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Introduction

« If quantum mechanics hasn’t profoundly shocked you,
you haven’t understood it yet. »

Niels Bohr

« I think I can safely say that nobody understands quantum mechanics. »

Richard Feynman

Bref historique

I’évolution des technologies est au ceeur de la société actuelle. La recherche fondamen-
tale a montré de part le passé qu’elle contribue activement au changement technologique.
En 1905, Albert Einstein publie quatre articles qui contribueront de maniére significative
a établir les fondements de la physique moderne. Le premier article de cette année miracu-
leuse propose une explication de effet photoélectrique basée sur 'utilisation du quantum
d’énergie introduit par Max Planck en 1900 pour expliquer le “rayonnement du corps noir”,
définit par ’énergie ¢ = hr ot h est la constante de Planck et v est la fréquence de la
lumiére. C’est la naissance du photon. Einstein vient de quantifier la lumiére jusqu’alors
considérée comme ondulatoire par les équations de Maxwell. Bien que totalement vision-
naire pour I’époque, cette découverte majeure mettra plusieurs années avant d’étre admise
par la communauté scientifique. En 1913, Niels Bohr apportera une seconde pierre & I’édi-
fice en proposant un modéle quantifié de I'atome de Rutherford, en se basant également sur
le quantum d’énergie de Planck. Un an plus tard, 'expérience de Franck et Hertz viendra
confirmer les prédictions de Bohr. La révolution quantique est en marche et plus rien ne
l'arrétera.

Depuis plus d’un siécle, des expériences scientifiques menées & travers le monde n’ont
fait que confirmer les lois de la mécanique quantique, & tel point qu’aucune expérience,
a I'heure actuelle, n’a pu contredire une seule de ces prédictions. Force est de constater
que cette théorie, excentrique et visionnaire, décrit parfaitement le monde de “’infiniment
petit” auquel I’étre humain n’est en aucun point familier. Aujourd’hui, 'impact techno-
logique de la révolution quantique est considérable. Citons par exemple la découverte de
I’émission stimulée par Einstein en 1917 qui donnera naissance au premier “M.A.S.E.R”
(Microwave Amplification by Stimulated Emission) en 1953, puis au fameux “L.A.S.E.R”
(Light Amplification by Stimulated Emission) en 1960. Aujourd’hui, les lasers font partie
intégrante de notre vie. L’évolution technologique dans ce domaine continue de repousser
les limites de la physique, en proposant des lasers de plus en plus rapides, atteignant a
I’heure actuelle des largeurs d’impulsions proche du cycle optique, de 'ordre de 150 attose-
condes (1 attoseconde = 10715 secondes) pour les lasers XUV (extréme ultraviolet). D’autre
part, la technologie des semiconducteurs vers 'infiniment petit n’a cessé de progresser. Le
transistor en est le parfait exemple. Inventé en 1947 par des chercheurs des laboratoires
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Bell, il est rapidement devenu le composant de base de 1’électronique moderne, si bien
qu’en 1971, la société Intel intégrera 2300 transistors dans ce qui sera considéré comme le
premier microprocesseur de ’histoire. Dés lors, boosté par le marché grandissant de I'infor-
matique, le nombre de transistors par microprocesseur va littéralement exploser, jusqu’a
suivre une croissance exponentielle, connue sous le nom de loi de Moore. Initialement de
la taille d’une grosse ampoule, la taille du transistor actuel ne fait plus que quelques nano-
métres (1 nanométre = 10~ meétre), afin de permettre aux industriels d’intégrer plusieurs
milliards de transistors par microprocesseurs et de concevoir des ordinateurs toujours plus
puissants. Mais cette course a l'infiniment petit atteint progressivement ses limites, et se
heurte désormais a un probléme de “taille” : celle de 'atome ! En 2012, le premier transistor
atomique voit le jour [1], dont I'industrialisation est prévue a ’horizon 2020 par la célébre
loi de Moore. A cette échelle, les effets quantiques perturberont le bon fonctionnement des
composants électroniques. On assiste donc & un changement de paradigme, engrainé par
des enjeux économiques planétaires qui poussent l'industrie a ouvrir la porte du monde
quantique, c¢’est la naissance de l'informatique quantique.

L’émergence de 'informatique quantique

En informatique classique, un bit d’information représente la mémoire élémentaire d’un
ordinateur classique. Un tel bit stocke son information dans deux états, 0 ou 1. L’informa-
tique actuelle est basée sur la manipulation de c-registres formés d'un trés grand nombre de
bits (0,1,1,0,1,0,..), et connectés par des opérations logiques simples et séquentielles. Le
nombre d’opérations dépend donc du nombre de bits disponibles, autrement dit du nombre
de transistors. A I’heure actuelle, la vitesse d’un ordinateur est limitée technologiquement
par la taille des transistors, pour intégrer le maximum de bits sur un processeur classique.

En informatique quantique, 'information est stockée dans un bit quantique d’infor-
mation, appelé qubit !. Contrairement a la mécanique classique, les régles de la mécanique
quantique autorisent un systéme quantique a se retrouver dans une superposition cohérente
d’états quantiques. Autrement dit, un qubit a une probabilité non nulle d’étre au méme
moment dans I’état 0 et dans I’état 1. La fonction d’onde |[¢)) = «|0) + |1) décrit I'état du
qubit a un instant donné, ot « et 5 représentent les amplitudes de probabilité de trouver le
qubit dans les états |0) et |1). Le nombre de possibilités est encore plus grand lorsque 'on
considére les ¢-registres formés de n qubits. Les opérations quantiques sont alors basées
sur des combinaisons linéaires de type |¥) = > ;]0,1,1,0,1,0,..), ou la somme s’étend
sur tous les nombres binaires (011010...) variant entre 0 et 2". Ainsi, au lieu de réaliser
des opérations successives de maniére classique, les opérations quantiques logiques sont
réalisées sur des états quantiques du type |¥), qui contiennent toutes les valeurs possibles
des c-registres a la fois. Cela représente un grand intérét dans les problémes de “choix”, o
il faut effectuer un grand nombre d’essais au hasard pour trouver la solution, comme par
exemple lors de la factorisation d’un trés grand nombre.

Cependant, la réalisation pratique d’un grand nombre de qubits se heurte & un probléme
majeur : la décohérence. Celle-ci entraine le brouillage des g-registres vers des superpositions
statistiques de c-registres. Or, plus le nombre de qubits augmente, plus la décohérence est
importante. A I’heure actuelle, aucun systéme physique n’a encore résolu ce probléme. Pour
plus d’informations sur le sujet, le lecteur pourra se référer aux ouvrages suivant |2, 3|.

1. Contraction anglophone de quantum bit, le qubit est I'état quantique qui représente la plus petite
unité de stockage d’information quantique, c’est I’analogue quantique du bit.
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L’importance de la décohérence

Le temps de décohérence caractérise les dynamiques d'un systéme quantique, tel qu’'un
qubit, en contact avec son environnement. D’un point de vue simplifié, ce temps correspond
au temps caractéristique que met un état purement quantique |¢)) = a|0) + 5|1) pour se
transformer en une mixture p = |a|?|0)(0| + |3|?/1)(1]. La décohérence est le principal
mécanisme de 1’émergence d’un comportement classique lors d’une opération quantique.
Une particule quantique peut avoir plusieurs temps de décohérence plus ou moins longs
selon le degré de liberté considéré. Comme par exemple les états vibrationnels d’un atome,
le spin d’un électron ou la polarisation d’'un photon. Ces temps de décohérence sont a
comparer au temps pour réaliser une opération quantique sur le qubit, comme la rotation
du spin de l’électron par exemple. Plus le temps de décohérence est grand devant celui
de l'opération, plus le qubit est efficace pour réaliser des calculs quantiques. Cependant,
l'augmentation du nombre de qubits diminue systématiquement le temps de décohérence
de chaque qubit, et limite le nombre d’opérations quantiques réalisables. La solution a ce
probléme réside dans 'utilisation de codes de correction d’erreur de systémes quantiques [4,
5]. Pour que ces codes correcteurs fonctionnent avec succes, le temps de décohérence du
qubit doit étre quatre & cing ordres de grandeurs plus long que "opération quantique. Cette
condition trés restrictive élimine en réalité un grand nombre de candidats dans la course a
l'ordinateur quantique. Pour l'instant, seuls quelques systémes quantiques ont passé cette
difficulté pour atteindre la quatriéme des sept étapes nécessaires pour réaliser un ordinateur
quantique tolérant aux fautes (cf figure 1). Les premiers a avoir franchi cette étape sont
les atomes froids avec les ions piégés [6] et les atomes de Rydberg [7]. Dans les solides,
ou l'interaction avec ’environnement est omniprésente, seuls les circuits supraconducteurs
ont atteint ce niveau de complexité [8]. D’un point de vue applicatif, les systémes solides
sont facilement intégrables dans des circuits imprimés et réalisables a grande échelle. Ils
représentent de sérieux candidats dans la course & l'ordinateur quantique, méme si les
temps de décohérences dans les solides sont plus faibles que ceux des atomes froids. Bien
que tous ces systémes soient aujourd’hui trés avancés, la route vers la conception d’un
ordinateur quantique est encore trés longue.

A Fault-tolerant quantum computation

Algorithms on multiple logical qubits

Operations on single logical qubits

L% 2

Logical memory with longer lifetime than physical qubits

Complexity

QND measurements for error correction and control

Algorithms on multiple physical qubits

Operations on single physical qubits >

v

Time

FIGURE 1 — Les sept étapes & valider pour réaliser un ordinateur quantique tolérant aux
fautes. La fleche verte représente le niveau de complexité atteint par les meilleurs qubits a
I'heure actuelle (M. H. Devoret, R. J. Schoelkopf [9]).
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Objectifs de la thése

L’objectif de ma thése est d’étudier la cohérence optique dans les solides. Plus particulié-
rement, je me suis intéressé aux boites quantiques (BQs) semiconductrices. Ces nano-objets
permettent de confiner le déplacement des électrons dans un espace réduit de quelques na-
nometres, jusqu’a quantifier leurs positions pour créer des niveaux d’énergie discrets. Par
analogie aux niveaux d’énergie d'un atome, les BQs sont souvent comparées a des “atomes
artificiels”. Elles présentent l'intérét d’étre optiquement actives et d’émettre des photons a
des fréquences allant de 'ultra-violet a I'infrarouge, rendant possible les mesures de spectro-
scopie optique. Durant ma thése, j’ai développé une technique de spectroscopie non-linéaire
ultra-rapide pour étudier les propriétés optiques des BQs, et plus particulierement pour
comprendre les mécanismes de décohérence et de couplage cohérent & 1’échelle d’une BQ
unique. Cette technique est basée sur I'utilisation de lasers ultra-courts, permettant d’ac-
céder & des dynamiques temporelles sub-picoseconde (1 picoseconde = 107! seconde), en
mesurant la polarisation non-linéaire du matériau. Pour réaliser ces expériences, j'ai eu
recours a différents types de nanostructures photoniques (microcavités optiques, fils pho-
toniques) pour augmenter I'interaction des BQs avec la lumiére. Dans un soucis de clarté,
seuls les résultats obtenus avec les microcavités optiques sont décrit dans ce manuscrit.
Les résultats obtenus avec les fils photoniques sont présentés en annexe 5.5. Les différents
chapitres du manuscrit sont organisés de la maniére suivante.

Le chapitre 1 introduit les notions de base d’optique quantique nécessaires a la bonne
compréhension des phénoménes physiques décrits dans ce manuscrit. Une partie théorique
explique l'origine du signal de mélange a quatre ondes (FWM) d’un systéme a deux niveaux
lors d’une excitation a deux, puis trois impulsions.

Le chapitre 2 apporte au lecteur les détails sur le dispositif expérimental de mélange a
quatre ondes hétérodyne développé au cours de ma premiére année de thése, ainsi qu’un
descriptif détaillé des microcavités optiques utilisées pour réaliser les résultats expérimen-
taux présentés dans les chapitres 3, 4 et 5.

Le chapitre 3 s’intéresse aux mécanismes de déphasage qui détruisent la cohérence
optique des BQs individuelles. Des études en température permettront de comprendre le
role de 'environnement solide dans la décohérence de ces émetteurs.

Le chapitre 4 présente des mesures de spectroscopie bidimensionnelle pour comprendre
les mécanismes de couplage cohérent entre excitons?. Il présente également une étude sur
les états chargés d’'une BQ a fluctuation de charge.

Enfin, le chapitre 5, en marge de tous les autres chapitres, propose un nouveau proto-
cole de controle cohérent de la réponse non-linéaire d’un émetteur quantique individuel. I
démontre la possibilité d’interrompre temporellement la polarisation FWM d’un exciton
en utilisant un laser de contréle pour la convertir vers la polarisation de mélange a siz

ondes (SWM).

Certaines abréviations utilisées dans ce manuscrit proviennent de mots d’origines an-
glaises. Leurs significations sont référencées a la fin du document dans la liste des symboles
et abréviations.

2. Un exciton est une quasi-particule formée d’une paire électron-trou liée par 'interaction Coulom-
bienne.



Chapitre 1

Interaction lumiére-matiére d’un
émetteur quantique
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Ce chapitre donne au lecteur les concepts de base en optique quantique et en optique
non-linéaire, essentiels & la compréhension des phénomeénes physiques abordés dans ce ma-
nuscrit. Nous commencerons par décrire le systéme quantique étudié, puis nous utiliserons
une approche semi-classique pour expliquer de maniére théorique l'origine du mélange a
quatre ondes d’'un émetteur quantique individuel tel qu’un exciton confiné dans une boite
quantique semiconductrice. Les notions de base sur la physique des semiconducteurs ne
sont volontairement pas abordées. Pour plus de détails, le lecteur pourra se référer aux
ouvrages suivants [10, 11, 12].
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1.1 Propriétés des boites quantiques semiconductrices

1.1.1 Réduction de dimensionnalité

Les boites quantiques (BQs) semiconductrices optiquement actives sont des nanostruc-
tures permettant de confiner le déplacement des porteurs de charges (électrons et trous)
dans les trois dimensions de 1’espace. Du fait du confinement spatial, les niveaux d’éner-
gies des porteurs de charges sont quantifiés. La discrétisation des niveaux d’énergies se
manifeste quand les dimensions de la BQ deviennent comparables & la longueur d’onde
de De Broglie des porteurs charges App =~ h/\/m, ou h et kp sont les constantes
de Planck et de Boltzmann, T est la température absolue et m* est la masse effective des
électrons/trous dans le cristal semiconducteur. Puisque m* est généralement beaucoup plus
petit que la masse de I’électron libre, App est de 'ordre de 10-100 nm & basse température.
Pour de telles tailles, ’espacement entre les niveaux d’énergie est plus grand que 1’énergie
thermique. Par ailleurs, lorsque kpT est plus petit que I’énergie de liaison électron-trou
résultant de 'attraction Coulombienne, les électrons et les trous sont liés pour former des
excitons, lesquels peuvent se désintégrer radiativement en émettant des photons d’énergies
quantifiées, de la méme maniére que les transitions atomiques. A ce titre, les BQs sont
souvent comparées a des “atomes artificiels”. L’extension spatiale d’un exciton dans un
matériau diélectrique est donnée par son rayon de Bohr ay = ;ﬁ—’i—g, ou € et €, sont les
permittivités diélectriques du vide et du matériau, pu* est la masse réduite de I'exciton et
e est la charge de I’électron. En raison des faibles valeurs de p* par rapport & la masse
de I’électron libre et des grandes valeurs de €, pour les semiconducteurs typiques, le rayon
de Bohr d’un exciton est considérablement plus grand que celui de 1'atome d’hydrogeéne.
Plutdét que de considérer App pour les électrons et les trous séparément, il est habituel-
lement plus commode de décrire une BQ comme une région de I'espace dont la taille est
comparable au rayon de Bohr de I'exciton.

FIGURE 1.1 - (a) et (b) Images MEB de BQs auto-assemblées InAs/GaAs avant ’encap-
sulation (Université de Wiirzburg).

Les BQs optiquement actives sont généralement composées de matériaux semiconduc-
teurs & gap direct, pour que les transitions optiques soient directes, i.e. sans processus de
relaxation, & la fois dans I'espace réel et réciproque. Différents types de BQs semiconduc-
trices existent suivant la technique de fabrication utilisée. Citons par exemple les BQs a
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fluctuations d’interfaces [13], les nanocristaux colloidaux [14], et les BQs épitaxiées par
jet moléculaire [15] (MBE), par dépot chimique en phase vapeur [16] (MOCVD), ou par
gouttelette [17]. Les échantillons étudiés dans ce manuscrit sont des BQs auto-assemblées
obtenues grace a la transition Stranski-Krastanov [18| (SK) de semiconducteurs III-V, en
faisant croitre un alliage d’indium et d’arsenic (InAs) sur un alliage de gallium et d’arsenic
(GaAs) via la technique de MBE. La différence entre les parameétres de maille de ces deux
matériaux semiconducteurs, d’environ 7 %, induit un champ de contrainte durant la crois-
sance. Quand I’épaisseur moyenne d’InAs dépasse 1.7 monocouche, le champ de contrainte
se relaxe sous forme d’ilots tridimensionnels. Les ilots d’InAs obtenus correspondent aux
BQs auto-assemblées, tandis que la fine couche sur laquelle ils reposent est appelée la
couche de mouillage (WL). La figure 1.1 montre des images de microscope électronique a
balayage (MEB) des BQs InAs/GaAs étudiées, avant la déposition de GaAs venant en-
capsuler les BQs. L’énergie du gap du semiconducteur InAs étant plus petite que celui de
GaAs, les porteurs de charges se retrouvent piégés dans un puits de potentiel énergétique
et occupent des niveaux d’énergie discrets, illustrés schématiquement sur la figure 1.2 (b).
Pour une BQ InAs/GaAs, I'énergie du premier état excitonique correspond a un électron
sur la couche S de la bande de conduction et un trou sur la couche S de la bande de valence
et vaut environ 1.36 eV. La recombinaison radiative d'un exciton entraine I’émission d’un
photon dans le proche infrarouge (= 910 nm).

Energy
A
(@ (b) —
Conduction
Egu=1.51 eV ) band
(820 nm) —'.‘—
T = STnm Ey =1.47 eV E : | Egp=1.36eV
Growth (840 nm) (910 nm)
axis z :

> .,." Valence
band

T o N

Growth axisz

FIGURE 1.2 — (a) Schéma d’une BQ InAs/GaAs et (b) de ses niveaux d’énergie.

1.1.2 Propriétés optiques des boites quantiques

Toutes les expériences réalisées durant ma thése ont impliqué des excitations optiques.
On distingue deux types d’excitation : non-résonante et résonante. Lors d’une excitation
non-résonante ou expérience de photoluminescence (PL), illustrée schématiquement sur la
figure 1.3 (a), les électrons de la bande de valence sont excités vers la bande de conduction
de la barriére de potentiel (GaAs) par un laser non-résonant, dont I’énergie des photons
est supérieure a ’énergie de gap. Cela entraine un excédent d’électrons et de trous dans
la bande de conduction et de valence respectivement. Les charges excédentaires sont alors
capturées par la BQ, et rapidement relaxées vers les niveaux de plus basses énergies, en
échangeant leur surplus d’énergie avec les phonons du réseau (émission/diffusion), ou par
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recombinaison Auger avec des électrons de la matrice environnante. Toutes les expériences
décrites dans ce manuscrit on été réalisées a basses températures (< 50 K), par conséquent,
I’évasion thermique des charges de la BQ par absorption de phonons n’est pas possible.
Les électrons et les trous finissent par relaxer leurs énergies jusqu’au niveau fondamental
de la BQ, et n’ont plus d’autres choix que de se recombiner radiativement en émettant
des photons d’énergie quantifiés, aprés un temps caractéristique correspondant au temps
de vie de l'exciton. Ce temps caractéristique vaut environ une nanoseconde pour les BQs
InAs/GaAs [19]. A cause des nombreux processus de diffusion, les charges perdent rapide-
ment toute leur cohérence durant une expérience de PL. Il est toutefois possible de créer
directement une paire électron-trou en utilisant un laser résonant pour exciter la transition
fondamentale de la BQ (cf figure 1.3 (b)). Ce schéma d’excitation permet de supprimer
tous les processus de relaxation des charges, et de ne s’intéresser qu’au déclin radiatif de
I'exciton.

e- .\ CB CB
y
_l._ I —
ho, /' haoy
Laser Laser
(820 nm) (910 nm)
o \ &
h+ ./ VB VB
(a) non-resonant excitation (b) resonant excitation

FIGURE 1.3 — Schéma d’une excitation (a) non-résonante et (b) résonante d'un exciton
dans une BQ.

Selon le principe de Pauli, il est possible de piéger jusqu’a deux paires électrons-trous
dans le niveau fondamental d’'une BQ. La figure 1.4 représente les différents états excito-
niques de I’état fondamental. On distingue deux catégories d’états excitoniques : les états
neutres et les états chargés. Le premier état neutre accessible correspond au piégeage d’un
électron et d’un trou, dont I’énergie de recombinaison hwy correspond a I’énergie de la paire
électron-trou liée par l'interaction Coulombienne, appelé 'exciton neutre. Le piégeage de
deux électrons et trous de spins opposés représente le deuxiéme état neutre accessible,
appelé le biezciton neutre. La recombinaison de I'un des excitons engendre 1’émission d’un
photon d’énergie hwxx # hwx en raison de l'interaction Coulombienne entre les deux
excitons. Cette énergie de liaison varie d’'une BQ a une autre en fonction du degré de confi-
nement des charges et peut aller de quelques meV jusqu’a plusieurs dizaines de meV [20].

Dans certains cas, la BQ peut se charger positivement ou négativement selon le dopage
de I’échantillon. La création d’un exciton engendre alors un état excitonique chargé appelé
le trion. De la méme maniére que pour le biexciton, I'interaction Coulombienne entre les
charges engendre un décalage positif ou négatif de I’énergie du trion par rapport a celle de
I'exciton neutre [21].
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F1GURE 1.4 — Représentation schématique des différents états excitoniques du niveau fon-
damental.

1.2 Cadre théorique

Cette partie apporte les outils théoriques nécessaires a la compréhension du manuscrit.
Nous introduirons le formalisme de la matrice densité permettant de calculer les équations
de Bloch optiques (EBO) régissant I’évolution d’'un systéme quantique simple, tel qu'un
systéme & deux niveaux (2LS), en interaction avec un champ électrique, puis une série
d’impulsions optiques bréves. Nous définirons les notions de populations et de cohérences au
ceeur de tous les phénomeénes physiques étudiés dans cette thése. Enfin, nous introduirons la
représentation géométrique du vecteur de Bloch permettant de décrire de maniére simple
et visuelle I’évolution des populations et des cohérences sur la sphére de Bloch. Nous
utiliserons cette représentation géométrique tout au long du manuscrit.

1.2.1 Equations de Bloch optiques d’un systéme a deux niveaux

Un exciton confiné dans une BQ peut étre simplement assimilé & un 2£S5. Dans cette
partie, nous nous intéressons a l'interaction entre un 2£S décrit de maniére quantique et un
champ électromagnétique décrit de maniére classique. Cette approche dite semi-classique,
permet de comprendre les notions de bases utilisées dans ce manuscrit, comme par exemple
I'évolution temporelle des populations et cohérences d'un 2LS.

E(®) e)

&)

FIGURE 1.5 — Excitation quasi-résonante d’un 2LS.
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Considérant I'interaction quasi-résonante d'un champ électrique E(t) = Ee™! + c.c. de
fréquence w = wp + A avec un 2LS (figure 1.5). |g) et |e) représentent 'état fondamental
et état excité du 2LS. Ils correspondent aux états propres de ’'Hamiltonien non-perturbé
Ho, et ont pour valeurs propres fuww, et hw. respectivement. La fonction d’onde du 2LS
peut se décomposer sur la base de ses états propres telle que :

[9(8)) = Cy(B)lg) + Ce(t)]e) (L.1)

ot |Cy|? et |Ce|? représentent les amplitudes de probabilité de trouver 'atome dans les
états |g) et |e) respectivement. L’équation de Schréodinger décrit 1’évolution temporelle de
ce systéme telle que :

[9(0) = I (0) (12)
H="Ho+H, (1.3)

ou Ho et Hj représentent respectivement 1’Hamiltonien non-perturbé et I’Hamiltonien
d’interaction dans ’approximation dipolaire, tels que :

Ho = hwole) (e (1.4a)
Hi = (pgelg) (el + pegle)(g]) E(1) (1.4b)
Ol fige = 13, = (g|ple) est 'élément de matrice de 'opérateur dipolaire. Pour décrire

I’évolution du 2LS, nous utilisons le formalisme de la matrice densité (ou opérateur densité)
p, définit de la maniére suivante :

2 *
o= 1) (@] = (}% ‘CC(T) _ (f’gg f’ge) (15)
ely e Peg  Pee
La matrice densité est hermitienne, ses éléments diagonaux pgq et pe sont donc réels,
ils correspondent respectivement aux populations de 'état fondamental |g) et excité |e).
La population totale du 2LS se conserve et vaut toujours 1, i.e. Tr(p) = pgg + pee = 1.
Les éléments non-diagonaux de la matrice densité correspondent aux cohérences entre les

deux niveaux, tels que pey = py.. Les cohérences sont directement reliées a la polarisation
du 2LS définie telle que :

P(t) = (u(t)) = Tr(up) = wpeg + pge) (1.6)

En utilisant ce formalisme, 1’équation de Schriédinger se généralise sous la forme de
I’équation maitresse de Liouville-Von Neumann :

) ?

P h [Hap] — Prelax (17)
ou l'on a introduit de maniére phénoménologique le terme de relaxation prejqr =
—TympPnm pour décrire linteraction du 2£S avec son environnement, ou I' = %;ggg est

le taux d’émission spontanée du dipole. Cette équation peut se généraliser sous la forme de
Lindblad qui fait intervenir 'opérateur de dissipation £(p) agissant sur p (voir chapitre 5).
La résolution de I’équation 1.7, dans "approximation de ’onde tournante, conduit alors
aux équations de Bloch optiques (EBO) couplées [22] :

2
Pee = —ng = Z‘<ﬁegQ>kR - QR/age) - Fpee (18b)

- . . ry .
Peg = 1 QR (Pec — Pgg) + <@A - ) Peg (1.8a)
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Ol Peg = pegem, Qr = —pE/h représente la fréquence de Rabi, A = w — wp est le
désaccord entre le laser et le 2£S5. On remarque tout de suite que pee + pgg = 0, ce qui
montre que la population totale pe. + pgq est toujours conservée.

Les EBO décrivent de maniére générale I’évolution d’un 2£S en interaction avec un
champ électrique. On distingue deux dynamiques : la premiére représente ’action du champ
électrique sur le 2£S. Elle se traduit par l'oscillation des populations et des cohérences a
la fréquence de Rabi Q2. Sans amortissement, et avec un champ constant au cours du
temps, les oscillations de Rabi entre les deux niveaux du 2LS perdurent indéfiniment.
La deuxiéme dynamique représente la relaxation du 2L£S. Cette dynamique s’exprime en
fonction des valeurs initiales des populations et des cohérences, et s’amortit au cours du
temps sous forme d’émission spontanée. Dans le cas des semiconducteurs, les EBO peuvent
se généraliser sous la forme d’équations de Bloch des semiconducteurs[12], dans lesquelles
I'interaction Coulombienne entre les électrons et les trous est prise en compte. On se limitera
ici aux EBO qui permettent d’expliquer tous les phénomeénes physiques étudiés dans ce
manuscrit.

1.2.2 Cohérences et populations

Considérons maintenant les EBO sans excitation laser (g = 0). L’évolution libre des
populations décrit par I’équation 1.8b conduit a :

(Peec = Pgg) + [(Pee = pgg) +1]T' =10 (1.9)

La résolution de ’équation 1.9 conduit & I’évolution temporelle des populations :

t

pee(t) = Pgg(t) = [(Pee(0) = pgg(0)) +1]e 1 —1 (1.10)

On retrouve ainsi que inversion de population relaxe par émission spontanée la po-
pulation de I'état excité vers I’état fondamental durant le temps 77 = 1/I" correspondant
au temps de relaxation des populations ou temps de vie de I'exciton. De la méme maniére,
la résolution de I’équation 1.8a qui décrit I’évolution libre des cohérences quand Q2 = 0
conduit a : .

feg (t) = eg(0)e™ (7210 (1.11)

ou Ty = 2/T" correspond au temps de relaxation du dipole ou temps de cohérence de
I’exciton. Ce résultat s’interpréte de maniére physique en exprimant ’évolution temporelle
du moment dipolaire :

(D)) = 1peg (0)e ™™ + c.c)e T2 (1.12)

Ce résultat montre que le moment dipolaire oscille a la fréquence optique wy et relaxe sa
phase durant le temps de cohérence T5. On remarque que la relaxation des populations est
deux fois plus rapide que celle du dipéle. Dans le cas idéal, i.e. sans perturbation extérieure,
la relaxation des populations et des cohérences est uniquement liée & I’émission spontanée
du 2LS (cf figure 1.6). On dit alors que le 2LS est limité radiativement, tel que :

Ty = 2T, (1.13)

Dans un environnement solide, les perturbations sont nombreuses. Citons par exemple
I'interaction avec les phonons du réseau ou les collisions élastiques et inélastiques avec
d’autres électrons. Le déphasage du dipole est alors beaucoup plus rapide que la relaxation



12 1.2. CADRE THEORIQUE

de la population, i.e. T5 << 277. En effet, il est beaucoup plus facile de brouiller une phase,
aboutissant & la destruction de la cohérence, que de modifier une énergie, nécessaire pour
détruire la population. Pour prendre en compte ces processus de déphasage, I’équation 1.13
s’écrit sous une forme plus générale :

1 1 1

=+ 1.14
T, oh T} (1.14)

o Ty représente le temps caractéristique de déphasage pur, englobant tous les processus
de décohérence précédemment cités. Plus de détails sur le déphasage pur d’un exciton seront
donnés dans le chapitre 3.

—* W—

2h
2y, =— :E
T, V1 T

g)

FIGURE 1.6 — Relaxation d’un 2LS. ;3 = h/T) représente le taux de relaxation des
populations et o = h/T» représente le taux de relaxation des cohérences, i.e. la demi-
largeur de raie a mi-hauteur.

1.2.3 Développement perturbatif de la matrice densité

Nous allons maintenant nous intéresser a l'interaction d’'un 2L£S excité par une série
d’impulsions optiques. Pour alléger les équations, nous utiliserons les notations suivantes
N = pPee;, 1 —n = pgg pour les populations et p = pey, p* = pge pour les cohérences. La
matrice densité peut donc s’écrire :

1—-n p*

= 1.15

=) (1.15)
En considérant une excitation résonante (w = wp), les EBO 1.8 peuvent s’écrire :

n+yin+i(Qrp* — pQr) =0 (1.16a)

p+p+iQr(1—2n) =0 (1.16b)

ou 1 = h/T est le taux de relaxation des populations et v = 9 — iwg avec vo =

h/Ty est le taux de relaxation des cohérences. Les EBO couplées 1.16 ne peuvent étre

résolue analytiquement dans le cas général (& tous les ordres de perturbation). Cependant,

dans la limite ot I'amplitude du champ électrique est faible, il est possible d’effectuer un

développement de Taylor de la matrice densité, afin d’obtenir une solution analytique de
n et p a 'ordre désiré :

n=n"4+n® 0@ 4 n® 4 (1.17a)
p=pO £p@® L p@ 1 p® 4 (1.17b)
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avec n(®) = 0 et p(© = 0. En utilisant les conditions initiales n(0) = 0 et p(0) =
0, on peut montrer que les ordres impairs de n et pairs de p sont nuls. En utilisant ce
raisonnement, nous pouvons écrire les EBO couplées jusqu’au troisiéme ordre :

A 4 y1n® 4 i(Qrp ™ - pMR) =0 (1.18b)
3+ 4p®) — 2iQ0pn? =0 (1.18¢)

Les ordres i+ 1 de n(p) sont influencés par les ordres i de p(n). En optique non-linéaire,
il est usuel de développer la polarisation sous la forme :

P =eoxVE + eoxPE? + eoxPE® + ... (1.19)

ou X(i) représente la susceptibilité a I'ordre ¢ des perturbations. Dans la suite du ma-
nuscrit, nous aborderons la notion de mélange a quatre ondes (FWM) pour faire référence
a la polarisation de troisiéme ordre P®), et donc a des processus non-linéaires X(S). De
la méme maniére, nous aborderons la notion de mélange a siz ondes (SWM) pour faire

référence a la polarisation de cinquieme ordre P®) et donc a des processus non-linéaires
.

1.2.4 Solution analytique pour deux impulsions : FWM dégénéré

La maniére la plus simple de générer le signal FWM d’un 2LS tel qu'un exciton dans
une BQ, est d’utiliser une seule impulsion o