cette approche est limitée pour deux raisons :

— L’impossibilité de revenir d’un jour sur I’autre sur la méme boite. En effet ce
montage permet simplement de sélectionner une zone de notre échantillon
de maniére arbitraire car aucune marque ne permet de revenir exactement
au méme endroit.

— La chute d’intensité liée au filtrage ne permet pas d’effectuer des mesures
résolues en temps sur la boite ainsi sélectionnée.

C’est pour ces raisons que nous avons décidé de graver des piliers sur I’échantillon,
appelés mesas. Cette géométrie résout totalement les problémes soulevés via le simple
recours au microscope confocal. Lors de la création du masque de gravure il est
possible d’y intégrer des marques permettant un repérage sur I’échantillon et donc
de revenir exactement sur la méme zone plusieurs fois. De plus le signal n’étant
pas filtré, 'intensité lumineuse collectée est plus importante et permet de faire des
mesures résolues temporellement.

La mise au point des mesas nécessite la création d’'un masque grace au logiciel

d’encapsulation d’InP. La structure de notre échantillon nous permet de le graver, isolant ainsi un faible
nombre de boites.
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FIGURE 3.2 — Principe du microscope confocal. (a) Principe du montage expérimental. (b)
représentation du filtrage spatial lié au microscope confocal. Le rayon de la zone collecté
est proportionnel au rayon du trou mis dans le plan focal de la lentille.

L-Edit (logiciel du groupe Tanner). La mise au point de ce masque permet de définir
sa structuration grace a des marques que nous pouvons y placer (voir la I'image
(b) de la figure (3.3)). Ainsi il sera aisé de revenir sur un méme mesa a différents

moments.
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FIGURE 3.3 — (a) Image au Microscope Electronique ¢ Balayage (MEB) d’un mesa de
400nm de diameéetre. La partie noire en son sommet correspond au masque de nitrure rési-
duel. (b) Image MEB d’un champ de mesas. Nous pouvons y voir les marques repéres en

croiz, et entre elles les mesas.

La fabrication des mesas décrite sur la figure (3.4)débute par le dépot d’une
couche de 300nm de nitrure de silicium SizgN, (déposé a 300°C par PECVD pour
Plasma Enhanced Chemical Vapour Deposition) sur laquelle on dépose une couche
de 450nm de PMMA (Polyméthacrylate de méthyle). La résine est polymérisée pen-
dant une phase de recuit de 15min & 150°C, qui la rend sensible a un faisceau d’élec-
trons. Ainsi sous un faisceau d’électrons, les liaisons entre les molécules se brisent,
permettant de retirer les zones insolées grace au révélateur adapté. Le masque d’in-
solation utilisé correspond & celui préalablement déssiné sur L-Edit. Par lithographie
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électronique (Leica EBPG 5000+ ), le masque est transféré sur la résine par le fais-
ceau d’électron avec une résolution de 2.5nm.

Une fois la résine révélée, elle est le négatif du masque souhaité. Il est donc
nécessaire de déposer une couche de métal de quelques centaines de nanomeétre sur
notre échantillon. Ainsi lors du retrait de la résine le masque métallique présent
sur 1’échantillon correspondra a celui souhaité. L’échantillon est ensuite placé sur la
cathode du bati de CCP-RIE (Capacitively Coupled plasma - Reactive lon Etching)
permettant une gravure directionnelle du nitrure gréace a ’action combinée du bom-
bardement des ions positifs et de 'attaque chimique des espéces non ionisées dans
I’enceinte. Le nitrure est ainsi intégralement gravé a ’exception des zones protégées
par le métal. L’échantillon est ensuite placé au sein d’un bati de ICP-RIE (Inducti-
vely Coupled Plasma - Reactive Ion Etching) afin de graver sur quelques microns le
semi conducteur non protégé par le nitrure.

-—-

InP 130nm

InP 130nm

Echantillon épitaxi¢ ~ Dépot du nitrure et PMMA Gravure du PMMA

“ ]
| I

Dépot de métal Retrait du PMMA Gravure de I’échantillon

FIGURE 3.4 — Principe de réalisation des mesas.

Alinsi la structuration initialement souhaitée est retransctrite sur I’échantillon
permettant une étude localisée. L'image MEB d’un tel mesa est présentée sur la
figure (3.3).

L’étude optique des premiers mesas (présentée sur la figure (3.5)) permet
d’observer des raies fines et intenses issues des boites quantiques. Cependant nous
remarquons clairement que 'intensité des raies aux courtes longueurs d’onde est jus-
qu’a 10 fois supérieure a 'intensité émise sur I’échantillon massif. Cette observation
indique que les mesas jouent un role de guide d’onde en redirigeant partiellement
la lumiére des boites quantiques. De plus, la présence de pics fins bien distincts sur
le spectre des mesas confirme que la structuration permet bien d’isoler des boites
quantiques individuelles.
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FIGURE 3.5 — Spectres obtenus sous excitation continue (A=532nm) de puissance

6.31TmW/cm? a 4K. En noir : spectre de l’échantillon non-gravé. En couleur : différents
spectres obtenus sur mesa. On remarque que l'intensité des raies fines aux courtes longueurs
d’onde est plus grande sur mesa que sur l’échantillon non-gravé.

3.1.3 Etude de ’échantillon : de ’optique au structural

L’échantillon étudié a une densité moyenne de 100 boites quantiques par
um?. Ainsi il est possible d’estimer entre 20 et 320 le nombre de boites présentes
sur des mesas de rayon de 250nm & 1 pum. L’étude structurale par imagerie TEM
de I’échantillon a permis de déterminer que cette densité est en réalité une moyenne
sur I’échantillon. Sur les images TEM, il est clair que des zones plus ou moins denses
sont observables.
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FIGURE 3.6 — Spectre obtenu sous excitation continue (A=532nm) de puissance
6.31mW/cm? & 4K d’un mesa de rayon 1um a faible puissance d’excitation. Trait rouge
vertical : frontiére entre la zone caractérisée par des pics fins aux courtes longueurs d’onde
et celle caractérisée par des pics larges aux hautes longueurs d’onde. On dénombre une
centaine de raies.
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A faible puissance d’excitation, moins d’une paire électron-trou est présent
dans la boite, et par conséquent chaque boite ne pourra émettre qu’'un et un seul
photon au plus. Ainsi il est possible de comptabiliser le nombre de raies présentes sur
le spectre du mesa et d’estimer le nombre de boites optiquement actives présentes
en son sommet. Sur le spectre de la figure (3.6) quelques 140 raies peuvent étre
comptabilisées. Chacune de ces raies sous faible excitation peut étre attribuée a
une boite quantique. Or, les mesures TEM permette d’estimer & 320 le nombre de
boites sur ce mesa. L’écart entre ces deux valeurs (140 via l'optique et 320 par les
mesures TEM), indique que sur le mesa certaines boites ne sont pas optiquement
actives. En effet par effet de la gravure, certaines boites ont pu étre gravées ou alors
elles se situent trop prés du flanc du mesa, ce qui a pour effet de rendre les effets
non-radiatifs prédominants.
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FIGURE 3.7 — Spectres obtenus sous excitation continue (A=532nm) avec une puissance de
6.31mW/em? a 4K en fonction du rayon du mesa (a) 250nm (b) 500nm (c) 750nm (d)
2um. Ce dernier spectre est semblable a celui obtenu sur l’échantillon massif.

Dans un premier temps, on peut calculer une aire sur laquelle toutes les
boites sont suffisamment éloignées du flanc du mesa pour ne pas étre gravées ou
étre soumises a des effets non radiatifs forts. Au vu de la taille latérale des boites
quantiques de 50nm, seul le disque interne du mesa situé a 75nm du bord sera pris
en compte. L’étude a été faite sur une quinzaine de mesas de 3 rayons différents. Le
tableau (3.1) résume les résultats obtenus.

L’utilisation d’une surface utile sur les mesas ne suffit pas pour expliquer
I’écart entre le nombre de raies présentes sur le spectre et le nombre de boites
présentes. Cet écart est d'un facteur 2, c’est a dire que la densité de boites actives est
2 fois plus faible que leur densité physique. Ceci est probablement di a un couplage
entre boite proches qui les neutralise optiquement : seules les boites relativement
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Rayon mesa | Nombre | Aire disque utile | Nombre de BQs | Rapport
(pm) de raies um? géométrique
0.25 5 0.0908 10 0.5
0.5 27 0.554 55 0.51
1 140 2.66 266 0.53

Tableau 3.1 — Nombre de boites quantiques présentes sur le mesa en fonction de son rayon.
Sont également indiqués ’aire utile du mesa ainsi que le nombre de boites quantiques at-
tendues par le calcul a laide de la densité mesurée par TEM. La comparaison du nombre
de boites entre la géométrie et 'optique montre une différence d’un facteur 2.

isolées et éloignées des autres contribuent au spectre. Par conséquent la densité de
boites optiquement actives sur I’échantillon est de 'ordre de 50 BQ par pum?.

3.1.4 Deux comportements d’émission distincts : la frontiére a 1400nm.

Le spectre présenté sur la figure (3.6) permet de définir deux régions. Une pre-
miére située a des longueurs d’onde inférieures a 1400nm, est constituée de raies fines
spectralement (de largeur spectrale inférieure au nanométre) et intenses. L’autre, si-
tuée au dela de 1400nm, est composée de raies larges spectralement (de largeur
spectrale supérieure au nanomeétre) et peu intenses (voir figure (3.8)) [123].

0 L 1 . | . | . ~ 1 L 1 . 1 L \| L
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FIGURE 3.8 — Mesure des largeurs a mi-hauteur des raies d’émission des boites quantiques
uniques en fonction de la longueur d’onde d’émission. Courbe obtenue par Richard Hostein
[123].

Des possibles explications pour cette différence sont :
— Au cours du chapitre précédent, le lien entre la taille des boites quantiques
et leur longueur d’onde d’émission a été établi. Ainsi les boites émettant a
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1.55um présentent de grandes tailles. De plus une variation de la dimension
latérale des boites quantiques est observable sur les images TEM. On peut
supposer que le comportement des boites émettant & 1.55um se rapproche
de celui d'un puits quantique avec un grand nombre d’états donnant ainsi
un spectre large [124].

— Une autre possibilité évoqué par J.Salamo dans [125] serait la création
d’états mixtes hybrides entre la couche de mouillage et les boites quan-
tiques. Cette hybridation se traduit par un spectre large (associé aux états
hybridés) sur lequel se superposent les spectres de raies des états excito-
niques des boites.

3.1.5 Choix des raies a étudier

Afin de mieux comprendre ces deux régimes, nous avons concentré nos études
sur trois mesas présentant des raies dans deux régions spectrales :

— Un groupe de raies dans la bande-O des télécommunications. Ce choix s’est
porté sur le groupe a 1300nm présenté a la figure (3.9) (a). Il sera nommé
QD1 3.

— Une raie fine et une raie large dans la bande-C des télécommunications.
Elles seront nommées :
— @D 54 pour la raie présentée sur la figure (3.9) (b)
— D1 55 pour la raie large centrée a 1.55um présentée sur la figure (3.9)

()

3.2 Etude & 4K en fonction de la puissance d’excitation

Afin d’attribuer I’émission de ces raies a des transitions optiques dans les
boites, une premiére mesure consiste a étudier le spectre d’émission en fonction de
la puissance d’excitation. Cette étude que nous avons menée, peut étre faite sous
excitation continue ou impulsionelle.

3.2.1 FEtude en excitation pulsée

Le laser utilisé est le Ti :Sa a une longueur d’onde de A=810nm, délivrant
des impulsions de 10ps a une cadence de 82MHz.

Sur les spectres des figures (3.10) et (3.11) on observe une augmentation de
I’amplitude et du nombre des raies d’émission en fonction de la puissance de pompe.
Afin d’étudier cette évolution de fagcon quantitative, on peut recourir & un modéle
simple [126] :

— Premiérement, nous supposons que la boite quantique ne capture que des
paires de porteurs. Cette hypothése semble bien vérifiée puisqu’a faible
excitation, nous n’observons qu’une raie d’émission. Si des états de charge
différents existaient a lintérieur de la boite quantique (exciton avec un
électron ou un trou en plus), nous verrions autant de raies supplémentaires
a cause de la sensibilité du processus de recombinaison aux interactions
coulombiennes [127].

— Deuxiémement, le processus de capture des paires électron-trou est sup-
posé aléatoire et ne dépend pas en particulier du nombre de porteurs déja
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FIGURE 3.9 — Présentation des spectres des mesas d’étude effectués sous excitation continue
(A=532nm) de puissance de 6.3TmW/cm? i 4K.

présents dans la boite quantique.

Sous ces hypothéses, le nombre de paires électron-trou créées par impulsion laser
est directement proportionnel & la puissance d’excitation et suit une statistique
poissonnienne. La probabilité P(n) d’avoir n paires électron-trou capturées par la
boite quantique aprés une impulsion laser s’écrit donc :

" 1 P\" _P
P(n) = SN2 > ( ) e Psat (3.1)

n! ol \ Py

ol < n > est le nombre moyen de paires électron-trous créées par impulsion peu-
plant la boite quantique, fonction linéaire de la puissance laser incidente P (P
constante). Comme la recombinaison des paires électron-trou se fait de maniére
séquentielle, 'intensité de la raie associée la transition a 1 paire électron-trou est
directement proportionnelle a la probabilité d’injecter au moins une paire électron-
trou, c’est a dire (1 — P(sat)). L’intensité s’exprime de la fagon suivante :

Ix(P) = Ly(1 — P(0)) = Ly (1 - ePL> (3.2)
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FIGURE 3.10 — Evolution du spectre d’émission o 4K sous excitation impulsionnelle non-
résonnante de la boite QD1 3 en fonction de la puissance d’excitation. (a) Spectre de 1.2
a 1.6um (b) Zoom du spectre sur le groupe de raies d’intérét autour de 1.8um. Les lignes
verticales verte, rouge et noire repérent les 3 raies étudiées.

ol I, est I'intensité de saturation de la raie et Py, est la puissance du laser pour
laquelle nous observons la saturation de I’émission associée a I’exciton. Il est a noter
qu’il existe 4 états a un exciton, de spin J==+1 et J==42. Ceux de spin +1 sont ra-
diants, alors que ceux de spin £2 sont non-radiants (noirs) mais peuvent émettre un
photon suite & un retournement de spin. Etant donné que notre détection est inté-
grée dans le temps, nous observons non seulement les photons des excitons radiants
mais également ceux émis apres retournement de spin. Lorsque deux paires électron-
trou sont dans la boite, 16 combinaisons existent (en fonction du spin de chacune
des deux paires). Parmi ces seize combinaisons seules 4 d’entre elles contribuent &
I’émission de la raie biexcitonique, correspondant a un spin J=0. Pour déterminer
I'intensité du biexciton il faut retirer la probabilité que I'état a 2 paires soit dans
une des 12 autres combinaisons qui ne contribuent pas a la raie biexcitonique.

Iex(P) = Lu(1= P(0) ~ P(1) ~ 2 P(2)) (3.3)

£ _P P 3 _-F P\
— [sa 1 — Psat — Psat —_ = Psat 34
! c ‘ <Psat> 8 <Psat> (3.4)

Le spectre du mesa QD1 3, est composé de trois raies fines spectralement a
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FIGURE 3.11 — Evolution du spectre d’émission & 4K sous excitation impulsionnelle non
résonante des boites QD154 et QD155 en fonction de la puissance d’excitation.

1291 nm, 1295 nm et 1300 nm. Elles sont indiquées sur la figure 3.10(b) en trait
noir, rouge et vert respectivement.

La figure (3.12) montre un comportement en puissance semblable pour les
trois mesas. En effet, en augmentant la puissance de pompe, il y a une augmentation
de l'intensité des raies fines, et un élargissement des raies larges. A faible puissance
de pompe, l'intensité des excitons est directement proportionnelle a la probabilité
d’injecter une paire électron-trou dans notre boite. En effet, une croissance linéaire
de l'intensité en échelle logarithmique-logarithmique est observée sur les courbes de
la figure (3.12). A plus forte puissance d’excitation, l'intensité sature. En effet, la
probabilité d’avoir au moins une paire électron trou dans la boite étant égale a 1, un
photon sera émis a chaque impulsion laser. L’intensité n’augmente plus en fonction
de la puissance d’excitation. En revanche, d’autres raies spectrales apparaissent,
associées a des états multiexcitoniques (biexciton, trions, ...).

Afin d’identifier les différentes excitations électroniques a l'origine des diffé-
rentes raies, une approche consiste a analyser la pente avec laquelle croit 'intensité
de luminescence en échelle logarithmique-logarithmique & basse puissance. L’exciton
croit avec une pente logarithmique de 1 alors que le biexciton croit avec une pente
logarithmique supérieure & 1 comme en témoigne I’équation (3.4)). Cette croissance
est en effet proportionnelle & la probabilité d’injecter deux paires de porteurs par
impulsion laser et qu’il se recombinent avec 1’énergie de la raie biexcitonique.

Sur le mesa (QD; 3, deux raies excitoniques et une raie biexcitonique sont
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des ajustements par l’équation (3.2) et le trait rouge par l'équation (3.4). Les puissances de
saturation sont :(a) a 1291nm : Psg,, = 155 £ 25 nW, a 1295nm : Psgry = 176 £ 20 nW,
a 1300nm : Psgry, = 534 £ 25 nW (b) Pogr= 123.4 £ 20 nW et (¢c) Pogr= 840 £ 50nW.

Longueur d’onde . P Tous
(o) Nature de la raie W) (Un.ArD)
1291 Exciton (X) 155 & 25 | 1865 + 200
1295 Biexciton (XX) | 176 £ 20 | 1670 £+ 100
1300 Exciton (X1) 534 + 25 | 11600 £ 600

Tableau 3.2 — La puissance de saturation Ps. et lintensité émise a la saturation Isqe pour
les différentes raies du mesa QD1 3.

observables. Le tableau (3.2) répertorie les puissances et les intensités de satura-
tion pour chaque raie. Comme le démontre les équations (3.2 et 3.4) 'exciton et le
biexciton associés a la méme boite doivent avoir la méme puissance et intensité de
saturation. Il est donc possible que la raie XX & 1295 soit le biexciton associé a la
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raie X a 1291. Pour démonter sans ambiguité cette affiliation, il conviendrait de faire
une expérience de corrélation croisée. Cependant cette confirmation n’a pas pu étre
effectuée en raison d’un flux de photons insuffisant. De cette filiation il est possible
de calculer I'énergie de liaison du biexciton qui correspond a I’écart énergétique entre
les deux raies, dans ce cas elle vaut E; = 2.98meV.

uant a la raie X; & 1300nm elle est probablement issue d’une autre boite quantique.
p q q

Une fois la puissance de saturation dépassée, un fond continu croit sur toute notre
gamme spectrale, jusqu’a englober les raies (voir figure 3.13).

™ T T " T T T T T
F| * Background *
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g
< CIC
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FIGURE 3.13 — Points noirs : Evolution de aire intégrée de la raie X1 a 1300nm. Etoiles
rouges : évolution de l’aire intégrée du fond continu qui croit sous la raie. A partir de la
puissance de saturation le fond a une intensité supérieure a celle de la raie. A une puissance
de 10 fois Psq Uaire du fond est 10 fois supérieure.

L’étude sur les mesas centrées autour de 1.5um, permet de déterminer que
leur dépendance en puissance est celle attendue pour un exciton.

3.2.2 Etude en régime d’excitation continue

Une étude spectroscopique sous excitation continue a été menée, a ’aide du
laser Nd :Yag continu doublé en fréquence a 532nm. La figure (3.14) représente le
spectre du mesa QD 3 en fonction de la puissance d’excitation. L’intensité des raies
croit puis au-dela d’un seuil, elle diminue. L’évolution de l'intensité des trois raies
en puissance est présentée a la figure (3.15).

Afin de pouvoir quantifier et décrire ce comportement en puissance, il convient
d’enrichir le modéle précédement employé et introduire 7,,, les temps de recombinai-
son a n paires électrons-trous. Soit % le taux d’injection des paires électron-trou.

Cette quantité est reliée a la puissance incidente P par la relation P = 7_§ ou B

est un simple facteur de proportionnalité. L’évolution de P(n), probabilité "Lavoir
n paires de porteurs, s’écrit alors pour n>1 :

dP(n)_P(n+1)+P(n—1)_P(n)(1 1)

Ta Tn

dt Tl T, (3.5)
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FIGURE 3.14 — Evolution du spectre a 4K sous excitation continue non-résonante du mesa
QD 3 en fonction de la puissance de pompe. (a) Spectre entre 1.2 et 1.6um du mesa. (b) :
Zoom sur la zone d’intérét autour de 1.3um. Les différentes raies (X, X1 et XX) sont
indiquées par des traits verticauz (respectivement noir, vert et rouge).

On suppose, que la probabilité pour une paire de se recombiner est indépendante &
la fois du niveau dans lequel elle se trouve et de ’état de charge total. Le taux de
recombinaisons de 1’état associé a n paires électron-trous est alors égal a n fois le
taux de recombinaisons de chaque paire, pris égal a /7, :

1

— == (3.6)
Tn  Tr
Sous cette hypothése, ’équation 3.5 se réécrit :
dP(n Pn—1 n+1)Pn+1 1 n
o) _P=t) 0P D) gy (Lon) gy
dt Ta Tr Ta Tr
, . : . P(n) : ) :
En régime stationnaire, Vn > 0, 3 0, on obtient par récurrence la relation
suivante :
e T \"
P(n) = — 3.8
=7 (2) (3.5)

L’intensité de la raie X (exciton) est proportionnelle & la probabilité de présence
d’une paire électron-trou multipliée par la probabilité que cette paire se recombine.



Etude sur boite quantique unique : Vers une source de photons uniques 75

Ainsi, l'intensité de la raie associée a I’état exciton (Ix(P)) s’expriment en fonction
de la puissance incidente P (en rappelant que P=5/7,) de la maniére suivante :

P(1) AP _Pmx

Ix(P)=A
X() TX B

(3.9)
ol A est une constante de proportionnalité qui sera définie plus loin et 7x est la
durée de vie de la luminescence de I'exciton qui, comme on a vu a la section 3.2.1 sur
I’étude en excitation pulsée inclut également le temps de retournement de spin. Pour
'intensité du biexciton, on tient compte comme & la section précedente que seul 1/4
des combinaisons & deux excitons sont complétement radiants et contribuent a la
raie biexcitonique. L’intensité du biexciton s’écrit alors :

P(2) ATBP2 _PTT
=24 = B 1
Aty 1B ¢ (3.10)

A/TB et PsatX:B/TX7 Ps

Ixx(P)

En définissant I, =4/, 1 B/r5, nous obtenons
X ? I

SCLtXX - atXX —
finalement :
P P
Ix(P) = Lyt ——e Tratx (3.11)
Psatx
P
[sat P2 -
Iix(P) = 28— 0" Pucx (3.12)
4 PsatXX
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FIGURE 3.15 — Evolution de l’aire intégrée des raies d’émission de QD3 en fonction de
la puissance d’excitation continue. En points noirs : Evolution de ’aire de Uexciton X a
1291nm. En points rouges : Fvolution de l'aire du biexciton a 1295nm. En points verts :
Evolution de laire de lexciton X1 a 1300nm. En trait noir : ajustement suivant (3.11).
En trait rouge : ajustement suivant (3.12). En trait vert : ajustement suivant (3.11). Les
puissance de saturation sont : Psqr, =1,86 & 0.24 pW, Psgiy =3,03 £ 0.44 uW, Psgry, =
4.6+ 0.5 uW.
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L’intensité de l'aire de l’exciton croit d’abord de maniére linéaire avec la
puissance de pompe (voir figure (3.15)). En effet son intensité est proportionnelle
a la probabilité d’avoir une paire électron-trou a l'intérieur de la boite quantique.
En continu cette probabilité dépend linéairement de la puissance & basse excitation,
car nous injectons nettement moins qu’une paire électron-trou par temps de vie
de I'exciton. A plus forte puissance de pompe, l'intensité de la raie X sature & un
maximum, c’est le point ol nous injectons en moyenne une paire électron-trou par
temps de vie de I'exciton. Ensuite la raie X décroit lors de I’augmentation de la puis-
sance de pompe. Nous sommes dans un régime ot nous injectons en moyenne plus
d’une paire électron-trou par temps de vie de ’exciton. Par conséquent la probabilité
d’avoir une paire électron-trou uniquement dans la boite quantique diminue quand
le taux d’injection augmente. La boite n’a pas le temps de se vider de ses porteurs;
le taux d’injection des porteurs est plus important que leur temps de recombinaison.
La raie excitonique perd donc en intensité en faveur d’autres raies correspondant &
des états de charge plus élevés de la boite. A faible puissance d’excitation, I'intensité
du biexciton croit de maniére quadratique, car son intensité est proportionnelle a la
probabilité d’avoir deux paires électrons-trous. La raie XX, tout comme la raie X,
passe par un maximum avant de diminuer en intensité. En effet, la probabilité de
présence de deux paires électrons-trous dans la boite diminue lorsque nous injectons
en moyenne plus de deux paires par temps de vie pour finir totalement négligeable.

Il est & noter que comme en excitation pulsée, a trés forte puissance de pompe
les pics disparaissent totalement pour laisser place a un fond continu. Ce fond est
bien issu des boites quantiques. Sa provenance peut étre expliquée par 'hybridation
des états électroniques [51].

Longueur d’onde Nature de la raie Psat Lsat
(nm) (LW) (Un.Arb)
1291 Exciton (X) 1.86 = 0.24 19300 £+ 2300
1295 Biexciton (XX) 3.03 £+ 0.44 | 101400 £ 21500
1300 Exciton (X1) 4.6 £ 0.5 70000 £ 6000

Tableau 3.3 — Evolution des paramétres Psgy et Isq pour les différentes raies du mesa
QD13.

3.2.3 Etude résolue en temps

Afin d’obtenir des informations sur lefficacité quantique et la dynamique
d’émission des boites quantiques, une spectroscopie résolue en temps de ces objets
a été effectuée. Le protocole expérimental des mesures temporelles est décrit a la
section 2.2.2. Les histogrammes des temps d’arrivée des photons ont été mesurées
sur chaque raie excitonique des différentes boites a 4K en fonction de la puissance
d’excitation. Ces histogrammes sont présentés sur les figures (3.16) et (3.17) pour la
raie Xy de QD 3 (les raies X et XX n’ont pas été mesurées a cause d’une détérioration
de Iéchantillon), pour QD54 et QD1 55 respectivement.

Les histogrammes des figures (3.16) et (3.17) démontrent deux comporte-
ments distincts : alors que le maximum de 'histogramme sur les mesas QD3 et
QD1 5, se décale dans le temps avec la puissance d’excitation, la raie sur le mesa
() D1 55 ne se décale pas quelque soit la puissance d’excitation. Il est important de



Etude sur boite quantique unique : Vers une source de photons uniques 7

55

50 " mw-‘.‘;w/mm it

0 "™ y / ho i
| Nl ! iy 26Psat

P ; .., 2OPS3L ]

a0l e «w»'-»,«’w n,”» ]

35 L N oty ;5P

30 |
25 J 2,8Psat-{

20 Mm
}\L{f’ 'JW«\I ) M

"
g, 1,6P ]
! i ,6Psat
’, ' A b by AN A AR At heei]

10 N E

05 _m 0.25Psat ]

00 | 4
1 I 1 1 1 1 1 1

-1,0n 0,0 1,0n 2,0n 3,0n 4,0n 5,0n 6,0n 7.0n 8,0n
Temps (s)

Décalage des courbes (Un.Arb)

FIGURE 3.16 — Evolution de l’histogramme des temps d’arrivée des photons pour la raie
X1 du mesa QD13 en fonction de la puissance d’excitation & 4K. Le maximum de [’histo-
gramme se décale avec la puissance d’excitation.

3.2 T T T T T T T T

30 My 1 22 J
" ]

2_2 : w«.wﬂ‘wu‘;,\%ww ] 20+ " A Bl
& B e g —~ 18l AR VUSRS 27Psat
£ 24 i M 16Psat £ T A
< 22— ! e ] < q6f i
s o k] s
2 20b [P, 1 S b [ Yy 1
2 1sl ; — o U [4 A
- - v . . 5,7Psat 2 [ M
xg 16 K 3 sg 12 | ARV 8,5Psat—
o Mar | MM 3 5Psat ° 1o0f ; i
o 12— J __oorsaty 2 Mg,
o 10f bt ] T osf [i MMt ]
g H M S [ A 1,2Psat
T 08| ™ 4 ol / H WA A AN
T F R 1,1Psat < 06— . N
g o0sf- ; J— 3
la} o 04F

04| /ﬂ\’\w\\\xh; Aty 0, 25P$at

02 J 02 NN e

0,08Psat. ! y 0, 05Psat
ol . M
00 L L L L L L L 1 00 bt 1 e
-40n 00 10n 20n 30n 40n 50n 60n 70n  80n 0,0 500,0p 1.0n 1,50 2,0n
Temps (s) Temps (s)

(a) (b)

FIGURE 3.17 — Evolution des histogramme des temps d’arrivée des photons suite d une
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puissance d’excitation. Le mazximum de [’histogramme se décale pour le mesa QD1 54 mais
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remarquer qu’a forte puissance d’excitation (>16P,,;), un pic apparait a t=0. Le pic
provient de I’émission du fond continu, comme on peut le voir sur la figure (3.18).
Grace a ces histogrammes il est possible de définir deux temps de vie I'un associé
au signal de fond (75) et l'autre associé a la raie de luminescence (7x).

En ajustant les histogrammes obtenus a 4K, par une exponentielle décrois-
sante il est possible de déterminer les valeurs suivantes :

— Pour le mesa QD5 : 75 = 700ps et 7x, = 2.2ns

— Pour le mesa QD154 : 73 = 800ps et 7x = 1.3ns

— Pour le mesa QD155 : 7 = 700ps

Le cas du mesa () D, 55 est singulier, il n’y a pas de pic étroit spectralement
et sa durée de vie (700ps; voir figure (3.19)) est identique & la durée de vie du si-
gnal de fond des deux autres mesas. Par conséquent cette émission correspond & une
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FIGURE 3.18 — Trait noir : histogramme des temps d’arrivée des photons des raies fines.
Trait rouge : histogramme des temps d’arrivée des photons associés au signal de fond. (a) :

QD13 (b) : QD1 54. 1l est a remarquer que ’émergence du fond de luminescence correspond
au pic qui apparait a t=0.
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FIGURE 3.19 — Evolution de la durée de vie mesurée sur QD1 55 en fonction de la puissance
d’excitation normalisée. Nous rappelons que Pyq=840nW .

Dans une boite quantique il a été démontré que les photons sont émis de
manicre séquentielle [129]. En effet I’émission de I'exciton d’une boite aura lieu apres
la désexcitation de tous les autres états supérieurs. Nous parlons d’effet d’émission en
cascade radiative (voir figure (3.20)). Ce processus décrit bien le décalage temporel
observé sur les histogrammes des temps d’arrivée des photons.

Afin de décrire le processus d’émission des boites quantiques, un modéle a été
développé dans notre équipe [130]. Pour cela il a été décidé de partir d'un systéme
multiexcitonique. Pour plus de clarté le détail des calculs est présenté en annexe
B a la page 153. Dans la suite de la section seuls les résultats importants seront
présentés. Deux régimes sont alors distingué.
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FIGURE 3.20 — Schéma de la cascade radiative. Il faut attendre que tous les photons issus
de la recombinaison d’états a n>1 paires électron-trou soient émis pour que le photon
excitonique puisse étre émis. Ce phénoméne entraine un décalage temporel du mazimum
de lintensité émise lors de la mesure des histogrammes.

Cas TX =~ TB (cas de QD1.54)

L’intensité d’émission de la raie a 1 paire électron-trou dans la boite suite a
une excitation impulsionnelle s’écrit alors :

Ix(t) = pe™ "~ exp(—pe~"®) (3.13)

avec 4 le nombre moyen de paires de porteurs dans la boite, 7x la durée de vie
radiative de la raie et 75 la durée de vie radiative du fond continu.

L’équation (3.13) permet de tracer I'évolution de Ix(t) en fonction du temps
pour différentes valeurs de p. Le maximum de la courbe se décale temporellement
en fonction de p. Il est alors aisé de déduire I'instant £ correspondant au maximum
de la courbe Ix(t) en fonction de p comme :

§=Tgpin <MT—X> (3.14)

B

Ce cas correspond au mesa () D 54, pour lequel 7x=1.3ns et 75=800ps.

L’ajustement des courbes temporelles par I’équation (3.13) permet d’extraire
le nombre moyen de paires p injectées. Ces résultats sont présentés sur la figure (3.21)
(a). La durée de vie reste constante avec la puissance d’excitation a une valeur de
1.3ns. L’évolution du nombre de porteurs p dans la boite est constant jusqu’a Py,
puis croit linéairement jusqu’a 10P,,; pour ensuite croitre de maniére sous linéaire.
Nous pouvons expliquer cela ainsi :

— P<P,,;. A basse puissance d’excitation, nous remarquons que le nombre de
paires dans la boite quantique est constant et égal a 0.5 paires. Ceci peut
provenir du fort dopage de notre échantillon (10'® ¢cm=2). A faible puissance
d’excitation les boites émettrices sont celles qui étant initialement chargées
capturent le porteur complémentaire pour devenir neutres et émettre un
photon. Par conséquent, le nombre de paires constaté dans ces boites est
égal a celui du dopage résiduel initial. Il est donc constant et indépendant
de la puissance d’excitation.

— P,t<P<10P,,. Dans cette gamme de puissance le dopage résiduel est sa-
turé et le nombre de paires capturées dans la boite est directement propor-
tionnel a la puissance d’excitation.
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FIGURE 3.21 — (a) Points noirs : évolution de la durée de vie de QD154 en fonction de la
puissance d’excitation. Etoiles rouges : évolution du nombre de paires piégées en fonction
de la puissance d’excitation. En pointillé bleu : droite de pente unitaire. Ces données sont
obtenues en ajustant les courbes temporelles par ’équation 3.13. (b) Evolution du retard
& du mazimum de Uhistogramme en fonction du nombre de paires piégées. Le trait vert
représente un ajustement par la fonction (3.14) avec les valeurs de T, et Tx mesurées.

— 10P,,<P. Lorsque la puissance d’excitation devient supérieure a 10P,,
I’évolution du nombre de paires dans la boite devient sous linéaire. En
effet lorsque le nombre de porteurs générés par I'impulsion laser devient
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trés grand, le phénoméne de recombinaison bimoléculaire dans la couche
de mouillage devient prépondérant. Par conséquent, le nombre de porteurs
susceptibles d’étre capturés décroit, car la durée de vie dans le réservoir
(couche de mouillage) décroit.

L’évolution du retard est présenté sur la figure (3.21) (b). La courbe en vert
est la fonction &(u) décrite par I’équation 3.14 avec les valeurs de 7x et 75 mesurées.
Un trés bon accord entre théorie et expérience peut étre constaté.
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FIGURE 3.22 — Ewvolution du nombre de paires piégées dans la boite en fonction de la
puissance d’excitation. En vert : ajustement des données par ’équation (3.15).

Grace a I’équation, développée dans 'annexe B :

Ve B P
= (14 2L 1
=3 ”( +vcpsat) (3:15)

il est également possible de décrire I’évolution du nombre de paires piégées dans la
boite en fonction de la puissance d’excitation. Dans cette équation 1’évolution du
nombre de charges dépend du volume de la boite (V'), de la section efficace de cap-
ture (C) et de la constante de recombinaison bimoléculaire (B) dans la couche de
mouillage. L’ajustement de cette courbe permet de déterminer le terme T'= V '/ B,
la valeur obtenue est T'=5. Le volume de la boite quantique peut étre calculé grace
aux images haute résolution TEM. En effet la dimension des boites est d’environ
50nm dans les deux directions du plan et de 3nm dans la direction de croissance,
ce qui permet d’estimer le volume V ~ 107'® ¢m™3. Ainsi, la valeur du rapport
C'/B vaut 5¥10' ¢m?. En prenant la valeur de B=1071% cm®s™! [131] il est possible
de déterminer que C=5 10%s~!. La valeur de T confirme que le nombre de paires
pouvant aller dans la boite est assez faible. Le nombre de paires & 1000FP,,; est de
20. Cette valeur est a comparer au nombre d’états électronique de conduction de ces
boites observés en STM dans l'article [132]. La spectroscopie des fonctions électro-
niques présentée dans cet article démontrent 1’existence de 10 niveaux énergétiques
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doublement dégénérés. Cette valeur de 20 paires de porteurs semble étre la valeur
maximum de paires que peut capturer la boite.

Cas 7x > 73 (QD;3)
Lorsque 7x > 7p il est démontré en Annexe B que la relation liant I'intensité
d’émission de notre boite et le temps s’écrit alors :
Ix(t) = e~ [exp(—pe™ " )(1 4 pe™ ) — 7] (3.16)

avec p le nombre moyen de paires de porteurs dans la boite, 7x, la durée de vie
radiative de la raie excitonique X; et 75 la durée de vie radiative du fond continu.

I est donc intéressant de déduire de 1'équation (3.16) I’évolution du retard
&, correspondant au maximum de Ix(t), en fonction de p :

¢ = main (/) (317
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FIGURE 3.23 — Points noirs : évolution de la durée de vie Tx, en fonction de la puissance
d’excitation. Etoiles rouges : évolution du nombre de paires piégées dans la boite en fonction
de la puissance d’excitation. En pointillé bleu : droite de pente unitaire. Ces données sont
obtenues en ajustant les courbes temporelles par I’équation (3.16).

Le traitement des histogrammes des durées de vie nous permet d’extraire
la valeur de 7x, et de p en fonction de la puissance d’excitation. Ces résultats
sont rassemblés sur la figure 3.23, ce cas correspond & la situation du mesa Q) D 3,
pour lequel 7x, =2.2ns et 75=700ps. Comme pour le mesa () D, 54 la durée de vie est
constante en fonction de la puissance d’excitation. L’évolution du nombre de charges
suit également la méme évolution. Toutefois, on remarque que dans cet échantillon
le nombre de paires est égal a 1 pour P<Pg ce qui implique que son dopage résiduel
est 2 fois plus grand que celui de QD1 54.
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FIGURE 3.24 — Evolution du retard & en fonction du nombre de paires pu dans la boite. En
vert : ajustement des données par ’équation (3.17).
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FIGURE 3.25 — Evolution du décalage du maximum de I’histogramme en fonction du nombre
de paires piégées. Le trait vert représente la fonction (3.15) avec les valeurs de Tp et Tx,
obtenu par ajustement.

Il est également possible de déterminer le taux de capture des porteurs pour
cette boite. Sur le graphique de la figure (3.25), ajustement permet de déterminer
la valeur de T=5. Cette valeur identique a celle obtenue pour le mesa ) D; 54 permet
d’affirmer que son taux de capture des porteurs sera le méme, c’est a dire C~ 5*108
s71. Les conclusions seront par conséquent les mémes.
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3.2.4 Conclusion

L’étude en fonction de la puissance excitatrice a permis de mettre en évi-
dence la nature des raies d’émission de boites quantiques. Afin d’obtenir une source
de photons uniques, la nature des raies est importante. En effet, la nature méme
d’une boite quantique et la discrétisation des états générent en son sein une cascade
radiative. L’émission séquentielle des photons entraine un retard pour ’émission de
I'exciton qui croit avec la puissance. Ainsi, les raies des mesas QD1 3 et QD154 ont
pu étre identifiées comme provenant d’une boite quantique pouvant accomoder plu-
sieurs paires électron-trou. L’analyse du nombre de paires dans la boite en fonction
de la puissance excitatrice permet d’identifier le dopage résiduel de ces boites qui
est d’'une charge en moyenne pour la raie X; de QD 3 et de 0.5 charges en moyenne

pour QD1 54.

3.3 Etude en fonction de la température

Une étude en fonction de la température pourrait permettre de confirmer le
bon comportement radiatif de ces boites.
3.3.1 Etude spectrale

La figure (3.26) présente le spectre d’émission de la raie X; de QD3 et le
spectre de QD1 54 en fonction de la température.
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FIGURE 3.26 — Spectres des mesas QD13 et QD154 en fonction de la température. L’ex-
citation est faite avec le laser impulsionel avec A=810nm et P = 2uW/um?. La ligne en
pointillé rouge repére la position du pic a 4K.
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Ces spectres mettent en évidence la croissance d’un fond continu au pied des
raies en fonction de la température. Ce fond croit jusqu’a englober totalement la
raie du mesa () D1 53. La discussion sur la nature de ce fond sera faite dans la section
suivante.

Décalage spectral vers le rouge

Les études spectrales n’ont été menées que sur les mesas (QD; 3 et QD1 54.

On remarque un décalage des raies associés a ’émission de boite quantique
vers les grandes longueurs d’onde en augmentant la température. Cette variation
provient de la dépendance du gap en fonction de la température, liée a la dilata-
tion thermique du réseau cristallin et au couplage électron-phonon. Ce décalage est
caractéristique pour un semiconducteur et permet d’affirmer que I’émission étudiée
n’est pas issue d'un défaut profond de la matrice d’InP qui ne se décalerait pas en
fonction de la température. Le modéle empirique de Varshni [133] permet de décrire
et quantifier ce décalage; il permet d’exprimer E,(T), I’énergie du gap, en fonction
de la température grace a la relation suivante :

aT?
T+8
ol « et [ sont des constantes dépendantes du matériau étudié. Ces valeurs sont
données dans [134] et sont indiquées dans le tableau 3.4 pour de 1'InAs et InP

massif. Il est alors possible d’ajuster les courbes expérimentales par le modéle de
Varshni. Les résultats ainsi obtenus sont regroupés dans le tableau 3.4.

Eg(T) = Eo —

(3.18)
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FIGURE 3.27 — Ajustement du décalage des raies excitoniques sur QD13 et QD154 vers
les grandes longueurs d’onde par le modéle de Varshni. Nous avons représenté en bleu la
courbe pour de I’'InP, en vert pour de I’InAs et en rouge celle de la boite. Pour ces deux
matériaux nous avons pris, afin de pouvoir comparer, la valeur de Ey correspondant a notre
rate d’émission.

Les courbes présentées a la figure (3.27) représentent ’ajustement du décalage
spectral en fonction de la température par le modéle de Varshni. En rouge, est
représenté I'ajustement de notre courbe, en bleu la courbe correspondant & un puits
d'InP et en vert la courbe correspondant & un puits d’InAs (en supposant leurs
énergies de gap Ey égales a celles mesurées a basse température). Les écarts entre
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Matériau || Eg(eV) || a (eV/K) || B(K)
InAs 0.415 || 2.76.10~% || 93
InP 1.421 || 4.9.107% || 327

QD13 0.955 || 1.28.107% | 55
QD1 53 0.806 || 2.48.10~% || 157

Tableau 3.4 — Valeur des constantes du modéle de Varshni pour des puits d’InP et d’InAs
ainst que pour nos 2 boites quantiques d’étude.

les valeurs expérimentales et celles théoriques peuvent étre expliqués de la maniére
suivante :

— Les analyses EDX effectuées sur notre échantillon démontrent une présence
de phosphore dans les boites (environ 20%). Cette valeur peut expliquer
les écarts obtenus avec les valeurs données dans [134]. Cet écart constitue
également une preuve de l'incorporation de phospore dans nos boites.

— La seconde grande différence est liée au fort confinement des boites quan-
tiques. Le modele empirique de Varshni a été élaboré pour des matériaux
massifs et ne prend donc pas en compte cette structuration. [135].

On note une grande différence entre les deux boites sur les valeurs des parameétres
a et 8. Les paramétres pour la boite () Dq 53 sont situés entre ceux de 1'InAs et de
I'InP alors que ceux de la boite QD 3, ils sont bien inférieurs a ces valeurs. Cette
différence pourrait provenir du confinement des porteurs qui est plus fort pour la
raie Xl de QD1‘3.

Décroissance de l’intensité intégrée

L’évolution de 'aire intégrée du mesa QD 3 en fonction de la température
est représentée sur la figure (3.28) (a). A 10K on observe une légére augmentation de
laire du pic, puis une décroissance de l'ordre de 50% entre 4 et 61K. Rappelons que
I’étude menée sur I'ensemble de boites montre une décroissance de 'intensité de 30%
entre ces deux températures [123|. Cette différence peut s’expliquer par I’évolution
du signal de fond qui lui décroit de 15% entre ces deux températures (voir figure
3.28 (b)).

La diminution de l'intensité intégrée de la raie peut étre expliquée par trois
effets prédominants :

— L’effet Auger qui a pour role de dépeupler les états de la boite vers ceux de
la couche de mouillage, ce qui a pour conséquence de diminuer la probabilité
que la boite émette un photon.

— L’activation thermique de piéges non radiatifs, diminuant ’efficacité radia-
tive de la boite quantique.

— L’activation thermique d’états excités a des énergies différentes, qui peuvent
étre des états non-radiants.

Dans la suite de ce manuscrit 1'effet Auger ne sera pas traité car il s’agit d’un effet a
plusieurs particules et il n’intervient que lorsque la densité de porteurs est trés grande
ce qui n’est pas le cas dans nos études qui sont faites a des puissances proche de P,;.

Le spectre de la figure (3.29) compare la raie émise par la boite quantique
QD154 & 4K et 10K. L’évolution spectrale de la boite ()D; 54 ne permet pas de
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FIGURE 3.28 - (a) Evolution de Uaire intégrée de la rate X1 de la boite quantique QD1 3
en fonction de la température. L’intensité intégrée diminue de 50% (b) Evolution de l’aire
intégrée du fond en fonction de la température. L’intensité intégrée diminue de 15%.

faire une étude sur I’évolution de son aire en fonction de la température au dela de
10K (voir spectre de la figure (3.26) (b)). En effet le signal de fond croit trop vite
empéchant ainsi I'isolation de la raie spectrale. En comparant les aires des intensités
intégrées, on note que l'intensité émise par la boite a 4K, est égale a celle émise
a 10K mais pour des puissances d’excitation plus faibles. Une explication serait le
dépiegeage de défauts nonradiatifs par activation thermique, plus efficace a 10K. Ces
porteurs initialement piégés, pourraient alors venir peupler des états radiants de la
boite.
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FIGURE 3.29 — Comparaison des spectres d’émission de QD154 sous excitation pulsée non-
résonante a 4K et a 10K. Courbe noire, avec Pope=6Psq et T=4K ; (courbe décalée de
0.3nm wvers les grandes longueurs d’onde pour compenser leffet de la température). En
violet, Pepe=Psqr et T=10K et en rouge Pepe=2Psq et T=10K
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Elargissement de la raie d’émission

Le couplage de la boite avec le réseau cristallin peut étre étudié a travers
la largeur de raie. Pour des températures inférieures a 30K, la largeur spectrale
de la raie est inférieure & la résolution du monochromateur du banc de pyPL. Par
conséquent une mesure par interférométrie par transformé de Fourier a été faite. Pour
faire cette mesure, une stabilité d’'un quart d’heure est nécessaire. De ce fait, seule
la mesure a 4K a pu étre effectuée car le cryostat n’avait pas la stabilité requise aux
températures plus élevées. Les détails théoriques et les explications expérimentales
sont disponibles a la section 4.2.3. L’interférogramme obtenu a 4K a été ajusté a
I'aide des modéles lorentzien et gaussien (ajustement des logarithmes linéairement
et quadratiquement respectivement) ce qui permet d’en déduire une valeur de 45 +
5ueV (voir a la figure (3.30)). Ces ajustements permettent d’en déduire que I’émission
suit un profil gaussien a cette température [136,137]. Un tel profil a aussi été observé
sur boites quantiques InAs/GaAs. L’origine du profil gaussien tient dans les fortes
fluctuations de I’énergie de la transition induites par effet Stark, di a des défauts
localisés & proximité de la boite, susceptibles de piéger des porteurs de charge. Les
fluctuations aléatoires du nombre de charges piégées dans ces défauts induisent alors
une diffusion spectrale du profil gaussien de la raie [140].
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FIGURE 3.30 — Interférogramme a 4K de la raie QD13 sous excitation continue & 532nm a
une puissance de Psqt. En haut : ajustement parabolique correspondant & un profil de raie
gaussien. En bas : ajustement linéaire correspondant a un profil de raie lorentzien. La raie
a une largeur & mi-hauteur de 45.5ueV a 4K, son émission correspond a un profil gaussien.

La figure (3.31) représente 1’évolution de la largeur a mi-hauteur de la raie
QD1 3. On observe une évolution linéaire en fonction de la température.

Pour comprendre cette évolution, & température non nulle, il faut revenir
sur linteraction entre les vibrations des atomes de la maille cristalline (phonons)
et la paire électron électron-trou dans la boite. Cette interaction est une source de
processus déphasants, entrainant un élargissement spectral [61,138]. Le couplage
exciton-phonon se traduit sur le spectre de photoluminescence d'une part par I'ap-
parition de bandes latérales autour de la raie centrale (appelée raie & zéro-phonon)
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FIGURE 3.31 — Evolution de la largeur & mi-hauteur de la raie X1 de QD13 en fonction
de la température. En pointillé violet : résolution de motre monochromateur. En triangle
rouge : mesure FTIR . En pointillé cyan : ajustement linéaire.

et d’autre part par I'élargissement de cette raie. La largeur & mi-hauteur en fonction
de la température peut s’écrire [139] :

I(T)=To+axT+bxexp(—A(E)/kT) (3.19)

ou 'y désigne la largeur a mi-hauteur a 0 K, a et b désignent respectivement les
constantes de couplage excitons-phonons acoustiques et optiques et A(F) représente
I’énergie du phonon optique. Les valeurs de ces constantes sont surtout référencées
pour des boites sur GaAs. Par contre, il existe peu de travaux sur les boites InAs/InP.
Citons également les travaux de thése d’A. Berthelot [141], out sont traités les effets
des charges environnantes des boites pour expliquer une partie de I’élargissement.

D’aprés [136,137| la contribution des phonons optiques peut étre négligée jus-
qu’a 100K et permet de s’affranchir dans I’équation 3.19 du terme en bxexp(—A(E)/kT)
retrouvant ainsi une fonction linéaire. Grace a cette fonction linéaire il est possible
d’ajuster la courbe expérimentale ce qui permet de déterminer les parameétres sui-
vants : To= 26.7ueV et a = 7.659ueV.K 1. On peut noter que la largeur de 45.5ueV
mesurée a 4K correspond a un temps de cohérence 29ps. Cette valeur est a comparer
avec la durée de vie de I’état, de 'ordre de la nanoseconde.

3.3.2 Etude de la durée de vie.

Pour accéder a lefficacité quantique des boites quantiques, une approche
consiste a étudier I’évolution de la durée de vie de la transition radiative en fonction
de la température.

L’étude temporelle en fonction de la température n’a pu étre menée que sur la
raie X; du mesa QD; 32. Le protocole expérimental est disponible & la section 2.2.2.
La puissance d’excitation est maintenue constante a 915nW soit environ 1.72P,,; a

2. Suite & une détérioration de ’échantillon les mesures n’ont pas pu étre effectuées sur le mesa
QD154
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4K. Comme vu & la section précédente les histogrammes des temps d’arrivée des
photons de cette raie peuvent étre ajustés par I’équation (3.16).
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FIGURE 3.32 — Histogrammes du temps d’arrivée des photons de la raie X1 de QD13.
En bleu : résolution temporelle du montage. En noir et rouge : histogrammes pour des
températures de 4K et 62K respectivement.

L’ajustement des courbes expérimentales a permis d’obtenir les valeurs du
nombre de paires piégées dans la boite ainsi que la durée de vie de la transition
excitonique en fonction de la température (voir figure (3.33)).
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FIGURE 3.33 — Evolution de la durée de vie (points noirs) et du nombre moyen u de paires
dans la boite (étoiles rouges) en fonction de la température.

La premiére chose a remarquer est que la durée de vie n’est pas modifiée en
fonction de température. En effet jusqu’a 80K la durée de vie reste constante a 2ns;
cela signifie que la boite n’est que peu soumise & des effets non-radiatifs. Le nombre
moyen de paires p dans la boite augmente a 10K puis semble rester constant. Ce
comportement est & comparer avec I’évolution de l'aire intégrée de la raie présentée
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a la figure (3.28) (a). L’évolution de l'aire intégrée entre 4K et 10K peut s’expli-
quer par une augmentation du nombre moyen de paires dans la boite quantique, ce
qui valide I'explication du dé-piégeage des porteurs par activation thermique. Au
dela de 10K, I'intensité de la raie décroit alors que le nombre de porteurs dans la
boite reste constant. Cette observation démontre que la chute d’intensité n’est pas
liée & des processus non-radiatifs mais au transfert des porteurs vers d’autres états
thermiquement activés.

3.3.3 Conclusion

Cette étude a permis de démontrer que les boites quantiques en tant qu’ob-
jets uniques conservent un bon caractére radiatif (car la durée de vie radiative est
longue et la boite n’est pas soumise & des processus non radiatifs) jusqu’a 80K. Elles
constituent donc un bon candidat pour ’émission de photons uniques a 77K. L’évo-
lution du nombre de paires dans la boite a permis également d’expliquer la nature
du fond qui croit au pied de la raie et la chute de 'intensité de la raie a 1300nm.

3.4 Mesure d’autocorrélation sur boite unique

A présent nous allons présenter la mesure qui constitue une preuve directe de
I'unicité du dipdle émetteur associé a la transition excitonique : I’émission de photons
uniques. Cette mesure s’effectue par corrélation de photons; pour commencer cette
section nous décrirons le principe de la mesure. Finalement nous cléturerons cette
section par l'observation du dégroupement des photons sur la raie X; du mesa QD1 3.

3.4.1 Mesure de corrélation de photons

L’unicité des photons émis se vérifie grace a des expériences de dégroupement
de photons : le signal de luminescence rayonné par la transition fondamentale de la
boite quantique est dirigé sur un des ports d’entrée d’une lame séparatrice 50/50 et,
en placant deux détecteurs a photons uniques sur les deux ports de sortie de la lame,
on doit observer un taux nul pour les coincidences entre les deux détecteurs. Cette
expérience revient & mesurer la fonction d’autocorrélation d’intensité du signal (les
explications sur les sources thermiques et cohérentes sont disponible a la section
4.4.1)).

La fonction d’autocorrélation s’écrit :

< E(f)(tl)E(i)(tQ)E(Jr)(tg)E(Jr)(tl) >
< E(_)(tl)E(+)(t1> >< E(_)(tg)E(+)(t2) >

9 (t1,12) = (3.20)
oit EF)(t) et B (t)=(E™)(t))! sont respectivement la partie positive et négative
de 'opérateur champ électrique en représentation d’Heisenberg. Plagons nous dans
le cas d’'un onde monomode. L’expression ci-dessus devient alors :

< aT(tl)aT(b)a(tg)a(tl) >
< (IT(t1>a(t1> >< CLT(t2>a(t2 >

9@ (b, 1) = (3.21)

ou encore pour t=ts :
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Tl
g(z)(O) __ <d'dlaa >
< ata >< ata >
ol a' et a sont respectivement les opérateurs de création et d’annihilation des pho-
tons dans le mode.

Prenons & présent un état nombre |n), nous avons donc :

(3.22)

(nla'aln) = |la|n)[I* = (n) (3.23)

<n]aTaTaa|n) = |laa |n) |]* = (n(n — 1)) (3.24)

avec (n) le nombre moyen de photon dans le mode. Dans ce cas g'¥(0) s’écrit :

n(n—1
g?(0) = (n{n—1)) . )) (3.25)
(n)
Par conséquent si I’état nombre est un état a un photon, la fonction d’autocorrélation
du second ordre s’annule lorsque t;=t, : g?)(7 = 0) = 0.

3.4.2 Dispositif expérimental de type Hanbury-Brown et Twiss

Afin de déterminer si une source émet des photons uniques, il nous suffit de
mesurer sa fonction d’autocorrélation du second ordre a retard nul et de trouver la
valeur zéro. Autrement dit observer que ¢‘®(0) = 0. Cette mesure utilise un montage
d’Hanbury-Brown et Twiss [146]. Nous représentons un schéma de cette expérience a
la figure (3.34). Le principe est d’envoyer la lumiére sur une lame séparatrice 50/50 ;
sur chacune des deux voies de cette lame, nous placons des détecteurs de photons.
Ensuite nous venons calculer le produit des deux intensités en fonction de 7 le délai
entre les deux voies. Cette mesure nous permet de mesurer directement la fonction
d’autocorrélation du second ordre g(® (7). Cette expérience peut étre faite en régime
d’excitation continue ou pulsée. Dans le cadre de ce travail de thése seule ’excitation
pulsée a été utilisée.

Mesure en régime pulsé

Dans notre cas nous nous intéressons a un rayonnement constitué par une
suite d’impulsions dont nous souhaitons connaitre la statistique de photons. Dans
notre expérience nous excitons la boite avec un laser de cadence 82MHz, donc nous
avons une impulsion excitatrice toutes les 12.2ns ce qui est bien supérieur a la durée
de vie de notre boite (2ns). Nous supposons que les propriétés optiques de la source
sont invariantes dans le temps. Les impulsions lumineuses envoyées dans le montage
de type Hanbury-Brown et Twiss sont donc considérées identiques et sans corréla-
tion les unes avec les autres.

A présent nous pouvons construire notre courbe de corrélation. Pour ce faire
il nous suffit d’enregistrer le temps d’arrivée des photons sur une voie (voie stop)
sachant que nous avons détecté un photon sur l'autre voie (voie start). Nous en-
voyons donc directement le signal des SSPDs sur les deux voies de 'oscilloscope,
puis nous utilisons un déclenchement conditionnel, qui déclenche la détection sur la
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FIGURE 3.34 — Schéma représentant l'expérience d’Hanbury-Brown et Twiss, pour démon-
trer 'unicité des photons.

premiére voie (voie stop) seulement si un photon a été détecté sur 'autre voie (voie
start). Nous réglons une fenétre de 70ns (ce qui nous permet de visualiser 5 pics de
corrélation sur l'oscilloscope). Enfin, une fonction permet de calculer la différence
temporelle d’arrivée des deux photons, ce qui permet de tracer des coincidences.

Deux points relatifs a notre dispositif de mesure pulsée

— La fonction de déclenchement conditionnel de I'oscilloscope ne nous permet
pas de faire des mesures avec des retards négatifs ; pour pouvoir ainsi bien
cerner le retard nul, nous avons décalé le zéro de la fonction en ajoutant
quatre meétres de fibre optique devant un des deux SSPDs. Grace a cette
fibre nous avons pu décaler le zéro de 20ns et ainsi pouvoir faire la mesure
a délai nul.

— La mesure sous excitation impulsionnelle ne nous permet pas d’avoir la
fonction ¢(® () pour tout retard 7 mais uniquement un échantillonnage de
cette derniere tous les 12.2ns.

3.4.3 Vers une source de photons uniques

La mesure a été faite sur la raie X; a 1300nm du mesa ()D; 3. Pour isoler la
raie, nous utilisons un filtrage spectral par le monochromateur. Le signal ainsi filtré
est ensuite introduit dans une fibre optique puis scindé par un coupleur 50/50 fibré
avant d’arriver sur chaque SSPD. La boite quantique est excitée & une puissance
de 845nW soit environ 1.6 P, ; & cette puissance l'intensité de la raie est maximale,
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sans signal de fond et la boite contient en moyenne 1.3 paires. A cette puissance nous
mesurons 325 000 photons sur la caméra InGaAs et 1500 photons sur chaque SSPD.
Cette grande différence est due a la faible efficacité quantique de nos détecteurs
supraconducteur, environ 1%.
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FIGURE 3.35 — Histogramme des mesures de corrélations non corrigé du bruit. Traits bleus :
les impulsions du laser. L’absence de pic a retard nul est une preuve de l’'unicité de l’émet-
teur. La durée de l’acquisition est de 1000 minutes (16h45).

L’histogramme présenté a la figure (3.35) correspond au résultat brut de
la mesure, comptabilisant 5336 coincidences pour une durée d’acquisition de 1000
minutes (16h45). Cet histogramme met en évidence un pic a chaque impulsion laser
a l'exception de celui a retard nul. Sur cette figure, nous n’avons pas corrigé du bruit
provenant de fausses coincidences. En effet il nous faut retirer toutes les coincidences
provenant des corrélations de type :

- BTUitvoieSturt avec BTUitvoieStop

o Signalvoiesmrt avec BTUitvoieStop

- BTUitvoieStm‘t avec SSignalvoieStop

Le nombre moyen de ces coincidences est de 33 pour la durée totale d’acquisition
en prenant en compte les 3 types de bruits décrits précédemment.

Afin de déterminer au mieux la valeur de ¢‘®(0), nous avons décidé d’ajus-
ter notre courbe corrigé du bruit par une somme de gaussiennes situées a 12.2ns
d’intervalle.

Sur la figure (3.36) nous avons représenté ’ajustement de notre courbe cor-
rigée du bruit par des gaussiennes de 3ns de largeur. Les chiffres indiqués au dessus
des pics correspondent a l'aire normalisée par l'aire moyenne des 5 pics. Nous avons
également fait la méme chose pour le pic & retard nul et nous obtenons ¢(?(0)~0.18.
Cette mesure de ¢g® en régime impulsionnel montre que lorsque la boite émet un
photon, il faut attendre 12.2ns avant qu'un autre photon ne soit émis. Notre boite
émet bien des impulsion lumineuses ne comprenant qu’'un seul et unique photon.
Grace a cette signature directe nous pouvons affirmer que notre émetteur est bien
une boite quantique unique.
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FIGURE 3.36 — Histogramme des mesures de corrélations corrigé du bruit. En traits bleus :
impulsions du laser d’excitation. La courbe en trait plein magenta représente un ajustement
de la courbe par des gaussiennes de 3ns de largeur. Les chiffres au dessus de chaque pic
correspondent a l’aire normalisée de chaque gaussienne.

3.5 Conclusions

Dans ce chapitre 'objectif a été d’étudier les propriétés de luminescence des
boites quantiques uniques d’InAsP/InP, car il s’agit d’un systéme encore mal connu.
Au cours de ce chapitre nous avons démontré qu’il est possible d’isoler un faible
nombre de boites quantiques sur des micropiliers. Ceci présente un triple intérét :
tout d’abord de pouvoir localiser des boites quantiques uniques. D’autre part par
sa structuration, le mesa nous permet de nous repérer spatialement sur I’échantillon
et ainsi de revenir d’un jour sur 'autre sur le méme mesa. Le dernier intérét est
que la structuration permet d’induire un effet guide d’onde redirigeant la lumiére
le long du mesa et ainsi d’obtenir un flux de photons plus important. Nous avons
ainsi pu étudier trois émetteurs différents. Il a été démontré qu’il est possible de les
classer en deux catégorie distinctes : des structures hybrides de type "puits" avec des
spectres d’émission larges et des structures de type boite quantique dont le spectre
d’émission comporte des raies fines. L’étude de deux boites quantiques dans deux
bandes télécommunications (bande-O & 1300nm et bande-C a 1550nm), a permis de
mettre en évidence de nombreuses similitudes entre elles malgré une longueur d’onde
trés différente. Cependant certaines expériences n’ont pu étre menées que sur la boite
a 1300nm. Une mesure d’autocorrélation du second ordre a permis d’affirmer I'unicité
du dipdle associé a la transition excitonique dans ces boites. L’étude en température
et le maintien de la durée de vie radiative jusqu’a 82K est de bon augure pour la
réalisation de sources d’états quantiques de lumiére dans la fenétre spectrale des
télécommunications sur fibre et opérant & 77K. Dans la perspective de créer des
sources de photons indiscernables ou intriquées il sera indispensable d’accélérer la
durée de vie radiative au vu des courtes valeurs du temps de déphasage mesuré
(30ps). Ceci peut étre fait en recourant a des effets de cavité, comme nous le verrons
dans le chapitre 5.
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Chapitre 4

Les cavités a cristaux photoniques
comme outil pour sonder I’émission
des boites quantiques.

Au cours du chapitre 2, il a été démontré que le systéme InAsP /inP épitaxié
par EPVOM permettait de créer des boites quantiques ayant un trés bon compor-
tement radiatif & température ambiante. En effet, ce systéme est peu sensible aux
défauts non-radiatifs et émet & des longueurs d’onde allant de 1.2um a 2.3um. Le
processus d’émission d’un tel systéme a basse température peut étre identifié & un
spectre de raies fines associé a des transitions excitoniques. En revanche, & tempé-
rature ambiante la nature discréte de ’émission des boites disparait pour donner
lieu & un spectre large. Ainsi lors de l'utilisation d’un tel systéme comme milieu
a gain dans des nanolasers, se pose la question de la nature méme de ce milieu a
gain. Serait ce un milieu homogéne ou inhomogeéne ? L’objectif de ce chapitre sera
de répondre a cette question. Pour cela il sera indispensable d’introduire dans un
premier temps la cavité laser : une cavité a cristal photonique.

4.1 La cavité optique : Vers une mise en ceuvre d’effets d’élec-
trodynamique quantique en cavité

4.1.1 Cavités a défauts ponctuels

Dans les cristaux photoniques bidimensionnels constitués d’un réseau pé-
riodique parfait bi-dimensionnel de trous traversant un matériau diélectrique, des
défauts ponctuels de périodicité peuvent étre créés par I'introduction locale de la-
cunes, par exemple en omettant de percer certains trous. La présence d'un défaut
ponctuel peut conduire a l'existence de niveaux discrets d’énergie dans une ou plu-
sieurs bandes interdites a la fois. L’exemple le plus simple est la cavité dite H; (voir
figure 4.1 et 1.16). 1l s’agit d’un cristal photonique & maille hexagonale dans lequel
nous omettons de percer un trou. Suivant les parameétres géométriques du cristal
(le pas du réseau et la taille des trous), cette cavité peut étre le siége de plusieurs
modes. Le mode fondamental dipolaire est doublement dégénéré correspondant a
deux polarisations orthogonales. Celui-ci posséde un facteur de qualité modéré, de

97
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I'ordre de quelques centaines, mais présente un volume modal trés faible de ’'ordre
de 0.3 (A/n)3. Ces cavités peuvent donc étre le siege d’effets d’électrodynamique
quantique en cavité importants. Pour un émetteur idéalement couplé au mode, le
facteur de Purcell peut théoriquement atteindre une valeur de 70.
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FIGURE 4.1 — Diagramme de bandes de la structure HI; quatre niveaur d’énergie, corres-
pondant aux modes confinés dans le défaut, apparaissent dans la bande interdite photonique
délimitée par les deux régions grisées. Les distributions spatiales du champ H | associés a
chaque mode sont indiquées a droite.

L’agencement et le diamétre des trous au voisinage de la cavité jouent un
role primordial sur les propriétés optiques des résonateurs. La cavité a cristaux
photoniques, appelée "L3 modifiée", gravée dans une membrane suspendue de di-
électrique peut servir d’exemple pour illustrer ce point. Cette cavité consiste en trois
trous manquants sur une méme ligne d’un cristal photonique & maille hexagonale
gravé sur une membrane suspendue. En modifiant légérement la position des trous
externes de la cavité, I’équipe de I’Université de Tokyo a démontré que le facteur de
qualité peut étre fortement exalté [73|(voir figure 4.2).

L’équipe du Laboratoire Charles Fabry de I'Institut d’Optique donne une
interprétation de ces phénomeénes |74, 75]. Les éléments qui entrent en jeu dans
I’amélioration du facteur de qualité sont :

— Une augmentation de la réflectivité des miroirs entourant la cavité, grace

a une meilleure adaptation du profil des modes dans le corps de la cavité
et dans les miroirs, dit & un léger déplacement des trous.

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

Ainsi, le facteur de qualité de la cavité L3 varie de prés d’un ordre de grandeur
suivant 'amplitude du déplacement des trous plus proches voisins de la cavité. Ces
travaux ont permis la réalisation de cavités de tres faibles volumes modaux (environ
(A/n)?) et de trés grands facteurs de qualité (environ 10 en GaAs et 45000 sur Si).

4.1.2 Descriptif de fabrication

Le but de ce paragraphe est d’exposer les étapes de réalisation des cavités
a cristaux photonique sur membrane. Ce travail est réalisé en salle blanche au sein
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FIGURE 4.2 — Gauche : Représentation schématique de la cavité LS de paramétre de maille
a. Droite : Facteur de qualité de la cavité optique en fonction du déplacement des trous d ;
les carrés sont les résultats expérimentau issus de [73] et le trait plein superposé de cercles
sont les résultats numériques issus de [74].

du laboratoire par Rémy Braive et Isabelle Sagnes. Les travaux de thése de K. H.
Lee (LPN) et [147] apportent plus de détails techniques sur ces différentes étapes.
La figure (4.3) illustre chacune des étapes de la fabrication décrites par la suite.

La premiére étape consiste en la croissance du semiconducteur par épitaxie
en phase vapeur aux organo-métalliques (EPVOM). Elle débute par la croissance
d’une couche sacrificielle d’InGaAs d’épaisseur 1,16 ym sur un buffer d'InP. Cette
épaisseur est choisie égale & 3\ /4 en prenant A =1.55 um. Pour cette épaisseur, I’am-
plitude du champ sera maximale a l'interface avec I'InP. On vient ensuite croitre
une couche d'InP qui formera la membrane suspendue. Au sein de cette couche et
en son centre, on fait croitre un plan de boites quantiques. Les boites sont ensuite
encapsulées avec de 'InP. L’épaisseur totale de la membrane, égale & 262 nm dans
nos expériences, correspond a une épaisseur de \/2n.ss, avec n.sy l'indice effectif
de la cavité. La référence [148] renseigne sur 'impact de I’épaisseur de la membrane
sur les modes de cavité et sur leurs diagrammes d’émission.

Aprés avoir effectué 'empilement des couches semiconductrices, on fabrique
un masque de gravure qui nous permet d’obtenir le dessin de la structure voulue. Ce
masque est constitué d’une épaisseur de 300 nm de nitrure de silicium SigN, déposé
a 300 °C par P.E.C.V.D (pour Plasma Enhanced Chemical Vapor Deposition) sur
les couches épitaxiées. Ce nitrure est recouvert par la suite d’une épaisseur de 450
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FIGURE 4.3 — Schéma explicatif des différentes étapes de la fabrication des cristaux photo-
NIQUES.

nm de PM.M.A (polyméthacrylate de méthyle), qui est alors polymérisée pendant
une phase de recuit de 15 min a 150 °C. Elle devient ainsi sensible & un rayonne-
ment d’électrons qui entraine la rupture des chaines de molécules du polymeére. Les
régions insolées peuvent dés lors étre dissoutes par I'intermédiaire d'une solution chi-
mique appropriée. Les dessins de nos structures sont réalisés sur le logiciel "L-Edit".
L’échantillon est placé dans un appareil de lithographie électronique (LEICA EBPG
5000 +), qui permet de focaliser un faisceau d’électrons sur le PMMA en suivant le
dessin de la structure avec une trés grande précision (2.5 nm de résolution).

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

Enfin, dans le but de réaliser une membrane suspendue, la couche sacrificielle
d’InGaAs est gravée. Il s’agit d’une étape de gravure humide. L’attaque sélective de
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la couche se fait dans une solution chimique appropriée. La solution pénétre par les
trous du cristal et vient dissoudre I'InGaAs. Cette étape est appelée la sous-gravure.

4.1.3 Les cavités étudiées

Afin de comprendre les choix des cavités effectués, il est important de com-
parer les différents types de cavité. Il est possible de créer des cavités a défaut de
périodicité en omettant de percer de 1 & 11 trous dans un cristal photonique & maille
hexagonale (voir figure (4.4)(a) a (c)). De plus, il est possible de créer des cavités
a double hétérostructure (qui seront décrites ci dessous) comme évoqué dans [149]

(voir (4.4) (d)).

LPN-CNRS 10.0

LPN-CNRS 10.0kV 4.5mm x9.00k S| 5.00um

(b) L3

LPN-CNRS 10.0kV 4.5mm x10.0k ‘:IE\ LPN-CNRS 10.0kV 4.5mm x11.0k SE(U) 1/6/2011 5.00um

(c) L11 (d) "Double hétérostructure"

FIGURE 4.4 — Image MEB des différents types de cavités.

Les cavités a double hétérostructure

Période a

«>

0.1 02 0.3 0.4 05
k (27/a)

FIGURE 4.5 — Représentation schématique du guide W1 (gauche) et de sa courbe de dis-
persion ainsi que la distribution spatiale du mode en bord de bande (droite)
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Lorsqu’on retire une ligne de trous dans un cristal photonique parfait ou bien
lorsqu’on modifie le diamétre des trous d’une ligne entiére, on peut réaliser des guides
de lumiére au sein du cristal. Un guide formé d’une ligne manquante de trous dans
la direction 'K (voir figure (4.5)) est appelé guide W1. Dans ce type de guide, le
champ électromagnétique ne peut se propager que dans la direction d’invariance et
il est confiné transversalement gréce a la présence d’un gap photonique (expliqué en
section 1.2). Ce guide présente une fréquence de coupure indiquée par la courbe en
trait plein dans la bande interdite photonique sur la figure (4.5). Seules les ondes de
fréquence supérieure a cette courbe pourront se propager dans le guide. La zone de
coupure du guide est marquée par une courbe de dispersion tres plate correspondant
a une vitesse de groupe en théorie nulle au bord de la premiére zone de Brillouin.
L’augmentation de la période du cristal entraine une diminution de la fréquence de
coupure du guide, qui peut donc étre ajustée facilement.

Cet ajustement de la position de la fréquence de coupure a partir d’'un change-
ment de géométrie (tel que la période longitudinale) permet la réalisation de cavités
optiques. La cavité dite "a double hétérostructure" [149], proposée et réalisée par
I’équipe de I’Université de Tokyo, utilise ce principe. Le principe du confinement
latéral dans cette cavité est d’augmenter localement (sur deux périodes) la pério-
dicité longitudinale du réseau le long du guide (voir la figure (4.6)). Un guide est
ainsi créé, avec un paramétre de maille a. et de fréquence de coupure v, s’étendant
sur deux périodes, encadré par deux guides W; de paramétres a, et de fréquences
de coupure v, tels que a, < a. et donc v, < v,. Ainsi, dans I'intervalle spectral
[Ve, vy], des modes peuvent exister dans le guide central mais ne peuvent se propager
dans les guides adjacents. En raison de la grande similitude géométrique entre les
deux zones du cristal photonique, la réflectivité des miroirs formés par les guides Wy
de période longitudinale a, est proche de 99,99%. De plus, la vitesse de groupe du
mode de Bloch est trés faible (faible courbure de la courbe de dispersion). Ainsi, ces
cavités présenteront de trés grands facteurs de qualité tout en préservant de faibles
volumes modaux qui restent de I'ordre de (\/n)? et dont la distance de pénétration
de la lumiére dans le miroir reste équivalente a celle des cavités a défaut ponctuel
(1 a 2 périodes) [149]. Les facteurs de qualité sont d’autant plus élevés que I'écart
de période entre le guide faisant office de cavité et ceux utilisés comme miroirs sera
faible. Ainsi, le seul fait de juxtaposer des guides avec des périodes trés proches
suffit, en principe, & réaliser une cavité avec un excellent facteur de qualité et de
trés faible volume. Dans la pratique, la réalisation de ces cavités sur Si ont permis
la fabrication de structures de facteurs de qualité de 'ordre de quelques 10° [149).
Ces cavités fabriquées dans des matériaux semiconducteurs III-V sans milieu actif
montrent des facteurs de qualité de ordre de quelques 10° [150,151] (sur GaAs).

Le tableau (4.1) compare les principales caractéristiques des cavités a cristaux
photoniques utilisées dans ce travail de thése.
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FIGURE 4.6 — Schéma de principe d’une structure o double hétérostructure (en haut),
courbes de dispersion de deux quides W1 mais avec une périodicité différente dans la di-
rection longitudinale (en bas a gauche) et une représentation du confinement optique dans
une telle structure (en bas a droite)

Type de cavité | Facteur de qualité | Volume Modal Nombre de modes
3 2 modes dégénérés
H1 ~10° = (%) de polarisation croisée
Ly ~ 104 S (A)g 1 mode pour la L3
= \n 5 modes pour la L1
Double ~ 10°~6 ~ (5)3 Monomode
hétérostructure o T \n

Tableau 4.1 — Caractéristiques des différentes cavités d’étude.

4.1.4 Influence du rayon et du pas des trous sur la longueur d’onde
d’émission : De la simulation a ’expérience

Dans la perspective de générer des cavités aux longueurs d’onde voulues, il
est indispensable de comprendre les paramétres qui controlent la longueur d’onde
de résonance. Les paramétres sur lesquels nous pouvons agir sont les suivants (voir
figure (4.7)) :

— r le rayon des trous de la cavité

— a le pas du réseau de la cavité

Les études menées par S. Laurent [148] ont montré que pour un cristal pho-
tonique bidimensionnel de maille triangulaire, le rapport optimal entre le rayon du
trou (r) et le pas (a) du réseau maximisant la bande interdite est :

r
- =03 4.1
. (4.1)
La fabrication de ces cavités nécessite de nombreux moyens technologiques
et de longues heures de travail (voir section 4.1.2). Une étude théorique permettant

d’ajuster la longueur d’onde des cavités fabriquées s’avére indispensable avant d’en-
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FIGURE 4.7 — Schéma d’une cavité & cristal photonique de type Ls. Sur le schéma sont
mentionnés les paramétre a (pas du réseau), v (rayon des trous) et a’ (pas du réseau pour
les trous fermant la cavité).

treprendre toute phase de fabrication. Une simulation sur Crystal Wave (logiciel
de FDTD) a permis ainsi d’obtenir les paramétres r et a pour les cavités a défaut
ponctuel. Quant aux cavités a double hétérostructure de type "NODA", les études
menées par Richard Hostein [123| durant sa thése permettent de créer des cavités
aux longueurs d’onde souhaitées. Le traitement des courbes obtenues permet de lier
la longueur d’onde du mode laser et le pas a du réseau par les équations suivantes :

Ly: A = 0.313+2.71a (4.2)
Ls: A = 0.311+2.76a (4.3)
Lo A = 0.317 +2.75a (4.4)
Li:h = 0.327+273 (4.5)
” Doublehtrostructure” : X = 0.270 4+ 3.7a, (4.6)
Hy:A = 0.025+3.06a (4.7)

Dans ces équations, a et A sont exprimés en microns.
Toutefois lorsqu’on réalise une cavité, ces parameétres doivent étre modifiés
pour certains trous afin d’optimiser la cavité :
— Pour les cavités a défaut ponctuel : le pas a des trous proches de la cavité
(voir figure (4.7)). Dés lors les cavités seront dites "modifiées" et seront
notés : Lxu
— Pour les cavités a double hétérostructures : le pas a. du réseau au centre
de la cavité par rapport a celui du guide a4. ces variations sont comprises
entre 10% et 30% (voir figure (4.6))

Dans le cas particulier des cavités a défaut ponctuel, les calculs ont été menés
sans la modification du pas du réseau des trous plus proches voisins de la cavité. La
these de S.Laurent [148] établit des relations entre les cavités a pas modifié et celles
ayant un pas constant :

)\modifie = 1.05 * Aconstant (48)
a =0.81a (4.9)

Une fois les simulations effectuées, il faut en vérifier la validité expérimentale.
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FIGURE 4.8 — Spectres de différentes cavités a défaut ponctuel de type Lxns. Les parameétres
géométriques de ces cavités ont €lé choisis pour une résonance & 1550nm. Les longueurs
d’onde expérimentales sont décalées de 3% vers le rouge.

Sur la figure (4.9) sont présentés les spectres expérimentaux des cavités Lgyy,
L5y et Lyyy fabriquées selon le modéle ici présenté, et congues pour obtenir une
résonance du mode fondamental & un longueur d’onde de 1550nm. Sur ces spectres,
la longueur d’onde de résonance est légérement décalée par rapport a celle attendue.
Le décalage spectral entre le mode mesuré et celui visé est de 2.3% pour les Lz, et
3.3% pour les L7y;. Ces premiéres cavités permettent de valider le modeéle proposé.
L’écart de longueur d’onde peut s’expliquer par une modification de I’épaisseur de la
membrane suspendue qui a pour effet de décaler les longueurs d’onde vers le rouge.

La mise au point de ces cavités ouvre 'opportunité de faire des mesures
spectrale sur les boites quantiques en régime laser.

4.2 Courbe caractéristique du laser

4.2.1 Rappel sur les lasers : milieu a gain homogéne ou inhomogéne ?

Pour avoir 'oscillation laser, il faut que le gain du mode oscillant soit supé-
rieur aux pertes. Deux types de milieu & gain existent :

— Milieu homogeéne : il est formé d’un ensemble de dipéles, tous avec le méme

spectre d’émission correspondant & la courbe de gain.

— Milieu inhomogeéne : il est formé d'un ensemble de dipdles émettant cha-

cun a une longueur d’onde différente avec un spectre relativement étroit.
Les longueurs d’onde des différents dipoles ont une distribution statistique
large, ce qui donne une large courbe de gain pour le laser.

Le schéma de la figure (4.9) permet de visualiser la différence entre une courbe
de gain homogeéne (en noir sur le schéma) et une courbe de gain inhomogéne (en
rouge sur le schéma). Sur le schéma sont également représentés en traits verticaux
verts les différents modes de la cavité optique et en pointillés horizontaux violet la
valeur des pertes de la cavité. Dans ce cas de figure, 5 modes ont un gain supérieur
aux pertes et sont susceptibles d’osciller. Cependant en fonction du type de milieu
a gain, le comportement du laser sera différent :
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FIGURE 4.9 — Noir : courbe de gain homogéne. Rouge : courbe de gain inhomogéne. Traits
verticaux verts : différents modes de cavité. Trait horizontal violet : perte de la cavité.

— Dans le cas d’'un gain inhomogeéne, chacun des 5 modes adresse une popu-
lation de dipdles différente, chacune apportant un gain indépendamment
des autres et par conséquent les 5 modes peuvent osciller.

— Dans le cas d’un gain homogéne, les 5 modes ne pourront pas s’établir
simultanément. En effet une compétition "pour le gain" a lieu entre les
différent modes, car lorsqu’un mode commence a laser, il draine 1’énergie
des autres modes qui ne peuvent plus laser. Généralement dans cette confi-
guration il s’agit du mode disposant du gain le plus élevé qui oscillera. En
conséquent, un seul mode sera susceptible d’osciller.

Par conséquent en utilisant le facteur S définis lors du chapitre 1, il est

possible de définir la relation suivante, dans le cas d’un gain homogeéne :

Bl + 62 + /83 + 64 + ﬁS + 5pertes =1 (41())

avec respectivement 3; le facteur 8 des modes 1,2,3,4,5 et B,eres la proportion de
photons émis dans les modes fuites.

Dans le cas des boites quantiques, a 4K et a forte puissance de pompe, chaque
boite émet un spectre d’une largeur spectrale de 10nm environ. Par conséquent
I'utilisation des boites quantiques comme milieu & gain pour des nanolasers a 4K peut
étre a priori considéré comme un gain inhomogéne. C’est ce que nous chercherons a
vérifier, en étudiant 1’émission laser dans des cavités multimodes.

4.2.2 Mise en évidence de 'effet laser a 300K

Dans un premier temps, nous nous intéressons a la dépendance de 'intensité
collectée en fonction de la puissance d’excitation. Pour cela les deux lasers d’excita-
tion utilisés sont, le Ti :Sa impulsionel a 810nm et la diode continue a 840nm. Dans
les deux cas l'observation de la courbe d’intensité émise en fonction de la puissance
d’excitation en échelle logarithmique-logarithmique prend une forme de "S" carac-
téristique du passage du seuil laser (voir figure (4.10)). Cette courbe est appellée
courbe "L-L" pour "Light in - Light out".

L’évolution de 'intensité émise en fonction de la puissance d’excitation permet de
distinguer trois régimes :
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FIGURE 4.10 — Courbe "L-L" d’une cavité a double hétérostructure en échelle logarithmique
(rond noir) et longueur d’onde du mode (étoile rouge) en fonction de la puissance de pompe.

(a) Pompage impulsionnel, (b) Pompage continu.

— A faible puissance d’excitation on observe une progression linéaire de 1'in-
tensité émise en fonction de la puissance de pompe. C’est le régime d’émis-

sion spontanée.

— A forte puissance d’excitation la progression redevient linéaire en fonction

de la puissance d’excitation. c’est le régime d’émission stimulée.

— Entre ces deux zones, on remarque une croissance abrupte de l'intensité
émise en fonction de la puissance d’excitation. C’est la zone de transition
laser I’émission spontanée et stimulée coexiste. Le centre de cette zone
correspond au seuil du laser.
L’examen de la courbe de la figure (4.10) (a), montre, a forte puissance de pompe une
saturation puis une décroissance de l'intensité émise. Ce phénomeéne peut étre lié a la
saturation du gain et a 'apparition de pertes induites par des effets thermiques. En
effet, I’étude de la longueur d’onde du mode en fonction de la puissance d’excitation
révéle un décalage vers le rouge ce qui est la signature d’un effet thermique.

Longueur d’onde du mode et effets thermiques

Deux phénomeénes sont & l'origine du déplacement de la longueur d’onde de
la cavité en fonction de la puissance d’excitation.
— A faible puissance d’excitation, I'injection des porteurs augmente leur den-
sité. Ce processus entraine une modification de I'indice optique du matériau
entrainant ainsi un décalage de la longueur d’onde vers le bleu [153].
A forte puissance d’excitation, 'augmentation de la puissance d’excitation
induit un échauffement de la membrane [154]. Cet échauffement provoque
par conséquent un décalage de la longueur d’onde vers le rouge. De plus,
il entraine une chute de l'intensité collectée voire méme une destruction

totale de la membrane .

L’analyse des spectres de la figure (4.10) permet de distinguer un comportement

différent en fonction du type d’excitation.

1. celle-ci est évaporée au niveau du spot laser d’excitation

(wu) apuo,p 1nanbuo]
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FIGURE 4.11 — Courbe "L-L" en pompage continu en échelle linéaire, d’une cavité a double
hétérostructure.

— En régime de pompage continu, il n’y a pas de décalage vers le bleu a
basse puissance, mais un décalage vers le rouge trés rapide. En effet, les
puissances d’excitation utilisées chauffent la membrane plus vite qu’elles
ne changent 'indice optique.

— En régime de pompage impulsionnel, a faible puissance un décalage vers le
bleu est observable. A plus forte puissance d’excitation le décalage s’effec-
tue vers le rouge ce qui permet de souligner un comportement différent de
celui observé par Richard Hostein [123] qui n’avait pas observé de décalage
vers le rouge. Cette différence peut s’expliquer, par une moins bonne dif-
fusion de la chaleur au sein de la membrane, explicable par une membrane
plus épaisse que prévue.

La courbe "L-L" en échelle linéaire de la figure (4.11) permet une meilleure visua-
lisation du passage du seuil. En effet pour une puissance de 2.23mW une rupture
brutale est observable. Ce point correspond donc au seuil laser de la cavité.

Rapport signal/bruit

Un point intéressant a étudier est le rapport signal sur bruit de ces raies
d’émission.

D’apreés les spectres de la figure (4.12), le rapport signal a bruit de ces struc-
tures est de 35 &+ 5dB, et la puissance de sortie de ces structures est de 1.1nW
collectée a la verticale de la membrane.

Influence du paramétre (§ sur les caractéristiques du laser

La figure (4.13) permet d’observer la dépendance de la courbe "L-L" sur
le paramétre (. Lorsque [ est faible (comme pour les lasers conventionnels), la
courbe marque une rupture franche qui s’opére sur une faible plage de puissance. A
I’opposée, lorsque [ augmente, le passage du seuil se fait sur une plage de puissances
plus importante. La rupture de pente peut méme disparaitre lorsque [ prend la
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FIGURE 4.12 — Spectres du laser a cristal photonique a double hétérostructure & une puis-
sance de deux fois le seuil. (a) En pompage continu. (b) En pompage impulsionel.
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FIGURE 4.13 — Evolution de la courbe d’intensité émise en fonction de la puissance incidente
pour différentes valeurs du paramétre 5.

Détermination du facteur § et du seuil laser

Le facteur [ des cavités étudiées peut étre directement obtenu & partir des
courbes "L-L". Pour des faibles puissances d’excitation, la lumiére émise est essen-
tiellement de I’émission spontanée et la probabilité d’alimenter le mode utile est
égale a 5. En revanche, a forte puissance, I’émission est principalement de 1’émission
stimulée qui est entiérement canalisée dans le mode utile. Le facteur 8 correspond
donc au rapport des efficacités de couplage entre ces deux régimes autrement dit :
[ est égal au rapport des logarithmiques de l'intensité émise entre ces deux régimes
ramenée a la méme puissance d’excitation (voir figure (4.14)).

Sur la figure (4.14) sont tracées les courbes "L-L" déja présentées a la figure
(4.10) sur lesquelles sont calculés les facteurs 5. La valeur de 8 obtenue en pompage
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FIGURE 4.14 — Courbe "Light in - Light out” d’une cavité a double hétérostructure. En
rouge : droites de pente unitaire permettant une détermination du facteur 5. En bleu :
droite de pente unitaire passant par la valeur moyenne correspondant au seuil du laser.

(a) sous excitation pulsée 3 = 3.9 x 1073, Py, = 38.5uW (b) sous excitation continue :
B=33x1073, Py =2.26mW.

pulsé est 3 = 3.9 x 1073 et en pompage continu 3 = 3.3 x 1073. Ces deux valeurs
sont & l'intérieur des erreurs expérimentales.

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

FIGURE 4.15 — Efficacité quantique de détection de la caméra InGaAs en fonction de la
longueur d’onde (courbe donnée par le constructeur).

On peut normaliser des courbes "L-L" en régime d’excitation continue pour
tracer le nombre de photons émis dans la cavité par durée de vie, en fonction de la
puissance d’excitation normalisée & la puissance seuil (définie par le point d’inflexion
sur la courbe "L-L"). Connaissant le nombre de coups sur la caméra InGaAs, il est
possible de revenir au nombre de photons intra-cavité a partir du facteur 7 :

n= ncavnoptnspecncam (4 1 1)

avec
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— Neaw la fraction de photons de la cavité qui sont effectivement collectés
par l'objectif de microscope. Elle est déduite de simulations FDTD [156],
qui permettent de remonter au diagramme d’émission de la cavité. Cette
fraction vaut 7,,; = 0.004 (pour une cavité de type Lj). Cette valeur est,
comme attendu, relativement faible car la majeure partie de 1’émission se
fait dans le plan du guide

— Nopt le taux de transmission du montage d’optique entre le cavité et le
spectromeétre. Ce taux est mesuré grace a une diode laser a 1.55 um et
vaut : 1y, = 0.25

~ Nspec la transmission du spectromeétre a 1.55 pum, mesurée a : Ngpec = 0.7

— Neam lefficacité quantique de la caméra InGaAs dépend de la longueur
d’onde est représenté a la figure (4.15), donnée par le fabricant.

Ainsi,le facteur 7 est estimé & environ 3.2 x 10~* & 1530 nm.
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FIGURE 4.16 — Courbe "L-L" normalisée de la cavité.

La courbe "L-L" normalisée de la figure (4.16) permet de déterminer le
nombre de photons intra-cavité par seconde en fonction de la puissance d’excita-
tion.

4.2.3 Largeur de raie : Rappel théorique et mise en place expérimental

Un dernier parameétre important est le facteur de qualité de la cavité. Pour
cela des mesures interférométriques permettant de déterminer la largeur spectrale
des cavités ont été effectuées. La largeur de raie d’émission des cavités d’étude est
bien plus fine que la résolution spectrale du monochromateur. Par conséquent cette
mesure s’effectue a I'aide d’un interférométre de Michelson. Il est équipé d’un bras
fixe et d’un bras motorisé, qui translate horizontalement le miroir par 'intermédiaire
d’un moteur micro-controle. En utilisant ce montage il est donc possible d’effectuer
des mesures de spectroscopie par transformée de Fourier qui offrent une résolution
des largeurs de raie quand ces derniéres sont plus fines que la résolution spectrale
du monochromateur.

Suivent quelques rappels sur les interférences a deux ondes en lumiére poly-
chromatique, dans le cas d’une source de densité spectrale d’intensité continue Z (o),
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avec 0 = 1/)\ le nombre d’onde en cm™!. Dans le cas ou la source est polychro-
matique, il est indispensable de sommer toutes les composantes spectrales dans le
calcul de l'intensité en sortie du Michelson. Pour une différence de parcours de A
entre les deux bras, on peut écrire :
“+oo
I(A) =1+ / Z(o)cos (2moA)do (4.12)

—00

avec Iy = f0+oo Z(0)do. Le second terme (noté par la suite I(A)) est la transformée
de Fourier de la densité spectrale Z(o). Ainsi, une acquisition de U'interférogramme
I(A) et le calcul de sa transformée de Fourier permettent de remonter a la densité
spectrale. Dans nos expériences, la densité spectrale sera en premiére approxima-
tion soit gaussienne soit lorentzienne. C’est pourquoi ces deux distributions sont ici
traitées :

Densité spectrale Gaussienne

Soit une répartition d’intensité donnée par une gaussienne :

r10) - Ty 752 sy

L’enveloppe des franges d’interférence est aussi gaussienne et s’écrit :

I(A) = TyA e A8 (4.14)

ce qui sur un graphique logarithmique donne une parabole dont I’ajustement permet
d’obtenir la largeur A,.

Densité spectrale Lorentzienne

Soit une répartition lorentzienne :

1
(o) =Tp———F—— 4.15
(U) 01_'_4(0;(70)2 ( )
L’enveloppe des franges d’interférence est une exponentielle décroissante :
I(A) = TyA e A1) (4.16)

ce qui sur un graphique logarithmique donne une droite dont la pente permet d’ob-
tenir la largeur A,.

La visibilité des interférences dépend fortement du recouvrement spatial entre
les deux faisceaux issus des 2 bras de 'interféromeétre. Pour faire une mesure correcte
il est indispensable que les faisceaux se superposent et cela pour toute la longueur de
déplacement de la platine motorisée, en évitant que la translation du miroir entraine
un décalage de 'un des 2 faisceaux ou que la divergence du faisceau mobile entraine
une défocalisation. Pour cela il est nécessaire de vérifier ’alignement avec une source
dont la longueur de cohérence est trés grande devant la longueur de translation, telle
qu'un laser He-Ne stabilisé en fréquence qui dispose d’une cohérence de plusieurs
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centaines de métres. L'interférogramme d’un tel laser est présenté sur la figure (4.17).
La visibilité des franges reste constante sur l'intégralité de la distance parcourue.

Interférogramme

s s s s s s s s s
0 25 50 75 100 125 150 175 200
Différence de marche (mm)

FIGURE 4.17 — Interférogramme du laser He-Ne sur la totalté de la course de notre platine.

Nous constatons que le signal reste constant ce qui signifie que notre interférométre est
bien réglé.

Détermination du facteur de qualité grace a la largeur de raie.

En I'absence de sources, I’évolution de la densité de photons dans une cavité
prend la forme d’une exponentielle décroissante avec un temps caractéristique 7... La
largeur a mi-hauteur du spectre du mode de la cavité est Avg=1/7,. Cette largeur
appelée : "largeur de la cavité froide" est reliée au facteur de qualité du résonateur
par Q = ve/Ave, ol ve est la fréquence de résonance du mode optique. Il est possible
de le réécrire ainsi : @ = A¢/Ale ot Ao est la longueur d’onde de résonance du
mode optique et A)¢ sa largeur.

4.3 Mesures expérimentales

4.3.1 Etude des cavités a 300K

Etude Spectrale

Type de cavité | Longueur d’onde du mode (nm)
L3 1595
1567
L5y 1600
1548
Lous 1584
1608
1541
1550
L1y 1564
1585
1612

Tableau 4.2 — Tableau répertoriant les longueurs d’onde des modes des cavités a cristal
photonique a 300K. En gras souligné indique le seul mode oscillant dans chaque cavité
(mode fondamental).
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Les cavités Lx sont multimodes lorsque X > 5 : les cavités L5, L7 et Lq;
ont respectivement 2, 3 et 5 modes. Cependant quelle que soit la cavité d’étude a
300K, un seul mode oscille en régime laser. Par la suite de 1’étude, lorsque rien ne
sera précisé, alors le mode étudié sera le mode fondamental.

Le tableau (4.2) répertorie les longueurs d’onde des modes des différentes
cavités étudiées. Le fait qu’'un seul mode lase dans toute ces cavités implique qu’a
température ambiante les boites quantiques se comportent comme un milieu & gain
homogéne (voir section 4.2.1).
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FIGURE 4.18 — (a-d) Exemple de courbe "L-L" pour chaque type de cavité. En points noirs :
nombre de photons en fonction de la puissance d’excitation (courbe "L-L"). En étoiles
bleues : longueur d’onde du mode de la cavité en fonction de la puissance d’excitation. (a)

L3y (b) Lsar (¢) Lry (d) Ly

L’étude des courbes de I’évolution de la longueur d’onde du mode laser en
régime de pompage continu (voir figure (4.18)) permet d’observer que la longueur
d’onde croit de maniére sur-linéaire dés le passage du seuil. Ce décalage en longueur
d’onde qui a déja été discuté a la section précédente, refléte un échauffement de la
cavité. L’étude de courbes "L-L" permet aussi de déterminer la valeur du parameétre
. Le tableau (4.3) répertorie la valeur de ce paramétre pour chaque type de cavité.
Les valeurs s’y trouvant sont des moyennes effectuées sur une dizaine de cavités.

Le tableau (4.3) permet de relever les comportements suivants :

(wu) spow np apuo,p Inanbuo]

(wu) spow np apuo,p 1nanbuo]
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FIGURE 4.19 — Evolution du paramétre B en fonction du nombre de trou manquants dans
la cavité.

Modéle de | Longueur d’onde | Puissance de seuil (Py,)
cavité (nm) (mW) p
"DHS" 1526 5.7 + 0.4 (1.6 £0.4)x 1073
Lan 1595 2.6 £ 0.02 (3.5 £0.4)x 102
L5y 1600 2.55 £ 0.09 (2.3 £0.3)x1073
Loy 1608 2.25 4 0.02 (1.5 £0.1)x1073
Luwm 1612 9.7 £ 0.03 (0.82 +£0.2)x10°3

Tableau 4.3 — Tableau répertoriant les principales caractéristiques des cavités laser a cristal
photonique a 300K."DHS" signifie double hétérostructure. La longueur d’onde présenté ici
est celle a basse puissance avant le décalage.

La valeur du seuil diminue lorsque la longueur d’onde du mode augmente. Cela
s’explique simplement par le fait que le mode de cavité se rapproche du maximum
d’intensité de la distribution du gain.

L’augmentation de la taille de la cavité (augmentation du nombre de trous man-
quants) entraine l’apparition de nouveaux modes de cavité; ainsi les cavités Lsyy,
Lsar, L7y et Lyqp ont respectivement 1, 2, 3 et 5 modes. Le facteur 8 qui correspond
au ratio du nombre de photons émis spontanément dans le mode de cavité par le
nombre total de photons émis dépend du dessin de la cavité. Il décroit en fonction
du nombre de modes de la cavité et par conséquent de sa taille (voir figure (4.19)).
Dés lors il est important de rappeler 'expression qui lie le facteur g et le volume de
cavité (équation (1.14)) :

F
B = T (4.17)

avec 7 le facteur des modes de fuite et F'= 3694(’\2/‘7} le facteur de Purcell (nous rappe-

lons que V' est le volume du mode "utile" de la cavité et () son facteur de qualité).
Il est donc possible de calculer le rapport entre (r; et B3 avec i= 5, 7 et 11. On
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obtient alors :

F 4+ By
Brs _ r3(vei + Fri) (4.18)
Bri (o3 + Frs) Fri
3V, . R Ny
QrsA3Vii « Yoi + £'Li (4.19)

VLSQLi)\%Z' Y3 + Fr3

ou I, est le facteur de Purcell de la cavité L; et vz; et le taux de fuite de la cavité
L;. Le taux de fuite ~ est trés grand devant le facteur de Purcell car il incluit un
grand nombre de modes de fuite et donc ~v.; + Fr; &~ 75;, de plus les longueurs
d’onde des modes étant similaire A?,/A3. ~ 1 par conséquent 1’équation se simplifie
et devient :

Brs  QrsVii Vi

= 4.20
Bri VisQruivs ( )
Nous pouvons dés lors calculer les rapports des différents [ :
Brs
PI3 =~ 1524037 (4.21)
Brs
Pis _ 9334049 (4.22)
Brz
Bis 4ot 4150 (4.23)
Bri

sachant que I'augmentation du volume de la cavité est directement proportionnel au
nombre de trous manquants, il est possible de calculer le rapport des volumes ainsi :

Vis 5
0= S =167 4.24
Via 3 (4.24)
1 = - =233 4.25
e 3 (4.25)
Vin 11

= =367 4.26
Vs 3 (4.26)

Il est dés lors nécessaire de mesurer les facteurs de qualité des cavités pour compléter
ces relations.

Etude du facteur de qualité grace aux largeurs de raies par FTIR

L’acquisition des interférogrammes permet de tracer la visibilité des interfé-
rences (correspondant a I’enveloppe des franges d’interférences) dans l'interferomeétre
de Michelson en fonction de la longueur d’onde. En tracant le logarithme népérien
de la visibilité en fonction de la différence de marche, il est alors possible de I'ajus-
ter de maniére linéaire ou parabolique. Ces ajustements permettent de revenir a la
largeur de raie (voir section 4.2.3).
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La figure (4.20) représente le logarithme népérien de la visibilité en fonction
de la différence de marche pour une cavité de type L3y; pour des puissances de 0.16
et 1.23P;;,. Les courbes ont des comportements différents :

— A 0.16P;, la courbe est de type f(x)=alx| par conséquent le spectre de
I’émission est lorentzien.

— A 1.23P,, la courbe est de type f(x)=ax? par conséquent le spectre de
I’émission est gaussien.

Ln(Visibilité) (Un.Arb)
&

T
Ln(Visibilit¢) (Un.Arb)
o
8

L L L L L L L L L L L L L L L
-0,01 0,00 0,01 0,02 0,03 0,04 0,05 0,06 0,07 -0,06 -0,04 -0,02 0,00 0,02 0,04 0,06 0,08 0,10
Différence de marche (m) Différence de marche (m)

(a) (b)

FI1GURE 4.20 — Logarithme népérien de la visibilité en fonction de la différence de marche
pour une cavité de type Lapr (a) A une puissance de 0.16Py,. La courbe est ajustée par deux
droites correspondant a un spectre lorentzien. (b) A une puissance de 1.23Py,. La courbe
est ajustée par une parabole correspondant o un spectre gaussien.

Il est intéressant de déterminer la puissance a laquelle la modification du
spectre d’émission a lieu. La figure (4.21) représente I’évolution de la largeur de raie
en fonction de la puissance de pompe normalisé par la puissance de seuil. Sur ces
graphiques sont représentées en triangle bleu les largeurs de raie pour une émission
lorentzienne et en étoile violette les largeurs de raies pour une émission gaussienne.
La transition entre les deux types d’émission se situe au seuil. Au dela du seuil la raie
se décale spectralement, ce qui implique que la cavité chauffe. L’agitation thermique,
en plus du décalage spectral entraine des fluctuations de la fréquence d’émission, ce
qui apparait dans le spectre mesuré comme un élargissement gaussien, de plus en
plus prononcé avec la puissance d’excitation.

Le tableau (4.4) résume les valeurs des largeurs de raie ainsi que les facteurs
de qualité estimés (voir section 4.2.3), comme des moyennes sur quatre ou cing
cavités pour le mode oscillant de chaque cavité.

Connaissant le facteur de qualité des cavités il est donc possible de vérifier
les équations (4.20) :
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FIGURE 4.21 — (a)Courbe "L-L" Cavité Lzps (cercles noirs).(b) Evolution de la longueur
d’onde du mode de cavité. En triangles bleus largeur de raie obtenue par ajustement lorent-
zien. En étoiles violettes largeur de raie obtenue par ajustement gaussien. Le trait rouge
repére le seuil. Nous remarquons qu’une fois le seuil passé, le décalage rapide vers le rouge
s’accompagne d’un élargissement spectral.

Modéle | Longueur Largeur Facteur
de d’onde de raie a 0.4P;, de

cavité (nm) (pm) qualité

"Noda" 1526 28.7+1 53000 £ 1800
Lap 1595 26.7+£0.5 60000 % 1300
Ly 1600 27.2+0.7 59000 £ 1500
L7y 1608 30.1+0.9 53000 £ 1250
Ly 1612 31.2+1 52000 + 1450

Tableau 4.4 — Tableau répertoriant le facteur de qualité des cavités a cristal photonique a

300K.

QL3VL5 60000 * 5

= ———— =1.694+0.05 4.27
VLgQLg, 59000 * 3 ( )
QrsVir 60000 * 7
— = —— =2.641+0.06 4.28
VL3QL7 53000 * 3 ( )
QLSVLH 60000 = 11
T = —————— =4.2340.06 4.29
VLgQLH 52000 * 3 ( )

ces résultats sont comparables aux valeurs obtenues pour les rapports des parameétres
B (voir équation (4.23)), ceci implique que /3 est inversement proportionnel au volume
de la cavité et dépend essentiellement du facteur de Purcell. Il implique également
que le taux de fuite 7; est le méme pour toutes les cavités étudiées indépendamment
du nombre de leurs modes.

4.3.2 Etude des cavités en fonction de la température

Avant de faire I’étude en fonction de la température il est intéressant d’utiliser
I’étude sur les cavités a 4K pour confirmer nos hypothéses sur 1'effet thermique de
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I’élargissement spectral.

Etude d’une cavité L3y, a 4K et 300K

Les courbes de la figure (4.21) présentent I’évolution de la largeur de raie de
la cavité L3y, en fonction de la puissance d’excitation a 300K. L’augmentation de la
longueur d’onde de résonance ainsi que I'augmentation de la largeur de raie au-dela
du seuil est une conséquence de I’échauffement de la cavité (voir section précédente
pour plus d’explication).
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FIGURE 4.22 — (a) En points noirs : Courbe "L-L". Cavité Lsps 6 4K. Le trait rouge repére
le seuil. En étoiles bleues : évolution de la longueur d’onde du mode laser. Quelle que soit
la puissance de pompe la longueur d’onde reste constante. (b) En points noirs : Evolution
de la longueur d’onde du mode de cavité. En triangle bleu largeur de raie obtenue par
ajustement lorentzien. En étoiles violette largeur de raie obtenue par ajustement gaussien.
Comme a 300K une modification du profil d’émission a lieu prés du seuil.

L’étude de la courbe "L-L" de la cavité Lsy(voir figure(4.22) (a)) permet de
déterminer la valeur du seuil ainsi que la valeur du parameétre 3 (voir tableau (4.5)).

Température Longueur Puissance Largeur Facteur
d’onde de seuil 153 de raie de
(K) (nm) (mW) (pm) qualité
4 1583 0.085+0.001 | (6.54+0.4) x 1072 21+1 76200 £ 1450
300 1595 2.6 £ 0.02 (3.5+£0.4) x 1073 | 26.7£0.5 | 60000 % 1300

Tableau 4.5 — Tableau répertoriant les principales caractéristiques de la cavité Ly a 4 et
300K.

A 4K les principales différences avec la réponse optique a 300K sont :

— Un décalage du mode de la cavité de 12nm vers les courtes longueurs
d’onde. Ce décalage correspond a la contraction de la cavité ainsi qu’a une
modification de I'indice de I'InP a basse température.

— Une diminution du seuil d'un facteur 15. A 4K l'intensité intégrée de I’émis-
sion des boites est 3 fois plus importante qu’a température ambiante. De
plus la différence des décalages spectral entre la cavité et la distribution
des boites permet au mode de cavité de se rapprocher du maximum de la
distribution des boites. L’analyse du spectre des boites sans cavité permet
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de constater qu'un décalage de 100 nm sur la distribution entraine une
augmentation de l'intensité émise d’un facteur 4.

— La valeur du paramétre 3 augmente; a 4K il est d’environ 107!, soit une
augmentation d’un facteur 100, indiquant que le canal d’émission des pho-
tons dans d’autres modes a diminué. Comme le nombre de modes n’a pas
diminué, ceci signifie que le spectre des boites s’est affiné. Ceci laisse sup-
poser que le milieu peut étre considéré comme inhomogeéne.

— On ne voit aucun décalage spectral de la raie en fonction de la puissance
de pompe et une largeur de raie qui ne croit plus apreés le passage du seuil.
Ce comportement indique qu’a basse température les effets d’échauffement
ne sont pas importants.

L’étude a4 4K d’une cavité permet de confirmer le faible impact des effets thermiques
sur le mode d’émission de la cavité. De plus une telle cavité a 4K permet de mener
des études sur des cavités a tres fort 8 (=~ 1071).

Etude d’une cavité Li1y; a 4K et 300K.
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FIGURE 4.23 — Spectres d’une cavité L1y obtenus sous excitation continue a 840nm. (a) &
4K P=0.02Py,, (b) 4 4K P=23P;,, (c) a 300K P=0.1/Pyy,, (d) a 300K P=/Py,. Les fleches
(ou trait) vert,rouge et bleu identifient les modes de la cavité.

Les spectres d’une cavité L1 M a 4K pour différentes puissances d’excitation sont
montrés sur la figure (4.23). On remarque que la cavité de type Lq1y émet dans tous
les modes ; quelle que soit la puissance d’excitation, tandis qu’a 300K, aprés le seuil,
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seul le mode laser oscille dans la cavité. 1l est donc intéressant d’étudier la courbe
"L-L" des deux modes de plus grande longueur d’onde.
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FIGURE 4.24 — Etude des courbes "L-L" de la cavité de type L1y obtenues sous excita-
tion continue & 840nm & deux températures (a) a 4K : points bleus courbe du mode laser
(1602nm), étoiles rouges courbe du mode a 1588nm (b) a 300K : points bleus courbe du
mode laser, étoiles rouges courbe du mode a 1590nm.

L’étude des courbes "L-L" de la figure (4.24) peut se faire en deux parties en fonction
de la température.

— A 4K, les modes & 1602nm et 1588nm peuvent osciller simultanément dans
la cavité, le facteur 8 du mode a 1588nm est méme 10 fois plus élevé que
celui du mode & 1602nm, sa valeur est de : 8 = 3.4 x 10!, Par conséquent
le milieu & gain se comporte de maniére inhomogene car les deux modes
sont indépendants.

— A 300K, avant le seuil, tous les modes sont visibles. Par contre une fois le
seuil passé, seul le mode laser a 1612nm, qui est le plus proche du maximum
de la courbe de gain, oscille dans la cavité. Par conséquent tous les modes
sont en compétition pour le gain ce qui est caractéristique d’'un milieu a
gain homogéne.

Nous venons de démontrer a l'aide de la cavité de type Li1as, que les boites quan-
tiques & 300K se comportent comme un milieu & gain homogene. Cependant a 4K,
les boites quantiques peuvent étre qualifiées de milieu & gain inhomogeéne. Entre ces
deux températures il doit exister une température seuil marquant la transition entre
milieu inhomogéne et milieu homogéne. La variation du facteur 5 en fonction de la
température peut permettre de déterminer cette température seuil.

Etude en fonction de la température.

Il est intéressant d’observer 1’évolution du facteur 8 en fonction de la tempé-
rature et pour différentes tailles de cavité. On observe qu’en augmentant la tempé-
rature le facteur /3 reste constant jusqu’a 130K et puis il décroit (voir figure (4.25)).

Il faut noter que le spectre d’émission des boites individuelles est relativement
large et peut couvrir plusieurs modes de la cavité, méme & basse température. Par
conséquent, le changement abrupt de 3 a la température seuil est probablement di &
une modification du nombre de boites participant a I’émission stimulée par transfert
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FIGURE 4.25 — Evolution du facteur 3 du mode fondamental pour chaque cavité en fonction
de la température.(a) Lapr (b) Lsar (¢) Lrar (d) Liing-

de porteurs, par le mécanisme suivant :

— En dessous de la température seuil, les porteurs une fois piégés dans une

boite y résident jusqu’a ce qu’ils se recombinent. Dans ce cas, au dessus du
seuil, chaque mode de la cavité est alimenté par le sous ensemble de boites
dont le maximum spectral d’émission est prés du mode oscillant et qui sont
localisés preés d’un ventre dans la distribution spatiale de ce mode. Ainsi,
le gain est inhomogéne et le facteur g relativement élevé car il concerne
uniquement le sous-ensemble de boites optimal.

Au dessus de la température seuil, les porteurs piégés dans les boites sont
thermiquement activés et accédent aux bandes de conduction et de valence
de la couche de mouillage et peuvent migrer vers d’autres boites. Ainsi
toutes les boites communiquent et la courbe de gain devient homogéne :
dés qu'un mode est au dessus du seuil il draine les porteurs de toutes les
boites. De plus comme toutes les boites participent a 1’émission stimulée et
pas seulement le sous ensemble optimal, I’émission laser est plus intense ce
qui a comme conséquence une diminution importante du facteur S mesuré

(10%).

Afin de mieux comprendre ce mécanisme nous avons présenté en figure (4.26) la
dépendance en température du rapport [Br3/fBr; pour chaque type de cavité (i=
5, 7 et 11). On remarque que ce rapport est constant et proche de 1 pour toute
température en dessous de la température seuil (~130K). Ce comportement est di
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FIGURE 4.26 — Evolution du rapport moyen du facteur B du mode fondamental de la cavité
Ly sur celui de la cavité (a) Lspyr (b) Liar (¢) Liine- En pointillé rouge est repéré la
température d’activation de chaque cavité.

au fait que lorsque le gain est composé de différents sous-ensembles, chacun avec un
spectre large, l'intensité émise est indépendante de la taille de la cavité. En effet,
en dessous du seuil, ’émission dans le mode est exaltée par le facteur de Purcell
qui est inversement proportionnel au volume Vy; de la cavité; mais le nombre de
boites présentes dans la cavité et qui émettent spontanément dans le mode est lui
proportionnel & Vi;. Au dessus du seuil, comme la courbe de gain est inhomogéne
I’émission des boites se répartit sur les N modes de la cavité, chaque boite alimentant
un seul mode. Par conséquent, le nombre de boite alimentant le mode, est égale au
nombre total de boites dans la cavité (proportionnel au volume Vy; de la cavité)
divisé par le nombre de modes, lui aussi proportionnel a V.

Au dessus de la température seuil (~130K) le rapport 8r3/; change brus-
quement pour prendre une valeur égale au rapport des volumes Vz;/V73. Comme
toutes les boites de la cavité participent a ’émission aussi bien en-dessous et au-
dessus du seuil, ce rapport refléte essentiellement le rapport des facteurs de Purcell,
comme cela a été discuté en section 4.3.1.

L’intégralité de cette étude a permis de démontrer qu’a basse température
les boites quantiques se comportaient comme un milieu & gain inhomogéne alors
qu’a haute température, elles se comportaient comme un milieu & gain homogéne.
L’origine de ce comportement homogéne pourrait provenir d’un couplage entre les
boites quantiques par la couche de mouillage, au dela d’'une température seuil de
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130K dans nos expériences.

4.4 Etude de la statistique de photons des nanolasers

D’aprés [158]| au seuil laser le nombre de photons par durée de vie dans la
cavité est de (1/4/f3). Par conséquent dans ces cavités a fort 8 le nombre de photons
intracavité au seuil est faible (environ 30 photons pour nos cavités a température
ambiante). Il est donc intéressant de s’intéresser au bruit dans ces structure et
notamment d’étudier la statistique d’émission.

4.4.1 Rappels théoriques
Définitions : états chaotiques et états cohérents

Les états classiques de la lumiére en particulier I’état thermique ou chaotique
et ’état cohérent sont particuliérement utiles pour décrire le rayonnement issu d’'un
laser.

Dans le cas d’une source thermique, c’est a dire un corps noir filtré spectralement,
le champ peut étre d’écrit par une variable aléatoire gaussienne. Dans le cas d'un
flux stationnaire, polarisé avec des fluctuations et gaussiennes la fonction d’autocor-
rélation s’écrit :

_ < E*t)E*(t+1)E(t+1)E(t) >

g%() < Ex(0)E(t) >2 (4:50)
o) = LD 1 g (431)
0 = e 2 (432

ot E(t) est le champ électrique, I(t) est 'intensité lumineuse et g™ (7) est la fonc-
tion de corrélation d’ordre 1 du champ électrique. On notera que la transformée de
Fourier de cette fonction de corrélation d’ordre 1 donne la densité spectrale de 'onde
lumineuse. On remarque d’autre part qu’a retard nul, la fonction d’autocorrélation
de second ordre g (0) prend la valeur de 2. On parle de groupement de photons
(ou "bunching"). De fagon plus générale pour un état chaotique, on peux montrer
que toutes les fonctions d’autocorrélation d’ordre n > 2 a retard nul vérifient :

) () = < E*(t)"E(t)" >
5= BB >
On définit un "état cohérent" (ou état "quasi-classique", ou encore de "Glau-

ber") du mode unique d’un champ comme 1’état propre (normé a 1) de 'opérateur
d’annihilation des photons dans le mode [ :

_ (4.33)

a o) = ala) (4.34)
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ol « est un nombre complexe. En se servant des états de Fock comme base de
I'espace de Hilbert, un tel état cohérent peut se décomposer selon [159] :

an
) = e/ L |ny) (4.35)
nzl \/TLZ!

ou |n;) est I’état a n; photons dans le mode [. Cette équation montre en particulier
que le nombre de photons d’un état cohérent suit une distribution de Poisson de
moyenne |a|? et d’écart-type |a|. Les photons sont répartis complétement aléatoire-
ment dans le flux et les nombres de photons dans deux intervalles de temps qui ne se
recouvrent pas, sont des variables aléatoires indépendantes. Dés lors, I(t) et I(t+7)
sont indépendant et Von a : <I(t)I(t +7) >=< I(t) >< I(t +7) >=< I(t) >*. 1l
en résulte que :

o,y <IIt+T)>
g¥(r) = < I(t) >2

De fagon plus générale, on peut montrer que toutes les fonctions d’autocorrélation
d’ordre n > 2 prennent aussi la valeur de 1 pour un état cohérent.

=1 (4.36)

Fonctions d’autocorrélation d’ordres supérieurs

Dans le cadre de ce travail de thése des études ont été faites pour mesurer
les fonctions d’autocorrélation de nos sources jusqu’a 'ordre 4. Ces fonctions d’auto
corrélation peuvent étre exprimées comme :

(E*(E*(t+71)E(t+ 7)E(t))

@ () —
g7 (B OEW)?

(4.37)

(E*()E*(t + 1) E*(t + 1) E(t + 1) E(t + 1) E(t))
(E(OE®))?

99 (1, m) = (4.38)

(E*()E*(t + ) E*(t + ) E*(t + 13)E(t + 13)E(t + 72) E(t + 1) E(t))

9(4) (Tla T2, 7-3) =

(Ex(t)E(t))*

(4.39)
Ou () indique une moyenne temporelle et 7 le délai. De plus il est important de
rappeler que :

— g™ (0)=n! pour une source de lumiére chaotique

~ g™ (0)=1 pour une source de lumiére cohérente

Chaque ordre de corrélation nous renseigne sur le moment statistique correspondant
des fluctuations d’intensité :

— La valeur de ¢ nous informe sur la variance de la distribution de ces
fluctuations.

— La valeur de ¢g®® nous informe sur le coefficient de dissymétrie (En termes
généraux, 'asymétrie d’'une distribution est positive si la queue de droite (&
valeurs hautes) est plus longue ou grosse, et négative si la queue de gauche
(a valeurs basses) est plus longue ou grosse).



126 Les cavités a cristaux photoniques.

— La valeur de ¢¥ nous informe sur le coefficient d’aplatissement (Elle me-
sure, hors effet de dispersion (donnée par 1’écart type), la disposition des
masses de probabilité autour de leur centre, tel que donné par ’espérance
mathématique, c’est-a-dire, d’une certaine fagon, leur regroupement proche
ou loin du centre de probabilité).

On peut aussi définir la fonction de corrélation normalisée h(™ qui vaut 1

pour un état chaotique et 0 pour un état cohérent et ceux quelque soit n. Elle est
définis par :

g™ (0) —1

pn) —
nl—1

(4.40)
Ainsi A refléte de la fraction de g™ (0) due & de la lumiére chaotique, et mesure
de combien le signal s’écarte d’une statistique poissonienne, i.e. d’'un état cohérent.

Dans un laser conventionnel, (™ vaut 1 en régime d’émission spontanée chao-
tique, pour s’annuler au dessus du seuil lorsque la source produit un état cohérent.

4.4.2 Mesures expérimentales

Afin d’effectuer des mesures d’autocorrélation d’ordre supérieur, il est indis-
pensable d’avoir autant de détecteurs que 1’ordre n souhaité. Afin de pouvoir faire les
mesures jusqu’a 'ordre 4 nous avons collaboré avec V.B.Verma, B.Baek, S.W.Nam
et M.J.Stevens du laboratoire "National institute of standards and technology", a
Boulder aux Etats-Unis ou je me suis déplacé pour effectuer ces mesures.

Le dispositif expérimental est similaire a celui dont nous disposons au sein
du laboratoire. Le laser d’excitation est un Ti-Sa (A=810nm, 6¢=10ps et la cadence
est de 80MHz). La lumiére une fois filtrée est couplée dans une fibre optique SMF-
28 dirigée vers les SNSPDs (Superconducting Nanowire Single Photon Detector).
Ces détecteurs fonctionnent comme les SSPDs. La particularité de ce détecteur est
d’avoir 4 sillons de détection au bout de la fibre. Par conséquent on dispose de
quatre détecteurs sans avoir a diviser le signal en amont. Pour plus de détails sur le
fonctionnement de ces détecteurs voir [160]. Le signal de chaque SNSPD est ensuite
envoyé sur une carte d’acquisition qui permet d’enregistrer le temps d’arrivée des
photons. Ensuite par un programme de calcul numérique, il est possible de calculer
les différents ¢(™.

Les mesures sont faites sur une cavité a double hétérostructure & une tempé-
rature de 300K. La figure (4.27) représente la reconstruction de la fonction ¢ (7, 75)
pour une puissance de P = 2P;,. Sur cette figure il est possible de déterminer la
valeur de ¢®®(0,0) par la hauteur de la barre centrale (en blanc sur la figure) ; ici la
valeur est de 1.4. Cette premiére mesure & une puissance de deux fois le seuil n’est
pas égale a 1, par conséquent I’état cohérent n’est pas encore totalement établi.
Il est donc intéressant d’étudier 'évolution des différents g™ (0) en fonction de la
puissance d’excitation.

Dans nos expériences, présentées a la figure (4.28), on remarque qu’a la dif-
férence des lasers traditionnels, la décroissance des h(™ [161] au passage du seuil est
loin d’étre abrupte mais trés progressive : pour des puissances d’excitation quatre fois
supérieurs au seuil Py, les valeurs de h(™ ne s’annulent toujours pas mais prennent
comme valeurs :

~ A =0.05 £ 0.04
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FIGURE 4.27 — Représentation de la fonction d’autocorrélation d’ordre 3 : g(g)(n, T2) 4 une
puissance P = 2Py,. La barre blanche centrale haute correspond a g (0,0). Les trois lignes
jaunes correspondant a T = T, 71 =0 et 9 = 0 sont des mesures de g(2) (7).
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FIGURE 4.28 — Evolution des différents h™ en fonction de la puissance d’excitation sur
une cavité a double hétérostructure sous excitation impulsionnelle. Points rouges : h(?),
carrés verts : h® et triangles bleus : h®. Les lignes correspondantes sont des simulations
sans parametres ajustables. En point noir est représentée la courbe "L-L" de la cavité en
échelle linéaire, le seuil est de Py, =100uW.

~ h® =0.04 + 0.02
~ h® =0.029 + 0.015
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Cette déviation de la statistique poissonienne bien au dessus du seuil se comprend de
part la nature discréte du milieu & gain (faible nombre de dipoles) et du champ dans
ces lasers de faible dimensions et fort 5. A la différence des lasers conventionnels
macroscopiques, le fonctionnement de ces lasers ne peux plus étre décrit a partir de
modeéles classiques basés sur la thermodynamique et les moyennes de trés grands
nombres. La nature discréte des particules mis en jeu, photons et dipdles doit étre
pris en compte. Comme énoncé a la section précédente le nombre de photons intra-
cavité au seuil vaut y/1/5, soit de 'ordre de la dizaine dans nos expériences. Dés
lors, toute fluctuation, aussi petite soit-elle, de ce nombre introduit une variation
non-négligeable du taux d’émission stimulée, induisant une statistique chaotique
méme bien au dessus du seuil. Conséquence du caractére discret des particules et
de leur faible nombre, le signal délivré par le laser est marqué par des fluctuations
importantes de ces petits nombres et donc un fort bruit de partition méme trés au
dessus du seuil. Une simulation basée sur la discrétisation des équations laser sans
aucun parameétre ajustable a permis de rendre compte de ces résultats.

4.5 Conclusion

L’utilisation des nanolasers comme outil pour sonder la nature du mode
d’émission des boites quantiques a permis d’établir une température seuil de 130K
dans nos expériences. En dessous de cette température les ensembles de boites quan-
tiques peuvent étre considérés comme un milieu & gain inhomogeéne dont 'intensité
totale est la somme des contributions individuelles liées & chaque boite. Au dessus de
cette température, la nature de 1’émission devient homogéne les boites ne peuvent
plus étre considérées indépendantes.

La démonstration de principe des nanolasers est maintenant bien acquise et la dé-
marche vers la compréhension de leur physique particuliére commence a se dessi-
ner. La singularité de cette nouvelle physique qui gouverne leur fonctionnement, a
été illustrée avec la mesure des propriétés de cohérence du signal délivré. D’autres
domaines essentiels doivent étre élucidés (dynamique, bruit...). Aujourd’hui peu
d’études explorent le fonctionnement de ces lasers & faible nombre de dipoles et
de photons. Il est intéressant d’évoquer les travaux actuels de notre équipe sur ce
systéme. Ainsi, la nature discréte des populations d’émetteurs et de photons et leurs
interactions évoquent des analogies avec les systémes de type prédateur-proie en
régime de faibles populations, largement étudiés en écologie, épidémiologie ... Cette
analogie ouvre tout un nouveau pan de physique encore a explorer et exploiter.



Chapitre 5

Les boites quantiques en cavités
comme sources d’états quantiques.

Dans le chapitre 3 nous avons mesuré une durée de vie de 2ns et un temps
de cohérence de 30ps pour I'exciton. Afin d’obtenir une source efficace de photons
uniques a 1.55um, il est nécessaire d’accélérer I’émission afin que la durée de vie
se rapproche du temps de déphasage pur (qui lui peut étre augmenté grace a un
pompage quasi-résonnant). Pour cela il faut introduire un émetteur dans une cavité.
D’autre part, 'optimisation de la collection des photons grace & un dessin de ca-
vité adapté est nécessaire. Enfin, ’accélération de ’émission spontanée est un effet
résonnant, nécessitant un accord spatial et spectral entre le dipole émetteur et le
champ intracavité. Or, le mode de croissance actuel, ne permet pas de controler le
lieu de nucléation d'une boite quantique ni sa longueur d’onde. Pour cette raison,
il est intéressant d’exploiter la possibilité de cavités a spectre large, dont le fac-
teur de Purcell est relativement insensible a la position et au spectre de ’émetteur.
Dans cette perspective, une approche consiste a recourir a des cavités de volume
sub-longueur d’onde et faible facteur de qualité, ce qui est le cas des cavités plas-
moniques. Dans ce chapitre, nous présenterons tout d’abord le dessin de cavité que
nous avons retenu. Nous confirmerons ensuite expérimentalement que ces cavités
induisent un effet Purcell sur une large plage spectrale.

5.1 Cavités plasmoniques contre cavités a cristal photonique

De fagon générale, on peut distinguer & 1’état solide deux types de cavités :
les cavités "diélectriques" et les cavités "plasmoniques".

5.1.1 Atteindre un confinement a large spectre

Les cavités usuellement employées a 1’état solide, sont des cavités diélec-
triques, utilisant un confinement hybride (réflexion interne totale et interférences).
Les amplitudes des facteurs Q/V dans ces cavités peuvent atteindre 10°, notamment
dans les cavités a cristaux photoniques sur membranes. Cependant de tels ratios ré-
sultent pour partie du fort facteur de qualité de ces cavités, ce qui limite la plage
spectrale ou le facteur de Purcell est grand. Si les facteurs de Purcell attendus sont

129
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de plusieurs centaines, les facteurs d’accélération mesurés ne sont que de quelques
unités voire la dizaine, en grande partie & cause de la difficulté d’assurer ’accord
spectral entre le dipole et le champ. Pour contourner cette difficulté, une solution
consiste a recourir a des cavités de plus faibles facteurs de qualité. Pour conserver
des amplitudes suffisantes d’effet Purcell, il convient alors d’atteindre des volumes
trés faibles. Ceci est rendu possible grace au recours a des cavités plasmoniques.

5.1.2 Dessin de la cavité plasmonique

La cavité plasmonique choisie pour cette étude consiste en la métallisation
avec de I'or d’un nanopilier de semi-conducteur. Une fine couche de nitrure (5nm de
Si3Ny) est placée entre le semi-conducteur et 'or, dans I'objectif de limiter les éven-
tuelles recombinaisons non-radiatives & l'interface semiconducteur-métal, et pour
composer une couche d’indice optique intermédiaire. La figure (5.1) représente un
schéma de la cavité utilisée sur laquelle sont présentés les parameétres géométriques
du résonateur :

— r : le rayon de la cavité plasmonique

— hy la hauteur entre le fond de la cavité et le plan de boites quantiques

— ho la hauteur entre la surface d’air et le plan de boites quantiques

Plan de boites quantiques | r Ijl}m
l |
oo dmg— — — — = —
| £,
I - = _‘_ -
I
|
1
| h‘
|
I
- - - _
5nm

Au

FIGURE 5.1 — Section de la cavité plasmonique de type micropilier métallique. Les indices
optiques utilisés sont : ngi;n, = 1.95, np,p = 3.17 et Uindice de l’Au est dépendant de la
longueur d’onde ; les indices pris sont ceux répertoriés dans Palik [166].

Afin d’optimiser le taux de collection et 'amplitude de 'effet Purcell, Ph.
Lalanne et J.P. Hugonin ont proposé un modéle [95] permettant d’extraire les para-
meétres géométriques de la cavité.

Les simulations ont été faites sur les deux fenétres des télécommunications. C’est &
dire & 1.3 et 1.55um.
De telles cavités se caractérisent alors par :

— Une largeur spectrale de 80nm
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Longueur d’onde visée | Rayon de la cavité | Hauteur hy | Hauteur ho
1300 nm 140 nm 100 nm 14 nm
1500 nm 180 nm 115 nm 15 nm

Tableau 5.1 — Paramétres géométriques optimaux pour obtenir un facteur de Purcell de 13
et une extraction de 70% (avec un objectif d’ouverture numérique de 0.4).

— Une extraction ~ 70%

— Un facteur de Purcell de 13

— un volume modal 20.07(%)
Au vu de la largeur spectrale de la cavité 'accord spectral entre la boite et la cavité
sera une chose aisée a réaliser. L’accord spatial est également facile & obtenir. En
effet, d’aprés la figure(5.2), le champs électromagnétique du mode de la cavité s’étend
sur tout le plan de la cavité. Ainsi dés que toute boite se trouvant dans la cavité, elle
se couple automatiquement au mode, assurant ainsi la condition de I’accord spatial.

FIGURE 5.2 — Profil de la composante |E|?> du champ électromagnétique du mode fonda-
mentale TEq1 calculé pour la cavité optimale.

Il est donc intéressant de comparer alors les deux types de cavités.

5.1.3 Comparaison entre les deux types de cavités : quel défi a relever ?

Type de Largeur Extraction Facteur Accord
cavité spectrale de Purcell | spatial
Hy ~2 nm ~ 0.4% ~10 difficile
Plasmonique | ~80 nm ~ 70% ~10 Toujours

Tableau 5.2 — Comparaison des principales caractéristiques des deux cavités : Hy et plas-
monique.

La cavité plasmonique se présente donc comme un choix intéressant (voir tableau
(5.2)) car elle permet d’assurer & la fois 'accord spatial et spectral sur une large
plage de longueurs d’onde. Les problémes liés a cette cavité sont d’ordre technolo-
gique et notamment la maitrise de la hauteur h; + hy de gravure.

5.1.4 Fabrication

Les différentes étapes de fabrication sont présentés sur la figure (5.3).
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FIGURE 5.3 — Schéma explicatif des différentes étapes de la fabrication des cavités plasmo-
niques.

La premiére étape de fabrication est la réalisation de mésas suivant suivant
ce procédé développé pour la gravure de piliers. Une différence est I'insertion d’une
couche sacrificielle d’InGaAs. Une fois le mésa obtenu les étapes technologiques sont :
(voir figure 5.3

— Dépot de bnm de nitrure (SizNy) sur I'échantillon

— Dépot d'une couche d’accroche de 10nm de titane (Ti)

— Dépot de 100nm d’or (Au)

— Dépot électrolytique de ~5um d’or

— Retrait mécanique puis chimique du substrat initial d'InP

— Retrait chimique de la couche d’'InGaAs et d’une partie de la couche d’InP

épitaxiée

S h, InP [230nm

InP 130nm

InGaAs

Substrat d’InP

FIGURE 5.4 — Schéma de l’échantillon massif en sortie du bati et profondeur de gravure
influant sur la cavité plasmonique.

Une des difficultés dans ce procédé est le controle des valeurs de hy et ho.
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Si hy est fixé lors de la croissance (voir figure (5.4)), la valeur de hy dépend d'un
controle trés précis de la profondeur de gravure, trés difficile a assurer.
5.1.5 Création du premier échantillon

La vitesse de gravure du semiconducteur est trés rapide. Lors des premiers
essais, la hauteur du pilier gravé était de 600 nm (contre 150nm visé environ).

130nm
340nm
130nm

130nm

i 340nm
InGaAS

Gravure ICP-RIE de ’échantillon Cavité obtenu

FIGURE 5.5 — Schéma expliquant la premiére gravure ICP-RIE faite ainsi que la cavité qui
en résulte. Il est a noter la présence d’un bourrelet d’or de 340nm de hauteur, au dessus
de la cavité.

Cette gravure est responsable de la création d’un bourrelet d’or d’une hau-
teur de 300nm au dessus de la cavité (voir figure (5.5)) et d’une épaisseur hy de
130nm (contre 10nm visé). Afin d’anticiper la réponse optique d’une telle structure,
des simulations par FDTD ont été menées pour déterminer notamment la position
spectrale des résonances en fonction du rayon r du pilier.

La cavité simulée par FDTD est celle présentée a la figure (5.5). Lors des
simulations tous les parameétres sont maintenus fixes sauf le rayon qui est la seule
variable. Sur les simulations, un dipdle unique est placé au centre du plan de boites
quantiques (qui correspond au centre de la cavité dans ce cas) émettant a 1300nm
avec une largeur spectrale de 400nm. Une autre série de simulations a été effectuée,
en conservant les mémes parameétres que ceux de la cavité mais en remplacant 1’or par
de D’air. Ainsi la normalisation des courbes obtenues sur les cavités par les courbes
obtenues sur pilier dans l'air permet de s’affranchir de la forme de 1’émission du
dipole. Les résultats des simulations présentés a la figure (5.6) permettent d’identifier
des résonances accessibles expérimentalement pour des piliers de rayon de 400, 500,
750 et 1000nm (voir les spectres simulés sur la figure (5.7)).
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FIGURE 5.6 — Longueur d’onde de résonance des cavités simulées en fonction du rayon de
la cavité. Les cavités sont multimodes, les 4 modes vistbles sont représentés. Traits hori-
zontauz oranges : limite spectrale de la caméra InGaAs. Rectangle gris : zone d’absorption
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FIGURE 5.7 — Spectres simulés des 4 cavités plasmoniques résonantes dans la plage spectrale
de sensibilité du dispositif de mesure et hors de la zone d’absorption de l’atmosphére.
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5.2 Caractérisation spectrale des cavités

Il est important de noter que pour la suite de ce manuscrit, la cavité étudiée
s’avére avoir des paramétres bien différents que celle de la cavité optimale, ainsi on
s’attend a obtenir des valeurs d’extraction et de Purcell inférieur a ceux décrit pour
la cavité idéale.

Intensité (Un.Arb)

" v 1 n 1 " 1 "
1100 1200 1300 1400 1500 1600

Longueur d'onde (nm)

FIGURE 5.8 — Spectre de wPL de I’échantillon InP977 (identique a I’échantillon d’étude du
chapitre 3 mais avec une couche sacrificielle d’InGaAs)a 300K sous excitation continue. Il
a €té choisi pour la création des premiéres cavités plasmoniques.

Les cavités plasmoniques ont été réalisée sur I’échantillon InP977. Cet échan-
tillon a une distribution de boites centrée a 1.53um avec des boites qui peuvent
émettre jusqu’a 1.25um (Le spectre de I’échantillon est présenté a la figure (5.8)).

Le procédé technologique de création des cavités est celui expliqué a la section
précédente. Les rayons des cavités ont été estimés a partir de clichés sur microscope
¢électronique a balayage. Les clichés de la figure (5.9) permettent d’observer clai-
rement une collerette métallique au dessus des cavités. Il s’agit du bourrelet d’or
obtenu par le procédé de fabrication. Afin de connaitre précisément la hauteur de
ce bourrelet, des mesures AFM (Microscope a Force Atomique) ont été faites. Ainsi
la hauteur mesurée est de 340 + 5nm (ce résultat est la moyenne effectué sur une
douzaine de collerettes).

5.2.1 Etude spectrale des piliers

L’étude des spectres et résonance de ces cavités a été faite sur le banc de
microphotoluminescence en utilisant comme laser d’excitation le Nd :Yag continu et
doublé & A=532nm.

L’étude faite sur des mesas sans métalisation a 300K a permis de mettre en
évidence le comportement "lampe blanche" des boites. En effet I’étude du spectre
de pPL d’un mésa de rayon fixe en fonction de la puissance de pompe permet
d’observer, & partir d’une certaine puissance d’excitation, un spectre quasi continu
entre 1.2 et 1.6pum . Les spectres de la figures (5.10) illustrent ce comportement.
L’explication de ce phénomeéne est assez simple d’aprés [123] : lorsque la puissance
d’excitation augmente, les boites quantiques sont portées dans des états excités puis
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9mm x45.0k 2/16

FIGURE 5.9 — Photos MEB (a) Cavité plasmonique de rayon r=1000nm. Nous remarquons
la présence d’un bourrelet au dessus du semiconducteur. (b) Champs de trous en or de
rayon variable.
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FIGURE 5.10 — Evolution du spectre d’un nanopilier de 500nm de rayon en fonction de la
puissance d’excitation continu a 532 nm . Il est a remarqué qu’a forte puissance de pompe
(P>12mW) le spectre du pilier se comporte comme une lampe "blanche”.

se desexcitent en émettant un photon de plus grande énergie que celui du niveau
fondamental. Par conséquent la courbe s’étend vers les plus courtes longueurs d’onde.
Ce phénomeéne permet, en sélectionnant la puissance excitatrice, d’obtenir un spectre
de type "lampe blanche" pour tous les piliers jusqu’a des rayons de 2um.
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FIGURE 5.11 — Spectres expérimentauzr obtenus sur des piliers sans or pour des rayons
variables a une puissance de 12mW. Il est repéré en bleu le mazimum de la distribution
des états excités.
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Avant de démarrer I’étude sur les nanocavités plasmoniques il est intéressant
de vérifier que les piliers dans I’air ne comportent pas de modes discrets. Ceci per-
mettant d’éviter d’attribuer une résonance a une cavité plasmonique si elle n’est pas
lice directement a I’ajout du métal. Les spectres de la figure (5.11) ont été obtenus
avec une puissance de 12mW. Ces spectres montrent que les piliers ne sont pas le
siege de modes optiques distincts, avec cependant une augmentation relative de 1'in-
tensité émise vers 1321nm (zone bleue sur les graphiques). Ce "pic" d’intensité, qui
n’apparait qu’a forte puissance d’excitation (voir figure (5.10)) se situe a 210nm du
maximum de la distribution des boites, il est probable qu’il s’agisse du maximum de
la distribution d’états excités, et en sera tenu compte lors des études sur les cavités.

5.2.2 Etude spectrale des cavités plasmoniques

Etude spectrale

Les spectres obtenus sur les cavités sont présentés a la figure (5.12). Sur
chaque spectre est repéré la zone bleue correspondant au maximum de la distribution
des états excités. Sur chaque spectre, les modes de résonance sont visibles. Pour
chaque cavité ces modes sont repérés par des droites verticales. Sur chacun de ces
modes, I'exaltation de la lumiére n’est pas la méme. Pour les modes des cavités de
rayon 400nm et 500nm l'exaltation est d’un facteur 5, alors que pour les deux plus
grandes cavités elle est a peine d’un facteur 1.2 ou 1.5.
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FIGURE 5.12 — Spectres sous excitation continue a 532nm a 12mW obtenus pour des rayons
de cavités variables. Sur chaque graphique est repéré par un trait vertical rouge la longueur
d’onde du (ou des) mode(s) visible(s) de la cavité. La zone bleue correspond au mazximum
de la distribution des états excités des boites quantiques.
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L’étude en puissance des cavités de rayon 400 et 500nm est présentée sur la
figure (5.13). A partir d’une certaine puissance d’excitation, des modes a courtes
longueurs d’onde apparaissent.
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FIGURE 5.13 — Spectres sous excitation continue a 532nm obtenus pour des cavités de
rayon 400 et 500nm en fonction de la puissance d’excitation. Lorsque la puissance de pompe

devient suffisante les modes a basse longueur d’onde apparaissent, du fait de I’élargissement
vers le bleu du spectre d’émission des boites.

Comparaison avec les simulations

La comparaison entre les spectres expérimentaux et ceux simulés permet
d’identifier les différents modes. On remarque que les modes obtenus expérimenta-
lement sont & la méme longueur d’onde que ceux simulés, a 3% prés (voir le tableau
(5.3)). Le décalage spectral se faisant toujours dans le méme sens, il est possible que
I'indice optique de I'InP utilisé lors de la simulation ne soit pas exactement le bon.
Celui utilisé dans les calculs est fixée a 3.1 a 300K. Cette valeur correspond a celle
proposé sur le site de Ioffee Physical-Technical Institute!. L’objectif est d’identifier
les modes de la cavité sur un ensemble de boites quantiques ot aucun accord spectral
n’est a effectuer. En regard de la grande largeur spectrale du mode, cette précision
sur la longueur d’onde est suffisante.

Rayon | AMTheo | Aeap
(nm) Modes (nm) | (nm)
400 1 1314 | 1355

500 1 1513 | 1569

1 1427 | 1477

750 2 1142 1179

1 1387 | 1444

1000 2 1180 1216

Tableau 5.3 — Comparaison entre les longueurs d’onde simulées Arpeo et les longueurs
d’onde obtenues expérimentalement \egyp.

1. L’adresse du site est : http ://www.ioffe.ru/SVA /NSM/
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FIGURE 5.14 — Comparaison entre les spectres simulés des cavités vides (rouge) et les
spectres expérimentaux (noir). Un relativement bon accord entre les deuz est a remarquer.

Tous les modes stmulés sont observables expérimentalement malgré un décalage en longueur
d’onde de 3%.

5.3 FEtude A 4K : Un effet Purcell ?

Pour cette étude il a été choisi d’étudier uniquement les cavités de rayon
r=400nm. Ce choix s’est fait car le mode est a 1.35um ; par conséquent il est possible
d’étudier une gamme spectrale & £100nm par rapport a la longueur d’onde du mode.

5.3.1 Dynamique des boites sans cavités

L’étude compléte sur les boites quantiques sur micropilier constitue le sujet
du chapitre 3. Cependant afin de mener 1’étude sur les cavités plasmoniques il est
important de mesurer les durées de vie des boites quantiques de cet échantillon en
fonction de la longueur d’onde d’émission. Pour ce faire des mesures de durée de
vie de toutes les raies présentent sur les spectres de la figure (7?7 ont été faites. Les
mesures ont été faites a une puissance de 210nW, puissance inférieur a la puissance de
saturation mesurée au chapitre 3, de sorte a n’exciter que les transitions excitoniques
fondamentales. Comme vu & la section 3.2.3 la durée de vie des boites quantiques
associée aux transitions excitoniques, ne dépend pas de la puissance d’excitation.

L’étude des durées de vie a été menée sur les raies & 1200, 1300 et 1400nm 2
(voir graphique (5.16)). Les durées de vie obtenues sont de 7900 = 1.27 £ 0.05ns,

2. Les explications sur les méthodes de mesures des durées de vie sont disponibles a la section
3.2.3.



140 Les boites quantiques en cavités comme sources d’états quantiques.

Intensité (Un.Arb)

-
T
Intensité (Un.Arb)

\\ ]
:wwkﬂw ”‘MWM :'

. . .
1100 1200 1300 1400 1500 1600 1100 1200
Longueur d'onde (nm)

. .
1400 1500 1600
Longueur d'onde (nm)

L
1300

FIGURE 5.15 — Spectres obtenus sur des mésas de 500nm de rayon & une température de
4K sous excitation impulsionnelle a 810nm & une puissance de 210nW.

T1300 = 1.29 4 0.03ns et T1400 = 1.28 £ 0.06ns.
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FIGURE 5.16 — (a)Histogramme des temps d’arrivée des photons pour une raie a 1300nm
a 4K. Le temps de décroissance est Ty300 = 1.29 % 0.03ns. (b) Evolution de la durée de vie
des raies en fonction de la longueur d’onde d’émission a 4K.

5.3.2 Dynamique des boites en cavités plasmoniques

Les spectres rayonnés par les boites en cavité en fonction de la puissance
d’excitation sous excitation impulsionelle sont présentés sur la figure (5.17). On
remarque que :

— A forte puissance, le spectres des boites est de type "lampe blanche". Par

conséquent il est possible d’observer le mode de cavité situé a 1332nm.

— A faible puissance, le spectre est constitué de raies excitoniques dans et

hors de la résonance.

La longueur d’onde du mode entre 300K et 4K s’est décalé vers les courtes
longueurs d’onde (de 1.6%) en accord avec une contraction du matériau et une dimi-
nution de son indice de réfraction. En saturant une raie excitonique émettant dans
la résonance de la cavité, il est possible de déterminer, grace aux nombre de photons

détectés, une extraction d’environ 0.8% cette valeur est comparable & celle observé
sur mésa d’environ 0.4%.
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FIGURE 5.17 — Spectres obtenus sur une cavité plasmonique de rayon 400nm & une tempé-
rature de 4K en fonction de la puissance de pompe (Sous excitation impulsionnelle) . La
zone représentée en jaune sur chaque spectre représente la bande spectrale de la résonance
de la cavité.

Les mesures de durées de vie ont été effectuée sur un grand nombre de raies
dans une gamme large autour de la résonance. C’est pourquoi plusieurs cavités ont
été analysées. La figure 5.18 représente le résultat de la mesure. Chaque cavité
étudiée posséde sa propre longueur d’onde de résonance, les valeurs fluctuant dans
un intervalle de 4nm, les courbes sont tracés en fonction de ’écart a la longueur
d’onde de résonance de la cavité.

Nous avons superposé sur la la figure (5.18) (b) le spectre de la cavité a la
courbe de l'inverse de la durée de vie en fonction du désaccord entre la longueur
d’onde de I'exciton et celle du mode de la cavité. Nous voyons une accélération d’un
facteur 3.7 a la résonance ainsi qu'une inhibition d’un facteur 2 hors de la résonance
(voir figure (5.19)). La fluctuation de la valeur de la durée de vie dans le mode de
cavité est probablement liée au désaccord spatial entre la boite et le maximum du
champ électrique dans la cavité. Le ralentissement de la durée de vie (ou effet Purcell
inférieur & 1) a été observé également dans [167]. Il est dit au désaccord spectral de
la boite au mode.
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FIGURE 5.18 — (a) Evolution de la durée de vie en fonction du désaccord spectral entre
lexciton et le mode optique, la zone jaune représente la gamme de longueur d’onde de la
résonance de la cavité (b) Evolution de linverse de la durée de vie en fonction de l’écart
a la longueur d’onde de résonance. Le trait bleu sur (a) représente la durée de vie des
raies sur un pilier sans métallisation et (b) Uinverse de la durée de vie des boites sur mésa
sans métallisation (voir figure (5.16)(b)). Nous observons clairement une accélération de
la durée de vie proche de la résonance et un ralentissement en dehors de la résonance.
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FIGURE 5.19 — Evolution de Ueffet Purcell en fonction de Uécart & la longueur d’onde de
résonance. Points rouges : facteur de Purcell. Trait noir : spectre d’une cavité plasmonique
de rayon r=400nm. Le facteur de Purcell monte a 4 au ceeur de la résonance et descend a
0.3 au plus courte longueur d’onde.

5.3.3 Premiéres simulations

Apreés I'obtention de ces résultats, des simulations précises ont été faite par
Ph. Lalanne et J.P. Hugonin pour estimer 'amplitude de la modification de I’émis-
sion spontanée sur les cavités étudiées. Il est a préciser que la cavité d’étude est
celle présenté précedement avec un bourrelet d’or; cette cavité a des parameétres
trés différent de la cavité optimale présentée au début de ce chapitre.

La figure (5.20) montre une représentation de la cavité simulée. Nous noterons
rs ’écart spatial suivant la direction x entre le dipdle émetteur et le centre de la
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cavité.

h_bourlet = 0,34

n= or du Palik

FIGURE 5.20 — Schéma de la cavité simulée.

Les premiéres simulations considéraient une boite au centre de la cavité (ie :
rs=0). La valeur du facteur de Purcell ainsi que celle du flux sortant sont calculées
en fonction de la longueur d’onde (voir figure (5.21)). Le flux sortant correspond a
la lumiére collectée et prend par conséquent en compte le facteur de Purcell. Pour
obtenir I'extraction réelle de la cavité il est indispensable de diviser le flux sortant
par la valeur du facteur de Purcell. Ainsi, on note la présence d’'un mode a 1.35um
qui coincide avec le mode expérimental observé a 1.33um. Ce mode induit un facteur
de Purcell de 9 et un flux sortant de 0.07 soit une extraction de 0.78%.

Au pied du mode de la cavité, on observe des valeurs du facteur de Purcell
inférieur a 1. De plus, on note aussi la présence d'un second mode a 1.1pm, ce mode
n’a pas été observé expérimentalement a 4K. En effet, la probabilité d’obtenir des
boites en résonance a cette longueur d’onde est quasi nulle au vu de la distribution
des boites sur cet échantillon. Rappelons cependant qu’a tres forte puissance, lorsque
le spectre des boites quantiques est assimilable & une "lampe blanche", un mode a
1145nm est observable a 300K (voir figure (5.13)).

Sur les simulations, il est possible d’extraire & 1350nm les valeurs suivantes :

— Facteur maximal de Purcell de 9 avec un un taux d’extraction de 0.78%

— Facteur de Purcell de 0.5 aux longueurs d’onde plus courtes que la réso-

nance

— Facteur de Purcell de 0.3 aux longueurs d’onde plus longues que la réso-

nance

Le facteur de Purcell obtenu expérimentalement & résonance est de 4 et le
taux d’extraction estimé est de 0.8%. Par conséquent, la valeur attendue de 1'ex-
traction coincide avec I'expérimentation, mais un écart est observé pour le facteur
de Purcell. Il est donc intéressant d’étudier I'impact de la position du dipole par
rapport a l'axe central g #£ 0.

La figure (5.22) permet de déterminer le facteur de Purcell en fonction du
décalage spatial de la boite par rapport au centre de la cavité et en fonction de la
polarisation. La conclusion de ces spectres est une variation importante du facteur
de Purcell en fonction des différents cas (voir tableau (5.4)). Au maximum le fac-
teur de Purcell prend la valeur de 5.9 (dans le cas d'un champ polarisé suivant z et
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FIGURE 5.22 — Evolution du facteur de Purcell en fonction de la longueur d’onde. En
noir : émetteur positionné a 200nm du centre de la cavité. En rouge : émetteur positionné
a 100nm du centre de la cavité. (a) Polarisation du dipdle suivant z. (b) Polarisation du

dipole suivant y. Des facteurs de Purcell variant de 2 a 6 au maximum sont prédits a
1.85um.

une boite quantique décalée de 100nm du centre) et décroit jusqu’a 1.9 (dans le cas
d’un champ polarisé suivant y et une boite quantique décalée de 200nm du centre).
Comme pour le facteur de Purcell la figure (5.23) permet de définir un intervalle
pour le flux sortant, et on peux donc en déduire des valeurs d’extraction (voir ta-
bleau (5.4)) variant de 0.95 & 2.9% .

Deés lors il est important de comparer les valeurs obtenues expérimentalement
avec les valeurs simulés. Ainsi, la valeur mesurée expérimentalement de ’extraction
de 0.8% est comparable au valeur obtenus par simulation allant de 0.78% a 2.9%.
Quant au facteur de Purcell, on remarque que les valeurs mesurés sont comparable
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FIGURE 5.23 — Evolution du flux sortant en fonction de la longueur d’onde. En noir :
émetteur positionné a 200nm du centre de la cavité. En rouge : émetteur positionné a
100nm du centre de la cavité. (a) Polarisation du dipéle swivant z. (b) Polarisation du
dipdle suivant y.

rs (nm) | Polarisation | Facteur de Purcell | Extraction
0 9 0.78%
X 5.9 1.08%
100 . 2.3 2.04%
X 2.1 2.9%
2
00 y 1.9 0.95%

Tableau 5.4 — Valeurs simulées du facteur de Purcell et de ’extraction en fonction de la
polarisation et de la position du dipdle dans la cavité.

aux valeurs simulées dans le cas de décalages du dipole de I'axe. Grace a la figure
(5.24), il est possible de conclure que la variation des valeurs du facteur de Purcell
mesurée au sein du mode de cavité correspond a un décalage plus au moins important
de la boite émettrice par rapport au centre de la cavité. notons d’autre part que la
boite, d'un diamétre d’environ 50nm, se trouve a au plus 100nm de I'axe de la cavité,
n’est que de 6%
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FIGURE 5.24 — Comparaison de [’évolution du facteur de Purcell simulé (en trait plein)
et expérimental (points violets) en fonction de la longueur d’onde. En noir : Décalage du
dipdle de 100nm. En rouge : Décalage du dipdle de 200nm .

5.4 Conclusion et perspective

Les études menées sur une cavité plasmonique ont permis la mise en évidence
d’un effet Purcell large bande, grace a la grande largeur du pic de résonance de la
cavité a 1330nm a 4K, avec des facteurs de Purcell pouvant atteindre 4. Nous avons
pu aussi observer, comme attendu, une inhibition significative de 1’émission spon-
tanée hors résonance. Grace a un tel systéme, les contraintes sur ’accord spectral
entre le dipole et la cavité sont relachées, tout en offrant des amplitudes de modi-
fications de I’émission spontanée significatives. Quant a ’accord spatial, méme si
le couplage est optimal pour des dipdles au centre de la cavité, il a été démontré
qu’a plus de 200nm du centre du mode du champ électromagnétique, le couplage est
encore conservé avec un facteur de Purcell de 2.

Les premiéres mesures effectués dans le cadre de ce travail de thése ouvrent
des perspectives sur l'utilisation de telle structure, pour la réalisation de photons
uniques indiscernables.



Conclusion

L’objectif de ce travail de thése était I’étude des propriétés optiques et dyna-
miques des boites uniques InAsP/InP réalisées par Epitaxie en Phase Vapeur aux
OrganoMétalliques, dans la perspective de réaliser une source de photons uniques
ou d’autres états quantiques de la lumiére aux longueurs d’onde des télécommunica-
tions en vue d’applications pour la cryptographie quantique. Pour cela nous avons
développé un montage expérimental de micro-photoluminescence afin d’étudier les
propriétés de boites quantiques uniques dans cette plage de longueur d’onde. Ce tra-
vail a été mené en étroite collaboration avec les équipes d’épitaxie, de caractérisation
structurale ainsi que les technologues en salle blanche pour la réalisation des struc-
tures nanométriques : mesas, cavités a cristaux photoniques et cavités plasmoniques.

Dans un premier temps, a travers ’analyse spectroscopique des échantillons,
nous avons contribué a I’étude de I'influence des paramétres de croissance sur la lon-
gueur d’onde d’émission des boites quantiques. Ces études ont permis de réaliser des
boites quantiques InAsP /InP non seulement aux longueurs d’onde des télécommuni-
cations, mais aussi a des longueurs d’onde allant jusqu’a 2.3um ouvrant la possibilité
d’utilisation de ces boites pour de nouvelles d’applications, comme notamment la
détection de gaz.

Nous avons étudié trois boites quantiques uniques en les isolant sur leurs
plaques de croissance par la gravure de micropiliers. Des analyses spectrales ont
permis d’identifier des raies avec un comportement excitonique et biexcitonique en
fonction de la puissance incidente. En particulier I’étude de 1’évolution de ces raies
suite & une excitation impulsionnelle & différentes puissances nous a permis de dé-
montrer la présence d'une cascade radiative due a I’émission séquentielle des paires
électron-trou se recombinant dans la boite quantique. Ainsi grace a la mise au point
d’un modele théorique il a été possible de déterminer le nombre de paires de porteurs
présent dans la boites. Cette étude a démontrée qu’au moins une dizaine de niveaux
multi-excitoniques sont présents dans ces boites. Ces résultats ont été corroborés
par des études des fonctions d’ondes dans les boites quantiques par microscopie
a effet tunnel. cette émission en cascade permet de produire des photons uniques
comme nous ’avons démontré par des mesures de dégroupement de photons sur
boite unique a 4K et 1.3um. De plus nous avons démontré que contrairement au
systéme InGaAs/GaAs, le systéme InAsP/InP conserve un comportement excito-
nique jusqu’a 80K permettant d’envisager de I'utiliser pour des sources de photons
uniques refroidies a ’azote liquide. Nous avons aussi étudié la spectroscopie de ce
systéme a température ambiante ouvrant la voie a 'utilisation de ces boites comme
milieu a gain pour des nanolasers.
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Dans cette perspective nous avons étudié le caractére homogéne ou inho-
mogene de 1’émission des boites & 300K en les plagant dans des cavités a cristaux
photoniques. En étudiant le nombre de modes pouvant atteindre le seuil laser dans
des cavités monomodes ou multimodes, nous avons démontré qu’a partir d'une tem-
pérature seuil a 130K ’émission des boites devient homogéne avec un seul mode
lasant. La raison de ce changement de comportement n’étant pas encore identifié
nous avons émis ’hypothése d’un couplage entre toutes les boites présentes via la
couche de mouillage. Des études complémentaires vont étre menées au laboratoire
pour confirmer cette hypothése. Par ailleurs, nous avons observé que la statistique
de photons des nanolasers a boites quantiques était sur-Poissonienne méme a une
puissance quatre fois celle du seuil. Des études complémentaires au sein du labora-
toire explorent la raison de cette déviation par rapport a la statistique Poissonienne
attendue pour un laser.

Enfin, nous avons cherché a accélérer le processus d’émission des boites quan-
tiques, en mettant en ceuvre des effets d’électrodynamique quantique en cavité. Cet
étape est indispensable pour produire des états indiscernables ou intriqués a partir
de photons uniques. Pour cela nous avons choisi d’utiliser des cavités plasmoniques.
Ces cavités présentent une accélération importante de I’émission spontanée sur une
large gamme spectrale tout en étant peu sensibles au positionnement exact de la
boite au sein de la cavité. En étroite relation avec les technologues nous avons mis
au point des premiéres cavités qui nous ont permis de mettre en évidence un effet
Purcell sur une plage spectrale de 20nm, avec une accélération maximale de 4. Ces
premiéres mesures sont encourageantes avec des marges d’amélioration importantes
pour ces dispositifs. Ces études se poursuivent actuellement au sein du laboratoire.



Annexe A

La microscopie électronique en
transmission

L’objectif de cette annexe est de décrire trés briévement les fonctionnalités du
microscope électronique en transmission [109] afin de comprendre les clichés obtenus.

Le TEM (Microscope Electronique en Transmission) que posséde le labora-
toire est un JEOL 2200 FS corrigé sonde. Cela signifie que la divergence du faisceau
électronique est corrigée afin d’obtenir une meilleure résolution. Tous les clichés
TEM présentés dans ce travail ont été faits sur ce microscope.

Deux modes de fonctionnement ont été utilisés :

Le premier est le mode paralléle qui permet de faire des images en vue plane.
Ces images mesurent les champs de contraintes permettant ainsi d’avoir une image
de la morphologie latérale et de la densité des boites quantiques présents sur I’échan-
tillon (voir figure A.1 (a)). Les boites observées avaient une forme parallélépipédique
(voir figure A.1 (b)). Une statistique sur les diagonales (a) et (b) a été effectucée.
Les dimensions latérales des boites évoquées dans ce manuscrit correspondent & la
valeur moyenne de la mesure sur les deux diagonales.

Le deuxiéme mode de fonctionnement appelé mode balayage STEM-HAADF,
consiste en un balayage de l’échantillon par une sonde électronique convergente.
L’image formée est construite point par point et le contraste est donné par le Z (nu-
méro atomique) moyen de la colonne atomique illuminée par le faisceau électronique.
Afin de connaitre la hauteur et la composition des boites, ce mode de fonctionne-
ment est utilisé sur des échantillons préparés pour des vues en coupe. Ces images
permettent également d’étudier la composition des boites quantiques grace au mode
EDX du microscope (voir figure A.2).

La mesure EDX consiste en la focalisation du faisceau électronique en un
point de I’échantillon. Ce faisceau arrache les électrons de coeur des atomes présents
dans le cone de focalisation du faisceau. Les électrons des atomes ainsi ionisés re-
peuplent les niveau de coeur en émettant des rayons X caractéristiques de la nature

e 'atome. La figure A (a) représente une image d’une boite en surface, et la figure
de I'at La fi A t d’ boit face, et la fi
A (b) représente une mesure de composition de cette boite suivant les deux axes. Il
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(b)

FIGURE A.1 - (a) Image TEM en mode paralléle offrant une vue plane de l’échantillon InP
220. (b) Schéma représentant la forme d’une boite quantique ainsi que les axes de mesure
de sa dimension latérale.

FIGURE A.2 — Image TEM en mode balayage HAADF offrant une vue en coupe de ’échan-
tillon InP220. Les rangées d’atomes sont clairement identifiables.
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est & remarquer que la concentration en arsenic dans la boite est constante dans le
plan. De plus, la présence de phosphore au sein de la boite permet d’affirmer que la
boite n’est pas faite en InAs pur mais posséde du phosphore d’ou I'appellation InAsP.
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FIGURE A.3 — En haut : image TEM d’une boite de surface sur laquelle est effectué une
analyse STEM-HAADF/EDX afin d’obtenir la composition chimique de la boite. Les deux
azes de mesure sont représentés. En bas : (a) graphique de l’évolution de I’Indium, Arsenic
et Phospore suivant l’aze x. Les concentrations de chacune de ces trois espéces est constante.
(b) : évolution des trois espéces chimique en fonction de la position en z sur la boite. Dans
la couche tampon, il n’y a pas d’Arsenic, puis [’arsenic apparait. La forme de la boite
est clairement wvisible sur ce profil. Du phosphore est observé au ceur de la boite. Par
conséquent, les boites ont un ceur d’InAsP. Cette mesure permet de déterminer que 20%
de phosphore s’incorpore dans la boite.



Annexe B

Présentation des modéles

Cette annexe a pour role de développer le modeéle utilisé dans le chapitre 3.
Nous expliciterons chaque étape de leur construction.

B.1 Evolution de I'intensité en fonction du nombre de charge
dans la boite : développement du modéle.

B.1.1 Construction du modéle

Le point de départ du développement du modéle est ’équation différentielle
suivante :

%Pn(t) = 7n+1pn+1 - P)/nPn(t) (Bl)
avec ne N, P"(t) la probabilité d’avoir n paires électron-trou (excitons) dans la boite
et v, le taux de déclin de I’état a n excitons. Dans cette analyse, nous ne considérons
en effet que des états multiexcitonique. Pour résoudre cette équation, considérons
que la boite quantique contienne initialement N excitons. Nous cherchons alors la
probabilité que aprés relaxation séquentielle des N — 1 excitons la boite ne contienne
qu'un seul exciton. Au cours de la recombinaison séquentielle des N paires, N — 2
paires emettront en cascade des photons avant de projeter la boite sur 1’état a 2
excitons. En notant 75 le temps de recombinaisons de chacunes des N — 2 nous
pouvons écrire :

n

S B.2

Tn = (B.2)

La solution du systéme d’équation (B.1) donne alors la probabilité d’étre dans I’état
a 2 excitons et d’émettre un photon comme :

N(N—-1) _2 _t\N-2
P2(t) = %e b (1 . TB) (B.3)
En émettant un photon cet état projette la boite dans I’état & un seul exciton qui
lui peut se recombiner avec un temps caractéristique 7x. La probabilité d’étre dans

I’état exciton et d’émettre un photon peut alors s’écrire comme :
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b _e-n N(N -1 r o \N-2
P]{,(t):/0 e X %e o (1—6 TB) dr (B.4)

En utilisant la formule du binéme de Newton :

(1—2) Z = k' (—1)kaF (B.5)

cette intégrale peut s’écrire :

__t N — 2)' 1 k+2——)
Py(t)=N(N —1)e ~ ( —1)F 7 ( ~-1
V() = NIV =De ™2 v =2 —m )k+2—;—§ ¢

(B.6)
Cette somme ne correspond pas & une solution simple sauf dans deux cas particuliers
7/Tx = 0 ou 1. Nous allons donc traiter ces deux cas.

Cas 1 = Tx
Dans ce cas l'équation (B.6) se réduit a :
ot _t
PY(t) =~ Ne "x(1—e¢ )N (B.7)
Cas 7 < 7x

Dans ce cas I'équation B.6 devient :

t t

PL(t) ~ e 7% ((1 e )N 4 Ne T (1 - e—a)N-l) (B.8)

A présent nous avons nos deux modéles nous pouvons en déduire I’évolution du
maximum de chacune de ces fonctions mais aussi ’évolution de l'intensité en fonction
du temps.

B.1.2 Evolution de l’intensité en fonction du temps.

Pour une distribution Poissonnienne de moyenne x4 du nombre d’exciton dans
la boite, I’évolution de l'intensité de la raie excitonique en fonction du temps peut
) A et
s’écrire :

() = 3 SR (B9)

Nous avons deux fonctions bien différentes en fonction de la valeur de 75 et 7x. Nous
devons par conséquent séparer les 2 cas.
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Cas TB =~ TX

Dans ce cas nous avons P} qui prend la forme de 1’équation (B.7) nous pou-
vons donc réécrire Ix(t) ainsi :

N oy k : N
=3 % k‘“ ke VX (1 - 6*5) (B.10)

Ce qui donne :

(B.11)

0,75 -

0,50 -

Intensité (Un.Arb)

0,25 -
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1
20,0n 40,0n 60,0n 80,0n
Temps (s)

FIGURE B.1 — Simulation de ’évolution de l'intensité de la raie excitonique en fonction du
temps. Chaque courbe représente une valeur de u, avec Tx =Tp=1ns. Un décalage temporel
du mazimum en fonction de la charge de la boite est observable.

L’équation (B.11) permet de tracer 1’évolution de Ix(t) en fonction du temps
pour différentes valeurs de i, comme présenté sur la figure (B.1). Le maximum de
la courbe se décale temporellement en fonction de p : pour une boite piégeant u
paires, il faut attendre que p — 1 paires se recombinent avant d’observer le signal de
luminescence de I'exciton. Ce décalage temporel est une premiére signature indirecte
de cette émission en cascade. L’évolution du maximum est donné par :

§ =Tpln <MT—X) (B.12)

B

Cas 7 < Tx

Dans ce cas nous avons P} qui prend la forme de I'équation (B.8). Nous
pouvons donc réécrire Ix () ainsi :

ce qui donne :
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t

Ix(t)=e ™ <exp(—,ueié)(1 + ,ueié) - e‘“) (B.14)

Intensité (Un.Arb)
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=
T
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N}
T
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F1GURE B.2 — Simulation de [’évolution de l'intensité de la raie excitonique en fonction
du temps. Chaque courbe représente une valeur de w, pour Tx =2ns et Tg=300ps. Nous
constatons un décalage temporel en fonction de la charge de la boite.

La figure (B.2) représente I’évolution de 'intensité de I'exciton en fonction
du temps, obtenue a partir de I’équation (B.14). Un décalage temporel du maximum
de I'intensité est visible lorsque le nombre de charges dans la boite augmente donné
par :

£(u) = oln (u —X) (5.15)

B

B.2 Evolution de la capture des porteurs dans la boite quan-
tique.

L’évolution du nombre de porteurs dans la boite peut étre établi a partir du
nombre de porteurs disponibles dans la couche de mouillage. Lorsqu'une impulsion
lumineuse est absorbée par notre échantillon, des paires de porteurs sont générés
sous excitation non résonante. Elles seront tout d’abord piégées dans la couche de
mouillage, avant de relaxer dans la boite. Penchons nous sur 1’équation de 1’évolution
du nombre de paire électron-trou dans la couche de mouillage :

dn

— = —An — Bn? B.16
7 (B.16)
avec n(t) la densité de porteurs dans le puits. A est le terme de capture et recom-
binaison monomoléculaire et B celui de recombinaison bimoléculaire. L’équation

(B.16) correspond a une équation différentielle de Bernoulli. Dont la solution est :

Angexp(— At)

n(t) = A+ noB(1 — exp(—At))

(B.17)
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ol ng est la densité de porteurs initiale. A présent nous pouvons en déduire le taux
de capture des paires électrons-trous dans la boite quantique grace a 1’équation
suivante :

dp

avec V le volume de la boite quantique, C la section de capture de la boite quantique
et p le nombre moyen de paires dans la boite quantique. Nous pouvons donc calculer
I’évolution temporelle de p :

e Angexp(—At)
= B.1
K VC/O A+nyB(1— e:cp(—At))dt (B.19)

soit :

B A

Dans notre cas nous n’avons pas accés directement a la valeur ng. Nous savons
juste que cette valeur doit étre proportionnelle a P;,, puissance de pompe incidente.
Prenons le cas limite ott ng — 0. Par conséquent le terme ﬂAﬁ — 0 également nous
pouvons donc faire un développement limité de I’équation (B.20) et nous obtenons :

u=YC (1 + @> (B.20)

Ve noB A/,Ln 0
o0 = " 0= e (B.21)
le nombre moyen d’excitons est donnée par :
Pin
(B.22)

,unOA)O -
PSat

ou Pg,; est la puissance a laquelle I'intensité de la raie excitonique sature. Ce qui
donne donc pour ng :

_Ap
B VCPSat
En réinjectant la valeur de ng dans I’équation (B.21) nous obtenons donc la relation

liant la puissance de pompe au nombre moyen de charge dans la boite via la relation
suivante :

no (B.23)

vc B Py,
o= ?ln (1 + ﬁpsat) (B24)

Nous venons donc de démontrer la maniére dont nous sommes parvenus a obtenir
les modéles que nous utilisons dans le chapitre 3.
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