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Résumé : L’objectif de cette thése est de réaliser une source de photons uniques
accordable dans la bande télécom O en utilisant comme émetteurs des nanotubes de carbone.
Ces nano-structures auto-assemblées sont faciles a produire, contactables électriquement et
utilisables a température ambiante. De plus, I'extraction de leur photoluminescence n’est
pas limitée par des réflexions internes. Leur émission est néanmoins extrémement sensible
a leur environnement et leur rendement quantique est assez faible.

Pour concevoir une source stable en longueur d’onde et en intensité, il est crucial de
comprendre l'interaction des nanotubes avec I'environnement. Dans ce but, la photolu-
minescence & basse température de nanotubes de carbone individuels a été étudiée par
imagerie hyper-spectrale super-résolue. Cette expérience met en relief la localisation des
excitons le long du nanotube dans des puits de potentiels induits par les inhomogénéités
de permittivité diélectrique de ’environnement. En outre, en sondant ces puits par une
excitation quasi-résonante, une disparition de la transition propre a l’exciton libre et une
absorption privilégiée via des niveaux excités localisés sont observées.

Pour obtenir une source de photons uniques performante, les émetteurs sont couplés a
une cavité optique micro-métrique pour améliorer, grace a 'effet Purcell, la directionnalité
de I’émission et son efficacité quantique. Une géométrie de cavité Fabry-Pérot ouverte a
été choisie pour bénéficier d’une flexibilité maximale concernant I'accord spatial et spectral
et pour pouvoir analyser les effets le plus finement possible grace & une comparaison
de I’émission en espace libre et en cavité pour le méme nano-émetteur. Le facteur de
Purcell étant proportionnel a I'inverse du volume de mode, la cavité est miniaturisée
en usinant I'un de ses deux miroirs a 1’échelle micrométrique sur I’extrémité d’une fibre
optique. Cette configuration permet aussi de collecter directement I’émission via le mode
guidé dans la fibre. Pour que les vibrations mécaniques brouillent le moins possible les
mesures, un soin particulier a été apporté a la stabilisation de cette cavité. Ainsi, le
taux d’émission des nanotubes a pu étre augmenté d’un facteur 14 pour une constante
de couplage d’environ 30 peV. La grande plage d’accordabilité de la cavité a permis de
vérifier I’évolution du facteur de Purcell et du couplage en fonction du volume de mode et
d’explorer un phénomene original d’électrodynamique quantique en cavité : le couplage
tripartite exciton/cavité/phonons.

Ce dispositif expérimental pourrait étre aussi appliqué a des mesures d’absorption
sur les nanotubes de carbone ou a I’étude d’autres types d’émetteurs tels que les boites
quantiques, les défauts dans les matériaux bidimensionnels, les centres colorés ou encore
les molécules uniques.

Mots clés : Electrodynamique quantique en cavité, Nanotube de carbone monoparoi,
Micro-cavité fibrée, Source de photons uniques, Bandes télécoms, Excitons, Phonons.



Abstract : The goal of this thesis is to build a single photon source tunable in telecom
O-band based on carbon nanotube as emitters. These self-assembled nanostructures are
easy to produce, usable at room temperature and, they can be electrically stimulated. In
addition, their photoluminescence extraction is not limited by internal reflections. However,
their emission is very sensitive to their environment and their quantum yield is quite low.

It is crucial to understand the interaction between nanotubes and their surroundings
to design a stable source in terms of wavelength and intensity. To this end, the low
temperature photoluminescence of single carbon nanotubes was studied by super-resolved
hyper-spectral imaging. This experiment highlights the localization of excitons along the
nanotube in potential wells induced by tiny variations of the local dielectric permittivity.
In addition, theses wells have been probed by quasi-resonant excitation which shows a
quenching of the free 1D exciton and preferential absorption via localized excited levels.

In order to get a competitive single photon source, the emitters are coupled to an optical
micro-cavity to improve, thanks to Purcell effect, the directionality of the sources and their
quantum yield. An open Fabry-Pérot cavity has been chosen to tune the cavity spatially and
spectrally with the emitter and to study their coupling with high accuracy by comparing
the emission in free space with the one in cavity. Since the Purcell factor is proportional
to the inverse the effective mode volume, the cavity size is shrunk by machining one of its
two mirror on the apex of an optical fiber at the micrometric scale. In this configuration,
the emission can be collected directly thanks to the guided fiber mode. In order for the
mechanical vibrations to interfere as little as possible with the measurements, particular
care has been taken in stabilizing the device. Thus, the emission rates of carbon nanotubes
has been increased by a factor of 14 for a coupling constant of about 30 peV. The large
tunability range has let us verify the Purcell factor and coupling behaviors as a function of
the mode volume. Moreover, it has allowed for exploring an original phenomenon of cavity
quantum electrodynamics: the tripartite coupling exciton/cavity /phonons.

This experimental device could also be used for absorption measurements on carbon
nanotubes or for studying other types of emitters such as quantum dots, defects in two-
dimensional materials, colored centers or single molecules.

Key words: Cavity quantum electrodynamic, Single wall carbon nanotube, Fiber-
based microcavity, Single photon source, Telecom band, Excitons, Phonons.
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INTRODUCTION

Introduction

L’utilisation de la lumiére comme support de communication remonte a 1’ Antiquité.
La prise de Troie aurait été annoncée au reste de la Grece en allumant des feux le
long de la cote. Pres de 3000 ans plus tard, le télégraphe optique est inventé par
Claude Chappe durant la Révolution francaise. Il s’agit du premier dispositif de
télécommunication employé de fagon systématique dans différents pays. Ce procédé
de communication est rapidement supplanté, d’abord par le télégraphe électrique,
puis par la propagation de signaux électriques dans des cables coaxiaux ou de signaux
hertziens via des antennes directives. Puis a la fin des années 70, en partie grace
aux travaux [1] de Charles Kao (prix Nobel de physique 2009), les premiéres liaisons
par fibre optique sont installées. Les progres réalisés sur la synthese des fibres et les
sources codant 'information en signaux lumineux permettent d’atteindre un débit
et une qualité de transmission inaccessibles aux autres modes de communication.
Avec la création d’Internet au début des années 90, les fibres optiques deviennent
incontournables.

Les avancées en communication optique vont de pair avec 1’étude de sources
lumineuses et de détecteurs et, plus généralement, des interactions lumiere/matiere.
La plupart des détecteurs optiques sont basés sur l'effet photoélectrique découvert
par Antoine Becquerel et son fils en 1839. Cette émission d’électrons par un matériau
soumis a l'action de la lumiere est expliquée en 1905 par Albert Einstein [2]. I
a interprété ce phénomene comme une absorption de quanta de lumiere appelés
photons par la suite [3]. Cette constatation a donné naissance & un nouveau pan de
la physique, la mécanique quantique. Cette théorie quantique implique des postulats
difficiles a appréhender a notre échelle. Elle admet, entre autres, que réaliser une
mesure sur un objet quantique perturbe les propriétés quantiques de cet objet.
En outre, sa construction impose qu'un objet quantique inconnu ne peut pas étre
dupliqué. Stephen Wiesner propose en 1983 d’appliquer ces propriétés singulieres
en communication et, en particulier, & la cryptographie [4]. La sécurisation d’une
communication repose sur la transmission d’une clé chiffrée entre deux interlocuteurs
sans qu’elle soit divulguée a un tiers. Si cette clé est distribuée sur des objets
quantiques, appelés qubits, la présence d'un espion sur la ligne peut étre détectée. En
effet, puisqu’il n’est pas possible de copier la clé, ’espion serait obligé de la modifier
en réalisant une mesure. Les photons transmis a travers une fibre optique constituent
donc un support de choix & une communication quantique [5, 6] qui profiterait du
réseau de télécommunication classique.

Cependant, la confidentialité d’'une communication quantique repose sur 1’émission
de photons uniques (source non classique de lumiére). Si I'information est redondante
dans le signal, rien n’empécherait un espion d’en prélever une partie. Il est donc
crucial d’utiliser une source émettant un photon a la fois, dite source de photons
uniques (SPS?2). Ce type de source ne peut pas étre obtenu en atténuant un laser ou
une ampoule a incandescence car les photons ont tendance a étre émis simultanément.

2. Pour Single Photon Source.
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La premiere SPS a été réalisée a partir d’atomes de sodium en 1977 [7] puis des
sources plus abouties ont vu le jour a partir d'un phénomene d’émission de photons
en cascade [8]. Toutefois le développement de SPS qui puissent répondre & des
exigences industrielles (en termes d’intégrabilité, de longueur d’onde d’émission
ou de température de fonctionnement) reste un défi majeur. Jusqu’a présent, un
grand nombre de nano-émetteurs tels que les boites quantiques semi-conductrices,
les centres colorés dans le diamant ou les molécules uniques [9] ont été considérés,
mais aucun d’entre eux ne répond a toutes les exigences. Les inconvénients les plus
courants sont la difficulté d’extraire les photons émis a cause des réflexions internes a
la nano-structure, le décalage entre leur longueur d’onde et les bandes de transmission
des fibres optiques (entre 1,3 pm et 1,55 um), la complexité d’une excitation électrique
et 'obligation de travailler a température cryogénique.

Depuis une dizaine d’années, des progres expérimentaux, en particulier en science
des matériaux, ont permis d’identifier les nanotubes de carbone (CNT?) & paroi
unique comme des émetteurs prometteurs pour fabriquer une SPS. Ils se composent
d’une couche d’atomes organisés sous forme tubulaire dans un réseau en nid d’abeille.
La plupart de leurs propriétés physiques sont déterminées par leur diametre et 1'angle
avec lequel s’enroule le réseau. Leur géométrie est quasiment unidimensionnelle : leur
diametre est nanométrique pour une longueur de I'ordre du micrometre. L’engouement
pour ces nano-structures a commencé en 1991 avec la publication de Sumio lijima [10].
IIs ont d’abord été étudiés pour leurs propriétés électriques et mécaniques [11, 12]
avant que leur photoluminescence ne soit observée pour la premiere fois en 2002 [13].
Cette démonstration expérimentale tardive est due a leur tendance a s’agréger en
faisceaux et a des transferts d’énergie vers des nanotubes métalliques non luminescents.
En pratique, seulement deux tiers des nanotubes sont semi-conducteurs. Ainsi, pour
obtenir un échantillon de propriétés homogenes (par exemple composé de nanotubes
émettant dans les bandes télécoms), il suffit de séparer les nanotubes les uns des
autres et de les trier par diametre. Depuis peu, ces étapes de purification sont
devenues trés simples [14, 15] et peu cotiteuses ce qui rend possible leur production
a grande échelle. Ces nano-structures sont synthétisées nues ce qui leur confere une
certaine souplesse dans leur utilisation : ils peuvent étre enrobés [16, 17], déposés
en matrice, contactés électriquement [18, 19] et leur photoluminescence peut étre
facilement collectée. Enfin, leur particularité la plus marquante dans ce contexte est
d’émettre des photons uniques a température cryogénique [20] comme & température
ambiante [21, 22]. Ces avantages notables sont contrebalancés par deux inconvénients
majeurs : les nanotubes de carbone sont extrémement sensibles a leur environnement
et leur rendement quantique, c’est-a-dire leur probabilité d’émettre un photon a la
demande, est assez faible.

L’émission des nanotubes de carbone provient de la recombinaison de paires
électron-trou confinées, les excitons [23, 24]. Or, la fonction d’onde de ces quasi-
particules déborde de la paroi des nanotubes. Ainsi, la moindre fluctuation de

3. Pour Carbon NanoTube.
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permittivité diélectrique [25] ou de champ électrostatique [26] dans leur environ-
nement local peut modifier I’énergie des photons émis. Cela crée un élargissement
inhomogene et peut engendrer une diffusion spectrale plus ou moins significative. De
plus, les spectres de photoluminescence s’éloignent drastiquement du profil attendu
pour ’émission provenant de structures quasi-unidimensionnelles. Ce phénomene
proviendrait d'un piégeage des excitons et de leurs interactions avec les vibrations
du réseau cristallin [27, 28]. La localisation des excitons pourrait étre causée par la
proximité d'un défaut structurel ou par un puits de potentiel local créé par I’environ-
nement [29]. Associée & un mécanisme d’annihilation rapide des paires d’excitons [30],
elle serait a l'origine de 1’émission de photons uniques des nanotubes de carbone [20)].
L’adjonction de défauts induits chimiquement montre une amélioration de la stabi-
lité d’émission (en longueur d’onde comme en intensité) et une augmentation du
rendement radiatif [31, 32]. Ainsi la compréhension des mécanismes de localisation
des excitons est un enjeu majeur pour maitriser la qualité d’émission des nanotubes
de carbone.

Un autre moyen d’augmenter 'efficacité d’émission des nanotubes de carbone
est de les coupler a une cavité optique. En effet, la modification locale du champ
électromagnétique peut exalter leur taux d’émission spontanée par effet Purcell [33].
Cette exaltation est d’autant plus forte que les largeurs spectrales de la cavité et
de I'émetteur sont fines [34] et que le volume de la cavité est faible. Pour cette
raison, les cavités employées dans ce contexte sont de tailles micrométriques. Or,
pour bénéficier pleinement de I'effet Purcell, la cavité doit étre accordée spatialement
et spectralement avec le nanotube. Pour satisfaire ces conditions exigeantes, il est
possible de tabler sur la chance en dispersant une grande quantité d’émetteurs sur
un grand nombre de cavités intégrées et d’espérer trouver quelques cas présentant un
couplage convenable [35]. Cependant, dans cette configuration, il n’y aucun moyen de
vérifier si ’accord spatial est optimal. De plus, il est impossible de choisir un émetteur
précis puis de le coupler a une cavité. Ainsi, I'effet réel de la cavité sur ’émetteur ne
peut pas étre évalué sans équivoque. Pour acquérir plus de flexibilité et réaliser un
couplage déterministe, il parait judicieux d’employer une cavité Fabry-Pérot ouverte.
Pour la miniaturiser, I'un des deux miroirs composant cette cavité est usiné a une
échelle micrométrique sur I'extrémité d’'une fibre optique [36]. Cette micro-cavité
fibrée est adaptable aux CNT sur une tres large plage de longueur d’onde [37] mais
elle a le désavantage de vibrer. Ces fluctuations mécaniques ne changent pas 'effet
de la cavité sur I’émetteur car elles sont lentes devant leurs temps caractéristiques de
relaxation et de couplage. Par contre, elles sont en général rapides devant la durée
de la mesure et brouillent les observations. Il faut donc veiller a stabiliser au mieux
la cavité.

Analyser I'interaction d’'un nanotube de carbone avec une cavité présente aussi
un intérét plus fondamental dans le cadre de 1’électrodynamique quantique en cavité
(CQED*). Les effets de couplage a une cavité ont été étudiés pour de nombreux types

4. Pour Cavity Quantum ElectroDynamic.
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d’émetteurs ponctuels ou bidimensionnel. En revanche, le cas d’une nano-structure
présentant un confinement unidimensionnel a été rarement abordé expérimentalement.
En outre, I'accordabilité en longueur d’onde de la cavité permet d’explorer un effet
propre aux émetteurs a I’état solide : le maintien d’une émission intense méme lorsque
la cavité est désaccordée spectralement. Ce phénomene original de CQED provient
d’un couplage tripartite : exciton, cavité, vibrations du réseau cristallin. [38, 39].

Des travaux antérieurs ont permis de réaliser une source de photons uniques
accordable a partir d'un CNT couplé & une micro-cavité fibrée [40]. Cette thése a pour
but de poursuivre ce travail en perfectionnant ce dispositif selon quatre différents
axes : adapter la source aux bandes télécoms, améliorer la qualité d’émission des
CNT pour accroitre 'effet Purcell, augmenter le couplage a la cavité en réduisant
son volume de mode, et réduire les vibrations mécaniques du systeme pour faciliter
I'interprétation des données.

Ce manuscrit est structuré de la fagon suivante : le chapitre 1 est consacré
aux propriétés optiques des nanotubes de carbone. Il détaille la géométrie de ces
nano-structures a partir de celle du graphéne et décrit les transitions optiques
accessibles en mettant en relief les effets propres aux excitons. Les excitons étant
fortement influencés par leur environnement, une meilleur compréhension de cette
interaction serait un levier majeur pour améliorer la qualité d’émission des CNT
(largeur d’émission, stabilité en intensité et en longueur d’onde, et émission de
photons uniques). Dans ce but, les potentiels sites de piégeage des excitons ont
été étudiés grace a une technique d’imagerie hyper-spectrale super-résolue et une
excitation quasi-résonante [41]. Ses conclusions sont en accord avec I'observation
d’un dégroupement de photons dans ’émission des CN'T, rappelée dans un état de
I’art des SPS dans les bandes télécoms.

Le chapitre 3 explique l'effet Purcell dans le cadre de la matiere condensée et
décrit la micro-cavité fibrée utilisée. Il introduit le concept de déphasage pur qui
élargit spectralement les émetteurs a 1’état solide et sa prise en compte dans le cas du
couplage a une cavité. Cela permet d’établir un bilan des SPS dans les bandes télécoms
et de contextualiser notre prototype. Les micro-cavités fibrées fabriquées dans cette
these sont issues d’une collaboration avec 'équipe Atom chips du laboratoire Kastler
Brossel mais n’ont pas les mémes contraintes que celles réalisées en physique atomique.
Leur géométrie et leurs propriétés de transmission sont donc détaillées. Ce chapitre
précise la démarche suivie lors de 'usinage des fibres afin d’accroitre le couplage des
CNT avec les micro-cavités.

Le chapitre 4 résume les techniques employées pour stabiliser la micro-cavité. Il
justifie pourquoi le dispositif est particulierement sujet aux vibrations et comment
elles peuvent étre quantifiées. Les vibrations ont pu étre significativement réduites
en solidarisant le support de ’échantillon a celui du micro-miroir sans perdre en
flexibilité en profitant d’'un mouvement de type « collé-glissé ». Pour s’opposer aux
fluctuations de longueur de cavité, une rétroaction a aussi été mise en place. Pour ne
pas perturber les émetteurs, le signal d’erreur a été construit sur les fluctuations de
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transmission de leur excitation hors-résonances.

Enfin, le chapitre 5 décrit I’émission d’'un CNT en cavité. La photoluminescence
et le rendement peuvent étre analysés et comparés a ceux en espace libre. Le fait de
pouvoir étudier un méme émetteur dans ces deux configurations est une originalité
de notre dispositif. Elle est rendue possible grace au maintien de la fibre usinée a
travers une lentille percée utilisée pour collecter la photoluminescence en espace libre.
Le facteur de Purcell est calculé grace au rapport des flux de photons en espace libre
et en cavité. Le taux de couplage est estimé en jouant sur I'accord spectral entre la
cavité et ’émetteur. Leurs évolutions avec le volume de mode sont commentées.
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Ce chapitre décrit pourquoi les nanotubes de carbone sont d’excellents émetteurs
pour réaliser des sources de photons uniques dans les bandes télécoms.

La partie 1.1 est consacrée aux propriétés de photoluminescence de ces nanotubes.
Pour les comprendre, leur propriétés électroniques sont d’abord déduites a partir
de celles du graphene. Puis les transitions optiques accessibles pour les nanotubes
semi-conducteurs sont identifiées et leur comportement optique, dominé par celui de
quasi-particules appelées excitons, est détaillé.



1.1. PROPRIETES DES NANOTUBES DE CARBONE

La partie 1.2 donne l'origine des échantillons utilisés dans cette these. Elle
résume les protocoles de synthese et de purification des nanotubes réalisées par des
collaborateurs. En outre, elle détaille les méthodes de dépot et de caractérisation des
échantillons réalisés sur place. En particulier, les conditions favorisant la diminution
de la diffusion spectrale de ’émetteur sont précisées et justifiées.

La partie 1.3 présente une propriété optique inattendue chez les nanotubes de
carbone : I’émission de photons uniques. Cette caractéristique constituant le coeur de
ce travail de these est expliquée et 'originalité des nanotubes de carbone, comparati-
vement a d’autres types d’émetteurs dans les bandes télécoms, est commentée.

1.1 Propriétés des nanotubes de carbone

Des 1889, un brevet concernant les ampoules a incandescence mentionne pour
la premiere fois la formation de filaments de carbone lors de la décomposition du
méthane [42]. Leur nature tubulaire n’a été mise en évidence qu’en 1952 [43] avec les
progres de la microscopie électronique en transmission (TEM, Transmission Electron
Microscopy). Cependant, cette découverte, publiée en russe, n’a pas eu un impact
tres marqué sur la communauté scientifique. Ce n’est qu’en 1991, dans le contexte de
la découverte des fullerenes en 1985 et de l'intérét croissant pour les nanotechnologies,
que l'article de Sumio lijima [10] a véritablement lancé la recherche sur les nanotubes
de carbone (CNT) . Des images TEM des CNT obtenues en 1952 et en 1991 sont
présentées figure 1.1.

Depuis, des progres de la synthese et de la purification des nanotubes, abordés
partie 1.2.1, ont permis des avancées majeures dans leurs applications. Ils présentent
des propriétés exceptionnelles dans de nombreux domaines :

e D’un point de vue mécanique, ils entrent aussi dans la composition de fibres
d’une résistance et d’une raideur sans précédent [44] (respectivement 2 GPa
et 300 GPa) qui atteignent maintenant une longueur centimétrique [45]. Ils
permettent de réaliser des muscles artificiels controlés optiquement ou thermi-
quement qui soulevent 650 fois leur poids [46].

+ Des transistors a effet de champ peuvent étre réalisés a partir de CNT [47].
Actuellement, leur conductance s’approche de la limite quantique et, en réseau,
leur densité de courant dépasse celle d’un circuit équivalent en silicium ou
en arséniure de gallium [48]. Un ordinateur vérifiant les critéres de Turing a
déja été fabriqué a partir de ces derniers et a ’avantage de reposer sur une
architecture 3D idéale pour manier des flux importants de données [49].

o En médecine, les CNT servent de marqueurs biologiques, de supports pour
véhiculer et relacher des médicaments localement et aident a la reconstruction
de certains tissus [50]. Par exemple, ils participent au rétablissement de la
communication entre deux morceaux de moelle épiniere sectionnés [51].
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e En ce qui concerne l'optique, les CN'T sont remarquablement polyvalents. Ils
concurrencent a la fois 'oxyde d’indium étain comme matériau conducteur
transparent utilisé, par exemple, dans les panneaux photovoltaiques [52] et a
I'inverse, a forte concentration, ils constituent le matériau le plus noir jamais
synthétisé en absorbant jusqu’a 99,955% de la lumiere visible [53]. Cette
variabilité d’absorption est aussi utilisée de maniere dynamique en l’'incorporant
a un vétement qui adapte les pertes radiatives du corps humain de 35% en
fonction de son environnement [54].

Dans cette these, seules les propriétés optiques des CNT seront détaillées. Pour
ce faire, la partie 1.1.1 décrit leur géométrie et déduit leur structure de bande en
s’appuyant sur celle du graphéne. Les transitions optiques accessibles sont données
dans la partie 1.1.2 en prenant en compte les effets dus a l'interaction entre 1’électron
excité et le trou laissé dans la bande de valence (c’est-a-dire la présence d'un exciton).
Enfin, la partie 1.3 est consacrée a I'une des propriétés des CNT qui motive cette
these : I’émission de photons uniques dans les bandes télécoms.

1.1.1 Structure de bande

Les nanotubes de carbone sont des tubes de diametre nanométrique et de longueur
de l'ordre du micrometre : ils sont quasiment unidimensionnels. Or la densité d’états
de ce type d’objet présente des singularités et évolue proportionnellement a /vE
ou F désigne une énergie. Ce type de nanostructures est peu courant et leur étude
présente un intérét fondamental.

1.1.1.1 Structure spatiale

Comme visible sur 'image de TEM a droite de la figure 1.1, les nanotubes de
carbone peuvent étre formés de plusieurs cylindres imbriqués les uns dans les autres.
Ce sont des nanotubes multi-parois. Des nanotube mono-parois ont pu étre observés
a partir de 1993 [55, 56]. Leur photoluminescence est étudiée depuis 2002 [13] et ce
sont ceux utilisés dans cette thése !

1. La photoluminescence du nanotube intérieur d’un double paroi a déja été observée mais son
rendement quantique est treés faible (~ 107°) [57].
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S o
FIGURE 1.1 — A gauche : L'une des premitres images de nanotubes de carbone
sous microscopie électronique en transmission (TEM) datant de 1952. Tirée de [43].

A droite : Image TEM de nanotubes de carbone avec les feuillets résolus (lignes
noires). Tirée de l'article d’Iijima de 1991 [10].

£l s i

La paroi des CNT est formée d’un réseau en nid d’abeille d’atomes de carbone. Il
est pratique de se reposer sur la structure bien connue du graphéne pour déduire
celle des CNT. D’apres le schéma 1.2, un CNT peut étre vu comme une couche de
graphene enroulée sur elle-méme.

Le graphene est un cristal bidimensionnel constitué d’atomes de carbone organisés
en nid d’abeille liés entre eux par des liaisons sp?. Il a été obtenu pour la premiére
fois en 2004 par Andre Geim et son doctorant Konstantin Novoselov ce qui leur
a valu le prix Nobel en 2010. La distance séparant deux atomes de carbone vaut
ac—c = 1,42 A [58]. La maille de Wigner-Seitz de ce cristal est représentée en grisé
figure 1.2, elle est décrite par le parameétre de maille a = v/3ac_c et par les vecteurs :

a = g (ﬁ) ot ay = g (*{g) (1.1)

A cette maille est associé un motif de deux atomes de carbone placés en (0,0) et en
(1/v3,0), ce sont les points A et B figure 1.2.
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FIGURE 1.2 — Construction d’un nanotube mono-paroi de chiralité (n,m) = (4,2)
a partir d’'une feuille de grapheéne. Le nanotube est enroulé selon le vecteur chiral
C), = na;+mas. Avec le vecteur transverse T', ce vecteur défini la brique élémentaire
du nanotube. La maille de Wigner-Seitz du grapheéne est représentée en grisé et les
vecteurs de base ainsi que le motif en rouge. Les vecteurs chiraux de deux nanotubes
particuliers (chaise et zig-zag) sont tracés en fuchsia.

Pour obtenir un nanotube de carbone, il faut enrouler le graphéne de fagon a
superposer les atomes aux extrémités du feuillet. Seules des configurations discretes
sont autorisées. Ainsi, un nanotube de carbone est défini de maniere univoque par le
vecteur chiral C',, représentant sa circonférence :

C) = na; +mas ot (n,m) € N? (1.2)

Le diametre du nanotube vaut donc :

C
dNT:—h:g\/n?—l—nqum2 (1.3)
T om

La maille élémentaire est donnée par le vecteur C}, et le vecteur transverse T, le
plus petit vecteur du réseau du graphéne orthogonal a C},. T s’exprime a partir des
indices (n,m) [58] :

T —

P (—(n+2m)a; + (2n + m)as) (1.4)

ou P, est le plus grand diviseur commun de 2m + n et 2n + m. Cette maille
élémentaire est utilisée dans les calculs mais ne reflete pas directement les propriétés
physiques des CNT a l'inverse de I'angle chiral 6 qui intervient dans les propriétés
optiques comme électroniques. Cet angle apparait entre les vecteurs T' et a; :

2n +m _2n—|—ma
Wn?+nm+m? 7 dyr

cosf =

(1.5)

La figure 1.3 représente ’angle chiral sur la structure de quelques nanotubes

11
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particuliers. Par symétrie du réseau, I’angle chiral est limité a 60°. Par exemple,
le nanotube (10,0) d’angle chiral 0° et le (0,10) d’angle chiral de 60° décrivent le
méme nanotube. Les nanotubes de type (n,0) sont appelés zigzag en référence a
I’agencement des nanotubes de carbone sur leur circonférence visibles figures 1.2 et
1.3. De méme, les nanotubes (n,n) sont appelés chaise (armchair) et ont un angle
chiral de 30°. Ces deux types de nanotubes sont achiraux tandis que pour les autres
nanotubes (n,m) et (m,n) sont des énantioméres. Etant donné qu’aucune expérience
dans cette theése n’est liée a la chiralité, seul le cas ot n > m sera considéré (cela
correspond a 6 < 30°).

Achiral

Mono
parois

3‘:‘3W‘3‘3"3‘3535
2250996999 %99494%, ¢
Pl pd 3L D4 pd pd > 24 pd »a

Chiral

FIGURE 1.3 — Représentation de la structure spatiale et de I’angle chiral de quelques
nanotubes particuliers. Adapté de [59].

Le nombre d’atomes NV; par unité de longueur du nanotube ne dépend que du
diametre :

2 2T dNT
V3 V3 o (16)
Le tableau 1.1 donne quelques exemples de chiralités avec les valeurs de dyr, 6,
et Nl.

N

12
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TABLE 1.1 — Quelques valeurs de diametre dyt, d’angle chiral § et du nombre
d’atomes par unité de longueur N; en fonction de la chiralité. Des nanotubes (6,5),
(7,5), (9,7) et (10,8) ont été étudiés dans cette these tandis que les nanotubes (10,0)
et (10,10) ne sont donnés qu’en guise d’exemple de nanotubes respectivement zigzag
et chaise.

Chiralité | dyt (nm) | 6 (°) | N; (nm™1)
(10,0) 0,794 0 17.6
6.5) 0,757 | 27 15,4
(7.5) 0,820 | 245 | 49,7
(9,7) 1,103 | 25,87 66,1
10,8) 1,240 | 26,33 74,4

(10,10) 1,356 30 81,3

Tout comme la géométrie des CNT est simplement décrite a partir de celle du
graphene, il en va de méme pour son espace réciproque. Pour rappel, la premiere
zone de Brillouin (PZB) du grapheéne est donnée par les vecteurs by et by vérifiant
a; - bj = 2m;; ol d;; est le symbole de Kronecker. Ils valent :

e (Y e (1) wn

La PZB, les vecteurs by et by et les points de haute symétrie K, K', M et I' sont
représentés figure 1.4.

FIGURE 1.4 — Réseau réciproque du graphéne est tracé en noir et sa PZB en gris.
Le centre I' de cette PZB ainsi que les vecteurs by et by sont en rouge et les points
critiques K, K’ et M sont en vert. La PZB d’un nanotube de carbone (4,2) et ses
vecteurs K et K| sont en bleu. Adapté de [60].

De la méme maniere, pour un nanotube de carbone, les vecteurs Ket K de la
PZB vérifient :

Ch‘K”:O, C, K, =2, T-K||:27T etT - K, =0 (1.8)
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Les conditions de bord périodiques données au graphéene lors de I'enroulement
conduisent & une quantification dans ’espace réciproque. Ainsi, la PZB d’un nanotube
de carbone est quantifiée dans 'axe K |. En notant, N,, le nombre d’atome dans
la maille élémentaire?, la projection d’'un vecteur d’onde k sur 'axe K | ne peut
prendre que les valeurs suivantes :

2
ki, = /,LKJ_ = U— ou JIRS [1, ,Nm] (19)

Par contre, le rapport d’aspect des CNT est suffisamment élevé pour que la projection
de k sur K| puisse prendre des valeurs quasi-continues. Ainsi, I'aire de la PZB, utile
par la suite, d’'un CNT est homogene a l'inverse d'une distance et vaut :

4 2 dNT

V3 a?
La figure 1.4 donne un exemple de PZB d’un nanotube (4,2) d’angle chiral 19,1°.

Aucun des points K et K’ du réseau réciproque du graphéne n’est intersecté par

cette PZB : ce nanotube n’est pas métallique. Ce raisonnement est détaillé dans la
partie suivante en rappelant la structure de bande du graphene.

Qprm = [ dl = NpK) = (1.10)

1.1.1.2 Densité d’états

Le graphene est un matériau bidimensionnel dont la cohésion est assurée par des
liaisons entre orbitales hybridées sp®. Les orbitales p non hybridées sont perpendicu-
laires au plan du graphene et forment des liaisons 7. Le comportement électronique
est modélisé convenablement en ne prenant en compte que ces électrons 7 plus
mobiles dont 1’énergie est proche du niveau de Fermi. La relation de dispersion est
calculée a partir du modele des liaisons fortes (limité a l'interaction des plus proches
voisins) [61] :

3 1 1
E(k) = i'yo\/l + 4 cos \g_ac—ck’x coS iac_ck‘y + 4 cos? §ac_cky (1.11)

Les deux nappes d’énergie symétriques par rapport a £ = 0 correspondent a la bande
de valence E < 0 et a la bande de conduction £ > 0. L’énergie d’interaction -,
entre deux sites voisins vaut environ 2,8eV. La figure 1.5 montre une coupe de cette
structure de bande sur les segments M1 et I'K. La dispersion 1.11 est représentée
dans la PZB dans la figure 1.6.

2(n2+nm+mZ) _ 272 (dNT)Q.

2. Le nombre d’atomes dans la maille vaut N,, = o 5
nm nim
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FIGURE 1.5 — Structure _ kY] x109
de bande du graphéne
pris le long des segments
'K et I'M. Les bandes de
valence () et de conduc-
tion (7*) se croisent au
point K. Tiré de [60].

FIGURE 1.6 — Dispersion du graphene définie dans
I’équation 1.11. L’échelle de couleur et celle verticale
pour la vue 3D représentent ’axe des énergies. La bande
de valence et la bande de conduction sont dégénérées
aux points K et K’. A proximité de ces points, la
dispersion est linéaire : ce sont les cones de Dirac. Les
segments ['K et I'M tracés figure 1.5 sont matérialisés
en noir. Tiré de [60].

Aux points K et K’, les bandes de conduction et de valence sont dégénérées ce
qui rend le graphene conducteur a température ou dopage non nuls. A proximité de
ces points, la dispersion est linéaire et de symétrie circulaire : il s’agit des cones de
Dirac. Elle s’écrit comme suit :

E(k) = thupk ol vp = \2/37()@

ol vp est la vitesse de Fermi des électrons et vaut environ 9 x 10° ms—!.

D’apres 'approximation du repliement de zone [62] (zone folding), la structure de
bandes des CN'T est obtenue en réalisant des coupes verticales de celle du graphene
pour chaque k tel que k; = puK | (voir relation 1.9). Si ces coupes passent par les
points K ou K’, le nanotube est métallique sinon il est semi-conducteur comme
décrit dans la figure 1.7. En effet, les bandes de valence et de conduction sont les
plus proches & proximité des points K et K’ et seuls deux cas sont possibles :

o Une coupe passe par un point K ou K’, I'énergie peut s’annuler. La dispersion
est linéaire et la densité d’état est non nulle a proximité de £ = 0 : les électrons
peuvent passer librement de la bande de valence a la bande de conduction, le
nanotube est métallique.

o Aucune coupe n’intersecte les points K et K’, une bande d’énergie est interdite
autour de £ = 0. Le nanotube est semi-conducteur et peut a priori émettre un
signal de photoluminescence.
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Energie Energie
‘.)A)
S, ¢: u_
Sy | pe(E)
\ Nanotube métallique Nanotube semiconducteur

FIGURE 1.7 — Structure de bande de nanotubes de carbone obtenue par des coupes
verticales dans celle du graphene. Deux cas se présentent : soit une coupe passe
par un point K ou K’ et le nanotube est métallique soit il est semi-conducteur et
autorise a priori des transitions optiques. Adapté de [63].

La relation de dispersion des nanotubes de carbone autour des points K et K’
pour la bande d’indice p s’écrit :

ac—c
dnT

2
E, (k)= :t\/(hvpék”) +E2, avec E,0 = [3u —n+m| Yo (1.12)

ou 0k = (k—kk)- I;—l"' est la distance au point K projeté sur la direction K. L’énergie
minimale de la bande de conduction vaut E, o et est proportionnelle a |31 — n + mj.

Deux cas sont possibles :

e n—m mod 3 = 0, il existe une valeur de p pour laquelle E,, s’annule. La
PZB du nanotube passe par les points K ou K, le nanotube est métallique (a
gauche de la figure 1.7).

e n—m mod 3 # 0, 'écart d’énergie minimal entre la bande de conduction et celle
de valence vaut £, = 2v achch (a droite de la figure 1.7) : le nanotube est semi-
conducteur. La largeur de la bande interdite est inversement proportionnelle a

son diameétre.

Dans la formule 1.12, I'énergie ne dépend que de dk). Pour plus de lisibilité, ok est
simplement noté k par la suite.
La contribution a la densité d’état d’une bande unidimensionnelle s’écrit [64] :

2 -1

QPZB

/dk: 5 (B — E,(k)) %%

Peu(E) = (1.13)

ou Qpzp est l'aire de la PZB d’un nanotube de carbone (relation 1.10) et le facteur 2
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vient de la dégénérescence de spin. La densité d’états totale s’écrit [65] :

/3B E|/\JE> = B2, si|E| > Eyq
g

pe(B) = 55> 9(E,Euo)  g(E,Euo) =10 si |E| < E,g
™ u .
1 S1 EO,,u =0
(1.14)

Des singularités de la densité d’état apparaissent lorsque 'énergie vérifie £ = E,, .
Ces singularités sont dites de Van Hove et caractérisent les structures unidimension-
nelles [66]. La partie suivante permet, a partir de cette densité d’états, de définir les
transitions optiques autorisées pour les nanotubes de carbone semi-conducteurs. Les
écarts entre la dispersion des nanotubes de carbone et celle calculée sous I’approxi-
mation de repliement de zone y seront aussi abordés.

1.1.2 Transitions optiques

Dans cette partie, les transitions les plus probables sont déterminées par la regle
d’or de Fermi et leurs regles de sélection sont précisées. Puis, 1’écart entre les mesures
expérimentales des énergies caractéristiques de ces transitons et celles obtenues par
le modele de repliement de zone est expliqué par des effets excitoniques. Lorsqu'un
électron est promu dans un niveau excité, il interagit avec le trou laissé dans la
bande de valence pour former une quasi-particule appelée exciton. L’énergie d’inter-
action coulombienne est suffissamment importante pour modifier significativement
I’énergie des transitions. La présence d’excitons modifie significativement les spectres
d’émission et d’absorption des CN'T, elle fait ’objet de la partie 1.1.2.2.

1.1.2.1 Regles de sélection

D’apres la regle d’or de Fermi, le taux de transition Wy _,¢ de la bande de valence
vers la bande de conduction s’écrit :

27

= 2 | M (K, k)| * [fro(Ev (k) = fen(Eo(K')] 8 (Ec(k') — Ev(k) — hw)

kK

Wy_e (W> =

(1.15)
Cette relation traduit les critéres suivants :

o |M(k,Kk')|?* désigne I’élément de matrice optique qui rend compte de l'inter-
action matiere rayonnement [67]. Il permet de tirer les regles de sélections
détaillées par la suite. Dans le cadre de cette these, les énergies optiques vérifient
Tw < 279 ~5,6 eV (largeur de la bande interdite au point M) donc les vecteurs
d’onde k et Kk’ restent dans le voisinage des points K et K'. Or, |M(k, k’)|?
évolue faiblement & proximité de ces points [68]. Les taux de transitions sont
dominés par la densité d’état définie partie 1.1.1.2.
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o fep(E) = = désigne la distribution de Fermi-Dirac.
+eXp(kBiT)

[fep(Ev(k)) — fro(Ec(K'))] (1.16)

donne la probabilité corrélée de trouver un électron en k dans la bande de
valence et un électron en k' dans la bande de conduction.

 La fonction de Dirac 0 (Ec(k’) — Ev(k) — hw) assure la conservation de 1’éner-
gie : I’énergie du photon absorbé doit correspondre a la différence d’énergie
entre les états initial et final.

Lors de la transition, le vecteur d’onde doit aussi se conserver donc k' —k —k, =0
ou k, est le vecteur d’onde du photon.

Or, pour le photon k, = 27“ <1 x 10"m™! tandis que pour les électrons k ~

372 =2,6 x 10"°m™~!. Ainsi k, < k, k" et k = K’

L’impulsion de I’électron se conserve donc les transitions autorisées sont verticales
dans la structure de bande. La transition entre les bandes p et v est notée S, pour
les nanotubes semi-conducteurs et M, pour les métalliques (voir figure 1.7). Pour
S,y Vexpression de I’élément de matrice |M (k, k)|? impose [69] :

e 1 — v = 0 pour une polarisation de la lumiere parallele a 1’axe du nanotube
(parallele a K)).

e i — v = *£1 pour une polarisation de la lumiere perpendiculaire a I'axe du
nanotube (parallele a K ). Ce dernier cas est nettement défavorisé puisque
I’accumulation de charges sur les parois du nanotube crée un champ dépolarisant
qui s’oppose au champ incident et atténue considérablement la transition.

Sur la figure 1.8 l'intensité d’émission expérimentale d’un nanotube individuel est
représentée en fonction de la polarisation du laser d’excitation (& gauche) ou en
fonction de la polarisation filtrant la collection (& droite). Sachant que le laser est
a une énergie nettement supérieure a celle de la bande interdite (excitation hors
résonance), cela illustre la regle de sélection en polarisation. L’absorption comme
I’émission sont maximales lorsque la polarisation est parallele a ’axe du nanotube.
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— I = acos?(a) + bsin?(a)

90 90
(a) 120 60 (b) 120 60
150 30 150 30
180 0 180 0
210 330 210 330
240 . 300 240 . 300
a=1.00+0.01, b =0.00=+0.01 a=0.98+0.01, b=0.02+0.01

FIGURE 1.8 — Réponse expérimentale en polarisation d’'un nanotube de carbone : (a)
en absorption , (b) en photoluminescence.

Ainsi, les transitions S, sont les plus probables et I’énergie qui leur est associée
vaut pF, = 2#70% pour g mod3 # 0 (nanotubes semi-conducteurs). Les valeurs
de E, sont calculées dans le tableau 1.2 et comparées aux valeurs tabulées.

TABLE 1.2 — Les énergies E, des transitions S1; sont données pour les chiralités
présentées dans le tableau 1.1. Les valeurs expérimentales hry; sont tirées de [70]. 11
existe un écart de 200 a 300 meV entre I’énergie donnée par le modele du repliement
de zone et celle mesurée. Les nanotubes de chiralité (9,7) et (10,8) émettent dans les
bandes télécoms (entre 0,8 et 0,95€eV).

Chiralité | (10,0) | (6,5) | (7,5) (10,10)
E, 005 | 1,03 | 0,94 -
hvyy [70] | 1,34 | 1,31 | 1,22 métallique

L’écart entre la valeur de £, calculée a partir du modele de repliement de zone
et ’énergie des transitions S7; mesurées expérimentalement s’explique par les effets
excitoniques traités dans la partie suivante.

1.1.2.2 Effets excitoniques

Le modele décrit dans la partie précédente suppose les électrons indépendants.
Cependant, le confinement dans le CNT induit des interactions particulierement
importantes entre porteurs de charge. Un électron promu dans la bande de conduction
est a la fois repoussé par d’autres électrons et attiré par un trou laissé dans la bande de
valence. L’interaction coulombienne entre électrons augmente I'énergie de transition
tandis que celle avec le trou 'abaisse. La force de Coulomb entre 1’électron excité et
le trou est suffisamment marquée pour former une quasi-particule appelée exciton.
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Ce systeme hydrogénoide peut présenter des états discrets d’énergies a l'intérieur de
la bande interdite.

L’interaction répulsive (ou self energy dans la littérature) et 1’énergie de liaison
ont des contributions opposées. En pratique, comme constaté dans le tableau 1.2,
ces interactions ont pour effet d’augmenter I’énergie des transitions Si;. Elle est plus
élevée de 200 a 300meV que celle calculée avec le modele des électrons indépendants
pour les nanotubes considérés dans cette these. Pour fixer les idées, ’énergie de
'exciton est donnée par la formule [71] :

nPK? R .
EX(K) :Eg—'—Erép—i—W—? avec o € N (117)
ou K = k.+k; est le vecteur d’onde du centre de masse de I'exciton, iy, est I'énergie
d’interaction répulsive, M = m, + m; est la masse de 'exciton et R* = %

est 'énergie de liaison (avec € la permittivité diélectrique ressentie par 1’exciton, e
la charge de I’électron et m* la masse réduite de l'exciton) appelée aussi énergie
de Rydberg de I'exciton. Pour les nanotubes de carbone, R* se situe entre 300 et
400 meV [72]. Contrairement aux matériaux massifs (R* ~10meV [73]), les effets
excitoniques des CNT perdurent a température ambiante (R* > kgT ~26 meV). Ce
phénomene provient du confinement et du faible écrantage du fait de I’échappement
des lignes de champs dans le vide ou le matériau environnant de faible permittivité
diélectrique.

Par analogie avec 'atome d’hydrogene, il est possible de définir un rayon de Bohr
rg de 'exciton qui vérifie rg = %. Ce rayon de Bohr est de 'ordre de quelques
nanometres pour des nanotubes d’environ 1,2nm de diametres [74]. La fonction
d’onde de 'exciton déborde du CNT ce qui le rend tres sensible a son environnement
immédiat [25]. Une augmentation de la permittivité diélectrique induit un écrantage
qui diminue les interactions répulsives mais son influence sur l'interaction entre
I'électron et le trou est plus complexe [75, 76]. En définitive , cela engendre un
décalage de la transition Sy; vers le rouge. Plus généralement, ce décalage s’observe
aussi dans le cas ou des molécules sont introduites a U'intérieur du CNT [77] ou dans
le cas de sa fonctionnalisation [63, 78, 79]. Les effets excitoniques sont résumés sur
la figure 1.9.
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F1GURE 1.9 — Effets excitoniques sur I'absorption d’un nanotube de carbone. Dans
le cas d’un nanotube (14,1) ces effets reviennent a augmenter la transition Sy, de
220meV par rapport au modele des électrons indépendants. La Si; correspond au
niveau a = 1 de I'exciton. Bien que moins intense, 'effet du niveau o = 2 et du
continuum d’énergie est visible sur ’absorption dans I’encart (zoom du cadre en
pointillé). Adaptée de [80].

La présence de ces états discrets d’énergie plus basse que le continuum a été
démontrée a température ambiante par des expériences d’absorption a deux pho-
tons [23, 81]. Si les expériences d’absorption donnent acces a I’énergie des niveaux
excitoniques et a 1’énergie minimale du continuum, ce n’est pas le cas des expé-
riences de photoluminescence. En effet, seule la transition S;; apparait dans les
spectres d’émission des nanotubes. Ce phénomeéne est di aux différences de temps
de vie entre I’état excitonique fondamental et les autres niveaux excités. Comme
illustré figure 1.10, lorsqu’un électron est excité a une énergie supérieure a celle de
S11 (excitation hors-résonance) il relaxe en quelques femtosecondes vers le niveau
excitonique fondamental [82]. Puis, il reste dans ce niveau pendant un temps de vie
de plusieurs dizaines de picosecondes a plusieurs nanosecondes [83, 84, 37, 31| avant
d’éventuellement se désexciter radiativement.
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FIGURE 1.10 — Schéma de principe de la photoluminescence hors-résonance. Une
source d’excitation excite un électron a une énergie supérieure a celle de la transition
S11. L’électron se désexcite non radiativement vers 1’état excitonique fondamental
en émettant des phonons pour ensuite se désexciter en émettant éventuellement un
photon.Tirée de [60].

Dans cette these, ’excitation hors-résonance est ajustée a environ 200 meV au
dessus de Sy; [85]. Pour expliquer cette absorption particuliére, il est nécessaire
de compléter le modele excitonique en prenant en compte la dégénérescence des
points K et K’ (dégénérescence de vallée). Chaque état hydrogénoide a est formé de
I'interaction de 4 bandes (une bande de conduction et une bande de valence pour
K et pour K') qui engendre les 4 bandes excitoniques [86] visibles figure 1.11. Pour
les deux bandes centrales, I’exciton est formé par un électron et un trou issus d’une
méme vallée. Pour la bande centrale basse en énergie, la fonction d’onde de ’exciton
est symétrique tandis qu’elle est antisymétrique pour l'autre®. Ainsi, seule la bande
centrale haute peut se coupler a la lumiere : I'exciton est dit brillant. Pour la bande
centrale basse, I’exciton est noir. Les deux bandes latérales sont formées d’un électron
et d’un trou issus de vallées différentes : leur vecteur d’onde de centre de masse
est non nul. En général, leur moment angulaire est également non nul : ce sont des
excitons noirs. Bien qu’il ne soit pas directement couplé a la lumiere, un exciton noir
peut se former par absorption assistée par I’émission d’'un phonon optique comme
détaillé sur la figure 1.11. L’exciton noir formé peut ensuite relaxer vers 1’état brillant
en émettant des phonons. Bien que la différence d’énergie entre les excitons noirs
et I'exciton brillant dépende de la chiralité, elle reste de 'ordre de 35meV pour
les excitons noirs latéraux et de quelques meV pour I’exciton noir central. Le pic
d’absorption a 200 meV s’explique par I'implication un phonon longitudinal optique
de bord de bande d’une énergie d’environ 165meV. Il provient donc d’une bande

3. Cette symétrie peut étre brisée par 'application d’un champ magnétique [59]
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latérale de phonon (PSB pour Phonon Side Band), il est noté X, dans la littérature.

Energie A
\ ke
165meV
Excitons noirs
Exciton brillant 36 meV1 e
Exciton noir 3.5 meV

Absorption assistée | Emission
par phonons | exciton brillant

Y =
FIGURE 1.11 — Bandes excitoniques issues de la dégénérescence KK’ (3 excitons
noirs et un exciton brillant). Un phénomene d’absorption assistée par phonon (fleches
bleues) explique une élévation de la photoluminescence pour une énergie d’excitation
a environ 200 meV au dessus de la S;;. Cette excitation peuple préférentiellement
les excitons noirs latéraux qui relaxent non radiativement vers I’exciton brillant. La
probabilité de 1’émission assistée par phonon (en vert) réciproque a ’absorption reste
faible devant la relaxation non radiative vers 1’état brillant. Adapté de [87].

Etat fondamental

L’énergie d’émission des CNT est globalement déterminée par leur chiralité mais
leurs mécanismes d’absorption et de photoluminescence sont largement dominés
par les effets excitoniques. La force d’oscillateur des CNT se concentre d’ailleurs
principalement sur la transition Sp; c’est-a-dire l'exciton brillant de plus basse
énergie. Pour observer cette photoluminescence dans les bandes télécoms sur des
nanostructures individuelles, les CNT doivent étre synthétisés et séparés avec un
soin particulier comme détaillé dans la partie suivante.

1.2 Préparation et caractérisation des échantillons

Les échantillons utilisés dans cette these sont des CNT dopés ou non et dispersés
dans une matrice de polystyrene de 100nm d’épaisseur. Un tel échantillon est
I’aboutissement de plusieurs étapes comprenant la synthese des CNT, leur dispersion
en solution et leur dépot sur substrat. Ces étapes sont détaillées dans la partie
1.2.1. Une pré-caractérisation est aussi réalisée pour confirmer la qualité du dépot
et sa densité (voir annexe A.1). Ensuite, les échantillons sont étudiés en micro-
photoluminescence grace au dispositif présenté partie 1.2.2. Pour interpréter leurs
spectres, quelques notions supplémentaires sur la photoluminescence des CNT sont
introduites. Par exemple, les phénomenes de couplage aux phonons acoustiques et
de diffusion spectrale y sont expliqués.
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1.2.1 Production de nanotubes de carbone individuels

Les nanotubes de carbone sont des structures auto-assemblées tres faciles a
produire et se trouvent dans les résidus de combustion de matériaux carbonés.
Néanmoins, pour favoriser la formation de nanotubes mono-paroi propices a la
photoluminescence, certaines techniques de synthese sont privilégiées. Une fois les
CNT produits, il sont séparés les uns des autres pour les mettre en suspension. Une
étape est éventuellement ajoutée pour doper chimiquement les CNT.

1.2.1.1 Synthese

Historiquement, les nanotubes de carbone étudiés par Tijima en 1991 [10] étaient
obtenus par arc électrique sur des électrodes de graphite. Il s’agit de la technique
utilisée a ’époque pour produire des fullerenes. Cependant, les nanotubes produits
ainsi présentaient un grand nombre de défauts cristallins, étaient couverts d’impuretés
et extrémement dispersés en diametre. Or, les propriétés des nanotubes de carbone
sont déterminées par leurs chiralités qui fixent leurs diametres. Pour fabriquer un
échantillon ayant des propriétés homogenes, il s’agit de limiter le nombre de chiralités
représentées. En travaillant dans ce sens et pour minimiser la formation de carbone
amorphe (I'impureté majoritaire), la synthese par arc électrique a été optimisée et
deux autres techniques ont vu le jour : le dépdt chimique en phase vapeur (Chemical
Vapor Deposition, CVD) et la synthese par ablation laser.

Bien que trés peu cotiteuse, la syntheése par arc électrique donne tres peu de
maitrise sur la chiralité. La synthese par ablation laser est un peu plus spécifique et
produit des nanotubes d’excellente qualité cristalline. Toutefois, ¢’est une technique
difficile & mettre en place et a optimiser, qui n’est pas industrialisable. Enfin, la
synthese par CVD est celle qui donne le plus de controle sur la croissance des CNT.
Elle donne acces aux nanotubes de plus petits diametres [88] et permet de faire
croitre des nanotubes suspendus. Cette synthese se déroule a plus faible température
que les deux autres, les défauts cristallins et les impuretés sont plus fréquents. Pour
I'instant, aucune synthése n’est mono-chirale et, mis a part les nanotubes suspendus,
les CN'T doivent toujours étre séparés et purifiés avant d’étudier leur propriétés
optiques.

Au cours de cette these, deux types de nanotubes de carbone ont été étudiés :

1. Des CNT synthétisés par ablation laser par Oliver Jost a I'université tech-
nologique de Dresde puis purifiés dans I’équipe de Stéphane Campidelli au
CEA /Saclay.

2. Des CNT synthétisés par CVD industriellement par SigmaAldrich (SG65i) qui
ont été soit purifiés dans I’'équipe de Jana Zaumseil a I'université de Heidelberg,
soit purifiés puis dopés dans I’équipe de Stephen Doorn au Laboratoire National
de Los Alamos.
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Ces deux techniques de synthese sont résumées ci-dessous. Elles reposent toutes les
deux sur la mise en présence d’une source carbonée et de catalyseurs métalliques a
une température en général supérieure a 700 °C.

Dans le cas de 'ablation laser, un laser YAG est focalisé sur une cible de graphite
contenant des particules métalliques dans une atmosphere d’argon. Les CNT croissent
sur un condenseur a la sortie du four. Plus la puissance de I'impact laser est importante
plus le diametre des nanotubes formés est petit. Pour les CNT utilisés, il reste en
général de 'ordre de 1,1nm [89]. De cette fagon, il est possible de créer 1,5g/h de
CNT [50].

La CVD est la technique la plus couramment utilisée pour synthétiser des CNT
et il existe de nombreux protocoles différents.

Dans le cas des CNT SigmaAldrich utilisés, le protocole breveté est appelé
CoMoCAT pour CATalyseur Cobalt/Molybdéne. Un flux de CO entre 1 et 10 atm
est envoyé sur ce catalyseur de 700 a 950 °C. De cette maniere, il est possible de
créer 0,25 g/h de CNT mono-paroi par gramme de catalyseur. Ces nanotubes ont un
diametre de 'ordre de 0,7 nm et les chiralités les plus représentées sont les (6,5) et
les (7,5).

En déposant un catalyseur au bord d’une encoche, il est possible de faire croitre
des nanotubes suspendus sur une courte distance [90]. Cette technique est intéressante
car elle permet d’étudier des nanotubes isolés directement issus de la croissance.
Cependant, ils sont particulierement fragiles et ont tendance a vibrer. De plus, les
chances de faire croitre un nanotube semiconducteur, monoparoi et émettant dans
les bandes télécoms sur une distance de quelques micrometres* sont encore trop
faibles pour étre exploités dans le cadre de cette these.

Ainsi, en sortie de croissance, une poudre noire est récupérée. Elle contient a la
fois les CN'T désirés agrégés avec d’autres chiralités, des impuretés comme le carbone
amorphe et les particules métalliques de catalyse. Il faut donc isoler les CNT avant
de réaliser des échantillons.

1.2.1.2 Dispersion, sélection et dopage

Pour isoler les nanotubes les uns des autres et les séparer des impuretés, il est
possible d’introduire en milieu liquide un surfactant chiral tres sélectif comme les
polyfluorénes qui peuvent s’enrouler autour de nanotubes de chiralité spécifique [16,
91]. Chaque type de polyfluoréne est adapté a une gamme de diametres de CNT
précise : le PFO-BPy permet d’isoler des diametres de 'ordre de 0,7 nm et le PFH-A
des diametres de 'ordre de 1,1 nm [92]. Toutefois, les nanotubes sont agrégés entre
eux sous forme de faisceaux comme sur la figure 1.12 par des liaisons de Van der
Waals. Or, I’énergie de liaison entre deux nanotubes est comparable a I’énergie d’une
liaison covalente au sein d’'un nanotube. Ils doivent donc subir un traitement violent
(pointe a ultrasons par exemple) pour que le surfactant puisse s’introduire entre leurs

4. Le nanotube devrait étre suspendu sur pres de 10 pm pour étre adapté a la micro-cavité fibrée
décrite dans le chapitre 3.
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parois. Ce traitement a donc aussi pour effet de créer des défauts et de casser les
nanotubes de carbone en les réduisant a une taille de I'ordre de quelques centaines de
nanometres de long. Pour minimiser ces effets secondaires, des techniques plus douces
sont employées comme un bain a ultrasons au CEA /Saclay dans I’équipe de Stéphane
Campidelli ou des forces de cisaillement a 'université de Heidelberg dans 1’équipe
de Jana Zaumseil. Les nanotubes sont ensuite prélevés dans le surnageant d’une
solution apres ultracentrifugation. Apres cette étape, il est méme possible d’utiliser le
gradient de masse volumique pour trier les différentes chiralités [93]. Elle est cruciale
pour la qualité de la photoluminescence car les impuretés métalliques et les agrégats
sont des sources de recombinaison non-radiatives et de photoblanchiment.

9
FI1GURE 1.12 — Faisceau de CNT alignés observés en coupe transversale au microscope
électronique en transmission. Tiré de [94].

Grace a ce protocole, une solution de nanotubes CoMoCAT contenant originelle-
ment 41% de CNT (6,5) peut étre enrichie pour atteindre 96% [95]. Les nanotubes
fournis par ’équipe de Stéphane Campidelli (dyt ~1,1 nm, entre autres des (9,7) et
des (10,8)) sont revétus de PFH-A et séparés de cette maniére.

Cependant, la centrifugeuse parvenant aux 150000g nécessaires a la séparation des
CNT représente un lourd investissement et seulement une faible quantité de CN'T peut
étre traitée a chaque étape. Pour s’en affranchir, d’autres protocoles de séparation
plus simples ont récemment été développés [14, 15]. Ils reposent sur la redistribution
spontanée des CNT entre deux phases aqueuses différemment hydrophobes (ATP,
Aqueous Two-Phase). Certaines chiralités sont séparées avec une bonne pureté en
seulement deux étapes (voir figure 1.13) en utilisant une centrifugation de 700g. Les
impuretés et autres chiralités restent piégées a 'interface entre les deux phases. Les
nanotubes fournis par I’équipe de Stephen Doorn ont été purifiés de cette fagon.
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FIGURE 1.13 — (A) Spectres d’absorption d’ensemble de CNT commerciaux en
solution. La courbe noire provient de CNT CoMoCAT SG65i et les courbes rouge et
bleu d’autres CNT (HiPco). L’emplacement des pics d’absorption caractéristiques
des (6,5) est indiqué par des pointillés. (B) Photographies des deux microtubes
Eppendorf prises lors des deux étapes (SP1 et SP2) du protocole ATP pour des CNT
CoMoCAT SG65i. Lors de I'étape SP2, a phase SP1g est séparée entre les phases
SP2Tet SP2g et les impuretés stockées a leur interface. (C,D) Spectres d’absorption
d’ensemble des différentes phases SP1T, SP1g, SP2' et SP25. La phase SP1g est
enrichie en (6,5) par rapport a la solution initiale et la phase SP2T par rapport a la
SP1g. Tiré de [15].

Une fois purifiés, les CN'T peuvent étre dopés. Le protocole utilisé pour les CNT
de cette these est de mettre en contact les CN'T avec une solution aqueuse de sel de
diazonium (ici le 3,5-dichlorobenzene diazonium). La concentration en sel et la durée
d’exposition sont choisies pour créer statistiquement moins d'un défaut par CNT [96].
La réaction est ensuite stoppée en ajoutant une solution de désoxycholate de sodium.
Ce dopage produit au plus quelques pg/mL et il est difficile de le généraliser a grande
échelle. Toutefois, un protocole tres innovant paru cette année permet de réaliser ce
dopage directement sur une grande quantité de nanotubes bruts en une étape [97]. I
consiste a dissoudre des CNT dans une solution d’acide chlorosulfurique contenant
du nitrite de sodium et les dérivés d’aniline désirés comme dopant (voir figure 1.14).
Les CNT peuvent étre directement séparés par ATP une fois neutralisés. Une seule
étape produit ainsi plusieurs centaines de milligrammes de CNT dopés.
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OCC-tailored SWCNT

FIGURE 1.14 — Les nanotubes bruts, extrémement hydrophobes non revétus de
surfactant, peuvent malgré tout étre dissous dans une solution aqueuse en présence
d’un superacide (ici I'acide chlorosulfurique). En ajoutant du nitrite de sodium et
le dérivé d’aniline désiré a la solution acidifié, les CN'T sont dopés in situ. Pour les
isoler, il suffit de neutraliser la solution, de la filtrer et de procéder a une séparation
par ATP. Tiré de [97].

Apres avoir été purifiés et éventuellement dopés, les CNT sont déposés sur un
substrat avec une densité adaptée a 1’étude de nanostructures uniques.

1.2.1.3 Dépots

Contrairement a la synthese, a la purification et au dopage des CNT, le dépot
des CNT sur substrat est réalisé sur place, en salle blanche. Un certain nombre de
criteres doivent étre pris en compte pour le réaliser :

o La densité des CNT une fois déposés doit étre suffisamment faible pour pouvoir
étudier des nanostructures uniques et suffisamment élevée pour pouvoir repérer
la photoluminescence d’'un CNT relativement rapidement (voir partie 1.2.2.1).
Cela correspond & une densité de 'ordre de 1 CNT pour 40 pm?.

o Le dépot ne doit pas apporter de nouvelles impuretés pour ne pas dégrader la
qualité d’émission des CNT (voir partie 1.2.2.3).

o La qualité de surface de I’échantillon est cruciale pour le bon déroulement des
expériences de CQED (voir partie 3.2.3.2). Le dépdt doit présenter une rugosité
minimale.

Dans le cadre de cette thése, les CNT sont dispersés dans du toluéne ® et les substrats
sont les miroirs diélectriques décrits partie 3.2.2.2. Les dépots sont tres dépendants

5. Ce solvant dissout la plupart des plastiques donc tous les ustensiles utilisés (pipette, pinces,
supports) sont soit en verre soit en céramique.
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de la matiere du substrat et de sa qualité de surface. La derniere couche des miroirs
diélectriques étant en silice, le protocole de dépot est d’abord optimisé sur des
lames de silice standard puis, de quartz fondu (Quartz QX25 Hellma) lorsque la
photoluminescence a basse température est testée©.

Deux techniques sont principalement employées :

o La tournette (ou spin coating) : Aussi appelée enduction centrifuge, cette
technique consiste a déposer quelques gouttes de solution sur le substrat fixé
par aspiration a un plateau tournant. La solution s’étale de fagon uniforme
sur le substrat par force centrifuge et la vitesse de rotation du plateau est
maintenue constante (3000 tours/s) jusqu’a séchage complet.

o La soufflette : Quelques gouttes de solution sont laissées en contact avec le
substrat pendant une durée comprise entre 20 et 40 secondes puis sont chassées
par de l'air comprimé.

En pratique, la méthode par tournette est en général plus reproductible mais ne
fonctionne qu’avec des fluides légerement visqueux. Pour atteindre une densité
suffisante a partir d'une solution de CNT en suspension dans du toluene pur, la
méthode par soufflette est privilégiée.

Etant donné que les CNT ne sont formés que d’atomes de surface, ils sont
particulierement sensibles & leur environnement (voir partie 1.1.2.2). Pour obtenir
une plus grande stabilité d’émission, il est donc bénéfique de figer les fluctuations
de cet environnement en déposant les CNT dans une matrice. Jusqu’a présent,
les meilleures qualités d’émission en matrice proviennent de CN'T protégés par
du polystyrene [98, 96, 99]. L’ajout de polystyréne rend la solution suffisamment
visqueuse pour étre déposée a la tournette. Sauf mention contraire, les échantillons
exploités dans cette these sont des CN'T déposés dans environ 100 nm de polystyrene.
L’épaisseur est vérifiée a 'aide d’'un profileur a stylet Dektak.

Les suspensions de CNT ont tendance a changer de concentration au bout
de quelques mois. Ce phénomene est peu prévisible car il provient de deux effets
contraires : 'agglomération des CN'T qui dilue la solution et I’évaporation du toluene
qui la concentre. Il faut donc calibrer la concentration en CNT lors de chaque nouveau
dépobt. Pour cela une caractérisation préliminaire des échantillons par microscopie a
force atomique (AFM) et/ou en microspectroscopie Raman est menée (voir annexe

A1),

1.2.2 Photoluminescence

Cette partie présente a la fois le dispositif de micro-photoluminescence mis en
place durant cette these et les caractéristiques des spectres de photoluminescence des
CNT. Le dispositif expérimental est résumé succinctement partie 1.2.2.1 puis, des

6. Certaines impuretés des lames de silices standards présentent un signal de photoluminescence
a basse température et pollue celui émis par les CNT.
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spectres typiques de CN'T a températures ambiante et cryogénique sont commentés
partie 1.2.2.2. A basse température, ces spectres ont la particularité de révéler une
raie centrale particulierement fine. Cependant, les fluctuations de I’environnement
causent une diffusion spectrale qui élargit ’émission. Ce probleme peut étre minimisé
en agissant directement sur ’environnement ou sur I'excitation lumineuse comme
détaillé partie 1.2.2.3.

1.2.2.1 Dispositif de micro-photoluminescence

Le dispositif de micro-photoluminescence (PL) installé durant ma these est décrit
dans la figure 1.15.

Eclairage en lumiére blanche

Dispositif 4f \ Q®
Miroir contro6lé / N N \
Photoluminescence
/< ‘>\ y Cryostat
Sl / . ! . .
B S _ Fibre optique Coupleur K l $ Echantillon
Vers les Y (vers Ti:Sa) Polari
spectromeétres , olariseur -
~— N2 ‘ z
InGaAs / Photodiode - ,_&:1 10K
Lentilles :
\ ) . plan-convexe S
Caméra avant Caméra arriere & Z <
() ﬂ Excitation asphériques :
| g z,y
N avant \lg Nano-positionneurs

FIGURE 1.15 — Schéma du dispositif de micro-photoluminescence.

L’échantillon est excité hors résonance par un laser Titane :Saphir SolsTiS
Msquared (lignes orange sur le schéma) apporté par une fibre optique monomode.
Ce laser est stabilisé en fréquence et accordable entre 700 et 1002nm. En général
sa longueur d’onde est fixée entre 850 et 870 nm pour correspondre a ’absorption
Xy a 200meV de la transition Sy; (voir partie 1.1.2.2). Sa polarisation est ajustable
grace a un polariseur Glan-Thompson et une lame */2 et son intensité est stabilisée
(voir annexe D.2.4). 1l est focalisé par une lentille asphérique C330TMD-C Thorlabs
de focale 3,1mm et de 0,7 d’ouverture numérique directement sur la surface de
I'échantillon (excitation par l'avant). Il peut étre aussi focalisé a travers la face
arriere du substrat (excitation arriere) par une lentille asphérique et une lentille
plan-convexe compensant ’épaisseur de 6,35 mm du substrat (lentilles asphérique
amsTechnologies 354120C et plan-convexe 67-457 Edmund Optics). L’excitation
arriere parait accessoire ici mais elle est cruciale pour les expériences de CQED
détaillées dans le chapitre 5.
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L’échantillon est placé dans l'enceinte d’'un réfrigérateur a tube pulsé?. Sauf
mention contraire, le doigt froid auquel est relié I’échantillon descend jusqu’a 20 K.
Grace a un éclairage amovible en lumiere blanche, sa surface est imagée en réflexion
(caméra avant) et en transmission (caméra arriere) comme sur la figure 1.16. Pour
permettre les expériences de CQED, le substrat ne comporte pas de marqueurs
comme ceux visibles figure 1.16. Il reste néanmoins possible de se repérer en se fiant
aux quelques impuretés déposées sur ’échantillon. Ces caméras permettent aussi un
alignement plus rapide du dispositif.

Acrriére

.
FIGURE 1.16 — Visualisation de marqueurs en aluminium déposés sur un substrat
de silice par les caméras avant et arriere. Ces marqueurs ont été utilisés pour une
caractérisation du dispositif figure 1.15 et ne sont pas présents lors des expériences
de CQED. Il reste en général possible de se repérer sur I’échantillon en s’orientant
grace a quelques impuretés.

La photoluminescence du CNT excité (lignes rouge foncé) est collectée via le méme
chemin optique que I'excitation. Elle est ensuite envoyée vers un spectrometre adapté
a sa longueur d’onde grace a un miroir dichroique. Le dispositif est congu pour I'étude
de CNT émettant entre le visible et la bande télécoms C (650 a 1550 nm) et comporte
deux spectromeétres : I'un associé & une caméra CCD silicium (350 & 1050 nm) et
lautre a une caméra CCD InGaAs NIRvana:640LN Princeton Instruments associée
au spectrometre IsoPlane SCT 320 (850 & 1550 nm). Puisque, dans cette these, seuls
les résultats concernant des échantillons émettant dans les bandes télécoms sont
présentés, la description du dispositif se limitera a la gamme de longueur d’onde 1250
a 1550 nm. Le spectrometre associé a la caméra InGaAS comprend deux réseaux de
150 et 900 traits/mm qui donnent une résolution de 0,3 nm et 0,08 nm (resp. 200 peV
et 60peV a 1310nm). Le rendement de I'ensemble caméra, spectrometre, lentille
d’entrée et filtre passe-haut en longueur d’onde FEL1000 Thorlabs a été mesuré a
1310 nm et vaut 6,2% pour le réseau 150 traits/mm et 5,8% pour le 900 traits/mm
(soit environ 16 et 17 photons/coups). Ce rendement expérimental atteint 78% du
rendement maximum prenant en compte des réseaux idéaux, la conversion analogique
numérique de la camera, son rendement quantique et les revétements des miroirs et
de la lentille.

Pour explorer différentes zones de 1’échantillon, plusieurs moyens sont possibles :

7. Modele personnalisé Cryostation Montana Instruments.

31



1.2. PREPARATION ET CARACTERISATION DES ECHANTILLONS

o La position de I’échantillon est ajustable grace a deux nano-positionneurs
inertiels ANPx51/RES et ANPz51/RES Attocube de 2,5 mm de course sur les
directions x et y sur le schéma. Un troisieme nano-positionneur du méme type
permet d’optimiser la focale de la lentille asphérique avant (direction z sur le
schéma).

o L’excitation avant et la collection peuvent étre déplacées grace a un miroir
controlé FSM 300-01 Newport selon deux axes de 1,5° de course associé a deux
lentilles de focale f en configuration afocale. Cet ensemble, appelé dispositif
4f sur le schéma 1.15, permet de déplacer simultanément 1’excitation avant et
la collection. Son fonctionnement est rappelé dans I'annexe A.2.

La course maximale du miroir contrélé équivaut a un déplacement d’environ
160 pm. Un balayage typique réalisé avec le miroir couvre environ 260 pm? avec une
résolution de 0,8 pm (soit 400 points) inférieure a la taille de la tache de collection.
Cela couvre en moyenne 7 CNT pour une densité d’échantillon standard.

La densité de CNT dans ’échantillon est en général suffisamment faible pour
qu'un filtrage spatial de microscopie confocale ne soit pas nécessaire.

1.2.2.2 Spectre typique

La photoluminescence des CNT a température ambiante se présente sous la forme
d’un pic assez large (~50meV) correspondant a la transition Sj; ou a la transition
S7, pour les défauts chimiques. Un exemple de spectre typique est donné figure
1.17a. Contrairement aux nanocristaux colloidaux par exemple (voir partie 1.3.2),
leur émission est tres stable. La figure 1.17b représente une trace de l'intensité
en fonction du temps : les fluctuations de l'intensité oqr (Quantum Emitter) sont
proches de celles d'un bruit de grenaille ogx (Shot Noise). En pratique, le parametre

o (N2—(N)?) oqe\2
Qn de Mandel est défini comme Qy =-—77—" = (a) ou N est le nombre de
coups de photoluminescence pour 100 ms. Pour comparaison, dans le cas d’émetteurs

scintillants ou en train de photoblanchir @y, tend vers (V).

En ordre de grandeur @), est de l'ordre de plusieurs milliers pour les nanocristaux
colloidaux [100] et, dans le meilleur des cas, inférieur a I'unité pour des molécules
uniques [101]. Dans cette thése, il reste inférieur a la dizaine pour les CNT étudiés
en matrice de polystyréne. [32, 99]
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FIGURE 1.17 — Comportement de CNT (6,5) fonctionnalisés et déposés sur un substrat
revétu de polystyrene. (a) Spectre de photoluminescence. (b) Trace temporelle (
100 ms par point) avec la valeur de ogr/ogn correspondante. Tiré de [32].

L’émission est large car I’exciton piégé interagit avec le bain de phonons du CNT
(principalement avec les phonons acoustiques). Cette situation est modélisée par
deux niveaux (existence ou non d’un exciton) habillés par des niveaux vibrationnels
comme sur la figure 1.18. Cela donne lieu a différents mécanismes d’émission :

e L[’émission n'implique aucun phonon, cette émission correspond directement a
la transition Si; (ou Sj;). Cette raie de photoluminescence est appelée raie a
zéro phonons (ZPL pour Zero-Phonon Line). Elle définit la longueur d’onde
centrale et est représentée en vert sur le schéma.

e L[’émission implique la création d’un phonon, le photon émis est de longueur
d’onde plus grande que pour la ZPL. Ce phénomene élargit ’émission du coté
« rouge » en créant une aile de phonon (PSB pour Phonon Side Band).

o L’émission implique la destruction d’un phonon, le photon émis est de longueur
d’onde plus courte que pour la ZPL. Cette PSB bleue est symétrique en position
(pas en intensité) de la PSB rouge par rapport a la ZPL.

Tamb A "_ Tcryo
ZPL A ZPL
QO N}
7‘5 PSBF |PSB "5 PSBF |PSB
o y o
3 Y3y Y Y ¢
= ! ! ! ! =
— —

Energie +1phonon 0 phonon —1phonon Energie

FIGURE 1.18 — Au centre : Systeme a deux niveaux habillés par des états vibration-
nels. Trois mécanismes d’émission radiative impliquant respectivement (a gauche, en
rouge) la création, (au centre, en vert) aucun et (& droite, en bleu) 'annihilation d’un
phonon. Sur les c6tés : Schémas des spectres de photoluminescence a températures
ambiante T}, et cryogénique Ttyo.
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FIGURE 1.19 — Spectre typique a température cryogénique d’'un CNT dopé enveloppé
de PFO-BPy en matrice de PS. Sa largeur & mi-hauteur (FWHM) est de 341 peV
d’apres un ajustement lorentzien de la ZPL (pointillés gris).

A température cryogénique, le nombre de phonons présents dans la structure
est réduit. Cela a pour effet de diminuer 'amplitude des PSB et d’affiner le spectre
d’émission. En outre, I’absorption de phonons devient peu probable alors qu’il reste
facile d’en émettre. Cela se manifeste par une asymétrie du spectre : la PSB bleue est
moins intense que la rouge. Un spectre typique de CNT a température cryogénique
est donné figure 1.19. La ZPL est bien identifiable sur le spectre et sa largeur a mi-
hauteur (FWHM pour Full Width at Half Mazimum) est obtenue par un ajustement
lorentzien. Le facteur de qualité de I’émetteur Q¢ est défini par le rapport de
son énergie d’émission sur la FWHM. Dans le cas du spectre figure 1.19, il vaut
Qém ~ 2800. Le meilleur facteur de qualité mesuré dans cette these vaut Qe ~ 5900
pour une FWHM d’environ 160 peV.

Le rapport de l'intensité de la PSB bleue sur celle de la rouge est liée a la
population des états vibrationnels. Il provient donc de la répartition de Bose-Einstein

des phonons : fgg(wpn) = ( hjph) - ou fwpy est 1'énergie des phonons. Ainsi, en

notant [ 'intensité du spectre et en prenant la ZPL pour origine des énergies, le
rapport des intensités des PSB vaut :

I(wpn) - fBE(wpn) B Rwyn
I(—wpn)  fE(wpn) +1 P <_ kBT> (1.18)

Ce rapport fournit une estimation de la température de I’émetteur. Un exemple
de deux spectres de CNT pris a deux températures différentes et de I’estimation de
la température est donné figure 1.20.

En ordre de grandeur, un écart de photoluminescence de 20% entre les PSB rouge
et bleue pour un phonon d’énergie de 1 meV correspond a une température de 60 K.

Les températures locales estimées au niveau de I’émetteur sont trés supérieures a
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celles mesurées sur le doigt froid du cryostat (29 K au lieu de 12K et 77K au lieu
de 53 K). Cela résulte a la fois d’une surestimation car le modeéle ne prend pas en
compte la largeur des raies et d’un effet réel : I’échauffement de la nanostructure par
I'excitation laser.
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F1GURE 1.20 — En haut : Deux spectres normalisés provenant d’'un méme émetteur
(CNT CoMoCAT enveloppé de PFO-BPy) pour deux températures du doigt froid
différentes (12K et 53 K). En bas : Logarithme du rapport de l'intensité de pho-
toluminescence de l'aile rouge sur 'aile bleue (colorées sur le graphique du haut)
en fonction de I'écart a la ZPL wyy. Les températures T, sont calculées a partir des
ajustements linéaires (droites rouges).

Ce modele reste tres rudimentaire et n’explique en rien les creux spectraux entre
la ZPL et les bandes de phonons. Une explication plus construite de la forme des
spectres et de leur dépendance avec la température fait 'objet de 'annexe A.3.
Cependant, cette premiere approche permet une estimation correcte du facteur de
qualité d’émission. En moyenne, I’émission des CNT présentant des défauts non
intentionnels est moins stable et plus large que celle des CN'T dopés.

Sur une centaine de CN'T non dopés, aucun facteur de qualité supérieur a 2500
n’a été mesuré (voir figure 1.22b) tandis que sur une trentaine de CNT dopés, la
grande majorité avait un facteur de qualité supérieur a 2500. Pour cette raison, la
plupart des résultats présentés dans cette these proviennent de I’émission de CNT
dopés.

L’émission des CNT est non seulement sensible & la déformation du réseau
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FIGURE 1.21 — (a,b) : Deux exemples de traces temporelles pour deux CNT différents :
100 spectres de 1s d’exposition acquis d’affilée. Pour le CNT instable (trace a), un
deuxieme signal d’émission moins intense est visible a plus basse longueur d’onde, il
s’agit d'un autre émetteur distant de quelques pm du CNT observé. (e,f) : Les 100
spectres sont réalignés par rapport a la longueur d’onde de la ZPL. (c¢,d) : Moyennes
des spectres bruts (en bleu) et des spectres réalignés (en rouge). Des ajustements
lorentziens non tracés donnent les FWHM des émissions indiquées sur les graphiques.

cristallin due aux phonons mais aussi aux fluctuations électrostatiques. La partie
suivante aborde les précautions a prendre pour éviter un élargissement trop important
de I’émission a cause de ces fluctuations.

1.2.2.3 Influence de I’environnement électrostatique

Comme sur la trace temporelle figure 1.21a, I’énergie d’émission du CN'T peut
subir des fluctuations du méme ordre de grandeur voire plus importantes que sa
largeur intrinseque a différentes échelles de temps. Ce phénomene est appelé dif-
fusion spectrale. Ces fluctuations peuvent étre dues a des changements survenus
dans ’environnement local de la nanostructure : par exemple ’apparition d'une
charge photo-induite [102] ou I'adsorption/désorption d’une particule. Il est possible
d’interpréter le décalage de la raie d’émission comme un effet Stark [103].
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La diffusion spectrale rend les spectres dépendant du temps d’exposition (plus
la raie a le temps de diffuser, plus elle est élargie sur le spectre). En effet, si un
moyennage direct est effectué lors de 'acquisition, la largeur de 1’émetteur sera
surestimée comme pour les courbes bleues dans la figure 1.21. Ce phénomene limite
la durée d’intégration et donc le rapport signal sur bruit des spectres. Etant donné
que les PSB et la ZPL subissent la diffusion spectrale en bloc [104], il est possible
de limiter cet effet en prenant de nombreuses acquisitions courtes au lieu d’une
longue et de recentrer numériquement les signaux avant de les moyenner (courbes
rouges dans la figure 1.21). Néanmoins, cette procédure ne compense que la diffusion
spectrale ayant lieu a des temps plus longs que 1’échantillonnage, de 'ordre de 1s. 11
est donc nécessaire de réduire la diffusion spectrale pour obtenir des émetteurs de
grand facteur de qualité.

L’amplitude de la diffusion spectrale dépend de I'environnement du CNT [105, 102]
et de l'intensité d’excitation laser [35]. Pour cette raison, 'environnement des CNT
utilisés est stabilisé par une matrice de polystyréne et 'excitation est réduite a
moins de 1 kW /cm?. En outre, I'effet bénéfique d'un recuit a pression ambiante sur
les largeurs d’émission a été démontré sur des CNT sur substrat de silice [60]. Par
extrapolation, les recuits des dépots en matrice de PS réalisés dans cette theése ont
aussi été effectués a pression ambiante a plus de 100 °C pendant quelques minutes.
Cela permet d’affiner significativement les largeurs d’émission (voir histogrammes
figure 1.22). Toutefois, une étude récente montre que les recuits sont plus efficaces a
pression réduite dans le cas des dép6ts en matrice [99)].
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FIGURE 1.22 — Histogrammes de la largeur d’émission d’une centaine de CN'T non
dopés (a) avant et (b) apres un recuit du dépot. La moyenne A\, et écart-type
oax des FWHM sont plus faibles apres recuit.

En protégeant des CN'T dans une matrice de polystyrene et en veillant a optimiser
la puissance et ’énergie d’excitation, des facteurs de qualité d’émission élevés ont pu
étre observés dans les bandes télécoms. Pour les CNT dopés aryle-diazonium, ces
facteurs de qualité Q¢ ont une moyenne d’environ 3000 pour un maximum de 6000.

Le profil original des spectres des CNT et leurs facteurs de qualités élevés malgré
les ailes de phonons s’expliquent par le modele développé dans I'annexe A.3. Ce dernier
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repose sur la localisation de 'exciton au sein des CN'T a température cryogénique.
Cette localisation impliquerait un confinement supplémentaire de ’exciton dans 'axe
du CNT et, donc une densité d’états électronique présentant des niveaux discrets.
Cet exciton confiné recrée ainsi un systeme de matiere condensée dont les propriétés
d’émission sont comparables a un atome isolé. Ainsi, un CNT est une source de
photons uniques comme décrite dans la partie suivante.

1.3 Emission de photons uniques

Une source de photons uniques émet des photons un par un. Une source classique
(laser ou incandescence par exemple) ne devient pas une source de photons uniques
une fois atténuée?®, il y a toujours une grande probabilité que plusieurs photons soient
émis en méme temps. Pourtant obtenir une source de photons uniques constitue I'un
des enjeux majeurs de l'optique quantique [106]. Il est possible d’obtenir ce type
d’émission a partir d’'une transition atomique. Il suffit d’exciter un systeéme a deux
niveaux puis d’attendre sa relaxation pour obtenir I’émission d’un seul photon. La
manipulation d’atomes individuels étant d’une grande complexité, une alternative
se trouve dans les émetteurs localisés au sein d’une nano-structure. Ces systemes
zéro-dimensionnels présentant des niveaux discrets d’énergie sont appelés atomes
artificiels. Il peut s’agir de centres colorés comme les centres azote-lacune (centres
NV) dans le diamant, de boites quantiques auto-assemblées ou bien d’excitons
localisés comme pour les CNT.

La qualité d’un émetteur de photons uniques se définit principalement par sa
probabilité d’émettre un photon a la fois, a la demande et de fagon stable. En outre,
un certain nombre d’expériences (les simulations quantiques ou 1’échantillonnage
de bosons par exemple) demandent que les photons émis soient indiscernables les
uns des autres. Pour cela, il faut minimiser les causes de déphasage de la source ce
qui revient a minimiser sa largeur d’émission. Pour d’autres applications comme la
cryptographie quantique, ce n’est pas forcément nécessaire.

Suivant les conditions d’utilisation, la longueur d’onde d’émission de la source et
sa température d’utilisation sont aussi cruciales. Des sources de photons uniques a
température ambiante seraient préférables car la nécessité de moyens cryogéniques
est un frein évident a I'implémentation d’une technologie. De plus, leur émission
dans les bandes télécoms permettrait d’éviter d’amplifier un signal transmis dans
des fibres optiques sur plusieurs dizaines de kilometres. En effet, les répéteurs
quantiques nécessaires pour amplifier de tels signaux représentent une grande difficulté
expérimentale [107].

Dans les bandes de transmission télécoms (entre 1300 et 1600 nm), la norme [108]
autorise des atténuations de 0,4 dB/km c’est-a-dire une atténuation d’un facteur 10

8. Il est possible d’atteindre une probabilité d’émettre plus d’'un photon a la fois tres faible.
Cependant la faible brillance de ce type de source la rend inexploitable.
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du signal apres 25 km. Cela impose la mise en place de répéteurs tous les 100 km
environ.

Cette partie présente la méthode expérimentale permettant de démontrer I’émis-
sion de photon unique puis un état de I'art des émetteurs uniques dans les bandes
télécoms. Ensuite, les causes du dégroupement de photons dans les nanotubes sont
exposées succinctement.

1.3.1 Expérience de Hanbury Brown et Twiss

Pour déterminer si une source émet des photons uniques, il est possible d’effectuer
I’expérience de Hanbury Brown et Twiss. Cette expérience consiste a diviser en
amplitude le faisceau issu de la source et de réaliser une corrélation en intensité
en plagant deux détecteurs de chaque coté de la séparatrice comme sur la figure
1.23. Les détecteurs doivent étre sensibles a I’échelle du photon unique, ce sont en
général des tubes photomultiplicateurs, des photodiodes a avalanche ou des nanofils
supraconducteurs.

Corrélation temporelle
P Probabilité d'émission

e ooo\oo . .D\Start simultanée de plus de un photon

g esures de temps\ T=0 (Nb. de paires
T”l "| 0110
Ty, Toy T3... T )
e :

FIGURE 1.23 — Expérience Hanbury Brown et Twiss permettant de tracer la corréla-
tion en intensité ¢g(® (1) d'une source. La probabilité d’émettre simultanément une
paire de photons vaut ¢®(0).

En pratique, un détecteur déclenche une horloge (Start) et le second la coupe
(Stop) un histogramme des délais 7 obtenus est ensuite tracé pour un grand nombre
d’événements. Cette mesure s’identifie & la corrélation d’intensité ¢(®)(7) une fois
normalisée. La normalisation est telle que pour un délai suffisamment grand pour
que les photons détectés soient décorrélés, ¢ (7) = 1. Pour rappel, en notant [
Iintensité, ¢?)(7) est définie comme suit :

(LIt +7))
(I2(1))

Si I’horloge est déclenchée au méme moment qu’elle est coupée cela signifie que
deux photons ont été émis simultanément comme illustré a gauche de la figure 1.23.
Ainsi, la valeur ¢®(0) donne la probabilité qu'une source émette deux photons
en méme temps. Pour une source de photons uniques ¢®(0) = 0 et si l'intensité
analysée provient de deux émetteurs uniques ¢®(0) = 50%, plus généralement, pour

N émetteurs ¢?(0) = % Lorsque le temps de vie de I’émetteur est tres court

g?(r) (1.19)
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devant le temps de relaxation des détecteurs, ’excitation de I’émetteur est choisie
impulsionnelle. L’histogramme ¢ (7) est alors constitué de pics espacés de la durée
entre deux impulsions comme sur la figure 1.28. ¢®(0) est calculé a partir du nombre
de coups intégrés sur le pic a délai nul.

La corrélation g(2)(7) traduit la statistique d’émission des photons : pour une
lampe & incandescence, ils sont plutot groupés (bunching) tandis que pour un émetteur
unique, ils sont dégroupés (antibunching). Le lien entre source, distribution statistique
de photons et corrélation d’intensité est illustré figure 1.24

Source Distribution Corrélation
(2)
) g A_/\ Groupement
Thermique C] t de photons
Super-poissonienne >
g<2>A
®
e _© 00 o NN
Laser E— o8 6000 -
Poissonienne ——
Emett g Dégroupement
metteur ——
. AN~ eo0e0o 0 0000 \/—’r de photons
unique E— Sous-poissonienne s >

FIGURE 1.24 — Une lampe a incandescence aura tendance a émettre plusieurs photons
en méme temps alors qu'un émetteur unique en émet un a la fois. La source laser
est un cas particulier émettant des photons suivant une statistique poissonnienne.
Dans le cas d’une émission de photon dégroupée (resp. groupée), un minimum (resp.
maximum) apparait dans la corrélation d’intensité ¢ (7) a 7 = 0.

A Texception des CNT, la plupart des Emetteurs de Photons Uniques (SPE)
se situent dans le visible (centres NV et SiV du diamant, nanocristaux colloidaux,
défauts dans les matériaux 2D) ou dans le proche infrarouge a une longueur d’onde
inférieure au micrometre (boites quantiques InAs/GaAs, nanocristaux colloidaux).
Pour adapter les photons émis aux bandes de transmission des fibres optiques, il
est possible de bénéficier d’'un phénomene d’optique non-linéaire. La conversion
paramétrique descendante (parametric down conversion) transforme un photon de
haute énergie en deux photons d’énergies plus basses dont un dans les bandes
télécoms. Cependant, cela augmente drastiquement la difficulté de réalisation de la
source de photon unique et cela peut altérer sa qualité d’émission [109]. L'efficacité
des dispositifs de conversion paramétrique de photons uniques ne dépasse pas 30%
actuellement [110, 111].

La conversion paramétrique est aussi utilisée directement sur un laser. Pour
obtenir un dégroupement de photons, il est possible de tirer avantage de I’émission
par paire : un des deux photons produits par conversion est détecté afin d’annoncer
lautre. Ce type de source est tres répandu car il reste relativement simple a mettre
en ceuvre. Toutefois, son efficacité est limitée car sa probabilité d’émettre plus d’une
paire de photons est toujours non nulle et croit avec la probabilité d’émettre une paire
unique. Ainsi, pour minimiser ’émission de multi-paires, la probabilité d’émettre
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une paire unique est plafonnée a environ 10% [9].

Pour une partie de ces émetteurs (boites quantiques et nanocristaux colloidaux),
il est aussi possible de trouver une voie de synthese pour accéder aux bandes télécoms
bien que leurs performances n’égalent pas celles obtenues & 930nm [112]. Un état de
I’art des SPE dans les bandes télécoms est présenté ci-dessous.

1.3.2 Emetteurs dans les bandes télécoms

Historiquement, les premiers SPE dans les bandes télécoms sont des boites
quantiques InAs/GaAs [113]. Ces boites émettent dans la bande télécom O (entre
1260 et 1360 nm). Elles sont obtenues en laissant croitre une couche de InAs sur
un substrat de GaAs sur une épaisseur plus élevée que pour la fabrication usuelle
de ce type de boites épitaxiées. Cette croissance est peu sélective et seules les plus
grosses boites, c’est-a-dire de plus de 10nm de hauteur sur 'image AFM figure 1.25,
parviennent aux longueurs d’ondes télécoms. Elles atteignent une valeur ¢ (0) < 20%
uniquement a température cryogénique (voir figure 1.25b).

32K

5.2K
(a) ) Large dot (b) e

1000

15nm

Counts

0

-10 0 10 -10 0 10

Time (us)

FIGURE 1.25 — (a) Balayage de 300 x 300 nm par AFM de la surface de croissance
de boites quantiques épitaxiées InAs/GaAs. (b) Corrélation d’intensité g de la
raie d’émission excitonique de ces boites quantiques a 52K et a 32 K. Tiré de [113].

La plupart des boites fabriquées de cette maniere émettent en dehors de la
bande d’intérét et leur longueur d’onde d’émission est limitée a 1,3 pm. Pour émettre
préférentiellement dans les bandes télécoms, un autre type de boites quantiques a
été développé. La croissance de InAs sur un substrat de InP donne des SPE jusqu’a
1550 nm pour une valeur de ¢?(0) inférieure & 13% & température cryogénique [114].
Leur dispersion de longueur d’onde d’émission est tres large et s’étale de 880 a
1550 nm [115]. Depuis peu, 1’émission de photons uniques a pu étre maintenue
jusqu’'a 93K [116].

Bien que cela n’ait pas encore été observé, il est possible d’espérer une émission de
photons uniques dans les bandes télécoms a partir de matériaux bidimensionnels. En
effet, ces nouveaux matériaux offrent une tres large gamme d’énergies d’émission [117]
et un dégroupement de photons a déja été démontré dans le visible pour des excitons
localisés dans du séléniure de tungstene (WSez) [118, 119, 120, 121] jusqu’a 160 K [122]
et dans du nitrure de bore hexagonal (hBN) [123]. Quelques couches de phosphore
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noir (black phosphorus) pourraient présenter les propriétés recherchées : émission
dans les bandes télécoms [124, 125] et localisation des excitons [126]. Cependant, ce
matériau réagit vivement avec 'oxygene dissous dans I’eau adsorbée a sa surface [127].
Il a une durée de vie de quelques heures en atmosphere non contrélée et de quelques
jours une fois passivé par une couche de hBN. Dans le cadre de cette these, une
collaboration avec I’équipe de Qihua Xiong de 'université technologique de Nanyang
a Singapour nous a permis d’avoir acces a un échantillon de phosphore noir. Bien
que protégé par une couche de nitrure de bore, I’échantillon avait déja commencé a
se dégrader a son arrivée (voir figure 1.26) et aucun signal de photoluminescence n’a
été détecté.

BP 25 pm Acide
_— phosphorique
i BN

' |
Directement \ Avant transfert
apres exfoliation dans le cryostat

FIGURE 1.26 — A gauche : Echantillon de phosphore noir protégé par un pétale de
nitrure de bore apres exfoliation a 1'université technologique de Nanyang a Singapour.
A droite : Echantillon avant transfert dans le cryostat. Malgré un envoi sous
atmosphere protégée, le phosphore noir se dégrade a cause de I’humidité.

Les nanocristaux de sulfure de plomb émettent aussi dans les bandes télécoms [128].
En controlant leur diametre lors de la synthese, leur émission peut étre choisie entre
700 et 1700 nm avec une dispersion de plus d’une centaine de nm. La figure 1.27a
en donne une image par fluorescence. Protégé par une coquille de CdS, ils ont
I'avantage de présenter un dégroupement de photons (¢ (0) ~ 19%) a température
ambiante [129] (voir figure 1.27b). Toutefois, leur émission est peu stable : elle scintille
fortement et photoblanchit. D’autres types de nanocristaux colloidaux comme InSb,
HgTe ou PbTe émettent dans les bandes télécoms [130] mais leur statistique d’émission
n’a pas encore été étudiée.
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FIGURE 1.27 — (a) Image de fluorescence de nanocristaux colloidaux uniques de
PbS par microscopie confocale sous atmosphere d’azote. La taille de I'image est
de 10 x 10pm? avec une résolution de 500 nm. Tiré de [128]. (b,c) Fonction de
corrélation g pour des nanocristaux coeur/coquille PbS/CdS. Tiré de [129]. (b) Un
dégroupement de photons est observé sur un nanocristal unique (¢‘®(0) ~ 19%). (c)
Ce dégroupement n’est plus observé pour 1’émission d’un agrégat de nanocristaux
(voir partie précédente).

Toujours a température ambiante, ’émission de photons uniques dans la bande
télécom O a été démontrée récemment dans des défauts de nitrure de gallium [131] et
de carbure de silicium cubique [132]. Dans les deux cas I’émission est particulierement
brillante (de I'ordre de ~1,5MHz) et atteint une valeur ¢ (0) de 5%. Ces défauts
apparaissent de fagon stochastique et leur origine est encore méconnue.

Quant aux CNT, il est possible de choisir leur longueur d’onde d’émission de
fagon déterministe (dispersion d’une trentaine de nm [15]) en isolant chimiquement
une chiralité précise. Un dégroupement de photons a été observé a température
cryogénique en 2008 [20] et a température ambiante et dans les bandes télécoms
en 2015 [21, 22] (voir figure 1.28). Ce phénomene est interprété par la combinaison
de deux effets : la localisation des excitons [20] et 'annihilation rapide des paires
d’excitons par effet Auger [133].
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FIGURE 1.28 — (a,b) Corrélation de I'intensité g® en excitation impulsionnelle d'un
nanotube de carbone. L’absence de pic central est la preuve de ’émission de photons
uniques. (a) ¢@ & températures cryogéniques pour des nanotubes non dopés. Tiré
de [20]. (b) ¢® & 150K et & 298 K pour des nanotubes comportant des défauts
induits éther ou époxy. Tiré de [22].

Dans le cas du piégeage des excitons dans des défauts « naturellement » présents
dans les nanotubes la probabilité d’émission de photons uniques reste assez faible
a température ambiante (¢®(0) > 50%) [21]. Toutefois, ce probléme est résolu en
induisant un dopage par voie chimique : ¢ (0) de I'ordre de 30% pour des défauts
induits éther ou époxy [22] et inférieur a 3% pour des défauts aryle-diazonium [32].
Ce sont ces derniers qui ont principalement été utilisés dans cette these grace a
une collaboration avec le groupe de Stephen Doorn du laboratoire national de Los
Alamos. Cependant, en I'absence de détecteurs adéquats dans les bandes télécoms,
leur émission de photons uniques n’a pas été vérifiée dans cette these.

Les différences entre les principaux SPE dans les bandes télécoms sont résumées
dans le tableau 1.3.
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TABLE 1.3 — Résumé des différentes propriétés des SPE dans les bandes télécoms :
leur dispersion spectrale o, leurs largeurs spectrales d’émission A\, leur probabilité
d’émettre plus d’un photon a la fois a température ambiante, leur environnement et
leurs spécificités. Les largeurs spectrales pour les CN'T sont obtenues dans le cadre

de cette these par la méthode décrite partie 1.2.2.

. Boites épitaxiées Centres colorés Nanocristaux Défauts/CNT
Emetteurs
InAs/InP [115] D/GaN [131] | D/SiC [132] PbS naturels | induits
oy (nm) ~20 ~150 ~100 [128] ~20 [15]

AX & Teryo (nm) ~0,2 n/a ~100 n/a ~0,8 ~0,4
AN & Tymp (nm) n/a 3450 ~200 ~100 [128] ~50 ~50
g@(0) & Tamp - < 15% ~ 20% [129] > 50% [21] | < 3% [32]
Environnement Matrice Nanostructure

Spécificités Fabrication complexe Brillance élevée, Scintillement, Faible rendement

1a1,3um blanchiment
Conclusion

Ce chapitre présente les nanotubes de carbone comme des émetteurs de choix
pour réaliser une source de photons uniques dans les bandes télécoms. Parmi les
différents émetteurs accessibles dans cette gamme de longueurs d’onde, les défauts
dans les CNT procurent certains avantages :

 IlIs offrent un controle de la longueur d’onde d’émission sur une tres large place
a travers une sélection de la chiralité des CNT et un éventuel dopage (voir
partie 1.2.1.2).

« Ils sont faciles a produire, a purifier et a déposer.

o Leur largeur d’émission est assez fine comparativement aux autres émetteurs
télécoms.

« Ils sont adaptables a tout type de dispositif puisque ce sont des nanostructures
isolées contrairement aux boites épitaxiées et aux centres colorés.

o Leur émission est stable. Pour les CNT étudiés dans cette these, le parametre
de Mandel (voir partie 1.2.2.2) reste inférieur a la dizaine [32, 99

Leur facteur de qualité (D¢, peut aussi étre optimisé en prenant quelques précautions
particulieres en terme d’environnement et de conditions d’excitation. Néanmoins, le
rendement quantique des CNT est assez faible (de 'ordre de quelques pourcents pour
les défauts naturels a 28% pour certains défauts induits [134, 135]). Leur brillance
est deux a trois ordres de grandeur inférieure aux centres colorés. Cette difficulté
peut malgré tout étre compensée en en exaltant leur émission spontanée grace a une
cavité optique comme expliqué dans les chapitres 3 et 5.
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De par leur confinement unidimensionnel, les CNT sont des nanostructures
inattendues dans le cadre des SPE. En effet, les mécanismes menant a la localisation
des excitons dans les CNT (expliquant aussi le dégroupement des photons émis)
forment un sujet de recherche actuel. Le chapitre suivant propose un modele de
localisation non intentionnelle des excitons appuyé sur des données expérimentales
acquises durant cette these.
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L’énergie de liaison des excitons dans les CNT est de plusieurs centaines de meV,
ces quasi-particules sont stables méme a température ambiante (kgThmp, ~26 meV).
A cette température, des études ont montré quils étaient libres de diffuser en
corrélant le niveau de photoluminescence avec un nombre statistique de sites de
recombinaison non-radiatifs induits dans les CNT [136, 137, 138]. Toutefois, cette
description est remise en question a température cryogénique. En effet, le spectre de
PL d’un CNT (voir annexe A.3) s’écarte radicalement de celle attendue pour un objet
unidimensionnel [27, 28, 104]. Son émission est soumise & de la diffusion spectrale,
un élargissement inhomogene [25, 103] et présente un dégroupement de photons [20].
Ces comportements sont caractéristiques d’un systeme zéro-dimensionnel et entrent
en contradiction avec I’hypothese d’un exciton délocalisé sur toute la structure.

Ce chapitre présente une étude du comportement 0D des excitons. Les sites
d’émission des CNT sont résolus spatialement avec une précision supérieure a la
limite de diffraction puis, sondés par une mesure de photoluminescence en excitation.
Les résultats obtenus sont modélisés par un mécanisme de piégeage des excitons
interprété comme une interaction entre I’exciton et ’environnement local du CNT.

2.1 Localisation des excitons

Les différentes signatures expérimentales du comportement 0D des excitons
pourraient s’interpréter par la présence de sites de piégeages des excitons le long



2.1. LOCALISATION DES EXCITONS

des CNT. Ces pieges sont en général attribués a des défauts dans la structure des
CNT ou a l'interaction avec des objets environnants [139, 29, 41]. Ils peuvent étre
causés par une interaction avec le substrat ou avec un polymere enveloppant le CN'T
(voir partie 1.2.1.2), par une molécule adsorbée a I'extérieur ou a l'intérieur du CNT,
par des défauts structurels non intentionnels ou induits. La profondeur du piege est
déterminée par le type de liaison et varie de quelques quelques dizaines [140, 141, 29]
pour des défauts naturels a quelques centaines de meV [22] lorsqu’ils sont induits.
Lorsque le défaut est tres profond, pour un dopage chimique par exemple, des
transitions supplémentaires apparaissent par brisure de symétrie des états noirs
associés a la transition S1; naturelle du CNT [79, 96]. Dans ce cas, la transition
propre au défaut (la plus décalée vers le rouge) est appelée S7;.

Par exemple, pour des CNT (6,5) dopés au 3,5- dichlorobenzene observés en
photoluminescence a basse température, des pics correspondant a la S7; apparaissent
entre 1000 et 1030 nm tandis que ceux dus a la S7; s’étalent entre 1100 et plus de
1400 nm [96].

Un résumé des sources possibles de piégeage des excitons est donné figure 2.1.

0 Charge piégée Défaut cristallin Arylc
Interaction avec 1&‘ Substl‘at

A

Pieges non-covalents :

AFE ~ 30 meV

Défauts covalents :
AFE ~ 200 meV

Potentiel

FIGURE 2.1 — Résumé des différents types de pieges des excitons dans les CNT.
Les pieges peuvent étre non intentionnels et provenir de molécules adsorbées a la
surface, a I'intérieur ou a proximité du CNT, d’interaction avec le substrat ou avec
un polymere enrobant le CN'T ou de défauts cristallins. Il peuvent aussi étre induits
par une oxydation du CNT (défaut éther ou époxy) ou par la réaction avec un
sel aryle-diazonium (voir partie 1.2.1.2) par exemple. La profondeur des puits de
potentiels créés par les défauts dépend du type de liaisons : quelques centaines de
meV pour les piéges covalents et quelques dizaines pour les autres. Adapté de [60].
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Un meilleur controle des échantillons nécessite une compréhension fine de 1'in-
teraction des CN'T avec leur environnement. Ainsi, une étude, développée dans la
partie 2.1.1, a été menée pour confirmer la localisation des excitons et modéliser leurs
mécanismes de piégeage. Enfin, I’émission de photons uniques des CN'T est une autre
démonstration expérimentale de la localisation des excitons. Cette propriété cruciale
dans le cadre de cette these est abordée dans la partie 1.3. Cette partie permet de
comprendre I'importance des CNT comme émetteurs de photons uniques dans les
bandes télécoms en dressant un état de I’art de ce domaine.

2.1.1 Piégeage des excitons

J’ai initié cette étude de la localisation des excitons sur les premiers mois de
mon doctorat puis elle a été poursuivie et largement complétée par Christophe
Raynaud [60] pour donner lieu & un article [41]. Sauf dans la partie 2.2.3, les mesures
présentées ici sont issues d’un dispositif expérimental similaire a celui présenté figure
1.15. Pour seules différences, la lentille asphérique est remplacée par un objectif
achromatique Mitutoyo M Plan APO NIR 100x. en dehors du cryostat, les CNT
utilisés sont des CoMoCAT (SG65i, non dopés) dispersés par 1’équipe de Jana
Zaumseil a I'université de Heidelberg et, puisque leur émission se situe autour de
11m, la caméra est un capteur CCD silicium Princeton Instruments PyLoN:100BR.

Partant du principe que les excitons sont piégés, leur longueur de localisation peut
étre obtenue indirectement a partir de la forme des PSB (voir annexe A.3). L’étendue
spectrale des PSB est en effet inversement proportionnelle a ’extension de la fonction
d’onde du centre de masse de ’exciton. Ainsi la longueur de localisation correspondant
a cette extension spatiale est en général comprise entre 3 et 10nm [28, 63, 60].
Pourtant, pour la plupart des CNT dont la longueur ne dépasse pas quelques
centaines de nm, seul un site d’émission est observé [142]. Dans le cas de CNT plus
longs (au dela de 500 nm), il arrive que I’émission large & température ambiante se
divise en de multiples raies fines lors de la descente en température [143, 29, 41],
un exemple typique est visible sur la figure 2.2. Ces raies d’émission proviendraient
vraisemblablement de différents émetteurs localisés au sein d’'un méme CNT. Cela
souleve la question de savoir ce qui limite la distance typique entre deux sites
d’émission.
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FIGURE 2.2 — Spectres de photoluminescence d'un CNT pour différentes températures.
Lors de la descente a froid, I’émission se fragmente en de multiple raies plus étroites
sur une fenétre de plus de 50 meV. Adaptée de [41].

Puisque 'énergie de liaison de 'exciton est grande devant la profondeur typique
des pieges, la répartition de I’énergie des raies d’émission reflete directement leur
distribution en profondeur !. Toutefois, I’énergie de référence qui serait associée a celle
d’un exciton libre est difficile a estimer. Cette bande excitonique pourrait irriguer
les différents sites de piégeage par relaxation non radiative sans pour autant étre
visible en PL. L’énergie de référence peut malgré tout étre estimée en considérant
I’énergie d’émission a température ambiante, car elle provient d’excitons libres. Il
faut néanmoins prendre en compte un décalage vers le bleu dii au refroidissement
(10meV pour des CNT (6,5)) [144]. La plupart des énergies mesurées correspondent
a une profondeur de puits comprise dans 'intervalle 10 a 35 meV en accord avec la
littérature [29]. Cela signifie qu'un exciton est localisé a 10 K mais peut facilement
s’extraire d’un puits de potentiel grace a l'agitation thermique a 300 K. Ce com-
portement est cohérent avec des études précédentes qui montrent une répartition
statistique entre des excitons piégés et des exciton libres & température ambiante [140]
et leur diffusion sur plusieurs centaines de nanomeétres [136]. Quelques raies semblent
néanmoins correspondre a une profondeur de puits nettement supérieure a 25 meV.
Ainsi, comme démontré récemment [21], certains excitons restent localisés méme
& température ambiante (voir partie 1.3.2). A l'inverse, certaines raies d’émission
sont plus hautes en énergie que la référence. Ce phénomene amene a s’interroger sur
'existence réelle d’'une bande excitonique correspondant aux excitons libres (voir
partie 2.2.2).

Le spectre d’émission est en général totalement reconfiguré lorsque 1’échantillon est

1. L’électron et le trou ne sont pas confinés séparément, le piege localise le centre de masse de
I’exciton.
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remonté a température ambiante puis refroidi a nouveau. Ainsi, I'agitation thermique
a température ambiante suffit & modifier la profondeur des pieges excitoniques. Ces
variations locales d’énergie potentielle pourraient s’interpréter comme une légere
reconfiguration du polymeére enveloppant les CNT (PFO-BPy). En effet, comme la
fonction d’onde de I'exciton déborde du CNT, I’énergie d’émission est tres sensible aux
changements locaux de permittivité diélectrique. Pour un environnement de moins
de 2,5 de permittivité relative et une rugosité de quelques angstroms a l'interface
avec le CNT), ces variations d’énergie peuvent atteindre 90 meV [145].

Pour prouver que ces différentes raies d’émission sont issues de pieges différents
au sein d’'un méme CNT, une méthode d’imagerie hyper-spectrale super-résolue a
été mise en place. Elle est présentée dans la partie 2.1.2. En outre, pour avoir une
vision plus précise du paysage énergétique environnant un CN'T| les sites de piégeages
sont sondés grace a leur photoluminescence en excitation (PLE) quasi-résonante.
Un modele, résumé dans la partie 2.2.2, a été construit pour expliquer ces résultats
expérimentaux en simulant la diffusion des excitons au sein d’'un CNT. Enfin, la
partie 2.2.3 propose quelques pistes pour généraliser des résultats de cette étude aux
CNT dopés.

2.1.2 Imagerie hyper-spectrale super-résolue

L’exciton étant supposé localisé, ’extension spatiale de la fonction d’onde de son
centre de masse est tres faible par rapport a la longueur d’onde (entre 4 et 6 nm pour
cet échantillon [41]). 11 peut donc étre considéré comme un émetteur ponctuel dans le
dispositif de micro-PL. La tache de collection a ’entrée du spectrometre correspond
donc a la réponse impulsionnelle spatiale du dispositif optique. Or, le centre de
cette tache peut étre repéré tres précisément au dela de la limite de diffraction.
Cette technique de super-résolution a été initialement développée dans le cadre de la
spectroscopie de molécules uniques dans des échantillons dilués [146]. Son incertitude
sur la position de I'émetteur dépend uniquement du rapport signal sur bruit.

Les positions de différents sites d’émission au sein d’'une méme nanostucture
peuvent étre distingués grace au protocole suivant :

 Une carte de PL (17 x 17pm?; voir figure 2.3a) est réalisée en balayant I’échan-
tillon grossierement au moyen du miroir contrdlé (voir annexe A.2) pour trouver
un CNT présentant plusieurs raie d’émission? (comme les spectres des figures
2.2 a 13K et 2.3¢c).

o Puis un balayage fin (1,7 x 1, 7um? par pas de 170nm, voir figure 2.3b) est
effectué autour de ce CNT, le spectre de PL est enregistré pour chaque point
de la carte.

2. Cet événement est rare dans le cas de CNT courts (quelques centaines de nanometres de
long) alors qu'il est quasi-systématique dans le cas des CNT d’environ 2 pm de longueur moyenne
obtenus par collaboration avec 1’équipe de Jana Zaumseil.
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o Chaque raie est intégrée sur une portion étroite du spectre comme indiqué par
les aires colorées 2.3c pour chaque point balayé. Cela permet de construire une
carte de PL (voir figures 2.3d-g) propre a chaque raie d’émission.

o Les positions des barycentre d’intensité de chaque tache sont reportées sur la
figure 2.3h.

Les taches de PL visibles sur les cartes sont manifestement décalées les unes par
rapport aux autres. Cela prouve que les raies sont issues d’émetteurs situés a des
positions différentes. Toutefois, la précision avec laquelle ces positions sont repérées
est délicate a estimer. En principe, pour un émetteur présentant des fluctuations
d’intensité poissonienne (facteur de Mandel @y = 1), enregistrer U'intensité de
I’émission sur deux pixels dans chaque direction suffit a résoudre la position de
I"émetteur avec une précision arbitraire [147, 148]. Toutefois, dans le cas d’un émetteur
moins stable (voir partie 1.2.2.2), la résolution en position dépend & la fois du rapport
signal sur bruit et du pas choisi pour effectuer le balayage. De plus, elle est aussi
limitée par une dérive lente du systéme (thermique ou mécanique). Ainsi, selon la
stabilité des CN'T, les balayages comprennent entre 25 et 100 points. En utilisant des
méthodes indépendantes basées soit sur 'analyse des statistiques de bruit, soit sur la
reproductibilité des cartes, I'incertitude sur la position de I'émetteur est estimée a
environ 15 nm.
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o
1 =

200

Intensité de PL (u.a.)

Energie (eV)

Y (nm)

-200

X (nm)
FIGURE 2.3 — Principe d’imagerie hyper-spectrale super-résolue. (a) Balayage grossier
de I’échantillon & 1’aide du miroir contrdlé. (b) Balayage fin de la zone entourée
sur la carte (a). (c) Spectre de PL du CNT observé en (b). (d-g) Cartes de PL du
méme nanotube pour un filtrage spectral de la luminescence selon les aires colorées
sur le spectre (c). (h) Emplacement du barycentre en intensité des cartes de PL
(d-g). Chaque point est représenté par le diagramme de polarisation de la PL de
la raie correspondante de fagon a indiquer 'orientation locale du nanotube. Une
représentation schématique du CNT correspondant aux mesures a été ajoutée (son
diametre n’est pas a l'échelle). Adaptée de [41].

La distance caractéristique entre deux barycentres d’intensité (de I'ordre de
100 nm) est nettement supérieure a la limite de résolution. Cela permet de résoudre
distinctement les différents sites de piégeage des excitons sur un méme CNT sans
nécessiter une étude en champ proche qui pourrait perturber la localisation des
excitons.

Afin de vérifier si la distribution spatiale des sites de piégeage est cohérente avec
la topographie d'un CNT unique, chaque raie d’émission a été étudiée en polarisation.
En effet, 'orientation locale du CNT au niveau de I’émetteur est donnée par le
diagramme de polarisation (voir partie 1.1.2.1). Le contraste en polarisation est de
I'ordre de 30 ce qui donne une précision sur l'orientation de quelques degrés pour un.
Les diagrammes de polarisation sont reportés sur la figure 2.3h et leurs orientations
sont cohérentes avec le passage d’'un CNT unique par tous les sites d’émission.

Cette étude a été répétée sur un grand nombre de CNT ce qui a permis d’obtenir
la distribution statistique de la distance entre plus proches sites d’émission voisins.
Deux exemples supplémentaires ainsi que la distribution globale sont visibles sur la
figure 2.4.
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FIGURE 2.4 — A gauche : Deux mesures supplémentaires de la position des picges
excitoniques au sein d'un CNT associée a celle du diagramme de polarisation indiquant
l'orientation locale du CNT. A droite : Distribution statistique de la distance entre
plus proches sites d’émission voisins. La largeur des classes correspond a la résolution
expérimentale. Une simulation de la distribution des sites de piégeage est donnée
dans I'encart. Elle prend en compte le potentiel aléatoire le long du CNT tracé sur
la figure 2.6 (distance moyenne entre les pieges de 70nm) et suppose que 50% des
sites d’émission ne sont pas détectés dans les conditions expérimentales. Adaptée
de [41] (SI).

La distribution de la distance entre plus proches sites d’émission voisins a une
moyenne de 110 nm et un écart-type de 100 nm. Cela reflete une distribution aléatoire
de pieges excitoniques le long de I'axe des CNT ainsi qu'une longueur caractéristique
qui pourrait correspondre a lI’étendue spatiale de capture des excitons. La longue
queue de cette distribution peut étre attribuée a 'existence de pieges non détectés
(raie se chevauchant ou émettant trop faiblement) ce qui augmente artificiellement
la distance moyenne entre deux sites. Cette distribution est bien modélisée par une
distance moyenne entre sites de 70nm et environ 50% de sites non détectés. Etant
donné que les extrémités d'un CNT agissent comme des défauts non radiatifs, cette
distance moyenne est cohérente avec 'observation d’une seule raie d’émission sur les
CNT de moins de 200 nm de long [142, 27, 28].

2.2 Photoluminescence résolue en excitation

2.2.1 Constatations expérimentales

Comme mentionné dans la partie 1.1.2.2, une relaxation non radiative permet
de peupler les niveaux bas en énergie apres une excitation hors résonance. Les
pieges localisés pourraient donc étre irrigués par une bande excitonique commune a
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I’ensemble du CNT. Cependant, cette vision est remise en cause par la présence de
puits a une énergie supérieure a celle estimée pour 'exciton libre. Pour approfondir
ce raisonnement, les états d’énergies proches de celle d’émission ont été sondés par
une mesure de PLE quasi-résonante.

Pour ce faire, I’énergie du laser Titane:Saphir est balayée par pas de 1,5meV
entre 'énergie de PL et 1,65¢eV et, pour chaque énergie d’excitation, un spectre du
CNT est enregistré. Chaque spectre est normalisé par l'intensité d’excitation. A une
énergie d’excitation relativement élevée (a partir de 100 meV au dessus de 'énergie de
PL), les spectres d’excitation intégrés sur chaque raie d’émission sont assez similaires
(encart a droite de la figure 2.5). La résonance large vers 200 meV correspond au pic
d’absorption X5 du a I'absorption assistée par un phonon de bord de bande sur les
excitons noirs K K’ (voir partie 1.1.2.2). Ces excitons possedent un vecteur d’onde
de centre de masse non nul et sont donc délocalisés. Cela leur permet de se coupler a
tous les états piégés.

Pour chacune des raies de PL, une série de résonances en excitation est observée,
lorsque 'excitation atteint la fenétre correspondant au pic d’absorption de la S; a
température ambiante (voir figure 2.5).
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FIGURE 2.5 — A gauche : Spectres de PL & 13K obtenu pour une excitation hors-
résonance a 1,59¢eV (filtrage passe-haut a 1,26 eV) et pour une excitation sélective
d’un site de piégeage & 1,245¢V. A droite : Spectres de PLE quasi-résonante pour
trois raies d’émission issues d'un méme CNT (repérées par les astérisques sur la figure
de gauche). Le spectre d’absorption d’ensemble pour ces CNT (6,5) est tracé en noir.
L’encart a gauche correspond aux mémes spectres de PLE tracés en fonction du
désaccord entre ’énergie du laser et I’énergie d’émission de la raie concernée. L’encart
de droite représente la PLE a plus haute énergie et en particulier la résonance Xy
commune a toutes les raies d’émission. Adaptée de [41].

Contrairement a la résonance Xs, ces résonances sont propres a chaque raie
d’émission et donc a chaque piege excitonique. L’absence de résonance commune a
ces PLE montre que ’excitation ne se produit pas sur une transition propre a un
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exciton libre qui irriguerait tous les pieges. De méme, tracer ces PLE en fonction
de I'écart énergétique entre les raies d’émission et le laser ne fait pas apparaitre de
résonance caractéristique d’'une absorption assistée par phonon (autre que Xs). Les
mesures tendent plutot a prouver que chaque état excitonique localisé est couplé a
un ensemble spécifique d’états excités localisés.

En considérant le modele simplifié d’'un exciton de masse m* = 0, 2m, dans un

piege parabolique tronqué (minimum local de potentiel) de profondeur V, ~20 a
Yo
est de 'ordre de 15 a 30meV. Cela donne entre 1 et 3 états confinés dans le piege,
conformément au nombre de résonances dans les spectres de PLE.

50meV et de largeur [, ~3 a 10nm l'intervalle entre les niveaux du piege %

Meéme si sa distance avec les pieges voisins est inférieure a la résolution du
microscope, chaque piege peut donc étre excité indépendamment en utilisant une
longueur d’onde appropriée. Un exemple est donné a gauche de la figure 2.5 ot une
seule raie d’émission est visible lorsque I'excitation est accordée sur un niveau excité
spécifique au piege.

2.2.2 Simulation du mécanisme de piégeage

Les observations expérimentales penchent plutét pour un potentiel totalement
aléatoire le long du CNT plutét que pour une bande excitonique sur laquelle se
répartiraient quelques pieges discrets. Pour confirmer cette interprétation, les spectres
de PL et PLE ont été simulés numériquement en calculant la diffusion thermique des
excitons sur un potentiel aléatoire le long d’'un CNT de 1pm. Cette partie résume
les parametres utilisés pour modéliser cette diffusion mais n’aborde pas les détails
plus techniques développés dans les informations supplémentaires de I'article [41].

Le long du CNT le potentiel vu par 'exciton est modulé de maniere aléatoire en
supposant une distribution gaussienne des énergies avec un écart-type d’environ 20
meV et une longueur de cohérence spatiale de 16 nm. Dans ce cadre, I’équation de
Schrodinger vérifiée par le centre de masse de I'exciton est résolue numériquement afin
d’obtenir les états confinés et les fonctions enveloppe. La force relative® du couplage
lumiére-exciton f,, est prise en compte dans les calculs [149, 150]. La simulation
visible dans I’encart de la figure 2.4 reproduit bien les données expérimentales en
supposant que 50% des raies d’émission ne sont pas détectées (trop peu intenses ou
chevauchement spectral). La distance moyenne apparente est de 110 nm tandis que
la distance réelle entre les sites de piégeage est de 70 nm.

Pour décrire la PL en fonction de la température dans le cas d’une excitation non
résonante (par le pic d’absorption X, par exemple), les excitons sont initialement
répartis de maniere aléatoire le long du nanotube. La diffusion et le piégeage des
excitons sont calculés en utilisant une probabilité de saut entre sites consécutifs
proportionnelle au facteur de Boltzmann pour la différence d’énergie des sites [141].

3. Elle est donnée par le carré de I'intégrale de la fonction enveloppe pour chaque état considéré.
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Pour chaque pas temporel, une probabilité de recombinaison radiative est prise en
compte. Le spectre PL est obtenu en faisant la somme des raies lorentziennes centrées
sur I’énergie de 1'état occupé par l'exciton lorsqu’il se recombine radiativement.
L’élargissement dii a la température est pris en compte en fixant la largeur de ces
lorentziennes a 257/300 (meV), ot T' est la température en kelvins. Cette expression
provient de l'interpolation entre les largeurs de raies observées a températures
ambiante et cryogénique. La figure 2.6 montre I’évolution du spectre de PL simulé en
fonction de la température. Le spectre d’émission simulé reproduit bien la division
de I’émission large a température ambiante en de multiples raies fines lors de la
descente a froid ainsi que leur étalement spectral. De plus, la moyenne de la longueur
de localisation des excitons pour les états confinés associés aux raies d’émission est
de 5,5nm, en accord avec les valeurs expérimentales.
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FIGURE 2.6 — (a) Simulation numérique du paysage énergétique vu par un exciton
le long d'un CNT. Les fonctions d’onde sont tracées avec un décalage énergétique
correspondant a leur énergie propre et leur échelle de couleur est proportionnelle au
couplage f,, avec le champ électromagnétique. (b) Simulation des spectres de PL
pour différentes températures en supposant une excitation hors résonance et une
répartition initiale des excitons gaussienne sur la longueur du CNT. L’intensité de
PL traduit la probabilité de recombinaison des excitons dans un état confiné donné.
(c) Simulation des spectres de PLE a basse température. L’intensité de PLE traduit
la présence d’'un état excité bien couplé avec le champ électromagnétique a proximité
du piege excitonique considéré. Adaptée de [41].

Pour la simulation des spectres de PLE a basse température 'absorption des
états excités est prise en compte. Pour une énergie d’excitation donnée, la densité
d’excitons générée dans un état est proportionnelle a f,, puis relaxe immédiatement
vers I’état fondamental le plus proche. La largeur des états excités localisés est fixée
a 2meV conformément aux données expérimentales (voir figure 2.5). La figure 2.6¢
montre les spectres de PLE simulés pour 4 raies du spectre de PL calculés & 10 K (voir
figure 2.6b) dans une fenétre spectrale comparable aux conditions expérimentales.
Les spectres simulés présentent en moyenne 2 a 4 résonances qui ne correspondent
généralement pas aux raies de PL (partie du spectre en pointillés sur la figure 2.6¢).
Les états fondamentaux et excités jouent des roles radicalement différents dans les
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propriétés optiques des CNT a basse température. Ainsi, les pieges excitoniques sont
indépendants les uns des autres et peuvent étre considérées comme différentes boites
quantiques réparties le long du CNT.

Pour résumer, les variations de permittivité locale a l'interface entre un CNT
et son environnement rendent aléatoire le paysage énergétique pergu par I'exciton.
La longueur de cohérence de ces variations est de 16 nm (pour correspondre & une
distance moyenne entre les pieges excitoniques d’environ 70nm) et leur écart-type
de 20meV. A basse température, ces variations de potentiel engendrent des spectres
de PL comportant plusieurs raies d’émission dues a une localisation systématique
des excitons. Pour une excitation quasi-résonante, 1’excitation d’un de ces sites
de piégeage passe par ’absorption des niveaux excités localisés a proximité. Ce
mécanisme explique la disparition de la raie d’absorption Si; au profit de résonances
marquées et étroites sur les spectres de PLE.

2.2.3 Parallele avec les nanotubes de carbone dopés

Mis a part le défaut chimique tres ponctuel, le paysage énergétique des CN'T dopés
reste a priori comparable a celui décrit dans les parties précédentes. Des niveaux
excités d’énergie proche de la S; localisés non intentionnellement devraient étre
visibles en absorption. Ainsi, des résonances marquées en PLE sur la S}, pourraient
apparaltre en excitant ces niveaux a proximité du défaut chimique. Une étude
statistique en PLE n’a cependant pas pu étre réalisée car la quasi-totalité des CNT
dopés étudiés dans cette these sont des (7,5) et leur S; est trop basse en énergie pour
étre accessible au laser d’excitation. Toutefois, dans le cas de chiralités extrémement
peu représentées 4, des pics d’absorption fins et trés intenses ont été identifiés a
I’emplacement de la S7;. L’intensité de photoluminescence en fonction de 1’énergie
d’excitation de ce type de CNT est comparée a celle de chiralités plus répandues
dans la figure 2.7. Ces résonances de PLE peuvent étre 10 fois plus intenses que la
Xy mais restent suffisamment éloignées de la transition du défaut S}, pour ne pas
éblouir la caméra. Il serait donc possible de minimiser I’exces d’énergie injecté dans
les échantillons en excitant les CN'T sur les résonances d’énergies proches de la Si;.
Cela pourrait diminuer la création de charges photo-induites et la diffusion spectrale
et permettrait éventuellement d’augmenter le facteur de qualité des CNT [35].

4. A priori des (8,3).
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FIGURE 2.7 — Intensité de photoluminescence en fonction de 1’énergie d’excitation
pour des chiralités de CNT dopés fréquentes (courbes verte et bleue) et pour une
chiralité rare dans les échantillons étudiés (courbe rouge). La Sy; des chiralités
fréquentes est au-dela de la limite d’accordabilité du laser Ti:Sa (1,24 eV). Des pics
fins et intenses d’absorption apparaissent a ’emplacement de la S, de la chiralité
rare, 'encart en haut a droite est un balayage plus résolu de ces pics. Les premiers
pics en partant de la droite du spectre sont ceux de I’absorption assistée par phonon
optique : ils correspondent a 1’énergie d’excitation hors résonance habituelle.

En outre, il arrive aussi d’observer plusieurs raies d’émission tres proches qui
pourraient provenir de plusieurs défauts chimiques sur un méme CNT. Ces raies
présentent parfois une corrélation en intensité trés marquée comme sur la figure 2.8.
Ces corrélations en intensité peuvent étre interprétées soit comme une conséquence de
la fluctuation locale de 'environnement [20, 60] soit comme un mécanisme de diffusion
de lexciton entre deux sites de piégeage au sein d’'un méme CNT [60]. Pour vérifier
qu’il s’agit effectivement de deux sites de piégeage différents, il serait intéressant
d’étudier leur statistique d’émission (voir partie 1.3) ou de les exciter indépendamment
en utilisant I'absorption sur les états excités localisés non intentionnellement a
proximité des défauts chimiques.

A basse température voire a température ambiante (kgTamp, ~30meV) dans le
cas des pieges covalents, les excitons forment des sources de photoluminescence
localisées au sein des structures unidimensionnelles que sont les CNT. Une propriété
remarquable de ces sources est d’émettre des photons uniques (comme détaillé dans la

60



CHAPITRE 2. LOCALISATION NON INTENTIONNELLE DES EXCITONS

225
200 3
"y [oF
) : 175 g
TI; o Y& 4 _ 8
5 Anti-corrélés ®| % 150 2
: ~
<)) o=
& 125 G
: Il 100 g
Corrélés g

50

0.915 0.920 0.925 0.930
Energie d’émission (eV)

FI1GURE 2.8 — Trace temporelle des spectres d’émission de plusieurs émetteurs proches
spatialement présentant des corrélations en intensité.

partie 1.3). Ainsi, comme détaillé dans la partie suivante, les CNT peuvent constituer
d’excellents émetteurs de photons uniques adaptés aux bandes télécoms.

Conclusion

Ce chapitre présente une étude originale du mécanisme de localisation non-
intentionnelle des excitons dans les CNT. Elle met en relief une profondeur typiques
des sites de piégeage de l'ordre de quelques dizaines de meV conformément a la
littérature et une distance caractéristique d’environ 70 nm entre sites le long d’un
méme CNT. Un modele de potentiel aléatoire causé par l'interaction entre les
excitons et leur environnement local explique I'apparition des sites de piégeage et
I’absence d’exciton libre a température cryogénique. Les sites d’émission au sein d'un
méme CNT se comportent comme des 'boites quantiques’ individuelles. Ils peuvent
étre excités simultanément a haute énergie (pic d’absorption X, par exemple) ou
indépendamment par une excitation résonante sur un niveau excité localisé.

Pour réaliser une source de photons uniques plus performante, la localisation
des excitons est rendue systématique par dopage chimique des CNT. Ces derniers
présentent une profondeur typique des défauts induits de I'ordre de quelques centaines
de meV et émettent des photons uniques méme a température ambiante. Bien que
leur rendement soit deux a trois fois plus élevé que celui des défauts naturels dans les
CNT, il reste toujours relativement faible en comparaison d’émetteurs concurrents.
Toutefois, comme détaillé dans le chapitre suivant, il est possible d’améliorer encore
les propriétés de la source en adaptant le dispositif d’accueil des échantillons de fagon
a confiner le champ électromagnétique a proximité de ’émetteur.
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CHAPITRE 3. EMETTEUR UNIQUE COUPLE A UNE CAVITE OPTIQUE

Les nanotubes de carbone émettent naturellement des photons uniques dans
les bandes télécoms. Cependant, leur efficacité quantique est tres faible par rap-
port & d’autres types d’émetteurs comme les nano-cristaux colloidaux [151] et peu
directionnelle. Par analogie avec une antenne radio, un moyen d’augmenter leur
rendement serait d’adapter leur environnement électromagnétique. En effet, confiner
un champ électromagnétique a proximité d’'un dipole émetteur a 'aide d’une cavité
optique exalte son émission vers un mode spatial bien défini. Cet effet, appelé effet
Purcell [33], est applicable a tout type d’émetteur et peut étre traité d’un point de
vue classique comme quantique. Dans le cas d'un systeme a deux niveaux quasi-idéal,
par exemple une transition atomique, le rapport entre la puissance émise en cavité et
celle dans I'espace libre ne dépend que de la cavité. Plus précisément, il dépend du
facteur de qualité de celle-ci et de son volume de mode et du recouvrement spatial et
spectral de ce mode avec I’émetteur.

En matiere condensée, il est possible de retrouver les propriétés d’un systéme a
deux niveaux en considérant deux niveaux plus ou moins discrets. Par exemple, ’état
excité peut étre défini comme l'existence d’un exciton localisé et ’état fondamental
comme 'absence d’exciton (voir chapitre précédent). Dans le cas d’un systéme a deux
niveaux parfait, la largeur d’émission /r.,(définie par un temps de cohérence ) est
limitée par le temps de vie 7, en vérifiant la relation 7., = 27¢m. Pour un émetteur
a ’état solide, I’étendue spectrale de ’émission ne dépend plus uniquement du temps
de vie de I'état excité et est élargie par des interactions avec les vibrations de la
nano-structure et les fluctuations de 'environnement 7., < 27¢m,. Ce phénomene, le
déphasage pur, nécessite une généralisation de I'effet Purcell et impose un traitement
quantique du probleme. En outre, un couplage plus ou moins important entre I’exciton
et les phonons peut apparaitre suivant le rapport d’aspect de la nano-structure. A
basse température cela a pour effet de créer une asymétrie des échanges d’énergie
entre ’émetteur et la cavité. En faisant varier la résonance de la cavité, I’émission
devient accordable sur une plus large plage de longueur d’onde.

3.1 Couplage entre un émetteur et une cavité

Ce chapitre met en relief les leviers sur lesquels agir pour augmenter I'efficacité
d’une source par effet Purcell et présente différents moyens expérimentaux de confiner
un champ électromagnétique a proximité d'un émetteur. La partie 3.1.1 introduit
I’effet Purcell dans le cas d'un émetteur idéal. Elle permet d’identifier des critéres
pour comparer des cavités optiques et de comprendre ’émission d’un dipdle en cavité
comme un couplage entre deux oscillateurs. Quelques cas pratiques de physique
atomique y sont abordés succinctement. La deuxieme partie est consacrée a la
généralisation de l'effet Purcell au couplage entre un émetteur a I’état solide et une
cavité. Le systéme est d’abord exprimé avec les outils de la seconde quantification et
le modele de Jaynes-Cummings puis le déphasage pur et le couplage aux phonons
sont introduits. L’efficacité d’une source de photons uniques y est définie. Enfin, une
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3.1. COUPLAGE EMETTEUR/CAVITE

troisieme partie dresse 1’état de I'art du couplage entre un émetteur a I’état solide et
une cavité dans un cas général et dans 1’étude des nanotubes de carbone.

3.1.1 Controler I’émission d’un dipdle

Cette partie est dédiée a la comparaison entre 1’émission d’un dipdle en espace
libre et celle en présence d’un champ électromagnétique confiné. Quelques exemples
concrets d’expériences de physique atomique mettant en jeu des émetteurs quasi-
idéaux y sont décrits.

3.1.1.1 Rayonnement dipolaire en cavité

Pour controler ’émission d’un dipdle, il faut adapter son environnement élec-
tromagnétique. Le facteur de Purcell, quantifiant 'augmentation de 1’émission, est
défini dans cette partie en calculant le rapport des puissances émises (d'un point de
vue classique) puis celui des taux d’émission spontanée (d'un point de vue quantique)
en cavité et en espace libre. Une analogie entre un dipdle émettant en cavité et deux
oscillateurs couplés permet d’isoler une pulsation caractéristique de couplage et de
discriminer différents régimes d’échange d’énergie.

Effet Purcell Considérons un dipole de moment dipolaire p de position ry rayon-
nant un champ électrique E de pulsation w schématisé figure 3.1. Pour simplifier
les notations, le dipole est supposé dans le vide, € = 1. L’expression de la puissance
moyenne P transférée par le rayonnement de ce dipdle au champ optique vaut [152] :

dp 1 . .
P = <_dt : E> = 5%2 liwp -E* (10)] (3.1)
E(r)
EH'Z(T’)
SO P T /p
Espace libre En cavité

FIGURE 3.1 - A gauche : Dipole p émettant un champ E en espace libre. A droite :
Interaction d’un dipole p avec un mode de champ d’une cavité optique F,,.

Le tenseur de Green G est défini par ’équation vectorielle de Helmholtz dans le

vide tel que :

AG(r, 1, w) — (‘C")Z Gr,7',w) = 6(r — 1)1 (3.2)
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Il permet de lier le champ E au moment dipolaire p :
E(r) = ow’G(r, 70, w)p (3.3)

En utilisant, le tenseur de Green et en notant u = ‘%' la direction du dipole p, cette
puissance s’écrit :
fow”

P = Ip|> Jm [u - G(rg, 1o, w)ul (3.4)

Cette expression est valable quel que soit le confinement électromagnétique du
dipodle. Dans le cas d’un dipdle isolé, le tenseur de Green peut étre explicité. Cela
permet de retrouver la puissance rayonnée dans le cas de la diffusion de Rayleigh :

Py= £t |pP? (3.5)

Dans une cavité optique de volume V' seuls certains modes électromagnétiques
existent. En cavité, le dipole émet dans les modes de champ FE,,. Le vecteur propre
en(r) et la pulsation propre w,, du mode m vérifient les relations :

{Aem(r) - (“’?m)zem(’r) =0 (3.6)
v em(r) - ef(r)dr =0m  VI#p

Ainsi, en notant @Q,, le facteur de qualité ' prenant en compte la dissipation du mode
m, le tenseur de Green du champ dans la cavité, s’écrit [154] :
e’ (r') x en(r)

! _ 2 ~m
G(r,rw)=)> c 2 3 jwen
m Q7YL

(3.7)

m

I1 est possible d’introduire une densité locale de modes électromagnétiques pioc (7, w) =
S l€m(7)]? 6(w — wyy) décrivant le nombre d’états propres accessibles pondérés par
la norme au carré de leurs vecteurs propres associés [155]. |e,,(7)|” est homogene &
I'inverse d'un volume, il est donc possible de définir I’étendue du mode spatial m par
le volume de mode effectif V,,, défini comme :

1
max, (|em('r)]2) (38)
La densité locale de mode pioc(7,w) se rééerit proc(r,w) =3 1 _len@P s (w—

m Vi max(\em|2)

2
wm) ou le facteur % quantifie le recouvrement avec le mode m en r. Elle

s’exprime aussi a partir du tenseur de Green comme suit [155] :

1. Dans le cas d’une cavité imparfaite la relation d’orthogonalité 3.6 n’est plus vérifiée. Il faudrait
alors introduire des modes quasi-normaux [153] ce qui complexifie significativement le modele. Q,,
est donc considéré suffisamment élevé pour que le champ soit négligeable en dehors de la cavité.
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Proe(r @) = 2 Fm [T, G, 7, w)] (3.9)

2
e
Ainsi, la puissance P rayonnée par le dipole s’exprime en fonction de la projection
de cette densité locale de modes sur la position du dipole :

7rw

P:T|p| plocu(r07 ) <310)

D’apres les relations 3.4 et 3.7 et en supposant que le dipole n’est résonant qu’avec
le mode m, la puissance rayonnée par le dipole en cavité vaut :

How 2 1pP O 1 |em(ro) - ul’ 1

Peay = 2 Vm max (yem‘ ) 1+ (sz%)Q

(3.11)

Par la suite, le désaccord spectral entre I’émetteur et la cavité est noté § = w,, —w.
L’expression de P,.,, permet de comparer I’émission d’un dipole en espace libre et
celle en cavité en exprimant le rapport des puissances émises sous la forme :

Pcav 3 ’em(’l"o) "U,|2 1
P, = 4772 Qm (‘ ’2) 5\ 2 (312)
Vin max | |€y,, 1+ (QQmE>

propre a la cavité \ﬂ_/ ——
recouvrement spatial recouvrement spectral
Si Plg—;” > 1, la puissance émise par le dipole est exacerbée en cavité. Cela nécessite
un bon recouvrement entre le mode de cavité et le dipdle. Si le recouvrement est
maximal :

e Le dipole est placé a un maximum de champ et orienté parallelement a ce

2
. [ T0o)'Uu

dernier, % =1.

max(|em\ )

e Le dipdle émet a une pulsation w égale a la pulsation propre w,, du mode p

§ =0), ———— = 1. L’hypothese que le dipdle ne se couple qu’a un mode
1+(2Qm2) Y

unique peut se reformuler par ;- > 1 pour tout I # m.

o Le rapport des puissances rayonnées en cavité et en espace libre par le dipdle
vaut P“;V = 45:2 /\3 9m  Ce rapport ne dépend que des propriétés de la cavité, il

est appelé facteur de Purcell [33].

En prenant en compte un milieu d’indice n et un seul mode de cavité accessible, le
facteur de Purcell se note

(3.13)

2. Le volume de mode Vg est aussi modifié lorsque n > 1 car la permittivité ¢ apparait dans la
définition générale des vecteurs propres e,, (voir équation 3.6).
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Ainsi, pour augmenter la puissance émise d'un dipdle, il faut le coupler a un
mode de cavité de petit volume et de grand facteur de qualité Q)..,. Notons que ce
raisonnement n’est valable que dans le cas ou I’émission du dipole peut étre considérée
monochromatique par rapport a la largeur spectrale ﬁ du mode de cavité. Plus
généralement, I’émetteur et la cavité ont des roles symétriques et sont analogues a
deux oscillateurs RLC' résonants a wen et weay et de facteurs de qualité Qe et Qeav

comme développés dans 'annexe B.1. Cette analogie met aussi en relief un taux

d’échange g = % {j“—(;f entre les deux oscillateurs ou « est la constante caractéristique
définissant la polarisabilité de I'émetteur [147]. Ainsi, si g > 2’2—“‘, %, I’énergie peut

étre échangée plusieurs fois entre ’émetteur et la cavité avant d’étre dissipée. Il s’agit
du régime de couplage fort ou I’émetteur modifie significativement la transmission de
la cavité. Dans le cadre de cette these, I’étude de 'interaction entre un émetteur et la
cavité se limite au couplage faible : I’émetteur est considéré comme une perturbation.

L’expression du facteur de Purcell 3.13 suppose que Q¢n > Qcayv Ce qui n’est,
le plus souvent, pas le cas en matiere condensée. La généralisation de la définition
du facteur de Purcell pour un émetteur élargi spectralement par des mécanismes
déphasants fait I’'objet de la partie 3.1.2.2. En outre, cette étude suppose que les
modes de cavité ne sont pas modifiés par la présence de I'’émetteur (couplage faible).
Les conditions nécessaires a cette hypothese sont développées dans la partie suivante.

Point de vue quantique Pour plus de simplicité, 'émetteur est assimilé a un
systeme a deux niveaux. Lorsque le systéeme est dans un état excité, il peut retourner
dans son état fondamental en ’absence d’excitation au bout d’un temps 74, appelé
temps de vie. Dans ce cadre, le taux d’émission v = 1/z,, est obtenu en calculant le
rapport de la puissance rayonnée par un quantum d’émission, v = ﬁfé —. Le facteur
de Purcell s’obtient en calculant le rapport des taux d’émission en cavité et en espace
libre, F), = %%

Les pertes de la cavité optique peuvent aussi étre décrites par un temps de vie 7¢ay
proportionnel au facteur de qualité Qecay (Teay = %) Le taux de photons sortant
de la cavité optique est noté k = ——. Quant au volume de mode effectif Vg, il
quantifie la force du champ électriquecf)var photon pour le mode de cavité. En effet, en

considérant les fluctuations électromagnétiques du vide, le champ électrique vérifie :

1 1 B2, 1
S = / 5 <60E31de + uj> dv =2 / SeoBhadV (3.14)

Cela donne une expression du champ électrique du vide :

hw
2e0Verr

Ainsi, le volume effectif peut étre vu comme une normalisation de ’énergie du vide
%hw. Comme le facteur de Purcell est défini pour un émetteur placé a un maximum

Eyide = (3.15)
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du champ en cavité, une définition plus générale du volume de mode s’écrit :

[ &rin(r)E(r)?
max (|n(r) E(r)[?)

Verr (3.16)

Cette définition est cohérente avec celle donnée équation 3.8.

En outre, d’'un point de vue quantique, le moment dipolaire est associé a la
transition entre deux états. Il dépend de la différence de répartitions des charges
entre deux orbitales et décrit comment le systeme a deux niveaux interagit avec une
onde électromagnétique. L’état fondamental de 1’émetteur est noté |f) et I’état excité
le). Le dipdle p de la transition vérifie :

i = lfeler )] (3.17)

Cette grandeur permet d’exprimer le taux d’émission en espace libre v a partir de la
puissance rayonnée définie dans I’équation 3.5 :
120°

= 3.18
Y 3meghc? ( )

Le lien avec la polarisabilité semi-classique s’exprime comme suit :

2 1
e w
a=—Ff — SRR ou f = 2me—p’ (3.19)
Me” Wy, —w? — 15 h

f est la force d’oscillateur de la transition. En notant |0) I’état fondamental de la
cavité (pas de photon) et |1) son état excité (un photon), 'opérateur de champ E
de vecteur d’onde k s’écrit :

A

E = iBya. (F0]0)(1] — e =0 1)(0)]) (3.20)

Donc le taux de couplage entre I’émetteur et le champ en cavité vaut :

hw 1 (7))
= —\/ = 3.21
260Veff %4 ( )

D E . NEvide

W
2208 1) = =

9= (e, 0]

g est connu sous le nom de fréquence de Rabi et s’identifie au taux de couplage établi
dans le modele classique de I'annexe B.1. Les différents régimes de couplage sont
résumés figure 3.2.

En utilisant les grandeurs définies dans cette partie, le facteur de Purcell peut
étre réécrit de la maniere suivante :

4 2
F,=-L (3.22)

Ky
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FIGURE 3.2 — Comportement spectral (en haut) et temporel (en bas) d'un émetteur
couplé & une cavité dans les régimes de couplages faible (& gauche) et fort (a droite).
Dans le régime de couplage faible, il n’y a qu’'une seule énergie d’émission possible.
La cavité peut étre interprétée comme un canal de dissipation supplémentaire : le
temps de vie de ’émetteur diminue. Dans le régime de couplage fort, deux énergies
d’émission sont possibles et séparées de 2g. L’énergie est échangée plusieurs fois entre
la cavité et I’émetteur avant de relaxer, des oscillations de Rabi apparaissent. Figure
adaptée de [156].

Les outils définis dans cette partie permettent de décrire qualitativement les
systemes de physique atomique bénéficiant du couplage entre une transition atomique
et une cavité optique.

3.1.1.2 Expériences en physique atomique

Si le mode de cavité présente un bon recouvrement spatial et spectral avec
I’émetteur, un dispositif expérimental doit maximiser le facteur de qualité de la cavité
(Qcav €t minimiser son volume de mode normalisé Ver/)3 pour exacerber I’émission
spontanée. Dans le domaine de longueurs d’onde visible ou proche infra-rouge, il
faut donc miniaturiser la cavité jusqu’a quelques micrometres. Ensuite, le régime de
couplage est estimé en comparant le taux d’échange g aux taux de dissipation vy et &.

Les premiéres expériences d’électrodynamique quantique en cavité ( CQED, Cavity
Quantum ElectroDynamics) ont été réalisées par le groupe de Serge Haroche en
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1983 [157] sur des atomes de Rydberg en cavité micro-ondes. L’accélération de
I’émission spontanée dans le domaine optique a été démontrée 4 ans plus tard dans
I’équipe de Paolo Mataloni [158]. La mesure de 1’émission spontanée était réalisée
sur un flux de colorant entre deux miroirs diélectriques en configuration Fabry-Pérot
a une longueur d’onde de 0,6 pm. Bien que la longueur de cavité ait été partiellement
stabilisée par la tension de surface avec le colorant [158], ’émission spontanée est
accélérée 100 fois moins que dans le cas des atomes de Rydberg. Outre le probleme
de maintien a résonance, 'effet de cavité est moins significatif car son facteur de
qualité reste assez faible (Qcay ~ 15).

Pour s’affranchir des fluctuations des fréquences de résonance et atteindre de
grands facteurs de qualité, il est possible de fabriquer des micro-cavités fermées. Ces
résonateurs sont formés de micro-spheres ou de micro-tores de silice dans lesquels la
lumiere est piégée par réflexion totale interne. Des images de microscopie électronique
a balayage (SEM, Scanning Electron Microscopy ) typiques d’une micro-sphere et
d’un micro-tore sont présentées figure 3.3. Les modes électromagnétiques dans ce
type de cavité sont appelés modes de galerie en référence a la galerie des murmures
de la cathédrale Saint-Paul de Londres dans laquelle un mot chuchoté d’un coté
s’entend distinctement du c6té opposé.

En guise d’exemple, les micro-spheres réalisées avec la méme technique que celle
visible figure 3.3 atteignent des diametres entre 40 et 60 pm ce qui donne un volume
de mode Vog ~ 100 pm? [159]. Quant aux facteurs de qualité, ils sont en général
supérieurs & 108 [160, 159, 161].

10pm

FIGURE 3.3 — A gauche : Image SEM d’une micro-sphére en silice de 56 pm de
diametre. Tirée de [159]. A droite : Image SEM d’une section au FIB d’un micro-tore
de 14 um de diametre. Tirée de [161].

Les facteurs de Purcell atteints avec de telles structures peuvent étre remarqua-
blement grands. Cependant, le couplage avec un émetteur externe est nécessairement
évanescent puisque le champ est piégé par réflexion totale interne. Cela rend le disposi-
tif soit peu efficace (au maximum 30% de la lumiere couplée dans la cavité [162, 159])
soit fragile et sensible aux vibrations [163].

Parallelement au développement de ces micro-cavités, la miniaturisation et la
stabilité des cavités Fabry-Pérot a lui aussi progressé. Cela permet en 2000 la premiere
observation de la trajectoire d’atomes froids uniques via un « microscope atomique »
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utilisant la sensibilité d'une cavité optique [164]. La figure 3.4 donne une vue d’artiste
de ce dispositif.

Surface des|miroirs

Atome froid

FIGURE 3.4 — Des atomes de césium refroidis dans un piege magnéto-optiques sont
lachés dans une cavité Fabry-Pérot. Le mouvement d’un seul atome couplé avec le
mode de cavité crée des variations de transmission suffisantes pour qu’elles soient
mesurées. Tiré de [165].

Les techniques d’usinage des micro-tores sur la pointe de fibres optiques a permis
la fabrication de micro-cavités Fabry-Pérot [36]. Des dépressions concaves de rayon
de courbure micrométrique sont creusées dans la silice composant la fibre et sont
recouvertes par un empilement de couches diélectriques pour former les micro-miroirs
utilisés pour ces cavités. Ces dernieres sont celles utilisées dans cette these et la
partie 3.2 leur est consacrée. Dans le cadre des atomes froids, elles sont congues
pour atteindre des facteurs de qualité de I'ordre de 7 x 10° et autorisent un facteur
de Purcell® maximal de 560 [166, 167]. Elles sont destinées aussi bien & 1’étude de
Iintrication entre plusieurs particules qu’a la fabrication d’horloges atomiques sur
puce, les micro-cavités de ces deux dispositifs sont présentées figure 3.5.

3. Dans ce type d’expérience, la figure de mérite est appelée coopérativité et est définie comme

C= % d’ou, d’aprés la relation 3.22, F}, = 8C.

71



3.1. COUPLAGE EMETTEUR/CAVITE
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FIGURE 3.5 — (a) Schéma de concept d’un réseau unidimensionnel d’atomes froids
de rubidium dans une micro-cavité fibrée. Les atomes sont couplés fortement a la
cavité collectivement tout en restant détectables et adressables individuellement.
Tiré de [167] (b) Longues micro-cavités fibrées d’une horloge a atomes piégés sur
puce. Tiré de [166].

Cette partie a défini les notions de facteur de Purcell et de recouvrements spatial
et spectral. Elle souligne I’analogie entre ’émission en cavité et le couplage de deux
oscillateurs ce qui révele 'existence de deux régimes distincts : le couplage faible et le
couplage fort. Dans le cas de la physique atomique, le facteur de qualité de la cavité
est toujours inférieur au facteur de qualité de I’émission d’une transition atomique
(k > 7). Le régime de couplage fort apparait lorsque g > k, c’est-a-dire qu'un photon
peut subir une succession d’émission et de réabsorption par I’émetteur avant d’étre
transmis hors de la cavité. Dans le cadre du couplage faible et en supposant un parfait
recouvrement de I’émetteur avec le mode de cavité, le taux d’émission spontanée
est proportionnel a Qeav/v,s. Ce n’est plus nécessairement le cas pour un émetteur a
I’état solide.

3.1.2 Atome artificiel en matiére condensée

Travailler directement avec des atomes nécessite des dispositifs tres complexes
afin de les piéger et les manipuler. Pour s’en affranchir, des systemes dont la structure
électronique est comparable a celle d'un atome peuvent étre fabriqués a 1’état solide.
Dans un matériau semi-conducteur, un électron peut étre excité vers la bande de
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conduction en laissant un trou dans la bande de valence. Cet électron et ce trou
forment un systeme hydrogénoide appelé exciton et peuvent se recombiner en émettant
un photon. Si cet exciton est localisé, il peut étre modélisé par un atome artificiel.
En effet, comme rappelé figure 3.6, un confinement modifie la densité d’état et un
défaut localisé (structure 0D) au sein d’une matrice possede des niveaux discrets
d’énergie. Comme dans la partie 3.1.1.1, seuls deux de ces niveaux sont considérés :
le niveau fondamental |f) et le niveau excité |e).

3D 2D 1D 0D
Volume Plllit quantique F:il quantique Bolite quantique
2 || -
& & & &
p 4,—|J p § p P

FI1GURE 3.6 — Densité d’états électroniques en fonction du confinement de la structure.

Adapté de [168].

Toutefois I'interaction de I’émetteur avec son environnement implique des diffé-
rences notables avec un atome isolé :

e Les photons émis peuvent rester piégés dans la matrice par réflexion totale
sur les interfaces avec 'extérieur. Il faut prendre en compte une efficacité
d’extraction des photons dans le rendement de collection.

o Le couplage avec la matrice introduit des mécanismes de désexcitations par
phonons. Cela a pour effet de diminuer le temps de vie de I’état excité en
introduisant un taux de recombinaison non radiatif YN®. 7., reste défini comme
I'inverse du temps de vie de I’émetteur en cavité mais, étant donné que l'effet
Purcell n’affecte que le taux radiatif, il est important d’expliciter sa définition
dans ce contexte. Ces grandeurs sont décrites par le schéma 3.7 et les équations
3.23.
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FIGURE 3.7 — Emission spontanée en présence d’un mécanisme de désexcitation non
radiative de taux YR, 4% et 4% désignent des grandeurs radiatives et le taux de
désexcitation de I'émetteur en cavité vaut Ye., = 1%, + 7 R,

v == R4 ANR - en espace libre
Yeav === (1L+F,)"+ R en cavité (3.23)
cav N ;
Vv

En notant n = ? le rendement quantique de I’émetteur, le facteur de Purcell
s’exprime ainsi [169] :

7cav - ’Y 1 f)/cav
F,=rl 1 Z (g 3.24
=Tt 2 () (3:21)

e Les fluctuations de ’environnement de I’exciton impliquent une décohérence
et une relaxation de phase qui élargissent spectralement I’émission. De ce fait,
le facteur de qualité de I’émetteur Q¢ peut étre significativement inférieur a
celui du mode de cavité Q..y. Puisque ces fluctuations sont d’origine quantique,
il faut traiter le probléeme avec un nouveau formalisme en introduisant le taux
de déphasage pur v*. C’est I'objet de la partie 3.1.2.2.

Le phénomene de recombinaison non radiative et la diffusion des photons hors du
mode de collection a cause des réflexions multiples diminuent le rendement de la
source. Cependant, 'effet Purcell tend a rendre négligeable ces effets indésirables.
Plus le facteur de Purcell est grand, plus les photons émis dans le mode de cavité
sont collectés facilement et plus le rendement quantique de 1’émetteur en cavité

Neav S approche de 1. Tant que la probabilité de réabsorption reste faible, il vaut

— 4Rt 4R, g (1 _ 1) L
Meav = (TR R ey = Tt by Fp>1 n Fp*

Le déphasage pur, tout comme le taux de recombinaison non radiatif, n’est pas
modifié par la cavité. Cependant, contrairement a la recombinaison non radiative,
le déphasage pur n’est pas forcément un inconvénient car il autorise une certaine
accordabilité spectrale de la source [38] comme explicité partie 3.1.2.1.

Dans certains cas, 'absorption et ’émission assistées par phonons sont suffisam-
ment importantes pour que le couplage aux phonons ne puisse plus étre traité comme
une perturbation. L’exciton habillé des modes de phonons doit étre considéré comme
une quasi-particule : le polaron. Ce modele est résumé dans 'annexe B.2.
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3.1.2.1 Modélisation du déphasage pur

Pour décrire I'interaction d’un émetteur avec une cavité optique, on se place
dans le cadre du formalisme de Jaynes et Cummings [170] en se limitant a une seule
excitation dans le systeéme (il y a au plus un photon dans la cavité). Les opérateurs
de création et d’annihilation sont notés a' et @ pour un photon et &, et &_ pour un
état excité. Le hamiltonien du systeme s’écrit :

H = hwen6 46— + hweyala + ihg (' — &.a) (3.25)

Pour prendre en compte la dissipation, les taux de relaxation v pour I'émetteur et s
pour la cavité sont introduits et I’évolution du systeme est dictée par 1’équation de

Lindblad : 1

p= i
ott I'opérateur £ est défini tel que £ (¢) = épel — % {é*é, p}.

M, 0l + L (76-) + L (Vi) (3.26)

Taux de déphasage pur Le taux de déphasage pur y*provient de mécanismes
assistés par phonons [171, 28] ou de diffusion spectrale a des échelles de temps
inférieures au temps de vie de ’émetteur [172, 103]. Ce taux de déphasage domine en
général la largeur spectrale des émetteurs a I'état solide. A température ambiante, *
est plus grand que v de 3 a 6 ordres de grandeurs [173]. Quelques cas caractéristiques
sont présentés dans le tableau 3.1.2.1.

TABLE 3.1 — Comparaison du taux de relaxation de I'état excité et du taux de
déphasage pur pour différents types d’émetteurs.

Boites quantiques TMDC 4 CNT CNT CNT
Centres NV
InGaAs WSes dopés suspendus en matrice
~ (pev) ~0,05 [174] ~0,5 [175] ~0,5 [176] 1-9 [31] 0,1-0,7 [84] 2-12 [84, 40]
~v* (peV) ~10 [177] ~50 [175] ~500 [176] | ~300 [96] <40 [84] 200-2000 [178, 40]

D’apres ces exemples, le facteur de qualité de ’émetteur vérifie :

We We

Qem = ——— ~ — (3.27)

Y+ g

Cette partie reprend le travail de Auffeves et collaborateurs [38, 34] pour décrire

le couplage entre un systeme a deux niveaux soumis a du déphasage pur et une cavité.
Le couplage aux phonons est négligé dans ce modele : 1’émission et ’absorption sont

4. TMDC : Transition Metal DiChalcogenide.
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supposées lorentziennes de largeur v 4+ ~v*. Les parametres du systeme sont résumés
figure 3.8.

FIGURE 3.8 — Schéma de principe d’un émetteur de temps de vie 1 soumis au taux
de déphasage pur v* et couplé a une cavité avec un taux g. Les photons du mode de
cavité ont un temps de vie de % et leur pulsation est désaccordée de 0 = Weay — Wem
avec l'émetteur. [34]

Le déphasage pur ne change pas le nombre d’excitations du systeme, son effet est
modélisé par le lindbladien \/y*6,6_ = \/TT (6, + 1) ou G, est la matrice de Pauli
1
0
I'état excité et 0 et 1 désignent le nombre de photons dans la cavité [34]. L’équation
de Lindblad devient :

_01] dans la base (]0,e),|1,f)) ou f est I’état fondamental de I’atome artificiel, e

1
p=—[H,pl+ L |y | +L|Vka|+L|Vy6.6- (3.28)
ih —— \A,—/ \ﬁ’_/
¢1 C2 C3

Les valeurs moyennes des observables 6,.6_, a'a, a'6_ et 6,a satisfont I’équation
suivante :

-y 0 —g -9 <6ﬂé_>
- . 10 =k g g | (a'a)
O=MO ou M = g —g B is 0 et O = (@ts)
9 -9 0 —I3 10 (6+a)

(3.29)

Les cohérences (a'6_) et (6, a) décroissent & un taux ot vyt est le déphasage
total qui inclut le déphasage pur :

Yoot = K+ 7+ (3.30)

La matrice M est diagonalisable et 1’évolution de I'excitation de I'émetteur (6,.6_)
et celle de la cavité (a'a) sont décrites par les valeurs propres —(y + R) et —(k + R)
ou R est défini tel que :
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492

2
Vot (1 + (%) )
R est interprété comme le couplage effectif entre la cavité et I'’émetteur [34].Comme
schématisé figure 3.9, I'émetteur (resp. la cavité) peut soit se désexciter dans le vide
a une probabilité —- (resp. —£-) soit exciter la cavité (resp. I’émetteur) a une

Y+R K+R
e 4 R R
probablhte 'Y+7R (reSp. m)

R:

(3.31)

EI

o K
O e
R(d,7")
Atom Cavity

FIGURE 3.9 — Le systeme est équivalent a un émetteur interagissant avec un taux de
couplage R avec la cavité. L’émetteur et la cavité conservent leurs taux de relaxation
respectifs v et k. Tiré de [34].

En introduisant, le profil lorentzien de la transmission du mode de cavité normalisé
a 1 (voir partie 3.2.1.1),

Teav (W — Weay) = ) (2”2” )2 (3.32)
+ W—Wcav

K

et S(w) le spectre d’émission normalisé tel que [ S(w)dw = 27, le couplage effectif R
peut s’écrire sous la forme? :

R=¢’S(Weay)  0U S =(S%*Toay) (3.33)

ou * est le symbole de convolution. Cette expression du couplage est utile pour
comprendre les expressions de 'efficacité présentées dans la partie suivante.

3.1.2.2 Facteur de Purcell généralisé et efficacité

L’émetteur se désexcite & un taux v + R or, v comprend une partie radiative %
et une partie non radiative yN®. L’excitation transmise a la cavité est par définition
radiative donc le taux d’émission de 1'’émetteur en cavité est y® + R = 4% (1 -+ 7%)

5. La convolution de deux lorentziennes de largeur a mi-hauteur v+~* et x donne une lorentzienne
de largeur vior = v + 7" + k.

77



3.1. COUPLAGE EMETTEUR/CAVITE

Le facteur de Purcell est défini pour un désaccord § nul (voir partie 3.1.1.1) donc sa
généralisation en présence de déphasage pur s’écrit :
_ 2
5&:36;0): f (3.34)
8 Y Vtot
La généralisation du facteur de Purcell revient a remplacer x par ¢ dans la
formule 3.22. Or, le facteur de qualité de I’émetteur soumis au déphasage pur v*vaut :

Wém

Qém =

= 3.3
v+ ( )

Pour 0 = 0, wem = Weay = wo donc il est possible de définir un facteur de qualité
effectif Qg du systeme tel que :

L1 1kt
Qeff Qcav Qém Wo

La généralisation du facteur de Purcell revient aussi a remplacer Qc.y par Qg
dans la formule 3.13 :

(3.36)

(A/n)?
Vest

En considérant le systeme comme une source, seuls les photons sortant du mode
de cavité considéré sont utiles. Les photons émis en dehors du mode de cavité collecté
et la désexcitation non radiative constituent des pertes seches. Ainsi, il est possible
de définir une efficacité du dispositif 8 en ne considérant que les pertes utiles [179] :

. 3
Fy = 5 Qe (3.37)

ﬂEﬂAm&@%> (3.38)

I1 est possible de calculer 5 avec la formule ci-dessus. Le résultat obtenu est équivalent
a calculer la probabilité de sortie d'un photon de la cavité en supposant un quantum
d’excitation a t = 0 dans la matiere :

p= ffR ) émission /transmission
+7fR HfR va> ) émission /absorption /émission /transmission
+7% f = e émission/.../transmission
R

_ B _s_ytoeo ( R__R ) _  _Fir

¥+R k+R “~I=0 \v+R k+R v+

(3.39)

Re ogt, le taux avec le quel 'émetteur relaxe vers environnement a travers la
R+k

cavité. Si R < k, le couplage entre I’émetteur et la cavité est faible : la cavité apparailt
comme une source de relaxation supplémentaire. Les résultats présentés dans cette
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theése vérifient toujours ce régime de mauvaise cavité.®
L’efficacité peut aussi s’exprimer a I’aide du spectre de I'émetteur S (voir formule
3.33) :

) &
K5 (Weav
_ ICEN) (3.40)
9 (k +7) S(Weav) + 75
Cette efficacité est bornée a tres fort couplage par un processus de réabsorption
non cohérent, cette limite théorique vaut :

K

e 3.41
K+ ( )

ﬁg—)oo -

L’efficacité 3.40 est symétrique autour de la pulsation centrale de I’émetteur
wem car R I'est aussi. Cependant, d’apres le principe Franck-Condon, I’émission et
I'absorption assistées par phonon (voir partie 1.2.2.2) n’ont pas la méme probabilité.
Le couplage effectif est différent de I’émetteur vers la cavité et de la cavité vers
I’émetteur pour we,y # wem. Pour inclure ces mécanismes, le hamiltonien de Jaynes-
Cummings est modifié pour prendre en compte les modes de phonons. Ce modele est
développé dans 'annexe B.2. En notant, Sgn; le spectre d’émission et S, le spectre
d’absorption, lefficacité issue du modele avec phonons s’écrit :

QQRgémi ("%av)

9° (F&gémi(wcav) + 'Ygabs(wcav)) + K

B = (3.42)

Cette partie généralise le facteur de Purcell & un émetteur a 1’état solide, il est
proportionnel au rapport @et/v,s ou Qe est un facteur de qualité effectif valant
(Qc_alv + Qé}i) ' En pratique, pour la plupart des émetteurs Q.g ~ Qem ce qui limite
I'effet Purcell. De plus, l'efficacité § de la source est exprimée dans un cas général
prenant en compte l'interaction de ’émetteur avec les phonons. Cette formule est
tres utile pour comprendre ’émission d'un CNT en cavité dans la partie 5.2.2.

3.1.3 Etat de I’art expérimental

Cette partie dresse un état de I'art des sources de photons uniques existant a
I’état solide. Elle décrit différentes géométries possibles pour confiner un champ a
proximité d’un émetteur. Pour mettre en perspective 'intérét des CNT, la partie
3.1.3.1 présente exclusivement des dispositifs utilisant d’autres types d’émetteurs. Le
cas particulier des sources basées sur des CN'T est développé dans la partie 3.1.3.2.

6. A Dinverse, si R > k, Pénergic est transférée plus vite de I'émetteur vers la cavité qu'elle ne
relaxe de la cavité vers 'environnement. Ce régime de bonne cavité n’implique pas forcément un
échange cohérent entre ’émetteur et la cavité : le photon peut étre stocké un laps de temps dans la
cavité sans étre réabsorbé.
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3.1.3.1 Exemples de structures de confinement

Plusieurs types de nanostructures coexistent pour confiner un champ électroma-
gnétique a proximité d’un atome artificiel. Elles se démarquent par les différents
facteurs de qualités accessibles, leurs volumes de mode, leur accordabilité spectrale
et spatiale ou la directionnalité de leur émission. .’émission d’une source de photons
uniques doit étre facilement collectée, avoir une bonne efficacité quantique, étre
accordable et d'une grande pureté spectrale.

Micro-disques Les micro-disques, des micro-cavités comparable aux micro-spheres
et micro-tores présentés partie 3.1.1.2, sont aussi applicables au couplage avec des
émetteurs a 1’état solide. Ils sont fabriqués par gravure de maniere a inclure une ou
plusieurs boites quantiques a la nano-structure pour la coupler au mode de galerie.
Une image SEM d’'un de ces micro-disques contenant des boites quantique InAs est
visible figure 3.10.

F1GURE 3.10 — Image SEM d’un micro-disque de 5 um de diametre et sur un pied
de 0,5 pm gravé dans une couche de GaAs. Le disque mesure 200 nm d’épaisseur et
abrite un mode de galerie couplé avec une boite quantique d’InAs. Tiré de [180].

Le micro-disque présenté figure 3.10 a un facteur de qualité de 6500 et atteint un
facteur de Purcell de 6 [180]. Des micro-disques de diameétre beaucoup plus faible,
autour de 2 pm, ont permis d’atteindre un facteur de Purcell de 155 [181]. Le couplage
fort a été obtenu en 2005 sur ces sources [182]. Ce couplage était du méme ordre de
grandeur que la largeur d’émission (200 peV).

Le désavantage de ce type de structure reste le couplage du mode de galerie avec
I'extérieur (I’émission est dans le plan du micro-disque). Il peut s’agir du couplage
entre le mode de galerie et un émetteur externe ou bien entre le mode de galerie et
le mode de collection dans le cas d’un émetteur interne.

Micro-piliers Le mode de cavité peut étre confiné verticalement en empilant des
couches diélectriques épitaxiées comme dans le cas des diodes laser émettant par la
surface (VCSEL [183]). Une premiere alternance de couches diélectriques est déposée
pour former un miroir de Bragg (voir partie 3.2.2.2), puis la couche contenant les
émetteurs et enfin la cavité est refermée par un second miroir de Bragg. Les miroirs
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sont choisis asymétriques pour privilégier une émission vers la surface et non vers le
substrat. Le mode de cavité est confiné latéralement par gravure afin de former un
pilier d’environ 1 pm de diameétre. La position des boites quantiques étant aléatoire,
la probabilité de graver un micro-pilier centré sur une boite restait tres faible jusqu’a
ce qu'un procédé de gravure in-situ soit publié en 2008 [184]. Une image SEM d’'un
micro-pilier et une simulation de 'amplitude du champ électrique dans la cavité sont
présentées figure 3.11.

FIGURE 3.11 — (a) Image SEM d’un micro-pilier de 0,6 um de diametre et de
4.2m de hauteur. (b) Simulation de 'amplitude du champ électrique pour le mode
fondamental de la cavité au centre du micro-pilier. [185]

La premiere accélération de I’émission spontanée (F, ~ 5) d’'un ensemble de
boites quantiques a été démontrée en 1998 sur ce type de cavité [186]. Le plus petit
volume de mode accessible est de I'ordre de 10(*/»)? ce qui a permis d’atteindre le
couplage fort en 2004 [187]. Les micro-piliers sont contactables électriquement ce qui
leur donne une certaine accordabilité par effet Stark, leur facteurs de qualité obtenus
actuellement sont élevés (Qeay ~ 30000) [188] et leur efficacité apres collection dépasse
65% [189]. Ces micro-piliers sont devenus d’excellents candidats comme sources de
photons uniques indiscernables ou intriqués pour des longueurs d’onde entre 800 nm
et 1000 nm [190].

Cristaux photoniques Les cavités en micro-piliers sont destinées spécifiquement
aux boites quantiques qui peuvent étre épitaxiées en méme temps que les miroirs
de Bragg. Cependant, un dernier type de cavité monobloc peut étre couplé a une
plus large gamme d’émetteurs : les cavités a cristaux photoniques. De la méme
maniére qu'un champ peut étre confiné verticalement par un empilement de couches
diélectriques, il peut étre confiné latéralement par une structure périodique présentant
de fortes variations d’indice de réfraction. Une telle structure, par exemple un
réseau de trous comme sur la figure 3.12, peut interdire la propagation des modes
électromagnétiques selon certaines directions. Ces cavités photoniques servent de
substrat a I’émetteur et sont fabriquées sur une couche suspendue suffisamment fines
(quelques centaines de nanometres) pour confiner le champ verticalement grace a des
réflexions totales internes.
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FIGURE 3.12 — (a) Vue de dessus d’un réseau hexagonal de trous réalisé sur une
membrane d’InGaAsP de 220 nm d’épaisseur. Les petits trous ont un rayon de 180 nm
et les grands de 240 nm. Le trou manquant au centre permet I’établissement d’un
champ électromagnétique et forme la cavité photonique. Les grands trous de part et
d’autre de la cavité levent la dégénérescence entre un champ électrique selon & ou selon
y et rendent la cavité monomode (seul le champ selon y est autorisé). (b) Simulation
de 'amplitude du champ électrique au centre de la membrane. L’emplacement du
trou manquant correspond bien au lieu de plus fort champ. [191]

La position des trous est optimisée numériquement pour parvenir a des volumes
de modes limités par diffraction de 'ordre de (*/»)3. Un volume aussi faible que
0,07 pm?(~ 0, 8(*/x)?) a été obtenu en conservant un facteur de qualité de 45000 [192].
Cependant, le couplage entre un émetteur et ce type de cavité n’est en général pas
déterministe (comme pour les micro-piliers antérieurs a 2008) ce qui est d’autant
plus problématique que le volume de mode est faible. Puisque le régime de couplage
fort est caractérisé par une levée de dégénérescence, il a pu étre identifié pour ces
cavités dans le cas de boites quantiques des 2004 [193] tandis que l'effet Purcell, qui
demande une comparaison entre les temps de vie d’émetteur couplés et non couplés,
n’a été démontré que 'année suivante (F, ~ 8) [194]. En outre, le champ émis hors
de la cavité reste peu directionnel et demande une collection de grande ouverture
numeérique.

A la différence des micro-piliers qui demandent I'épitaxie de deux matériaux pour
faire les réflecteurs de Bragg, les cristaux photoniques ne demandent qu'une étape
de gravure. Les atouts majeurs des cavités a cristaux photoniques sont donc d’étre
usinables sur la plupart des matériaux et de pouvoir étre couplées a des émetteurs
internes comme externes. En 2010, des centres NV ont été couplés de maniere
déterministe & des cristaux photoniques [195]. Une pointe AFM est utilisée pour
positionner un cristal photonique en GaP a proximité des nano-cristaux de diamants
dispersés en matrice de PMMA. Depuis peu, il est méme possible de fabriquer ces
cavités photoniques a partir de nitrure de bore, un substrat particulierement propice
aux émetteurs quantiques. [196].

Cavités plasmoniques Pour dépasser la limite de diffraction du volume de mode,
il est possible d’utiliser le confinement du champ électromagnétique a la surface
d'un conducteur. En effet, un champ électromagnétique peut se coupler aux charges
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libres a la surface d’un métal et former une onde propagative localisée a 'interface
métal/diélectrique, un plasmon polariton de surface. Les cavités exploitant ce type
de confinement sont appelées cavités plasmoniques. En pratique, il s’agit d’approcher
une nano-structure métallique, généralement en or ou en argent, d'un émetteur.
Cependant une couche de diélectrique doit toujours étre présente entre I’émetteur et
le conducteur pour éviter la recombinaison non-radiative des excitons.

D’extrémement faibles volumes de mode ont été obtenus pour ces cavités (Vog ~
0,0003)\%) bien que leur facteur de qualité soit peu élevé (Qeay ~ 16) [197]. Dans le
contexte des cavités plasmoniques, le facteur de Purcell est défini comme le rapport du
temps de vie en cavité sur celui en espace libre bien que la nano-structure métallique
apporte des pertes. En effet, le champ électrique pénéetre dans le conducteur sur
la profondeur de peau, ce qui induit des pertes ohmiques [198]. Ainsi le facteur de
Purcell calculé peut étre tres élevé méme si efficacité radiative de la source reste
faible. Par exemple, dans le cas d’un nano-cristal colloidal CdSe/ZnS couplé avec une
nano-particule d’or le facteur de Purcell est de 145, mais 1’émission n’est augmentée
que d’'un facteur 8 [199]. Pour comparer ces dispositifs a d’autres types de sources
de photons uniques, il faut donc considérer I'accélération de ’émission plutot que le
facteur de Purcell.

Cependant, pour diminuer ces pertes, il est possible de placer I’émetteur entre
un film métallique (toujours protégé par une couche de diélectrique) et un nano-
résonateur. Le champ est confiné a proximité de I’émetteur mais pénetre tres peu
dans le métal ce qui diminue drastiquement les pertes ohmiques [200]. Dans cette
premiere démonstration expérimentale, une accélération de 1’émission spontanée d’un
facteur 1000 a été observée sur un colorant. Pour un nano-cristal colloidal CdSe/ZnS
I'intensité de fluorescence totale est multipliée par un facteur 2300 en cavité [201].
Ce systeme est schématisé figure 3.13.

FIGURE 3.13 — Illustration d’un nano-cristal colloidal coeur/coquille CdSe/ZnS placé
entre un nano-cube d’argent et un film d’or recouverts de polymere. Tirée de [201].

Mis a part les pertes induites par le résonateur métallique, le faible volume de mode
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rend difficile le recouvrement spatial entre le champ confiné et ’émetteur. Pour la
plupart des émetteurs, ce dernier est donc soit statistique soit réalisé en positionnant
le résonateur a quelques nanometres pres par AFM. Dans le cas particulier des
émetteurs 2D, une méthode déterministe a récemment vu le jour en utilisant les
coins saillants de nano-cubes métalliques pour déformer un pétale de WSesy (ce
qui crée un site d’émission par contrainte) [202]. Une augmentation du rendement
quantique de 1% a 15% a été atteinte de cette maniére. Néanmoins, pour les cavités
plasmoniques comme pour celles a cristaux photoniques, le champ émis est en général
peu directionnel [203], ce qui réduit Uefficacité de collection.

Micro-cavités ouvertes Les micro-cavités ouvertes sont idéales pour optimiser
le recouvrement spatial et spectral avec I’émetteur. Elles sont comparables a celles
présentées a la section 3.1.1.2 et utilisées en physique atomique. La cavité est formée
d’un micro-miroir concave et d’un miroir plan supportant I’émetteur. Leur alignement
et leur distance relative sont contrdolés par des nano-positionneurs. Les facteurs de
qualité de ces cavités sont typiquement supérieurs a 10 et les volumes de modes sont
de lordre de quelques \3. Des centres NV ont pu étre couplés a une cavité ouverte
(schéma a gauche de la figure 3.14) pour la premiere fois en 2013 [174] et un facteur
de Purcell de 2 a été obtenu en 2016 [204]. Un accroissement de la densité spectrale
d’émission d’un facteur 30 a été mesuré sur le méme type d’émetteurs a température
ambiante [205].

Récemment, une micro-cavité ouverte (représentée a droite de la figure 3.14),
dont le micro-miroir a été réalisé par faisceau d’ion focalisé, a permis d’atteindre
un facteur de Purcell de 8 sur un émetteur en WSe, exfolié. Cela correspond a une
augmentation du flux de photons d’un facteur 5 et a une efficacité quantique de la
source de photon unique de 46% [176].
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FIGURE 3.14 - A gauche : Schéma d’une cavité ouverte constituée d’un micro-miroir
fibré usiné par laser et d’un miroir plan supportant des nano-diamants contenant
des centres NV. Le miroir plan est fixé a une platine 3 axes et la longueur de cavité
est controlée par un nano-positioneur supplémentaire. Tiré de [204]. A droite : Une
autre cavité ouverte formée d’'un miroir plan supportant une monocouche de WSe,
exfolié et d’'un micro-miroir usiné par faisceau d’ions focalisé. Dans les deux cas,
I'excitation et la collection de I’émetteur passent par le miroir plan. [176]

o
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Bilan Les dispositifs a 1’état solide permettant de confiner un champ électromagné-
tique a proximité d’un émetteur peuvent étre regroupés selon cing grandes familles
possédant chacune leurs spécificités résumées dans le tableau 3.2.

TABLE 3.2 — Résumé des caractéristiques des différents dispositifs de confinement du
champ électromagnétique.

Modes de galerie 7 Micro-piliers Cristaux Plasmonique Ouverte
photoniques
Qcav 12103 [182] 30 - 103 [188] 45103 [192] 16 [197] 30 - 103 [176]

Accord spectral

Thermique [182]

Electrique [188]

Thermique [194]

Intrinséque car ré-

sonance large

Position [176]

Vest (M/n)?

6 [182)

10 [187]

0,8 [192]

0,0003 [197]

1 [204]

Accord spatial

Stochastique

In-situ [184]

AFM [188]

AFM [199]

Position [176]

Difficultés

Accord spectral difficile

Pertes ohmiques

Collection difficile

Boites quantiques
uniquement

Accord spatial difficile

Vibrations

Les exemples donnés dans ce tableau ne sont pas exhaustifs mais refletent les
limites des dispositifs. Par exemple, pour les trois premiers types de cavités, ’accord
spectral peut aussi étre réalisé par un ajustement de la température, I'application d'un

7. Ces cavités peuvent néanmoins atteindre des facteurs de qualité extrémement élevés lorsqu’elles
sont destinées a étre couplées a des atomes.
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champ magnétique ou d’une contrainte ou par un effet piézoélectrique. Cependant,
cet accord spectral s’étendra sur quelques nanometres tout au plus ce qui restera
inférieur a ’accordabilité d'une cavité ouverte voire a ’acceptance spectrale d’une
cavité plasmonique. Il faut garder a 'esprit 'ordre de grandeur du rapport % qui
s’étend de 10% & 10° pour les micro-cavités actuelles bien que le facteur de qualité
puisse étre limité par I'émetteur dans le facteur de Purcell généralisé (voir partie
3.1.2.2).

Les cavités utilisées dans cette these sont des micro-cavités fibrées ouvertes. Il
s’agit des cavités les plus polyvalentes car elles sont mobiles et peuvent étre adaptées a
la plupart des émetteurs. Cela leur confere une grande accordabilité spectrale comme
spatiale mais aussi un inconvénient majeur : elle peuvent vibrer. Ces fluctuations
moyennent les observations expérimentales et ce probleme sera abordé plus en détails
dans le chapitre 4.

3.1.3.2 Nanotubes de carbone en cavité

Comme abordé dans le chapitre 1, les CNT peuvent étre utilisés directement
apres croissance s’ils sont suspendus ou dispersés puis déposés sur un substrat. Non
seulement tous les dépots ne s’adaptent pas a tous les types de cavités, mais la pureté
chirale ou le dopage de ’échantillon peuvent aussi jouer un role. Pour mettre en
perspective ce travail de these, cette partie dresse un état de ’art du couplage entre
des CNT et une cavité pour les sources de photons uniques comme pour les émissions
d’ensembles.

Films La premiere étude du couplage entre un film de CNT excité optiquement
et une cavité optique a été réalisé en 2010 [206]. La configuration utilisée est celle
d’une cavité planaire : un film de nanotubes est encadré par deux miroirs de Bragg
comme représenté a gauche de la figure 3.15. L’écartement entre ces miroirs est choisi
pour placer le film au maximum de champ dans la cavité. Le facteur de qualité Q..
de 160 permet une augmentation de la photoluminescence collectée d’un facteur 30
par rapport a un film émettant dans I’espace libre comme représenté a gauche de la
figure 3.15.

La largeur d’émission est aussi réduite jusqu’a 8nm (= 6meV). En effet, les
nanotubes utilisés dans ce film proviennent d’une poudre HiPCO (High Pressure
CO) dispersée avec du PFO. Ce sont majoritairement des (8,7) émettant entre 1290
et 1330 nm (dans la bande télécoms O). En 2012, la méme équipe réussit a coupler
un film & un guide d’onde en silicium [207]. Cela confirme l'intérét des nanotubes de
carbone appliqués aux dispositifs télécoms et a 1’optoélectronique. Dans la continuité
de ce travail, des nanotubes ont pu étre couplés a des micro-anneaux de silicium
de diametre 5 pum ou 10 um [208]. Ces micro-cavités présentent des modes de galerie
et un facteur de qualité de 'ordre de 4500. Cette expérience permet d’obtenir des
pics d’émissions régulierement espacés correspondant aux nanotubes couplés avec
les différents modes de la micro-cavité. Cela souligne l'intérét des nanotubes pour
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FIGURE 3.15 — A gauche : Schéma de la cavité optique. Le film de nanotubes est
représenté en jaune, les miroirs de Bragg et leur substrat en nuances de bleu, 1’exci-
tation laser en vert et I’émission en rouge. A droite : Spectre de photoluminescence
d’un film de nanotube en espace libre (en noir) et en cavité (en rouge). Tiré de [206].

le multiplexage en longueur d’onde. Une expérience similaire a mis en évidence
une augmentation de I’émission d’un facteur 2 sur 30 pics résonants avec un micro-
anneau [209].

Dans le but de produire une source télécom sur puce, un film de nanotubes (8,7)

a été couplé avec une cavité photonique en 2017 [210]. Cette cavité présente un
A

n
la largeur d’émission jusqu’a 0,35 nm(~ 3001eV) tout en la couplant a un guide
d’onde en silicium. Le dispositif ainsi qu’une carte de PLE de 1’émission en sortie du
guide d’onde sont visibles figure 3.16. Notons que malgré le haut facteur de qualité
Qcav > 7500 et le faible volume de mode Veg ~ 0,024(*/n)* aucun probléme d’accord
spatial ou spectral ne se présente. En effet, dans le cas d'une densité de nanotubes
suffisamment élevée, quelques émetteurs présenteront statistiquement les bonnes
propriétés pour se coupler a la cavité.

Un autre travail significatif a démontré 'augmentation de la photoluminescence
d’un film de nanotubes de carbone d’un facteur 60 en le couplant avec une cavité
planaire [211]. La solution de nanotubes (8,3) utilisée a une excellente pureté chirale.
Alinsi, pour optimiser I'intensité de la source, la longueur de cavité présente un gradient
(cavité en V), ce qui permet d’obtenir statistiquement des zones de 1’échantillon pour
lesquels la cavité est accordée spectralement avec un émetteur. De cette fagon, le
dispositif a pu parvenir a une efficacité de couplage de 54% de 1’émission dans le
mode de cavité et a une directivité de la lumiere collectée inférieure a 2°.

En 2017, I’équipe de Jana Zaumseil a Heidelberg a pu combiner leur progres en
purification des nanotubes de carbone a une micro cavité de type Fabry-Pérot avec
deux miroirs métalliques pour parvenir au régime de couplage fort [212]. Elle a pu
reproduire ce résultat en excitant électriquement le film de nanotube en intégrant

3
excellent rapport % ( ) supérieur a 3 - 10°. Cela permet de réduire drastiquement
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FIGURE 3.16 — En haut : Schéma d’une cavité photonique & coeur creux (en
gris) entourant un film de nanotubes de carbone (en bleu). Le dispositif est excité
optiquement et la photoluminescence est collectée a la sortie d’un guide d’onde en
silicium. En bas : Carte de photoluminescence en excitation du dispositif. Deux
pics d’émission se démarquent : le premier a 1271 nm d’une largeur de 1,75nm et le
second a 1285 nm d’une largeur de 0,35 nm. Tiré de [210].

un transistor a effet de champ a différentes micro-cavités (réseau de résonateurs
plasmoniques ou cavité Fabry-Pérot) [213, 214]. L'un de ces dispositifs, décrit a
gauche de la figure 3.17, est formé de deux miroirs métalliques dont 1'un sert aussi
de grille entourant un film de nanotubes contacté électriquement (par le drain et la
source). En changeant la distance entre les deux miroirs, ce systéme peut émettre
entre 1060 et 1530 nm. Une configuration semblable de deux conducteurs (aluminium
et oxyde d’indium-étain) entourant un film de nanotubes a permis la fabrication de
diode électroluminescente organique dans le proche infrarouge [215]. Ces expériences
laissent espérer la réalisation prochaine d’un laser avec un film de nanotubes de
carbone comme milieu amplificateur.

Nano-structures individuelles La suite de cette partie est consacrée aux CNT
uniques couplés a des cavités. Dans les dispositifs présentés, satisfaire 1’accord spatial
et spectral avec I’émetteur représente une toute autre difficulté que dans le cas des
films. La premiere publication reportant un nanotube individuel couplé a une micro-
cavité remonte a 2008 [216]. Ce dispositif, représenté figure 3.18, est un transistor
a effet de champ dont la grille forme I'un des miroirs de la cavité comme pour le
dispositif figure 3.17. Pour réaliser ’accord spatial, la cavité a été fabriquée autour
d’un nanotube suspendu déposé sur un substrat par tamponnage (voir partie 1.2.1).
[’émission du nanotube de carbone excité électriquement était suffisamment large
pour que l'accord spectral ne soit pas limitant. Malgré cela, une augmentation d’un
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FIGURE 3.17 — A gauche : Schéma d’une micro-cavité combinée & un transistor a
effet de champ avec un film de nanotubes de carbone comme semi-conducteur. La
grille en argent (gate) fait aussi office de miroir afin de former une micro-cavité avec
une couche d’or déposée sur le substrat et maximiser le champ électromagnétique
au voisinage du film de nanotubes. A droite : Levée de dégénérescence de Rabi
(hS) = 2hg) entre la dispersion de I'exciton (ligne noire X) et celle du mode cavité
(ligne noire CM). L’apparition des deux modes de polaritons (LP et UP) caractérise
le régime de couplage fort. Tiré de [214].

facteur 4 de 'intensité collecté a été constatée.

Au mirror
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FIGURE 3.18 — Schéma d’une micro-cavité combinée a un transistor a effet de champ
avec un nanotube de carbone individuel comme semi-conducteur. Le miroir d’or a la
surface de I’échantillon joue aussi le role de grille pour le transistor. Le nanotube est
excité électriquement et la lumiere est collectée a travers le miroir d’or. Tiré de [216].

Les différentes étapes de fabrication d’une micro-cavité autour d’un nanotube
individuel peuvent dégrader son émission (élargissement spectral, scintillement ou
blanchiment). Coupler un nanotube directement issu d’une croissance sans passer par
une dispersion est donc avantageux. Cependant, il est peu probable quun nanotube
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ayant crli a proximité d’'une micro-cavité satisfasse les conditions d’accord spectral
et spatial.

En 2013, une équipe a pu faire croitre des nanotubes individuels suspendus entre
un substrat et un micro-disque avec un taux de réussite de 10% [217]. Ces nanotubes
se couplent avec les modes de galerie (Qcay ~ 3000) comme démontré sur la figure
3.19 mais leur photoluminescence n’est que peu modifiée.
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FIGURE 3.19 — (a) Image SEM d’un nanotube de carbone suspendu entre un substrat
et un micro-disque de 3pm de diametre. (b) Image en réflection du dispositif.
L’échelle en (a) et (b) mesure 2 pm. Le cadre blanc situe le nanotube de carbone
et les points bleu et rouge indiquent les positions auxquelles les données (c) et (d)
ont été acquises. (c) et (d) Spectres de photoluminescence du nanotube de carbone
suspendu (en bleu) et couplé avec le micro-disque (en rouge). Tiré de [217].

La méme équipe a fait croitre en 2014 des nanotubes entre un substrat et une
cavité photonique [218] comme schématisé figure 3.20. Dans ce cas, 85% de la
lumiere émise pouvait étre couplée a la cavité bien qu’il n’y ait pas de controle
déterministe sur ’accord spatial avec I’émetteur. Toutefois, il est possible d’accorder
spectralement I’émetteur a la cavité par chauffage laser [219]. En effet, le chauffage
décale la photoluminescence vers le bleu en désorbant des molécules piégées a la
surface du nanotube.
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FIGURE 3.20 — (a) et (b) Schéma et image SEM du dispositif. Le nanotube de
carbone est supendu entre le substrat et une cavité photonique unidimensionnelle.
L’échelle est de 2pum. (c) Spectre de photoluminescence typique d’un nanotube de
carbone couplé a une micro-cavité photonique. Les points bleus sont issus de données
expérimentales tandis que les lignes sont des ajustements lorentziens. Tiré de [218].

Une avancée significative vers un couplage déterministe des nanotubes a des
micro-cavités monoblocs par diélectrophorese a été publiée en 2014 [220]. Une tension
alternative est imposée entre deux électrodes ce qui permet a un nanotube dispersé en
solution aqueuse de s’y accrocher (voir encart de la figure 3.21). Une optimisation des
parametres de temps de contact entre les électrodes et la solution, de concentration
et de fréquence de la tension imposée permet de controler le nombre de nano-
structures déposées. Cette technique a permis de créer des dispositifs tout-intégrés en
couplant des nanotubes de carbone issus d'une dispersion aqueuse a un guide d’onde
photonique [19]. Elle a aussi pour effet de compenser partiellement 1’élargissement
de I’émission des nanotubes excités électriquement grace aux résonances du guide
d’onde photonique (voir figure 3.21).
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FIGURE 3.21 — Graphique : Spectres d’'un nanotube de carbone excité électri-
quement collecté directement (en noir) et collecté via des réseaux reliés au guide
d’onde photonique (en rouge). Encarts : Image SEM d’un nanotube déposé par
diélectrophorese au dessus d’un guide d’onde photonique et image CCD de 1’émission
(au niveau du nanotube et des réseaux) en échelle de couleur superposée a une image
du dispositif en échelle de gris. Tiré de [19].

En dirigeant I’émission collectée par les guides d’onde vers des détecteurs de
photons uniques supraconducteurs, une étude de I'autocorrélation de l'intensité d'un
nanotube a pu étre menée directement sur puce [18]. Le schéma du dispositif et une
autocorrélation typique sont représentés figure 3.22. L’autocorrélation ne présente
pas une valeur proche de 0 & délai nul (¢®(0) = 0,49), cela peut soit signifier que
I’émetteur n’est pas unique soit que ’échauffement induit par le dispositif diminue la
localisation des excitons (voir partie 2.1).
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FIGURE 3.22 — (a) Schéma d’un nanotube de carbone déposé par diélectrophorese
(E) couplé & un guide d’onde. Les deux extrémités de ce dernier sont couplées
a des détecteurs de photons uniques supraconducteurs (D). (b) Autocorrélation
expérimentale de I'intensité émise par le nanotube de carbone (points gris) et fonction
de corrélation déconvoluée (ligne rouge). Tiré de [18].
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Le dépdt par diélectrophorese ne permet pas le couplage avec n’importe quel type
de cavité a cause de ’encombrement des électrodes. En outre, les meilleurs qualités
d’émission restent obtenues par excitation optique.

Il est toujours possible de coupler par chance un nanotube de carbone avec
une cavité monobloc. Dernierement, une augmentation de la photoluminescence
collectée d'un facteur 50 a été observée sur un émetteur unique (¢®(0) = 0,1)
en déposant une goutte de suspension de nanotubes dans une cavité photonique
a coeur creux [221]. La suspension contient des nanotubes (6,5) dopés diazonium
en suffisamment faible concentration pour que le dépot permette ’étude des nano-
structures individuelles. L’accélération de I’émission spontanée est aussi confirmée
en mesurant une décroissance du temps de vie d’environ 30% en cavité. Le dispositif
et les spectres typiques de photoluminescence des tubes en cavité et hors cavité sont
présentés figure 3.23.
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FIGURE 3.23 — (a) Image SEM du dessus de la cavité photonique & cceur creux.
L’échelle en blanc mesure 2um. (b) Schéma des nanotubes de carbone dopés et de
la cavité photonique & coeur creux. (¢) Photoluminescences typiques de nanotubes
en cavité (en rouge) ou hors cavité (en bleu). Le graphique du bas est une mise a
I’échelle des spectres pour observer 1’émission hors cavité. La photoluminescence est
filtrée par un passe-haut en longueur d’onde & 1100 nm. Tiré de [221].

De maniére similaire, un autre groupe a pu coupler des nanotubes (5,4) ou (6,4) a
des micro-cavités plasmoniques [35]. Ces cavités sont décrites dans la figure 3.24. Ils
ont mesuré des facteurs de Purcell jusqu’a 180 (57 en moyenne) et une augmentation
du rendement quantique jusqu’a 62% (42% en moyenne). Les nanotubes sont déposés
sur un réseau de résonateurs suffisamment dense pour que 'augmentation de ’émission
de tous les nanotubes soit d’au moins un ordre de grandeur. Pour cette raison, ils
qualifient leur systeme de quasi-déterministe.
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FIGURE 3.24 — (a) Schéma d’un résonateur plasmonique neud-papillon couplé a un
nanotube de carbone. Le nanotube est séparé du résonateur par un dépot de 2nm
d’alumine. (b) Simulation de la distribution d’augmentation du champ a proximité
du résonateur plasmonique. L’échelle en blanc mesure 100 nm. Tiré de [35].

Toutefois, bien que le couplage des nanotubes avec une micro-cavité soit quasi-
systématique, la comparaison entre les nanotubes couplés et non couplés est statis-
tique. Dans les cas des résonateurs en neud-papillon une indication relative de ce
couplage est donnée par 'alignement du nanotube avec I'axe privilégié du résona-
teur [35]. Cependant, il reste impossible de le faire varier et d’étudier 'influence d’une
micro-cavité sur un seul nanotube. La grande variabilité des propriétés d’émission des
nanotubes méme au sein d’une chiralité donnée impose donc une étude statistique.

En revanche, une cavité ouverte permet de comparer directement 1’émission d’une
nano-structure avec et sans effet de cavité dans de mémes conditions d’excitation
(voir partie 3.1.3.1). Elle donne aussi acces a un controle du couplage et de ’accord
spatial et spectral et donc a une compréhension plus fine des effets de la micro-
cavité sur ’émetteur. Grace a cette approche, notre groupe est parvenu a réaliser
une source de photons uniques a 885nm accordable sur 4 THz et présentant un
facteur de Purcell d’au maximum 5 [37]. Le volume de mode était d’environ 20\
pour un facteur de qualité maximal Q.., de 36000. En 2017, un facteur de Purcell
significativement plus élevé (F, = 60, pour Ve &~ 2)\%) a permis de mettre en
relief leffet de couplage asymétrique entre une cavité et un nanotube de carbone
a basse température [222] détaillé dans I'annexe B.2. Cet effet est visible sur la
reconstruction du profil spectral d’émission en cavité figure 3.25. Ce profil est acquis
en intégrant la photoluminescence en sortie de la cavité pendant que w.,, balaye
tout le spectre d’émission du nanotube. Pour ces résultats, le facteur de qualité est
suffisamment élevé pour que le profil spectral obtenu soit proportionnel a l'efficacité
de la source (voir partie 5.2.2). La figure 3.25 permet de constater que cette efficacité
n’est pas directement proportionnelle au spectre d’émission du nanotube de carbone
en espace libre. En effet, plus I'indice de mode de cavité est faible, plus le couplage
est élevé et plus l'intensité de la bande latérale rouge de phonons normalisée par
I'intensité de la ZPL est élevée. Un ajustement avec la formule 3.42 liant 1'efficacité
au spectre d’émission en espace libre fournit une estimation du couplage hg =40 neV.
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FIGURE 3.25 — (a) Vue d’artiste d’un nanotube couplé & une micro-cavité fibrée.
(b) Efficacité de la source de photon unique formée par un nanotube couplé a la
micro-cavité (points bleus), spectre de photoluminescence en espace libre du nanotube
(pointillés noirs) et ajustement de efficacité a partir de la relation 3.42 (ligne rouge).
(c) Intensité de la bande latérale rouge de phonons normalisée par 'intensité de la
RZP pour les indice de modes 6 a 10. Tiré de [222].

Excepté pour les micro-cavités plasmoniques, le facteur de qualité effectif décrivant
le facteur de Purcell est en général limité par le facteur de qualité de 1’émetteur
dans le cas des CNT (Qcay > 10000, Qs < 5000). Or, le déphasage pur élargissant
Iémetteur (Qem ~ wjm) est dii en grande partie a 'exces d’énergie apporté par le

*

laser d’excitation. Puisque coupler un nanotube de carbone a une cavité augmente
son intensité, en adaptant la puissance d’excitation pour conserver un rapport signal
sur bruit constant le facteur de qualité de ’émetteur sera plus élevé en cavité que
dans l'espace libre [35]. La largeur d’émission d’un nanotube couplé a une cavité
plasmonique est tracée en fonction de la puissance d’excitation en cavité et hors
cavité figure 3.26.
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F1GURE 3.26 — Largeur d’émission d’un nanotube de carbone couplé a une cavité
plasmonique (carrés rouges) ou émettant en espace libre (points bleus) en fonction
de la puissance d’excitation. Tiré de [35].
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L’augmentation de la photoluminescence en cavité permet de diminuer I’excitation
de plus de deux ordres de grandeur. Diminuer 'excitation a pour effet d’augmenter
le facteur de qualité de I'émetteur en minimisant les fluctuations électrostatiques
de I'environnement (voir partie 1.2.2.3). Dans le cas ou le facteur de qualité effectif
est limité par celui de I’émetteur (pour les micro-cavités fibrées par exemple), cela
augmenterait encore le facteur de Purcell.

Pour augmenter le taux d’émission spontanée d’un émetteur a 1’état solide en
cavité, il faut satisfaire certaines conditions :

Réaliser les accords spatial et spectral de fagon stochastique ou en accordant la
cavité. Dans le cas des nanotubes de carbone, réaliser 1’accord spectral revient
aussi a sélectionner une chiralité précise lors de la synthese ou de la dispersion.

Minimiser le volume de mode de la cavité. En général cela revient a minimiser
le volume physique de la cavité sauf pour les cavités plasmoniques. Pour ces
derniéres, il existe un compromis entre la probabilité de réaliser I’accord spatial
et minimiser le volume de mode.

Adapter le facteur de qualité de la cavité a celui de ’émetteur pour faire un
compromis entre la collection de I'intensité et 'augmentation de 'effet Purcell
(il parait judicieux de choisir Qeay = Qeém)-

Maximiser le facteur de qualité de I’émetteur en réduisant autant que possible
les fluctuations de I’environnement (par exemple en minimisant ’excitation et
en optimisant la matrice dans laquelle sont dispersés les CNT).
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o Assurer la directionnalité de la source en confinant au maximum le champ
orthogonalement a I’axe optique de collection.

Dans ce travail de these, le champ est confiné a proximité des nanotubes de carbone
par une micro-cavité Fabry-Pérot fibrée. Ce type de cavité permet non seulement de
réaliser les accords spatial et spectral de maniére déterministe mais aussi, par son
caractere amovible, de comparer 1’émission d’un méme émetteur en espace libre et en
cavité. Ce controle précis du désaccord spectral est nécessaire a I’étude de D'effet de
couplage asymétrique entre un nanotube et la cavité décrit partie 3.33. Toutefois, la
polyvalence de ces micro-cavités est contrebalancée par leurs fluctuations de longueur
qui moyennent les effets observés. Minimiser ces vibrations fait I’objet du chapitre
4 tandis que la description précise de ces micro-cavités est menée dans le chapitre
suivant.

3.2 Micro-cavité fibrée

Les micro-cavités fibrées sont des cavités ouvertes de type Fabry-Pérot dont
au moins un miroir est usiné sur 'extrémité d’une fibre optique. Initialement, ces
micro-cavités ont été congues pour miniaturiser des expériences de physique atomique
afin de réaliser des dispositifs sur puce. Leur autre avantage majeur est de former
des modes de champ tres confinés latéralement [223]. Leur accordabilité, leur grande
finesse et leur faibles pertes en font des instruments de choix pour de nombreuses
applications [36] dont I'optique quantique des nano-structures [224, 37, 225, 226].

Dans notre cas, la micro-cavité est formée d’un miroir plan sur lequel est déposé
I’échantillon étudié et d’un micro-miroir fibré. Pour étre stable, ce micro-miroir doit
étre concave. La dépression concave est fabriquée par ablation laser sur I'extrémité
d’une fibre optique puis, un jeu de couches diélectriques y est déposé pour former un
miroir de Bragg. Cette technique est issue d’une collaboration avec 1’équipe Atom
chips de Jakob Reichel du laboratoire Kastler Brossel [36]. Elle permet d’atteindre
d’excellentes rugosités de surface et des géométries bien controlées.

Ce chapitre est consacré a la caractérisation et a 'optimisation de ces micro-
cavités fibrées dans le cadre d’expériences de CQED sur des nanotubes de carbone
émettant dans les bandes télécoms. Les liens entre les propriétés spectrales des modes
de cavités et la géométrie du micro-miroir sont rappelés dans une premiere partie.
Puis, le processus de fabrication de ces miroirs est détaillé afin d’identifier les leviers
expérimentaux permettant de réduire au maximum les volumes de mode. Enfin, la
finesse des micro-cavités a été mesurée. L’écart important constaté entre la finesse
attendue et la finesse réelle est commenté. La description complete du dispositif de
CQED sera abordée dans le chapitre 5.
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3.2.1 Cavité optique Fabry-Pérot

La micro-cavité fibrée est un interférometre de Fabry-Pérot : deux miroirs face a
face entre lesquels peut s’établir une onde stationnaire. Dans la partie 3.2.1.1, les
modes propres d’une cavité Fabry-Pérot sont rappelés ainsi que leurs criteres de
stabilité. Puis, les notions d’intervalle spectral libre (FSR), de finesse et de facteur
de qualité sont développés.

Les cavité optiques utilisées sont composées d’un miroir plan et d’'un micro-miroir
concave. Les deux parametres géométriques décrivant ce systeme sont la distance
entre les deux miroirs et le rayon de courbure du miroir concave. L’analyse spectrale
de la lumiere transmise a travers la cavité, présentée partie 3.2.1.2, permet d’estimer
ces parametres.

3.2.1.1 Modes de cavité

L’onde stationnaire qui s’établit entre deux miroirs est d’abord décrite d’un point
de vue unidimensionnel. Puis, les modes correspondant a une cavité plan/concave
sont décrits dans le cadre de 'optique gaussienne.

Résonance et facteur de qualité Une onde plane de longueur d’onde A est
résonante entre deux miroirs distants de L si 'onde a la méme phase apres un
aller-retour :

)\p

py = L ou peN* (3.43)

En terme de fréquence v = £, cette condition s’écrit p5°- = L. L’intervalle

p
spectral libre (FSR, Free Spectral Range) est défini comme la distance entre 2 modes
consécutifs. Pour éviter les confusions, I'indice v ou A précise si cette distance est en

fréquence ou en longueur d’onde :

FSR, =vp—1vp =57
FSRy =)\, — Ay ~ 2 =2

p>1 P p?

(3.44)

Considérant des miroirs sans perte de réflectivité R,, (R, + T, = 1), la trans-
mission de la cavité s’écrit :

1 . 4R,
= on Fl= —"—
14 Fsin® (%1L) (1 Rp)?
F est appelé coefficient de finesse. Il ne doit pas étre confondu avec la finesse F
définie ci-dessous.

T

(3.45)
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FIGURE 3.27 — Transmission de la cavité en fonction de la longueur de cavité (cf.
relation 3.45) pour une longueur d’onde A d’excitation donnée et différentes finesses

F%g\/ﬁ

Le contraste des interférences vaut 2+LF et les fréquences 11/, a mi-hauteur du pic

de transmission du mode n satisfont 1’équation F sin? (Wp%) = 1. Cela donne les
largeurs a mi-hauteur (FWHM) suivantes :

Ay = 8By oNF=_—__™T
F . _1
2arcsm<F 2) (346)
1 ~ FSR
AN =drlg e~ =52

La grandeur F, appelée finesse, est intrinseque a la cavité et s’approxime par® :
) )

T VR,
f~§\/ﬁ_7r1_Rm (3.47)

Cette grandeur est fréquemment utilisée car elle ne dépend pas du mode p . Elle
est liée au nombre moyen d’allers-retours N.,, = 27F des photons entre les deux
miroirs avant de sortir de la cavité. En revanche, le facteur de qualité défini comme
la fréquence a résonance divisée par la FWHM dépend du mode considéré :

Vp Ap
= " =pF = 3.48
Qeav Ay, p AN, ( )
Il est lié au temps de vie 7.,, des photons dans la cavité qui s’écrit 7c., = 2%:;”
D

8. Dans le chapitre 4, des cavités de basses finesses sont considérées. Toutefois, le coefficient de
réflexion vérifie toujours R,,, > 0,24, et donc F ~ TV I a au plus, 10% pres. Mis a part ce cas
particulier, R,, =~ 1 et lerreur sur la finesse est négligeable.

99



3.2. MICRO-CAVITE FIBREE

A proximité d'une résonance )\, et pour une finesse grande devant 1, un pic de
transmission prend la forme d’une lorentzienne :

1 1
T = = (3.49)

14 (2F4e)” 1+ (225)°

Critéres de stabilité et modes Sil’on considere un systeme réel tridimensionnel,
au moins I'un des deux miroirs doit étre courbé pour confiner la lumiére au voisinage
de 'axe de la cavité. En effet, pour que la lumiere ne fuit pas latéralement, 'angle
d’un faisceau lumineux avec ’axe optique ne doit pas croitre avec le nombre de
ses allers-retours dans la cavité. Cette condition peut étre exprimée en utilisant le
formalisme des matrices ABCD. Ces matrices décrivent la propagation d’un faisceau
lumineux dans un milieu en permettant de calculer a une distance donnée son écart a
I’axe optique et son angle par rapport a cet axe. Ainsi, la propagation d’un faisceau
sur un aller-retour dans une cavité de longueur L avec deux miroirs de rayons de
courbures R; et R, est obtenue grace a la matrice M [227] :

NIk

miroir 1 retour miroir 2 aller

Pour que I'angle du faisceau ne diverge pas, il faut que le module des valeurs propres
de M reste inférieur a 1. Cette condition est satisfaite si tr [M] < 2. Cela se traduit
par la condition géométrique suivante :

L
Dans le cadre de cette theése, I'un des miroirs fait aussi office de substrat pour
I’échantillon et est choisi plan pour faciliter les dépdts (voir partie 1.2.1.3). Le rayon
de courbure R du deuxieme miroir est donc positif, il est concave. La cavité est

stable tant que sa longueur ne dépasse pas R. Le parametre géométrique G vérifie :

L

G=1 = >0
La structure latérale impose aussi une quantification des modes propres, cela
introduit deux autres indices [ et m. Les modes du champ en cavité E,;,, ne sont
stables que si leurs fronts d’ondes concordent avec la courbure des miroirs. La
direction de I’'axe optique est notée z, les directions transverses sont x et y. Les
miroirs plan et concave sont placés respectivement en z = 0 et z = L. La résolution

paraxiale de 1'équation de Helmholtz [227] donne :
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EpJ,m(fEa y,2) = Ap(z)gp,l(l’, Z)gp,m(ya z)

Gpi(&,2) =, (Y2 exp (&) exp (< ) exp (i (j + 1) ¢)  (3.52)
A, (z) = Ep* exp(—ik,z)

H; est le i®™ polyndome de Hermite? et les variables longitudinales ¢ , w et R sont
fonctions de #/zx ot zgp = VLRG est la longueur de Rayleigh. ¢ , w et R; désignent
respectivement, :

o La phase de Gouy :

((z) = arctan <Z) (3.53)

ZR

o La largeur du faisceau :

/ Z\? A
w(z) = wey/1+ <) ot wi = “zp (3.54)
ZR ™

o Le rayon de courbure du front d’onde :

Ry(2) =2 (1 + (ZR)2> (3.55)

z

La divergence 6 du mode est imposée par la largeur minimale du faisceau. Elle est
donnée par :
A
0~ — (3.56)

TWo

Le rayon de courbure du front d’onde correspond bien a ceux des miroirs :
Rs(2) — 00 et Rs(L) =L+ RG =R. La phase du champ E,,; ,, s’écrit :

%+ y2
2Ry

Cela modifie la condition de résonance 3.43 avec [ + m + 1 modes dégénérés. Elle
devient :

Gpim (T, Y, 2) = ky (z + > —(1+1+m)¢ (3.57)

c arccos (VG
Vplm = Y p+ 141+ m)ﬂ_<) (3.58)
L, arccos(\/é)
Pour les modes exploités (p > 5 et [+m = 0), ———= < 0,03p, et donc v ~

%

9. Hi(X) = (—1)"exp (X?) 5x

exp (—Xz)
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57 P- Les équations développées partie 3.2.1.1 restent de bonnes approximations.

Les parametres géométriques L et R d'une cavité optique conditionnent la valeur
de ses résonances a travers 1’équation 3.58. Il est donc possible de les déduire par
I’étude d’un spectre de transmission.

3.2.1.2 Spectre de transmission

Dans ce dispositif, le miroir concave est usiné sur I'extrémité d’une fibre optique
comme explicité par la suite (partie 3.2.2.1). La longueur de la cavité est controlée
indifféremment grace a un positionneur inertiel ou un actionneur piézoélectrique (resp.
ANPx51/RES Attocube et P-111.01T PICA PhysikInstrumente), la distinction entre
ces deux moyens de translation est abordée dans le chapitre 4.. Ils permettent de
déplacer le miroir concave par rapport au miroir plan avec une précision nanométrique.
Pour mesurer et ajuster les résonances de la cavité, cette derniere est excitée par
une lampe a incandescence HEP3965 Thorlabs émettant entre 0,9 et 2,8 nm et la
lumiére est analysée par le spectromeétre et la caméra ' présentés partie 1.2.2.1. La
longueur de cavité est calculée a partir du FSR, 'écart entre deux modes m +1 =10
(cf. équation 3.44) :

/\2
2FSR,

Augmenter la longueur de cavité déplace les résonances vers de plus hautes
longueurs d’ondes. Des spectres typiques sont présentés figure 3.28. La transmission
d’un mode m + [ = 0 reste tres proche d’une lorentzienne sur plus d’un ordre de
grandeur en intensité ce qui est en accord avec la relation 3.49.

L~

(3.59)

10. Caméra NIRvana:640LN et spectrometre IsoPlane 320 Princeton Instruments
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FIGURE 3.28 — Spectres de transmission en lumiere blanche d’une cavité optique pour
trois longueurs de cavité légerement différentes (plus L est grande, plus les spectres
sont clairs). La bande de réflexion des miroirs est située entre 1250 et 1550 nm.
Comme l'injection et la collection privilégient les modes fondamentaux (tels que
[+ m = 0), 'intensité est représentée en échelle logarithmique pour distinguer plus
nettement les autres résonances. La courbe en rouge est un ajustement lorentzien
autour du maximum de transmission.

L’écart entre deux résonances successives telles que A(l +m) = £1 donne le
rayon de courbure du miroir :

L L
R = = (3.60)

Il est aussi possible d’en déduire directement la longueur de Rayleigh et la largeur
minimale du mode :

R= tan(27rL(V - v ))
= Wpl4+m+4+1—"Vp,i+m
Y (3.61)
7rtan(Qﬂ%(prl+m+1fup7l+m))

Une levée de dégénérescence des résonances [ +m = cte est observée. Elle provient
d’une asymétrie de la cavité due, entre autres, a une ellipticité du miroir concave.

D’apres la figure 3.28, 1'écart entre les modes | +m = 2 et [ + m = 0 est compris
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3.2. MICRO-CAVITE FIBREE

entre 64 et 79nm. Ainsi, I'écart v ;4 pm41 — Vpi+m est compris entre 9,2 et 11,5 THz.
Le mode p = 5 correspond a une longueur de cavité de 3,7 pm ce qui donne d’apres
la formule 3.60 un rayon de courbure entre 6,1 et 8,6 pm. D’apres 3.61, la longueur
de Rayleigh est de 5,0 £ 0,7 pum et la largeur du mode vaut 1,5 £ 0,1 pm a 1478 nm
(UJ() ~ )\) .

Une mesure plus précise de la longueur peut aussi étre obtenue par un ajustement
global des résonances sur un balayage de la transmission par la longueur de cavité
comme présenté figure 3.29. Ces données proviennent d’une micro-cavité dont le
miroir concave a un rayon de courbure de 'ordre de 50 pm, elles ont été utilisées
pour étalonner I'actionneur piézoélectrique (voir annexe D.2.1).

p=86
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FIGURE 3.29 — En haut : Spectres de transmission en lumiere blanche d'une cavité
optique en fonction de la longueur de cavité pour p = 84 a p = 88. Les pas de
déplacements correspondent & environ 37 nm (soit 20 V en entrée de I'actionneur). Le
rayon de courbure du miroir concave est d’environ 50 pm et la bande de réflexion des
miroirs est située entre 840-980 nm. En bas : les résonances ont été relevées pour
(I,m) =(0,0), (0,1) et (1,0) et sont représentées par des cercles colorés. La totalité
du balayage en longueur de cavité est ajustée avec seulement 4 parametres optimisant
d’une évolution quadratique de la longueur en fonction de la tension appliquée
a l'actionneur piézoélectrique et deux rayons de courbure R; et R,, reflétant une
excentricité du miroir concave. Le plus petit mode p observé est fixé avant I’ajustement
par analyse du FSR.

Les relations développées dans cette partie sont relativement bien vérifiées par les
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cavités utilisées dans cette these. Ainsi, 'analyse de leur transmission donne acces
a la longueur de cavité et au rayon de courbure du miroir concave. Or I'estimation
de ces parametres géométriques est cruciale pour calculer le volume de cavité, un
parametre déterminant dans les expériences de CQED.

3.2.2 Minimisation du volume de mode

Comme décrit dans la partie 3.1.1, I'accélération du taux d’émission d’un émetteur

3

en cavité est pilotée par le facteur de Purcell F, = %QCM %’2 . Ce facteur est
inversement proportionnel au volume occupé par I’énergie du mode de cavité résonant

avec I'émetteur. Il est défini formellement par la formule suivante (voir partie 3.2.2.3) :

S &rin(r) E(r)[*
max (|n(r) E(r)[?)

Vet (3.62)

Cette définition est cohérente avec celle proposée dans la partie 3.1.1.1.

Si la longueur de cavité est inférieure a la longueur de Rayleigh, la largeur du
mode est quasiment constante. Sous cette approximation, le mode est cylindrique et
le volume occupé par son énergie s’écrit :

2
D) 22/ R 3.63
\/§> (3:63)

2 4
Pour augmenter le facteur de Purcell, il s’agit de diminuer au maximum la
longueur de la cavité et le rayon de courbure du miroir concave. Des micro-miroirs
ont été fabriqués dans ce but par ablation laser a I'extrémité d’une fibre optique.

Véff%?T<

3.2.2.1 Fabrication des micro-miroirs

Pour fabriquer les micro-miroirs, une dépression concave est d’abord usinée sur un
support de faible encombrement (ici, U'extrémité d’une fibre optique). Puis plusieurs
couches de diélectriques sont déposées pour former un miroir de Bragg et atteindre
une réflectivité proche de 1 aux longueurs d’onde désirées. Différentes techniques
existent pour usiner cette dépression concave sur du verre : mécaniquement [228], par
gravure acide [229] ou faisceau d’ions [230, 231] ou par ablation laser [36]. Cependant,
cette derniere se distingue par une rugosité de surface remarquablement faible et son
bon controle de la taille et de la forme des miroirs. Elle consiste a sublimer une partie
de la silice composant la fibre optique par une impulsion d'un laser CO4 pour former
une dépression concave (voir figure 3.30). La surface en fusion de cette dépression est
lissée par la tension de surface ce qui donne une rugosité de l'ordre de 0,2 nm [36].
Une image typique d’une extrémité de fibre usinée est présentée sur la figure 3.31.
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SO rm

. FIGURE 3.31 — Image de l'extrémité d'une
FIGURE 3.30 — Vue dartiste g0 ginge par laser COy réalisée par mi-

de l'impact 135?1" sur 1e/Xt.1"emite croscopie électronique & balayage. Tirée
d’une fibre optique. Crédits : A. . [36).

Jeantet [40].

La fabrication de micro-cavités fibrées en usinant des micro-miroirs par ablation
laser a été développée au sein de 1’équipe de Jakob Reichel du laboratoire Kastler
Brossel et perfectionnée en collaboration avec I’équipe de David Hunger du Karlsruher
Institut fiir Technologie. Ces micro-cavités, destinées initialement a la physique des
atomes froids, trouvent aussi des applications dans le cadre de la détection de particule
unique, du filtrage optique haute-résolution, des sources de photons uniques couplées
a une fibre optique ou encore du couplage entre une cavité et un émetteur a 1’état
solide. L’objectif de ce type de cavité est d’atteindre une finesse élevée pour une faible
largeur de mode et surtout d’acquérir une grande souplesse dans le positionnement
de la cavité (accord spectral et spatial avec I’émetteur).

Dans le cadre de ce travail, ce n’est pas la largeur du mode qui doit étre minimisée
mais son volume. Ainsi, il faut minimiser a la fois R et L. Le laser est donc focalisé
a la surface de la fibre et sa puissance et la durée d’exposition sont adaptées pour
un usinage a la limite de diffraction. Le dispositif d’ablation laser est détaillé dans
I’annexe C.1.1 tandis que le protocole de fabrication des micro-miroirs de cette these
est précisé dans la partie suivante.

Spécificités des fibres usinées Les fibres monomodes Cul300 et multimodes
Cub0-125 IVG Fiber utilisées sont adaptées aux bandes de transmission télécoms
entre 1300 et 1600 nm. Leur revétement de protection est en cuivre en prévision d'un
passage sous ultra-vide pour déposer les couches diélectriques formant le miroir de
Bragg. Elles ont un diametre de 165 num avec le revétement et de 125 nm une fois
dénudées. Les fibres monomodes autorisent un diametre de mode de 9,0 4+ 0,5 pm
(soit une largeur de faisceau de 4,5um) et les multimodes ont un cceur de 50 pm.
Cela correspond a une ouverture numérique de 0,13 pour les monomodes et de 0,22
pour les multimodes.

Le revétement en cuivre est dissout sur une longueur d’environ 2 cm dans une
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solution concentrée de chlorure de fer III. Apres avoir été nettoyées précautionneu-
sement a ’aide d’eau distillée puis d’isopropanol, les fibres sont clivées a moins de
4mm du revétement. Cette distance est adaptée au support utilisé dans le cadre des
expériences de CQED pour minimiser les casses. En effet, la fibre dépassera d’environ
0,5mm du support et sera collée sur 3,5mm. Un recouvrement entre le revétement
et la colle consolide significativement la fibre. Pour obtenir des micro-miroirs suf-
fisamment symétriques 'angle de clivage doit étre inférieur a 0,5°. Le revétement
en cuivre favorisant les déformations plastiques, les fibres ont été clivées ! en leur
appliquant une tension pour les redresser avant de les sectionner.

Le laser CO4 est centré sur le cceur de la fibre puis focalisé sur la surface clivée. La
dépression concave est créée par un tir unique d’une puissance entre 301 a 333 mW
et d’'une durée comprise entre 2,3 a 15,9 ms. Les durées d’exposition sont modifiées
pour s’adapter aux variations de dépassement des fibres sur le support. En effet, la
proximité du support change la dissipation de la chaleur dans la fibre et modifie la
puissance nécessaire a l'usinage [166]. De plus, si la polarisation du laser n’est pas
parfaitement circulaire, 'onde stationnaire qui s’établit engendre de fortes variations
d’intensité en fonction de la position de la fibre.

L

min

<«— (Contact

L Lmin

: Contact
FIGURE 3.32 - A gauche : Contact entre la fibre usinée et le miroir plan. Lorsque
la fibre est légerement inclinée, la longueur de cavité a est limitée a Lpip. A droite :
Méme situation lorsque la fibre est chanfreinée par ablation laser.

L’extrémité de la fibre est ensuite taillée en pointe pour minimiser la longueur
de cavité lorsque le micro-miroir touche le miroir plan [40]. En effet, si 'axe de la
fibre n’est pas aligné parfaitement avec la normale du miroir plan, la périphérie de la
fibre limite la longueur de cavité comme représenté sur la figure 3.32. Les bords de
la fibre sont chanfreinés par environ 300 impacts laser agencés en cercles centrés sur
le micro-miroir. Apres cette étape, seul un mince anneau de la surface clivée reste
intact et forme une plateforme autour de la dépression concave. Cette plateforme et
la fibre chanfreinée sont visibles de face et de coté sur les photographies figure 3.33.

L’alignement de la fibre dans le cryostat est réalisé manuellement sans vis de
réglage, un décalage d’environ 5° avec la normale du miroir plan est envisageable
(voir figure C.11). Si la fibre n’est pas taillée en pointe, la longueur de cavité est

11. Cliveuse : FK12 angled fiber cleaver PK technology
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augmentée de 5,5 um. Dans le cas de la plateforme visible figure 3.33, cette longueur
est limitée a 0,5 pm.

50 pm 50 pm :

FIGURE 3.33 — A gauche : Profil latéral de la fibre usinée en réflexion. La plateforme
au sommet de la fibre masque la dépression concave. A droite : Profil de face de la
fibre usinée en champ sombre. La dépression concave est entourée d’une plateforme
plane. Les bosselures sont dues aux multiples impacts laser lors de la réalisation du
chanfrein. Dans I'encart, de la lumiere blanche est envoyée dans la fibre optique :
méme la tache lumineuse peut paraitre décalée par un effet de parallaxe, la dépression
concave est centrée au micrometre pres sur le coeur de la fibre.

Enfin, les fibres usinées sont confiées a l'entreprise Laseroptik GmbH qui se
charge du dépot des couches diélectriques. Celles-ci sont réalisées par pulvérisation
par faisceau d’ions pour obtenir une bonne réflectivité, de faibles pertes et suivre
parfaitement la surface du substrat. Les miroirs plans proviennent du méme dépot.
Les propriétés des miroirs de Bragg réalisés sont détaillées dans la partie 3.2.2.2.

Pour s’assurer du bon déroulement de 1’ablation laser et choisir le micro-miroir le
plus adapté aux expériences de CQED parmi les 84 fabriqués, toutes les dépressions
concaves ont été soumises a ’étude profilométrique développée dans la partie suivante.

Géométrie des micro-miroirs Chaque dépression concave créée par ablation
laser est sondée par un interférometre de Mirau pour obtenir son profil surfacique
(voir annexe C.1.1). L’intensité relevée sur la caméra du dispositif C.1 provient
de l'interférence entre les ondes réfléchies par la surface de la fibre et une surface
de référence a l'intérieur de I'objectif. En notant z(z,y) le profil de la fibre, cette
intensité s’écrit :

47

I(z,y) = I (1 + cos (Az(:v, y) + ¢0>) (3.64)
ou Ay est la longueur d’onde de la diode laser incidente et vaut 515nm . La phase
¢p s’annule a la distance focale de 'objectif de Mirau. Quelques exemples de profils

M
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acquis de cette maniere sont représentés sur la figure C.3. Le profil de la fibre est
ensuite reconstruit grace a un algorithme minimisant 1’erreur sur la phase [232] en
prélevant 6 interférogrammes déphasés de 7 (la fibre est translatée pour chaque
acquisition de AYM =64nm). Un exemple de profil calculé de cette maniere est donné
a la figure 3.35a. La résolution atteinte par une mesure de ce type est de 1,4nm en
profondeur et 0,8 pm latéralement [166].

Les caractéristiques géométriques des dépressions concaves fabriquées dépendent
drastiquement d’un certain nombre de parameétres expérimentaux [233] dont principa-
lement la puissance et la largeur du faisceau laser et la durée d’exposition. Cependant,
la plupart des profils rencontrés sont quasiment gaussiens [233] comme schématisé
a la figure 3.34. Or, dans le cas d'un profil gaussien, la profondeur L, le rayon de
courbure R et le diametre D des dépressions concaves sont liés par la relation :

Ly~ o (3.65)

FIGURE 3.34 — Schéma d’une dépression concave de profil gaussien. L, désigne la
profondeur maximale, R le rayon de courbure au centre (lorsque z = L,) et D le
diametre lorsque -1,

2

L, — ¢

Pour éviter un biais provenant d’un écart au profil gaussien, les rayons de courbure
ont été déterminés par un ajustement parabolique local et les profondeurs par la
différence entre le minimum et le maximum du profil. Les rayons de courbure mesurés
sur 84 fibres s’étalent entre 7,3 et 18,5um pour une moyenne de 9,9pm et les
profondeurs entre 0,7 et 2,4 pm pour une moyenne de 1,5 um. Le diametre varie peu
et reste égal a 11 4+ 1 pm.

Une lentille asphérique d’ouverture numérique NA ~0,67 est utilisée pour focaliser
le faisceau laser CO4 de longueur d’onde Acp, =10,6 pm. La largeur du faisceau
laser au point focal vaut wg co, = ’\2(13\83 ~7,9um. Aux effets non-linéaires pres, les

diametres des micro-miroirs atteignent la limite de résolution du systeme.

Du fait d’un défaut d’alignement, de polarisation ou d’une asymétrie du transfert
thermique lors de I’ablation laser, une légere ellipticité des dépressions concaves
apparait. Pour la prendre en compte, 'ajustement des dépressions concaves inclut
deux rayons de courbure : R, (petit axe) et Ruyax (grand axe). L’écart entre ces
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rayons de courbure est en général inférieur a 10% et l’excentricité moyenne vaut
Rmin ~
1 — zmin ~0,29.

Aprggxdépét diélectrique, la surface du micro-miroir reste proche de celle apres
ablation laser. Un dépot de 20 couches sur une cavité de 5 pm de rayon de courbure
gravée par faisceau d’ions laisse la forme inchangée sur 80% de son diametre [234].
Une comparaison a été réalisée entre la mesure par interférometre de Mirau apres
'ablation et une mesure par AFM apres dépot sur la fibre n°8/84 (les incertitudes

proviennent de l'ajustement) :

TABLE 3.3 — Parametres caractéristiques de la géometrie du micro-miroir n°8/84
avant et apres dépot des couches diélectriques.

’ Dépot ‘ Rumin (1m) ‘ Ruimax (mm) ‘ L, (pm) ‘
Avant | 84+03 | 99+£03 | 1.7+01
Apres | 8.05+0,02 | 9.04+0,02 | 1,579 + 0,006

Les parametres géométriques de la structure varient de moins de 10% apres le
dépot.

Minimiser le volume de la cavité (équation 3.63) revient a minimiser la longueur de
cavité et le rayon de courbure du micro-miroir. Une fois les bords de la fibre chanfreinés,
la longueur de cavité est principalement limitée au contact par la profondeur L, de
la dépression concave. Pour diminuer cette profondeur au maximum, la plateforme
entourant la dépression concave (voir figure 3.33) a été abaissée pour une partie
des fibres. Pour cela, une vingtaine d’impacts de plus faible puissance ont été tirés
directement sur la plateforme lors de 1'usinage des fibres. Cette étape supplémentaire
ne concerne qu’'une moitié des micro-miroirs fabriqués dont la fibre n°55/84 utilisée
pour obtenir les résultats présentés dans cette theése. Les caractéristiques géométriques
de cette fibre sont détaillées figure 3.35. Elle présente un écart un peu plus prononcé
avec le profil gaussien a cause de ’abaissement de la plateforme.

Les micro-miroirs se caractérisent non seulement par la forme de leur concavité
mais aussi par les couches diélectriques qui les rendent réfléchissants. Elles font 1'objet
de la partie suivante.

3.2.2.2 Miroir de Bragg

Un miroir de Bragg est constitué d’un empilement de couches diélectriques
d’indices de réfractions différents permettant de réfléchir la lumiere incidente par
interférences constructives. Le choix des couches diélectriques déposées sur la dé-
pression concave est critique car il conditionne a la fois 'emplacement et I'étendue
de la bande de réflexion du micro-miroir et sa réflectivité. En effet, 'objectif des
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(b) En haut : Ajustements paraboliques sur une plage de 6 ym selon le petit axe et le grand axe de
la dépression elliptique. En bas : Ajustement gaussien sur une plage de 10 pm sur les données issues

de 4 projections de la surface sur les directions 0,7,7 et 7. R et L, ne satisfont pas la relation 3.65
puisque la plateforme a été abaissée par des impacts laser supplémentaires.

FIGURE 3.35 — Profil de la dépression concave de la fibre n°55/84 obtenu par
interférometre de Mirau avant dépot du miroir de Bragg.

111



3.2. MICRO-CAVITE FIBREE

micro-cavités est d’exacerber I'effet Purcell qui, dans le cas d’un émetteur soumis a
un déphasage pur important, est proportionnel a un facteur de qualité effectif (voir

partie 3.1.2.2 et [34]). Ce facteur de qualité effectif Qg = (anll + Qc_alv)_l est une
combinaison du facteur de qualité de ’émetteur et de la cavité. Ainsi, le miroir de
Bragg est concu pour que le facteur de qualité le plus bas atteint par la cavité, soit
comparable au meilleur facteur de qualité des émetteurs.

Le meilleur facteur de qualité Q¢, observé sur un échantillon similaire a ceux
utilisés dans cette these est de lordre de 30000 [235, 236] pour une émission a
Aém ~1,31m. Cela impose une finesse F = % ~ 6000 car le premier mode accessible
a A¢m €st p = 5. Le coefficient de réflexion des miroirs R,, doit donc étre de I'ordre
de 0,9995.

En outre, pour des longueurs de cavité de l'ordre de la longueur d’onde, la
longueur de pénétration du champ dans les miroirs diélectriques a une importance non
négligeable. Dans le cas ou les micro-miroirs présentés dans la partie précédente sont
au contact du miroir plan, cette longueur de pénétration devient méme prépondérante.
Elle constitue donc un critere supplémentaire lors de I'agencement des couches.

Couches diélectriques et réflectivité Les miroirs de Bragg utilisés dans cette
these sont formés d'une alternance de 32 couches de silice (SiO3) et d’oxyde de titane
(TiO) afin d’atteindre un coeflicient de réflexion supérieur a 0,9993 (c’est-a-dire une
transmission inférieure & 700 ppm '?) pour couvrir les bandes télécoms entre 1250
et 1550 nm. Les pertes induites par le miroir sont négligées ici et abordées partie
3.2.3.2. Ces deux matériaux ont été choisis pour leur faible absorption dans cette
gamme de longueurs d’onde et pour leur grande différence d’indice optique :

nsio, (1386 nm) = 1,477 et nrio, (1386 nm) = 2,34 (3.66)

Les 16 couches en surface des miroirs ont une épaisseur de *s/4n avec A\g =1385,7 nm
pour que les interférences soient constructives en réflexion. Les épaisseurs des 16
couches plus en profondeur ont été optimisées numériquement pour élargir la bande
de réflexion afin de couvrir une grande partie des bandes télécoms les plus couram-
ment utilisées'® (voir la figure 3.36). La structure résultante mesure un peu plus de
6 pm d’épaisseur.

12. ppm : partie par million, 1076
13. La bande O s’étale de 1260 & 1360 nm et la C de 1530 a 1565 nm [108].
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F1GURE 3.36 — Calcul numérique de la transmission en intensité des miroirs diélec-
triques.

Comme I'échantillon de CN'T est déposé sur le miroir plan et qu’il doit étre placé
a un ventre de champ dans la cavité, la couche diélectrique la plus en surface est
de faible indice (SiO3). Cela a pour inconvénient d’adapter I'impédance optique
avec celle de I'air et donc d’augmenter la longueur de pénétration du champ dans le
miroir [237]. Ce probléme sera abordé dans la partie suivante 3.2.2.2. Sauf mention
contraire, les CNT sont déposés dans une matrice de polystyrene (PS) afin de
stabiliser leurs émissions. L’indice optique du PS étant plus élevé que celui de la silice
(nps =~ 1,6), la couche de PS est choisie suffisamment fine pour que les CNT restent
dans un ventre de champ en cavité. L’épaisseur typique des dépots est de 100 nm.
D’apres la simulation a la figure 3.37, le dépot modifie sensiblement la transmission
du miroir 1 : elle passe de 615 ppm & 412 ppm pour une longueur d’onde de 1310 nm
et une épaisseur de PS de 100 nm.

14. La couche de PS déposée a un indice plus élevé que la silice ce qui désadapte I'impédance
optique et augmente la réflectivité des miroirs.
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Fi1GURE 3.37 — En haut : Calcul numérique de la transmission en intensité zoomée
sur la bande de réflexion des miroirs diélectriques avec un dépdét d’une certaine
épaisseur de PS. En bas : Calcul numérique de la finesse zoomée sur la bande de
réflexion d’une cavité comportant un miroir diélectrique sans dépdt et un miroir avec
une certaine épaisseur de PS.

Pour résumer, la cavité optique est composée d’'un micro-miroir concave et d'un
miroir plan sur lesquels a été déposé un méme jeu de couches diélectriques. Toutefois,
les propriétés du miroir plan sont modifiées par le dépot de 1’échantillon assimilable
a une couche de PS de 100 nm. Leurs profils d’indice de réfraction sont tracés figure
3.38.

Profondeur de pénétration IL’empilement de couches diélectriques autorise le
champ a pénétrer sur une distance de 1'ordre de la longueur d’onde dans les miroirs.
Ce phénomene augmente le volume occupé par I’énergie des modes de cavité qui n’est
plus équivalent au volume géométrique circonscrit par les deux miroirs. La longueur
de pénétration L, dans les miroirs est calculée pour estimer au mieux le volume
de mode. En notant z la position par rapport a la surface du miroir et n,, I'indice
optique moyen dans le miroir (n,, ~ 2% = 1,81), amplitude du champ en
présence d’un miroir diélectrique peut &tre modélisée de la maniére suivante :

7 Eqycos (32 + gbo) pour z < 0 (dans air) (3.67)

Eq cos Q“%z + ¢0) e "' pour z > 0 (dans le miroir)
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Le champ a proximité des miroirs a été calculé numériquement pour A =1310 nm
a partir de matrices de transfert optique de propagation des champs F et B. La
valeur absolue du champ F est représentée sur la figure 3.38. Un ajustement a partir
de la formule 3.67 a été réalisé avec L, et ¢y comme parametres libres. Comme
mentionné précédemment, la derniere couche déposée est de faible indice, ce qui
maximise le champ a la surface du miroir. L’ajout d’une couche de PS a pour effet
de décaler légérement ce maximum dans le miroir (¢ diminue) et de diminuer la
pénétration du champ. Dans les deux cas, la longueur de pénétration est de 'ordre
de 1pm.

Sans dépot

10 I I I 2 2
% o8t T8
g 06k ‘ 118 &,
~ o
S 04} 114 8
o 02} ) =
= — Ajustement L, ~ 0.95 um |, ;5
00 I~ | | | | | | |
Avec dépot (100 nm PS)
1.0 FAT T T T T
122
@ 08 A %
g 0.6 ‘ . 41.8 E
: - :
= 0.4} 114 9
m 02} . =
= — Ajustement L, ~ 0.82 um |, 5 5
00_4 | \ \ I T I
-1 0 1 2 3 4 5 6

Profondeur (um)

FIGURE 3.38 — Valeur absolue de 'amplitude du champ résultant d’une onde plane
progressive en incidence normale en présence des miroirs définis dans la partie 3.2.2.2
en fonction de la position par rapport a la surface de ces derniers. L’indice optique a
été tracé comme référence en profondeur, son ordonnée est a droite.

Du fait de la longueur de pénétration, la longueur de cavité définie par I’équation
3.59 définissant le FSR est différente de la distance entre les deux surfaces des miroirs
L,;.. La simulation de la transmission de la cavité pour A =1310 nm en fonction de
L., (figure 3.39) donne :

LFSR = Lair -+ 2, 24 nm (368)

L’écart entre Lpsg et L, est un peu plus élevé que la somme des longueurs de
pénétration données a la figure 3.38 (L, 2 + Ly1 ~ 0,954 0,82 = 1,77 pm), car le
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déphasage ¢y décale le maximum de champ dans les miroirs.

Ecart entre les miroirs (um)

-

1200 1300 1400 1500 1600
Longueur d’onde (nm)

F1GURE 3.39 — Calcul numérique des spectres de transmission de la cavité en fonction
de I'écart entre les miroirs L,;.. Les points blancs pour A = 1310 nm représenteraient
I’emplacement des résonances sans longueur de pénétration : L, = p%. La longueur
de cavité calculée par le FSR est 2,24 pm plus grande que ’écart entre les miroirs
Lair'

Des simulations par éléments finis du champ en cavité prenant en compte le
profil de la fibre n°55/84 issu des données 3.35 sont présentées a la figure 3.40. Ces
simulations sont a symétrie axiale et I’agencement des couches diélectriques a été
simplifié & un empilement de 24 couches d’épaisseurs »/an '°. Une épaisseur de 100 nm
de PS a été prise en compte sur le miroir plan. Lorsque le micro-miroir est au contact
du miroir plan, ’écart entre les miroirs est limité par la profondeur de la dépression
concave (Lay = Ly). Dans ces conditions, une résonance est observée a A =1457nm
pour le mode p = 4.

La profondeur du micro-miroir n°55/84 étant de 0,73 um, la profondeur de pé-
nétration est de 2,2 pm. Cela correspond aux simulations 3.38 et 3.39 utilisant la
structure de Bragg compléte mais supposant les miroirs plans.

15. Cela modifie la finesse de la cavité et I’étendue en longueur d’onde de la bande de réflectivité
mais cela n’influe pas sur la longueur de pénétration. La différence avec le miroir de Bragg réel
n’intervient qu’a une profondeur supérieure a 3 fois la longueur de pénétration estimée.
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—
—

FI1GURE 3.40 — De gauche a droite : Simulations des modes p =4, 5 et 6 résonants
a une longueur d’onde d’environ 1460 nm, avec le profil du micro-miroir n°55/84
issu des données figure 3.35. Elles ont été calculées sur COMSOL Multiphysics en
considérant une symétrie axiale : les ordonnées correspondent a I’axe optique (z) et
les abscisses a 'écart a cet axe (r). Le mode 4 est le premier mode accessible dans la
bande de réflexion (miroir plan et micro-miroir au contact).

La figure 3.40 confirme 'importance de la longueur de pénétration dans la
caractérisation des modes : il n’est plus possible de lier le nombre de nceuds de
champ a l'entier p définissant le mode. Le champ déborde significativement de la
cavité géométrique, ce qui invalide la définition naive du volume de mode donnée en
introduction (relation 3.2.2). Une définition plus précise de ce volume fait 'objet de
la sous-partie suivante.

3.2.2.3 Volume de mode effectif

Le volume de mode effectif est défini dans la relation 3.62 a partir de la densité
d’énergie. Or cette derniére varie en n? ce qui rend d’autant plus significative 'énergie
stockée dans les miroirs sur la longueur de pénétration. L’indice moyen ressenti par le
champ dans les miroirs est d’environ 1,7 : pour une longueur et un champ équivalent,
les couches diélectriques peuvent stocker presque 3 fois plus d’énergie que le vide.
Pour prendre en compte cet effet, une nouvelle longueur L.g est définie comme suit :

Jdzln(2) E(2)|?
max (|n(2) E(2)[?)
Comme illustré a la figure 3.41 pour une onde plane, la longueur L.g est une

fonction affine de la séparation L,;. entre les miroirs. Pour A =1310 nm, L.g s’exprime
ainsi :

Leg = (3.69)

Leg = 0,24L,;, + 0,59 pm (3.70)

La pente d’environ 1/4 provient a la fois d'un facteur 1/2 di a la valeur moyenne
de |E(z)|? (valeur moyenne d’'un sinus carré) et d’'un facteur ~ 1/2 correspondant au

rapport entre le maximum de la densité d’énergie dans 'air et celui dans les miroirs
(voir la figure 3.41).
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L.y = 3.00 Leg= 1.31 pm

E L.y = 2.35 pm Leg=1.16 pm
E
g Miroir sans dé€pot avec dépot
Ng L.y = 1.69 pm Leg= 1.00 pm
=]
£
L.y = 1.04 pm
L. = 0.38 pm
—6 -5 —4 -3 —2 —1 0 1 2 3

Position (pm)

FI1GURE 3.41 — Calcul numérique de la densité d’énergie normalisée en fonction de la
position par rapport a la surface du miroir recouvert de PS. p est compris entre 4 et 8
pour les modes présentés et une longueur d’onde A =1310 nm. Pour plus de lisibilité,
I’ordonnée des modes est décalée vers le haut avec p croissant. Les zones d’indice
optique supérieur a 1 ont été grisées. Les longueurs L,;. de résonances correspondent
a celles de la simulation figure 3.39.

Pour résumer, trois longueurs interviennent dans le calcul de Vg :

« La profondeur de pénétration dans les miroirs n’intervient par sur la stabilité

de la cavité. Ainsi, I’écart entre les deux miroirs L,;,, purement géométrique,
apparait dans le calcul de G = 1— L% . Cet écart sépare le fond du micro-miroir
de la surface du dépot de PS sur le miroir plan. I est minimal lorsqu’il est égal

a la profondeur de la dépression concave : Ly, = L.

o La longueur définie a partir des résonances de la cavité Lpsg rend compte
du chemin optique percu par le mode de cavité. Or, la longueur de Rayleigh
intervient dans la phase du mode. Elle est calculée a partir de Lrsr et vaut

ZR =\ LFSRRG.

e La longueur L.g rend compte de la répartition énergétique du mode de cavité.

2
En supposant le mode cylindrique (c’est-a-~dire Lisy, < zg), Veg & 7 (%) Leg.

Comme w3 = 22p, le volume effectif s'écrit :
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A
Vet & 5 Lt/ Lisn (R — Lu) (3.71)

Ce volume est minimal lorsque le micro-miroir et le miroir plan sont au contact
(Lair = Ly) et, pour A =1310nm, :

A L List /2
Vett,min % 5 | 0,24L4 +0,59 | | Ly +2,2 VR - L, (3.72)

La différence qualitative de I'évolution du volume Vg min avec et sans pénétration
dans les miroirs est tracée a la figure 3.42 en fonction des parametres géométriques
de la dépression concave R et L,. Pour rappel de la formule 3.63, Leg = Lo/2 et
Lysr = L, sans pénétration.

Sans pénétration Avec pénétration

16 16 5
14 14 1<
g S
=1 3
=D 12 =
84 8
22>
10 10
1
8 8
0

05 1.0 15 20 25 05 1.0 15 20 25
Ly (um)

FI1GURE 3.42 — Calcul numérique de I’évolution du volume de mode effectif minimal
en fonction du rayon de courbure R de la dépression concave et de sa profondeur
L,. Les courbes blanches manifestent le lien entre R et Ly a travers le diametre D
du micro-miroir (relation 3.65, L, ~ %). Les données expérimentales de quelques
fibres ont été ajoutées en guise d'illustration. Les fibres 14 (mentionnée dans la partie
C.2.3), et de 47 a 49 suivent la relation 3.65 pour un diameétre de 11 pm. Les fibres
57 et 55 ont subi un abaissement de la plateforme lors de I'usinage détaillé dans la

partie 3.2.2.1, cela revient a diminuer L, en gardant R constant (fleche blanche).

Sans prise en compte de la pénétration du champ dans les miroir, Veg min €st
proportionnel a LZ/ 2et R"/? : le volume de mode minimal est globalement déterminé par
L,. Ce n'est plus le cas dans le modele détaillé dans la relation 3.72. D’apres la figure
3.42, Ly et R ont une importance comparable dans ’évolution de Vig min. Diminuer
Vet min revient donc a diminuer le diametre D. Toutefois, d’apres la discussion de la
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partie 3.2.2.1, D varie peu et est fixé par le dispositif d’ablation laser. Un moyen
d’outrepasser cette limite est d’abaisser la plateforme entourant la dépression concave
par une étape d’usinage supplémentaire comme pour les fibres 55 et 57 figure 3.42.

Enfin, la cavité doit étre a résonance avec I’émetteur ce qui fixe la longueur Lpsg
pour un mode donné. Lrgr est minorée par L,+2,2 pm ce qui implique une longueur
d’onde minimale de résonance A\, = % (Lg +2,2pm). Un bilan des micro-miroirs
fabriqués est présenté figure 3.43 : les volumes de mode minimaux des cavités y
sont tracés en fonction de la longueur d’onde minimale atteinte dans la bande de
réflexion. Ce graphique est tracé en supposant que les évolutions de Lpsg et Leg
avec Ly sont indépendantes de la longueur d’onde de travail. Les volumes de modes
pour les longueurs d’onde accessibles pour différents modes ont été tracés pour deux
micro-miroirs particuliers (n°14/84 et n°55/84).

2.2

2.0

1.8

1.6

Veg/ A3

14

1.2

@3 Monomode

AAA Multimode
0.8 | | | | |

1.25 1.30 1.35 1.40 1.45 1.50 1.55
Longueur d’onde (nm)

1.0 1n°55/84 p

F1GURE 3.43 — Le volume de mode minimal de la relation 3.72 tracé pour chaque
fibre dans la bande de réflexion des miroirs : A\, = Zﬁ (Lg + 2,2 pm) avec puin le
mode minimal pour que A, soit entre 1250 nm et 1550 nm. Les cercles désignent
les fibres monomodes et les triangles les multimodes. La surface occupée par chaque
cercle ou triangle est proportionnelle au rayon de courbure du micro-miroir. Plus la
couleur tend vers le vert plus le micro-miroir est symétrique, plus son excentricité est
faible (les excentricités s’étalent de 0,15 a 0,52). Les lignes bleues et les pointillés cyan
donnent les volumes des modes pour les longueurs d’onde de résonance accessibles a
deux micro-miroirs particuliers : le n°14/84 (cyan) et le n°55/84 (bleu).

Le micro-miroir n°55/84 a été sélectionné car il est peu elliptique et il atteint
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un volume de mode tres faible. Sauf mention contraire, les résultats des expériences
de CQED ont été obtenus en utilisant ce micro-miroir. Figure 3.43 ce volume est
estimé a 2,67 pm? pour le mode 5 a la longueur d’onde 1170nm qui est en dehors
de la bande de réflexion. Lorsque le micro-miroir est au contact du miroir plan, la
cavité est résonante a 1460 nm pour le mode 4. Elle correspond a un volume effectif
de 3,33 pm?3.

Pour vérifier cette valeur, Veg min a été calculé a partir de la simulation en éléments
finis présentée figure 3.40 pour le mode 4 résonant & 1457 nm, il vaut 2,72 pm?®. La
répartition de la densité d’énergie |nE |2 utilisée dans ce calcul est donnée figure 3.44.
La formule 3.72 est valable a 20% pres. La précision de I'estimation de V.g reste

limitée car le champ, trés confiné, s’éloigne de I’approximation gaussienne 6.

Micro-miroir

1 pm

PS

Miroir plan

FIGURE 3.44 — Simulation de la densité d’énergie du mode p = 4 résonant a 1460 nm
avec le profil du micro-miroir n°55/84 issu des données figure 3.35. Elle a été calculée
sur COMSOL Multiphysics en considérant une symétrie axiale : les ordonnées
correspondent a I’axe optique (z) et les abscisses a I’écart a cet axe (r).

Les volumes des premiers modes accessibles a 1310nm avec le micro-miroir
n°55/84 sont estimés en unité de A3 (~2,2pm?) dans le tableau suivant :

TABLE 3.4 — Estimation du volume de mode pour le micro-miroir n°55/84.
| » [ 5[6[7]8]09[10]

Loy (pm) | 1,08 | 1,73 | 2,39 | 3,04 | 3,70 | 4,37

Vg (V) | 15 | 1,9 | 24 | 28 | 32 | 36

16. Cette explication concorde avec I’évaluation entre 6,1 et 8,6 pm du rayon de courbure du
micro-miroir n°55/84 a partir de la transmission de la cavité figure 3.28. Le rayon de courbure est sous-
estimé, cela provient d’un confinement latéral du champ plus important que dans I’approximation
gaussienne.
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Cette partie permet de conclure que les micro-cavités fabriquées atteignent des
volumes de modes assez faibles, compris entre 1 et 1,8\3 (soit entre 3,8 et 6,8(*/nps)3
en prenant en compte l'indice de la matrice contenant les CNT) pour les plus
petits modes accessibles. Cependant, comme le facteur de Purcell est proportionnel
a Q’\—Vg = pF AVS, il faut aussi vérifier que leur finesse est appropriée pour qu’elles
puissent remplir leur réle dans les expériences de CQED.

3.2.3 Finesse réelle

Le micro-miroir doit non seulement étre adapté a de faibles volumes de modes,
mais sa réflectivité doit étre suffisante pour atteindre la finesse attendue. En effet, les
coefficients de transmission des miroirs étant de I'ordre de 500 ppm, de tres faibles
pertes suffisent pour modifier significativement la transmission de la cavité. De plus,
la finesse varie suivant I’homogénéité du dépot sur le miroir plan et doit donc étre
estimée a chaque fois que I’échantillon est déplacé. Les techniques de mesure de la
finesse sont présentées partie 3.2.3.1. Les pertes limitant cette finesse se séparent en
deux catégories : les pertes seches (absorption, diffusion et diffraction) et les pertes
utiles (transmission). Les pertes seches sont abordées partie 3.2.3.2 et la collection
est estimée dans I'annexe C.3.

3.2.3.1 Mesure de la finesse

D’apres I'équation 3.46, la finesse s’exprime en fonction du FSR et de la largeur
a mi-hauteur (FWHM) du pic de transmission :

FSRy,
F~ AN,

(3.73)

Dans un cas idéal, 'acquisition d’un spectre de transmission en lumiere blanche
suffirait pour mesurer la finesse. Cependant, la cavité optique subit des vibrations as-
sez importantes qui élargissent artificiellement les pics de transmission. Ces vibrations
font I'objet du chapitre 4.

Pour mesurer la finesse en s’affranchissant des perturbations, trois techniques ont
été mises en place pour trois domaines d’application différents. Elles sont résumées
a la figure 3.45 et reposent toutes sur un principe commun : la cavité est excitée
dans la bande de réflexion par une source laser et 'intensité transmise est collectée
via une photodiode rapide !” pendant que la longueur de cavité est balayée. Il faut
s’assurer que la largeur spectrale des sources utilisées est suffisamment faible pour ne
pas élargir les pics de transmission. Parmi les sources laser utilisées, celle qui possede
la plus large émission spectrale est une diode laser Ap;, =1310nm . Néanmoins, sa
résolution est suffisante pour estimer la largeur des pic de transmission.

17. Diode laser LP1310-SAD2, lasers accordables Ti :Sa SolsTiS M Squared ou T100S-HP-CL
Yenista Optics et photodiode PDA10CS-EC Thorlabs
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D’apres les spécifications, la largeur spectrale typique de la diode laser est de
0,1nm a —20dB c’est-a~dire 0,01 nm & mi-hauteur. D’apres la figure 3.37, la finesse
de la cavité devrait valoir environ 6000 & 1310 nm. Or, d’apres la formule 3.44, la

largeur du laser ne deviendrait comparable a celle du pic de transmission que pour
p > 20 (FSR, =69nm).

AT AT AT

ISL
(a) ng (b) 2 (c) Y

FIGURE 3.45 — (a) La longueur de cavité est balayée par une rampe rapide de grande
amplitude de fagon a sonder a la fois un FSR et la largeur des pics de transmission
(détails partie C.2.1). (b) Une modulation sinusoidale rapide est imposée a la longueur
de cavité autour d'une résonance pour sonder précisément la largeur d’un pic de
transmission. L’amplitude de modulation en longueur d’onde et le FSR proviennent
d’une étude spectroscopique (détails partie C.2.2). (c) La longueur de cavité est
modulée lentement par un signal triangulaire de grande amplitude de fagon a sonder
a la fois le FSR et la largeur des pic de transmission (détails partie C.2.3).

Pour mesurer la finesse indépendamment des vibrations, il faut soit faire une
mesure d'une durée courte devant le temps caractéristique des vibrations (méthodes
C.2.1 et C.2.2) soit les prendre en compte d’un point de vue statistique (méthode
C.2.3).

La finesse de la cavité formée par le micro-miroir n°55/84 et un miroir plan avec
un dépot de 100nm de PS est estimée par la méthode C.2.2 a 769 4+ 12nm. Elle est
quasiment un ordre de grandeur plus basse que la finesse calculée figure 3.37. Pour
répondre a ce probléme, un test systématique des micro-miroirs a été mis en place
pour mesurer la finesse réelle avant une utilisation dans le dispositif d’émetteur en
cavité. Cette mesure en amont utilise la méthode détaillée dans 'annexe C.2.3. En
outre, des explications a cette chute de finesse sont proposées dans la partie 3.2.3.2
consacrée aux pertes seches.

L’évaluation en amont de la qualité du micro-miroir apporte une réelle plus-value :
le micro-miroir n°55/84 a désormais été remplacé par le n°14/84 qui présente une
finesse d’environ 1800. Toutefois, toutes les expériences de CQED présentées dans
cette these proviennent du miroir n°55/84.

Bilan Les profils de transmission mesurés au spectrometre pour une excitation en
lampe blanche de trois micro-cavités sont présentés a la figure 3.46. Ils ont été tracés
en fonction de la longueur d’onde exprimée en FSR pour que la FWHM reflete la
finesse et non le facteur de qualité. Le micro-miroir fabriqué par B. Besga a une bande
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de réflexion entre 840 a 980 nm et n’a pas été utilisé pour des expériences d’émetteurs
en cavité. Cependant, son pic de transmission donne une référence expérimentale en
finesse.

].0 T T E I I
B. Besga, R = 50 um

A =0.90 pm, F ~ 5324

0.8 | Fibre 55/84 y
A =131 pm, F ~ 787

Fibre 14/84
0.6 1 A=1.31 um, F ~ 1815 |

Transmission normalisée

4 —2 0 2 4
Longueur d’onde (10~3-ISL)

FIGURE 3.46 — Transmission normalisée des micro-cavités fibrées en fonction de la
longueur d’onde exprimée en FSR (la FWHM vaut 1/7). Les points proviennent d’un
moyennage de plus de 200 pics de transmission acquis par la méthode présentée a
la partie C.2.2. Les lignes sont des ajustements lorentziens auxquels correspondent
les finesses données en légende. Le micro-miroir fabriqué par B. Besga fait face a un
miroir nu tandis que les micro-miroir n°14/84 et n°55/84 font face a un dépot de
100 nm de PS.

Le facteur de qualité le plus bas atteint avec le micro-miroir n°55/84 vaut
Qeav = pF =~ 3800. Il est comparable au facteur de qualité d’'un émetteur de 250 peV
de FWHM pour une émission centrée a 0,95eV. Le tableau suivant présente des
ordres de grandeurs des facteurs de qualités Qeq et des facteurs de Purcell F}; effectifs
associés aux modes 5 a 9 avec le micro-miroir n°55/84 en présence d'un émetteur de

340 peV de FWHM :
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TABLE 3.5 — Estimation du facteur de qualité effectif Qg et du facteur de Purcell
généralisé F; accessibles pour le micro-miroir n°55/84 et un émetteur d'un facteur
de qualité Q¢ de 2800.

L p [ 5 [ 6 [ 7 [ 8 ]9 [10]
Qe | 1610 [ 1730 [ 1830 [ 1910 | 1980 | 2040
Fr | 20 17 | 15 13 11 9

Le volume de mode est calculé avec le modele 3.71 et, pour rappel de la partie
3.1.2.2, Qi = QL + Q41 Dans le cadre de cette estimation, 'émetteur est considéré
entouré d’'une matrice de PS d’indice 1,6.

Plus généralement, les finesses des micro-cavités testées dans cette these sont au
mieux un facteur 3 plus basses qu’espéré. Quelques sources possibles de cette chute
de finesse sont détaillées dans la partie suivante.

3.2.3.2 Pertes séches

La différence entre les finesses des micro-cavités fabriquées (F < 2000) et la
finesse espérée pour la structure diélectrique choisie (F > 5000) est significative.
Cette partie a pour but de recenser et d’évaluer les mécanismes pouvant causer cette
différence.

La finesse d'une cavité optique peut s’exprimer en fonction des pertes P, c’est-a-
dire en fonction des mécanismes diminuant 'intensité lors d’un aller-retour entre les
miroirs. Elle s’exprime de la maniére suivante :

2 2
T _ n (3.74)

Ptotales Tmicro—miroir + Tmiroir—plan +Pséches

f

Putites

Une partie de ces pertes résulte de la transmission des miroirs diélectriques et
peut éventuellement étre collectée. Elles sont nécessaires a la mesure et doivent
étre distinguées des pertes seches dues aux imperfections du systeme. Ces dernieres
peuvent provenir de la forme du micro-miroir ou de I’absorption/diffusion des miroirs
ou du dépdt formant 1’échantillon.

Taille finie du micro-miroir D’apres la partie 3.2.1.1, la cavité n’est stable
que pour L,; < R. Si cette condition n’est pas vérifiée, la focalisation du miroir
concave ne compense pas la divergence du faisceau sur un aller-retour. Cela engendre
une chute brutale de la finesse due a des pertes latérales. En pratique la limite de
stabilité est plus contraignante et dépend de ellipticité du micro-miroir [238] et de
leur taille [36]. Pour les micro-miroirs, la finesse est principalement limitée par leur

diametre D : le mode de largeur w est tronqué a chaque aller-retour a une largeur
D/,
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3.2. MICRO-CAVITE FIBREE

Pour une longueur d’onde de 1310 nm et le micro-miroir n°55/84 (voir la figure
3.35), la largeur w du mode gaussien déborde du micro-miroir pour L, &~ 12,3 um.
Elle couvre 50% du rayon du micro-miroir pour L,;, =~ 6,7 pm.

Lors d’une réflexion sur un micro-miroir de taille finie, les pertes sont approxima-
tivement données par [36] :

D 2
P, ébordement ~ 2| —= .
débord t exp ( <f210(14)> ) (3 75)

La finesse prenant en compte ces pertes est tracée a la figure 3.47 en fonction de
la longueur de cavité L,;,.
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FIGURE 3.47 — Finesse issue de la relation 3.74 prenant en compte les pertes d’intensité
débordant du micro-miroir définie dans I’équation 3.75 en fonction de la longueur de
cavité géométrique L.

Ce type de perte ne devient significatif qu’a partir d’'une longueur de cavité
suffisamment grande. En prenant en compte la longueur de pénétration dans les
miroirs, la finesse ne chute que de 10% au mode p = 9. Cet effet n’est donc pas
crucial pour les expériences de CQED pour lesquelles la longueur de cavité est
minimisée (voir la partie 3.2.2). Donc, la chute de finesse provient plutét de pertes
par absorption ou diffusion.

Pertes dues a I’échantillon L’entreprise chargée du dépdt du miroir diélectrique
estime les pertes due a la pénétration du champ dans un miroir inférieures a 100 ppm.
Ces spécifications sont confirmées par une mesure de la transmission. L’émission
d’une diode laser a 1310nm est envoyée sur un miroir plan et son intensité est
mesurée avant et apres le miroir. Cela donne une transmission du miroir nu de
Thuexp =986 £ 18 ppm pour une valeur théorique T}, ¢, =615 ppm calculée dans la
partie 3.2.2.2. La mesure en transmission donne une majoration des pertes. Toutefois
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les mesures en réflexion sont plus délicates a réaliser car la mesure est peu contrastée
(le coefficient de réflexion est proche de 1).

Par contre, une différence de transmission est observée entre un miroir nu et un
miroir recouvert de 100 nm de PS protégeant des CNT. En présence de 1’échantillon la
transmission vaut T exp =278 = 2 ppm pour une valeur théorique Tyep ¢ =412 ppm.
Soit la couche de PS est plus épaisse que prévu et diminue la transmission, soit une
partie de I'intensité est absorbée/diffusée. Pour différencier ces deux cas, une mesure
du coefficient de réflexion a été réalisée.

L’évaluation de la réflexion des miroirs est plus délicate que celle de la transmission.
En effet, elle demande une procédure plus longue d’alignement ce qui engendre des
dérives temporelles du signal. Pour plus de reproductibilité, seule la différence de
réflexion entre un miroir avec dépot et un miroir nu a été mesurée 8. Les pertes dues
a I’échantillon s’écrivent :

P = Thu + Ryu — (Téch - Réch) (376)

La figure 3.48 présente les données issues de 12 mesures de 'intensité réfléchie en
alternant les miroirs. La dérive temporelle a été prise en compte et modélisée par
une droite. Le miroir avec dépdt est moins réfléchissant que le miroir sans dépot de
Ryw — Reen =720 £ 270 ppm. Ainsi, Psg, =1028 £+ 271 ppm. Cela méne a une finesse
F = 2% —— ~ 3320. L’absorption/diffusion du dépot diminue la finesse d’un

Tau+Tech+Psch
facteur 2.

18. Une mesure absolue de la réflexion demande de déplacer a la fois le miroir et la photodiode
alors que pour une mesure différentielle il suffit de changer le miroir.
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F1GURE 3.48 — Intensité réfléchie par deux miroirs de Bragg dont la structure est
décrite dans la partie 3.2.2.2. Un miroir est nu tandis que 'autre supporte un
échantillon de CNT dopés recouverts de 100 nm de PS. L’axe des abscisses décrit
l'ordre avec lequel ont été effectuées les mesures. La procédure d’alignement précédant
chaque acquisition étant constante, ’axe des abscisses peut étre assimilé a un temps.
Pour estimer la différence de réflectivité entre les miroirs, la dérive temporelle de
I'intensité est supposée linéaire et 'incertitude sur les abscisses est choisie égale a la
durée moyenne d’une mesure.

L’échantillon considéré a été réalisé a Los Alamos en mettant 1'accent sur la
qualité d’émission des CN'T sans forcément se préoccuper de la pureté de la couche
protectrice de PS et de sa rugosité. Or, des pertes de I'ordre de 20 ppm ont déja
été atteintes dans notre équipe pour des CNT déposés en matrices de PS [40]. Pour
tenter de réduire les pertes, les prochains dépots se feront donc sur place a partir de
CNT en solution provenant de Los Alamos ou de Heidelberg.

Les pertes dues a I’échantillon ne permettent pas d’expliquer entierement les
finesses mesurées. De plus, ces pertes sont moyennées sur la largeur du faisceau laser
(environ 3mm) et peuvent donc varier significativement sur I’échantillon en fonction
de la surface de quelques pm? sondée par la micro-cavité. Toutefois, méme dans le
cas ou 'absorption du dépot serait négligeable, une rugosité des micro-miroirs peut
engendrer des pertes par diffusion.

Diffusion du micro-miroir Les pertes par diffusion sur les miroirs sont directe-
ment liées a leur rugosité par la formule suivante [239, 240] :

47”7)2 (3.77)

Pru osité = (
& A

ou o est la rugosité quadratique moyenne (pour des variations inférieures a la
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longueur d’onde de travail). Dans de bonnes conditions, la rugosité apres ablation
laser est de l'ordre de 0,2 nm [36], ce qui rend ces pertes négligeables : Pygosite <5 ppmi.
Cependant, un défaut de fabrication peut rapidement engendrer des rugosités de
plusieurs dizaines de nanometres (voir 'annexe C.1.2).

Une mesure AFM de la rugosité du micro-miroir n°8/84 est donnée a la figure
3.49. La rugosité est d’environ 4 nm dans la dépression concave, alors qu’elle n’est
que de 0,6 nm sur la plateforme qui I’entoure. Cette répartition semble privilégier
une légere redéposition de la silice sublimée (invisible a Uinterférometre de Mirau).
Bien que la fabrication des micro-miroirs fibrés implique une puissance laser 6 fois
inférieure a celle utilisée pour I'usinage (figure C.3), les conditions de bord au niveau
de lextrémité de la fibre pourraient causer un effet similaire 1. Ce sont ces mémes
conditions de bords qui rendent délicate la fabrication d’une dépression concave
apres avoir chanfreiné la fibre. En effet, I'irrégularité des bords de la plateforme
laissée intacte apres le chanfrein ne permet pas une répartition isotrope de la chaleur.
Ainsi, il est difficile de controler le profil d’une dépression concave créée apres avoir
chanfreiné.

Rugosité (nm)

Position (um)

FIGURE 3.49 — A gauche : Image de la dépression concave n°8/84 en AFM (am-
plitude du signal d’erreur en mode contact intermittent). Les lignes noire et rouge
délimitent des profils de rugosité. A droite : Profils de rugosité définis précédem-
ment. Ils sont obtenus & partir d’'une mesure de hauteur dont les fréquences spatiales
inférieures au micrometre ont été filtrées.

L’évolution de la finesse de la cavité en fonction de la rugosité d’'un miroir est
donnée a la figure 3.50. Une rugosité de 4 nm comme celle du micro-miroir n°8/84
permettrait d’expliquer la finesse de 1800 obtenue avec le micro-miroir n°14/84. Par

19. La chaleur apportée par un impact laser s’évacue plus facilement sur une lame de verre
qu’a lextrémité d’une fibre optique. De ce fait, une plus faible puissance laser est nécessaire pour
sublimer la silice a 'extrémité d’une fibre optique.
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3.2. MICRO-CAVITE FIBREE

contre, la finesse de 750 ne s’explique qu’avec un défaut d’usinage plus marqué ou
une impureté accidentelle dans la dépression concave (cf. figure 3.49).
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FI1GURE 3.50 — Finesse issue de la relation 3.74 prenant en compte les pertes par
diffusion équation 3.77 en fonction de la rugosité du micro-miroir. La courbe bleue
ne considere que les pertes diffusives tandis que la courbe rouge inclut les pertes par
absorption/diffusion du dépdt de PS abordées dans la partie 3.2.3.2.

A Tavenir, une étude plus systématique par AFM sera menée pour améliorer le
protocole d’ablation laser et conserver une rugosité proche de 0,2 nm.

Conclusion

Les micro-cavités utilisées dans cette these sont formées d’un miroir plan sur
lequel I’échantillon est déposé et d’un micro-miroir fibré. Les modes de cavité sont
relativement bien décrits par I'optique gaussienne et leurs volumes croissent avec la
longueur de cavité et le rayon de courbure du micro-miroir. Du fait de la longueur
de pénétration du champ dans les couches diélectriques donnant leur réflectivité
aux miroirs, ce volume de mode s’écarte du volume géométrique délimité par la
micro-cavité et atteint quelques \3.

Trois méthodes ont été mises en place pour mesurer la finesse réelle des micro-
cavités indépendamment des vibrations du systeme. Bien qu’elle soit dégradée par
une rugosité anormale des micro-miroirs, elle reste acceptable pour des émetteurs
dont la FWHM est supérieure a 250 peV. L’efficacité de collection de l'intensité
extraite de la cavité atteint 30 & 40% répartis a environ 1/3 du ¢6té du micro-miroir
fibré et 2/3 du c6té du miroir plan.

Le micro-miroir principalement utilisé est le n°55/84. Sa profondeur est de 0,7 pm
et son rayon de courbure de 13 um, ce qui permet de parvenir a un volume de mode
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entre 1,5 et 3A3 (pour A =1310nm). Le plus petit mode accessible a une largeur de
1,6 pm et une longueur de Rayleigh de 6 pm ce qui correspond a une divergence de
15°. La finesse de la cavité est d’environ 770. Ainsi, des facteurs de Purcell effectifs
entre 10 et 30 sont attendus. Cependant, les effets de CQED sont brouillés par les
vibrations relatives du micro-miroir par rapport au miroir plan. Le chapitre suivant
est consacré a la démarche suivie pour minimiser ces vibrations.
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CHAPITRE 4. STABILISATION DE LA MICRO-CAVITE

La cavité choisie pour les expériences de CQED est une micro-cavité fibrée. Cette
cavité Fabry-Pérot ouverte est beaucoup plus polyvalente qu'une cavité rigide car
elle permet d’obtenir I'accord spatial et spectral entre le mode de cavité et I’émetteur.
Cependant, la longueur de cavité varie aussi de facon non intentionnelle a cause des
vibrations. En effet, ces différents degrés de liberté la rendent extrémement sensible
a la moindre excitation mécanique. Ce phénomene brouille les signaux recherchés
et doit étre minimisé. Ce chapitre a pour but de présenter les moyens mis en place
pour réduire ou compenser ces fluctuations.

Une premiere partie précise ce qui peut vibrer dans le systéme et a quel point cela
influe sur les mesures. Sa stabilisation passive est abordée dans une deuxiéme partie.
Les méthodes existant pour rétroagir sur la longueur de cavité afin de la garder
constante et leur implémentation font I'objet d’une troisieme et quatrieme partie.
En outre, la derniere partie détaille les problemes ayant empéché 'aboutissement de
la stabilisation active dans cette these et comment les contourner.

4.1 Influence des vibrations sur le systéeme

Le systeéme supportant la micro-cavité fibrée a été initialement congu pour faciliter
les acces optiques et rester mobile sur une large plage de distances a basse température.
Satisfaire ces criteres a tendance a rendre 1’ensemble moins rigide et donc de favoriser
les vibrations. Une premiere sous-partie s’attelle a décrire 'agencement du dispositif.
Le protocole expérimental utilisé pour estimer les vibrations est expliqué dans
une seconde sous-partie. Cette mesure d’amplitude permet de fixer un objectif
de stabilisation et d’évaluer l'efficacité des méthodes développées dans les parties
suivantes.

4.1.1 Description du dispositif
4.1.1.1 Sowurces de vibrations

La micro-cavité fibrée est contenue dans l’enceinte d’un cryostat descendant
jusqu’a 12 K, lui-méme fixé sur une table optique isolée du sol par des pneumatiques.
I1 est difficile de découpler toutes les sources de vibrations susceptibles de faire fluctuer
la longueur de cavité. Pour identifier les plus critiques, les vibrations de la table
optique ont été sondées en différents points grace a une céramique piézoélectrique PZT.
Le piézoélectrique est plaqué sur la table par une masse de plusieurs kilogrammes et
la tension mesurée parallelement a la contrainte. Le signal obtenu permet d’estimer
qualitativement si la table est soumise a une excitation. Selon le constructeur, les
ressorts pneumatiques PLM-12 soutenant la table optique possedent une fréquence
de coupure comprise entre 3 et 10 Hz. Néanmoins, la table présente des résonances
comprise entre 100 et 500 Hz selon la charge (d’apres le constructeur) et reste
faiblement couplée au sol via notamment des fils électriques et des fibres optiques
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4.1. INFLUENCE DES VIBRATIONS

et surtout des tubes de circuit de refroidissement et de pompage. Bien que des
précautions aient été prises pour les amortir en amont, une partie de ces vibrations
est transmise a la table optique. Elle provient majoritairement de pompes ou de
ventilateurs et sa gamme de fréquences se situe entre 50 et 300 Hz.

Bien que I'enceinte dans laquelle se trouve la micro-cavité soit sous relativement
basse pression (1 x 107> mBar), elle reste sensible aux fréquences sonores. Pour des
raisons pratiques, un coffrage acoustique n’a pas été mis en place mais des panneaux
de mousse insonorisante ont été déployés entre la table optique et les appareils les
plus bruyants (refroidisseurs et compresseurs).

A température cryogénique, le cryostat est la principale source d’excitations.
En effet, il s’agit d’un réfrigérateur a tube pulsé personnalisé Cryostation Montana
Instruments qui induit par conséquent des vibrations [241]. Cet effet est particulie-
rement visible en observant les fluctuations de transmission de la cavité. Pour ce
faire, un laser est envoyé dans la cavité en dehors de la bande de réflexion des miroirs
(ici a 870nm) et 'intensité transmise est mesurée a 'aide d’une photodiode. La
figure 4.1 donne un apergu du signal obtenu a températures ambiante et cryogénique.
Sur le graphique les fluctuations de transmission sont converties en amplitude de
vibrations avec la méthode détaillée dans la partie 4.1.2.1. Les pics d’amplitudes a
basse température apparaissent régulierement a une fréquence de 0,8 Hz (période de
1,25s). Il s’agit de la fréquence de fonctionnement la plus basse du cryostat.

100 T T 1 T 20
1,25 s 0~ 5.3 nm 7.0 nm
<> 15
_0.75 0 _
g £
5 5 £
N =
B 050 0o 3
2] +~
©
= 0.25 107
— 10K, 0 ~ 6.3 nm — 300K, 0 ~ 2.8 nm -15
0.00* L L . L 1 _90
0 2 4 6 8 10

FIGURE 4.1 — Amplitudes typiques de vibrations de la cavité optique a température
ambiante (en rouge) et a température cryogénique (en bleu), leurs écart-types sont
donnés en légende. L’écart type de 'amplitude de vibrations a basse température est
aussi calculé sur 0,8s entre deux maxima de vibrations et sur un maximum (zones
en bleu).

Comme on le voit a la figure 4.1, pour un temps d’exposition de 0,8s 1’écart-
type des vibrations peut varier significativement (5,3 nm entre deux pics et 7,0 nm
sur un pic). Partant de ce constat, une premiere tentative pour diminuer I'impact
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des vibrations dans les expériences de CQED a été de synchroniser la caméra du
spectrometre (avec un certain délai) avec les pulses du cryostat. L’objectif était
d’acquérir le signal uniquement entre les pics principaux de vibrations. Dans les
conditions d’utilisation, le temps de lecture de la caméra infrarouge NIRvana:640LN
Princeton Instruments a un temps de lecture de 0,43s et un temps de purge du
capteur de 0,27s. Ces valeurs sont proches du temps minimal d’acquisition donné
par le constructeur (0,43 + 0,27 =0,70s pour 0,57s dans les spécifications). Ce
temps étant du méme ordre de grandeur que la période des cycles du cryostat, les
acquisitions ont lieu un cycle sur deux. En pratique, la largeur du pic de transmission
de la cavité ne diminue pas avec la synchronisation.

En effet, pour bénéficier d’'une amplitude moyenne de vibrations plus faible, le
temps d’exposition doit étre faible devant la période des impulsions. Or, le rapport
signal sur bruit du dispositif impose des expositions de 1'ordre de 1s. Cela ne donne
que trop peu de marge de manceuvre par rapport au temps de décroissance de
I’amplitude des vibrations. De plus, un pic secondaire est présent a la mi-période et
provient du retour du piston. La méthode de synchronisation ne sera bénéfique que
pour des temps d’acquisition plus faibles (c¢’est-a-dire pour un signal plus intense) ou
si les vibrations sont atténuées plus rapidement entre deux pics de vibrations.

4.1.1.2 Systéeme mécanique

Pour comprendre 'origine des vibrations, il faut avoir a I'esprit ’agencement du
support de la micro-cavité fibrée contenu dans ’enceinte du cryostat. Il est décrit a
la figure 4.2. La propagation des vibrations de la table optique ou du doigt froid vers
la plateforme supportant la fibre usinée et ’échantillon n’est pas divulguée par le
constructeur. Cependant, les spécifications indiquent un écart-type des vibrations du
doigt froid inférieur a 5nm. Une niche sur mesure a été ajoutée afin d’accueillir un
filtre mécanique faisant l'objet de la partie D.1.1.
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FIGURE 4.2 — Schéma du support de la micro-cavité fibrée formée par la fibre usinée
et I’échantillon (voir le chapitre 3). Les excitations mécaniques sont transmises par
la table optique et le doigt froid & une niche accueillant un filtre mécanique. Ce
dernier supporte la plateforme sur laquelle sont fixés les différents positionneurs
ajustant la position de la fibre usinée et de ’échantillon. La fibre usinée est fixée a
la lentille asphérique utilisée en micro-photoluminescence (voir le chapitre 5). Dans
tout ce chapitre, 'axe (z) désigne 'axe optique de la cavité et (x) et (y) sont les
axes transverses paralleles a I’échantillon.

Ce systeme est avant tout cong¢u pour permettre une transition simple entre
I’'observation en micro-photoluminescence d’'un émetteur et la collection de son
émission en cavité (voir la partie 5.1). Puisque la fibre usinée est fixée a la lentille
utilisée en micro-PL (voir le schéma 4.2), le positionneur ajustant a la fois la focale
de la lentille et la position de la fibre doit posséder une précision nanométrique et une
course totale millimétrique. Les contraintes sont les mémes pour les positionneurs
de I’échantillon : il faut pouvoir balayer une grande surface tout en gardant la
possibilité d’ajuster un émetteur avec le mode de cavité au nanometre pres. Cela
implique "utilisation de nano-positionneurs inertiels ANPx51/RES et ANPz51/RES
Attocube (utilisant le phénomene de coller-glisser propre aux frottements solides). Ces
nano-positionneurs possedent des résonances a vide particulierement marquées entre
3kHz et 5kHz. Une fois chargés d'une masse de quelques dizaines de grammes, ces
résonances chutent entre 0,4 kHz et 0,6 kHz et peuvent étre excitées par les vibrations
basse fréquence décrites dans la partie précédente. Les spécifications données par le
constructeur ne concernent que le comportement a température ambiante.

Un actionneur piézoélectrique P-111.01T PICA PhysikInstrumente d’environ 1 pm
de course a été ajouté entre le support de la lentille percée et un nano-positionneur
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dans le but de mettre en place une stabilisation active (discutée dans la partie 4.3).
Cet actionneur a une résonance a vide nettement plus élevée a 530 kHz. Toutefois, sa
petite surface ainsi que les contraintes liées aux acces optiques mettent le support de la
fibre usinée en porte-a-faux. Au dela des résonances en vibration, cette configuration
implique des difficultés lors de la stabilisation active (voir I'annexe D.2.5).

Pour que la fibre usinée soit placée parallelement a I’axe optique utilisé en micro-
PL, elle est collée dans un trou percé a travers la lentille asphérique (figure 4.2 et
partie 5.1.1). Elle dépasse d’environ 0,5 mm de la lentille percée ce qui peut engendrer
une résonance en flexion. D’apres 'annexe D.9, la fréquence de résonance d’une

, . ~ 351 EI . . . N
poutre encastrée/libre est fhpe = 5> 771/ 5 Pour un cylindre plein de diametre D.,
I _ D2

S 8-

Le module de Young E du verre vaut 69 GPa, la masse volumique p ~2,5 x 103 kg/m?

et le diametre des fibres usinées est de 125 pm, ce qui donne fgpe = %%\/g ~0,52 MHz.
En pratique, seules des conditions extrémes pourraient correspondre a de telles
vibrations. En effet, lorsqu'une tres grande accélération est imposée sur I'actionneur
piézoélectrique (par exemple dans le cadre de la mesure de finesse détaillée dans la
partie C.2.2) une fréquence de 127 4+ 5 kHz module parfois les pics de cavité (figure
4.3). Cette fréquence correspondrait & un dépassement de la fibre de 1,01 + 0, 02 mm.
L’écart avec la valeur estimée précédemment peut provenir d’une incertitude sur le
dépassement de la fibre et de I’élasticité de la colle scellant ’encastrement !

1. La condition de bord d’encastrement parait réaliste a basse température mais n’est pas
forcément idéale. Une condition de bord plus souple a tendance a décaler la résonance vers les
basses fréquences.
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FIGURE 4.3 — Zoom d’'un pic de transmission obtenu en sortie d’une photodiode
en modulant rapidement (fyoqa =600 Hz) la longueur de la micro-cavité excitée par
une diode laser a 1310 nm. Une oscillation apparaissant sur le pic a une fréquence
estimée a 127 + 5kHz (période de 7,9 ps).

Ainsi, le dispositif est résumé a la figure 4.4 : la fibre usinée et ’échantillon sont
supportés par des piles de nano-positionneurs relativement souples (méme a basse
température) qui sont elles-mémes fixées a une plateforme isolée mécaniquement du
doigt froid du cryostat.

L+6L
Fibre - Echantillon
usinée _

Résonances =9 7>

multiples < C >
Plateforme  Excitation |
filtrée

= .=

lCryOStat Excitation I

FIGURE 4.4 — Schéma mécanique simplifié du dispositif dans ’enceinte cryostatée.
Les vibrations les plus contraignantes proviennent des résonances des piles de nano-
positionneurs supportant la fibre usinée et 1’échantillon.

Les vibrations proviennent de ’excitation d’un systeme comportant de multiples
résonances par différentes sources décorrélées. Pour identifier les leviers permettant
de réduire ces fluctuations, il faut donc pouvoir estimer précisément leurs amplitudes.
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CHAPITRE 4. STABILISATION DE LA MICRO-CAVITE

4.1.2 Estimation des vibrations

La maniere la plus simple d’estimer les vibrations est de profiter du signal
d’interférence de la cavité optique. Comme détaillé dans la partie 4.1.2.1, en excitant
la cavité en bord de bande de réflexion des miroirs, il est possible de linéariser la
relation entre les fluctuations d’intensité transmise par la cavité et les vibrations
mécaniques. Cela permet de fixer des objectifs de stabilité détaillés dans la partie
4.1.2.2. Par la suite, la valeur moyenne de la longueur de la cavité est notée L et les
fluctuations § L. De méme, d’un point de vue spectral, la longueur d’onde moyenne du
mode considéré est notée A, et les fluctuations dA. Pour le mode p, vient la relation :

5x = 251 (4.1)
p

4.1.2.1 Principe

Il faut pouvoir estimer précisément I’amplitude des vibrations pour pouvoir les
controler. Pour ce faire, on utilise la dispersion linéaire d'un flanc de pic de cavité (la
variation d’intensité transmise a travers la cavité est proportionnelle a sa variation
de longueur). Un laser accordable est envoyé sur le flanc d’un pic de la micro-cavité
et la lumiére transmise est collectée par une photodiode?. La largeur spectrale du
laser est extrémement fine (100 kHz c’est-a-dire inférieure & 1 pm pour les longueurs
d’ondes concernées) devant la largeur typique des pics de transmission. Cela permet
d’échantillonner précisément un déplacement du pic de transmission. En particulier,
lorsque le laser est accordé sur le flanc du pic de cavité, une variation de d\ due aux
vibrations est proportionnelle a la variation d’intensité mesurée d/ comme schématisé
a la figure 4.5.

I A Pic de

Laser transmission

df

dX X

FIGURE 4.5 — Lorsque le laser est accordé au milieu du flanc d’un pic de transmission,
un déplacement du pic de d\ engendre une variation d’intensité d/ mesurée par la
photodiode.

D’apres la partie 3.2.1.1, la transmission d'une cavité Fabry-Pérot s’écrit :

1 2
= ou | —F =

1+ Fsin?(kL) <7r ) F>1
2. Laser T100S-HP-CL Yenista Optics et photodiode PDA10CS-EC Thorlabs

T (4.2)
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4.1. INFLUENCE DES VIBRATIONS

F est le coefficient de finesse et F est la finesse de la cavité. A mi-hauteur sur

le flanc du pic, T = § cest-a-dire Fsin?(kL) = 1 et Fsin® (k(L+dL)) ~ 1 F

24/ F (1 — %)de. Les fluctuations d’intensités mesurées par la photodiode sont

proportionnelles & :

dl :|:2}"d—L = :I:QCBWQ (4.3)

Ap Ap
En pratique, pour accorder la longueur de cavité sur le flanc d’un pic, le profil
de transmission est mesuré en fonction du déplacement par la méthode de la rampe
décrite dans la partie C.2.1. Le signal en sortie de la photodiode est inversible tant
que les vibrations restent dans une partie monotone du pic. En notant, I,,,,, I'intensité
maximale transmise et I,;, 'intensité minimale due au bruit de fond, 'amplitude

des vibrations s’écrit :
A [T
0L =+— 2 1-1 4.4
4F < I — Iin ) (4:4)

Cette mesure des vibrations n’est fiable que si 0L < ﬁ. La finesse doit donc étre
choisie (via la longueur d’onde de travail) en fonction de I'amplitude des vibrations,
c¢’est pourquoi un laser accordable entre 1500 et 1630 nm a été utilisé pour bénéficier
de la variabilité de la finesse avec . Cette plage est centrée sur le bord de la bande
de réflexion du miroir de Bragg et présente des finesses étalées sur deux ordres de
grandeur.

4.1.2.2 Objectifs de stabilisation

Les fluctuations mécaniques de la longueur de cavité ne perturbent pas les effets
de CQED puisqu’elles sont lentes devant le temps de vie de I’émetteur ou celui des
photons dans la cavité (~100ps) et celui de couplage (voir la partie 5.2.2.3). Par
contre, elles sont plus rapides que le temps caractéristique d’acquisition des données
(~1s). Ainsi, l'accord spectral avec I’émetteur peut varier suffisamment sur le temps
d’intégration pour lisser le signal observé. Les vibrations ne changent pas la physique
du systeme mais complexifient son interprétation en brouillant les mesures.

Puisque les vibrations ne peuvent pas étre totalement supprimées, il faut définir
un critere de stabilité a partir duquel elle ne posent plus de difficultés. L’amplitude
des fluctuations spectrales doit étre plus petite que la largeur limitante du systéme :
soit la largeur d’un pic de transmission, soit la largeur de PL de I’émetteur, soit la
séparation de Rabi (dans le cas du couplage fort).

e Si Qeav < Qem, les vibrations ne doivent pas déplacer le pic de transmission de

la cavité de plus que sa largeur. Il vient 6\ < ﬁ et donc :
A
0L < — 4.5
2F (45)
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CHAPITRE 4. STABILISATION DE LA MICRO-CAVITE

Dans ce cas, le critere de stabilité ne dépend pas du mode de cavité p.

Pour une longueur d’onde A =1310 nm et une finesse F =750 (respectivement
5000), 0 Limax ~0,9 nm (respectivement 0,1 nm).

o Si Qim < Qeay, les fluctuations spectrales du pic de cavité ne doivent pas

s’étendre sur plus de la largeur de PL de I’émetteur. Cela donne 6\ < Q),‘ et :

p A

oL < 2 Qém
La résolution obtenue permet aussi de différencier spectralement la raie a zéro
phonon des ailes de phonons, car leur écart énergétique est de l'ordre du meV
(voir la partie 1.2.2.2). Plus le mode est élevé, moins les vibrations posent
probleme. Cependant, plus le mode est élevé, plus le volume de cavité est grand

et moins les effets de cavité recherchés sont intenses.

(4.6)

Pour un émetteur typique, I’émission est centrée a A =1310nm et de largeur a
mi-hauteur 0,4nm (300 1eV). Ainsi, pour le mode p =5, 0 Lyax ~1nm.

e Si les facteurs de qualité de I'émetteur et de la cavité sont suffisamment
élevés pour atteindre le régime de couplage fort, il faut pouvoir résoudre
la séparation de Rabi. Dans ce cas I’émission est séparée en deux raies de

2
pulsations w £ /g% — (“4;7) ~ w *+ g comme explicité partie B.1. Il vient :

2
or < 9V, (4.7)

2me

Dans le cas de nanotube de carbone en micro-cavité fibrée, hg est de I'ordre de
40 eV [222]. Pour A =1310nm et p = 5, 0 Lpax ~0,3 nm.

Dans cette these, le dispositif est principalement limité par la finesse de la cavité
fibrée (chapitre 3). Un premier objectif est de limiter I’amplitude des vibrations
au nanometre pres. En considérant une cavité fibrée parvenant a la finesse désirée
(~5000) et les plus fines largeurs d’émission actuelles [35, 235, 236] (< 100 peV) pour
les CNT, il faudrait limiter les vibrations a un dixieme de nanomeétre. Ce dernier
objectif ne pourrait étre obtenu qu’avec la mise en place d’une stabilisation active.

Apres la minimisation des vibrations de la cavité par des moyens purement
mécaniques détaillés dans la partie suivante, la mise en place d’un asservissement en
position est développé d’un point de vue théorique partie 4.3 et pratique partie 4.3.3.
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4.2. STABILISATION PASSIVE

4.2 Stabilisation passive

Différentes stratégies ont été employées pour diminuer au maximum les vibrations
au niveau de la cavité en les filtrant en fréquence ou en les amortissant. Elles se
décomposent en trois étapes :

o Un filtre mécanique isole la plateforme (définie a la figure 4.4) du reste du
cryostat.

o Les vibrations relatives des deux piles supportant la fibre usinée et 1’échantillon
(figure 4.4) sont amorties par courants de Foucault.

e La partie 4.2.1.1 explique comment bénéficier d’'un phénomeéne de raideur
différentielle. Poser une lame directement sur les deux piles rigidifie la distance
entre la fibre usinée et I’échantillon.

Le filtrage mécanique et 'amortissement par courant de Foucault n’ayant pas conduit
a une diminution significative des vibrations, leur présentation est laissée en annexes
dans les parties D.1.1 et D.1.2. Cette partie détaille uniquement la derniere étape,
c’est-a-dire l'influence de la lame sur les deux piles de nano-positionneurs et dresse
un bilan des vibrations a températures ambiante et cryogénique.

4.2.1 Atténuation des vibrations

L’étude du systeme a température cryogénique interdit tout frottement visqueux
ou amortissement a ’aide de mousse de polymeres. Cependant, il est possible de
bénéficier des frottements solides pour rigidifier le systeme sans pour autant perdre
la grande plage de mobilité des nano-positionneurs.

4.2.1.1 Frottements solides

Une lame de polycarbonate (PC) lestée a été posée sur les supports de la fibre
usinée et de I’échantillon pour les solidariser comme représenté aux figures 4.6 et 4.7.
Le PC, mentionné en annexe dans la partie D.1.1, a été choisi pour fabriquer la lame
pour sa facilité d’usinage et sa transparence. En effet, ’acces optique par le dessus
du dispositif est nécessaire afin de conserver la visualisation de I'approche de la fibre
lors des expériences. La pointe de la fibre est d’ailleurs apparente figure 4.7.
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Vue de dessus

e

Lentille percée : Aimant
. , A [ Ailette
Fibre dépassant . O\ cuivre

Support de
['échantillon

Vue de coté

Fibre
usinée >

= FIGURE 4.7 — Vue de dessus du dispositif de
* micro-cavité fibrée. Elle illustre les deux types
de frottements mis en place : les annotations en
blanc concernent ’amortissement par courant de
Foucault et en vert les frottements solides. Ces
derniers sont engendrés par une lame de polycar-
bonate lestée reposant a la fois sur le support de
I’échantillon et celui de la lentille percée.

FIGURE 4.6 — Schéma d’une
lame de polycarbonate exercant
des frottements solides entre les
sommets de la pile soutenant la
fibre usinée et celle soutenant
I’échantillon.

Les frottements solides se modélisent par les lois d’Amontons-Coulomb. Cette loi
décrit le lien phénoménologique existant entre la force IN plaquant un mobile sur
un support et la force tangentielle T' s’opposant au mouvement de ce mobile par
rapport au support. Il ne peut y avoir de glissement que si la norme de la force F' qui
le provoque est supérieure a Ty, = /N ou ug est le coefficient de frottement statique.
Dans ce cas, Ty = ugN ou ug est le coefficient de frottement dynamique. N ne peut
pas étre augmenté indéfiniment pour supprimer les vibrations car les déplacements
imposés aux nano-positionneurs doivent rester possibles. De plus, la charge maximale
des nano-positionneurs ne doit pas excéder 50 g sachant que la charge sans lame
atteint environ 20 g. La situation recherchée est une adhérence pour les vibrations et
un glissement pour les nano-positionneurs.

Les coefficients de frottements statique et dynamique pour une surface PC/métal
valent ug ~ ps ~ 0,5 & 300K [242] et dépendent peu de la température [243]. La
masse my du lest et de la lame est de 3g. La masse typique m est estimée a ~10g
(masse d’un nano-positionneur) et 10nm constituent une grande amplitude a, de
vibrations pour une fréquence f, =165 Hz.

Adhérence pour les vibrations : La pseudo-force F, = (27 fv)QaUm due a
l'accélération vaut 0,1mN et pu,N = psmrg ~15mN. F, < p;N, il n’y a pas de
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glissement.

Glissement pour les nano-positionneurs : Le nano-positionneur inertiel peut
déployer une force F, =1 N a 300 K sans charge. Fj, > u N, il y a glissement mais
la vitesse sera réduite a cause des frottements. Cependant, [}, est susceptible de
varier significativement en fonction de la masse supportée par le positionneur et la
température. Les spécifications de I'actionneur piézoélectrique rapide ne permettent
pas de savoir s’il y a glissement ou non.

Une absence de glissement ne signifie pas une suppression totale des vibrations.
En effet, la lame agit comme un ressort en compression associé a un léger amortisse-
ment comme expliqué en annexe partie D.1.1. ’amortissement n’est plus dii a des
frottements solides mais a des processus inélastiques au sein de la lame de PC.

La distance entre les deux supports est [ ~4 mm, la largeur et I’épaisseur de la
lame sont h ~1cm et e =0,75 mm. La masse caractéristique m est estimée a ~14 g
(masse d’un nano-positionneur et de la moitié de la lame lestée qui est supportée
par les deux piles). Le module de Young Y du PC a basse température est d’environ
10 GPa (et 2GPa a 300K) . La fréquence de résonance de la lame en compression

est f. = i,/ifnhf ~6 kHz (soit 2,6 kHz a 300K). Cette fréquence est surestimée,

2
car elle ne prend en compte que la compression de la poutre et néglige celle des

supports métalliques. Un ordre de grandeur du facteur de qualité de cette résonance
est @ ~ ~ 80 [244].

Ypertes

Cette modélisation est limitée par le couplage acoustique entre les supports et la
lame. De plus, puisque I'amplitude des vibrations est du méme ordre de grandeur
(voire inférieure) que la rugosité de surface, le coefficient de frottement peut varier.
A priori, le coefficient de frottement diminue logarithmiquement avec la vitesse [245]
mais la nano-tribologie reste un sujet de recherche tres actif. En pratique, la lame
lestée a un effet marqué sur les vibrations. La figure 4.8 représente 'amplitude des
vibrations jusqu’a 600 Hz avec et sans une lame lestée de 3 g. Les pics de vibrations de
référence (courbe noire) diminuent en intensité en présence de la lame lestée (courbe
rouge). Une diminution d'un facteur ~3 de la déviation standard o des vibrations
entre 10Hz et 600 Hz est observée. Il est difficile d’interpréter la différence des
spectres car le lest change aussi la réponse des piles aux vibrations, d’ou I'apparition
de nouveaux pics.
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- Référence Oréf
« 10' 2 Olesté ~ 2.75 7]
3 -
[5)
o
=
E Lesté
o
E W WL L
100 ‘i)' oy if'l,} | ¥ 'H' | I . { wd b | Y Y dooh

10 100 200 300 400 500 600
Fréquence (u.a.)

FIGURE 4.8 — Amplitude des vibrations de la micro-cavité en fonction de la fréquence
avec (courbe rouge) et sans (courbe noire) lame lestée de 3 g a chaud. Une translation
d’un pic de vibration est due a deux contributions : une rigidification du systeme
(vers les hautes fréquences) et un ajout de masse (vers les basses fréquences). Les
deux spectres de vibrations ne sont pas directement comparables puisque le systeme
mécanique est modifié par 'ajout de la lame lestée. Néanmoins, 1’écart-type o des
vibrations est réduit de presque un facteur 3.

4.2.1.2 Raideur différentielle

L’influence de la lame lestée peut-étre vue comme un effet de raideur différentielle.
La figure 4.10 représente deux raideurs tres différentes mises en parallele et un
actionneur intercalé entre le support et la raideur la plus faible. L’amplitude d’un
mouvement transmis au systeme par ’actionneur est pondéré par le rapport des
raideurs. La lame lestée joue le role de la raideur élevée tandis que les piles supportant
la fibre et I’échantillon joue le role de la raideur faible (voir figure 4.9).
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Lame en PC
Fibre
usinée __L
K k
ibrations
Vibrations
Plateforme

FIGURE 4.10 — Deux ressorts de raideur K et
k tels que K > k sont mis en parallele entre
un support et une piece mobile. Un actionneur
piézoélectrique est intercalé entre le support et le
ressort de plus faible raideur. Pour une dilatation
Az de lactionneur, F' + f = —Kdz + k(Az —
dz) = 0 donc la piéce se souléve de dz ~ %Az.

FIGURE 4.9 — Schéma équivalent
du dispositif mettant en relief
la situation de raideur différen-
tielle.

La réduction apportée par cette effet de raideur différentiel est flagrante contrai-
rement aux cas de filtrage mécanique et d’amortissement par courant de Foucault
détaillés dans 'annexe D.1. Toutefois, 'atténuation pourrait a priori étre plus efficace
étant donné que la lame lestée est déportée par rapport a 'axe de la cavité. Les
modes de torsion autour des points de pivot lame/support ne sont pas rigidifiés par
la lame.

4.2.2 Bilan a températures ambiante et cryogénique

La lame de PC a permis de réduire 'amplitude des vibrations par effet de raideur
différentielle en restant compatible avec les températures cryogéniques. Les résultats
obtenus ainsi que les points d’amélioration envisagés sont détaillés ci-dessous.

4.2.2.1 Comportement a température ambiante

Bien qu’il soit difficile de découpler 'influence de chaque élément, 'amplitude des
vibrations a été comparée avant et apres la mise en place de la stabilisation passive.
Sous vide et a température ambiante, la longueur de cavité atteignait des écart-types
de l'ordre de 3nm sans stabilisation passive. Actuellement, ces fluctuations sont
sub-nanométriques, soit un facteur 3 d’atténuation. Ce facteur 3 laisse penser que
I’amélioration est due principalement a la lame lestée décrite dans la partie 4.2.1.1.
Deux signaux typiques de vibrations sont présentés a la figure 4.11.
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FIGURE 4.11 — Amplitudes des vibrations avant (en noir, 'ref’) et apres (en bleu,
‘stab’) stabilisation passive a température ambiante. Pour pouvoir visualiser les
fluctuations, les signaux ont été tracés sur une durée de 2s mais les écarts-types oot
et ouap Ont été calculés sur 30s.

Pour avoir une idée de la répartition fréquentielle des vibrations, la somme
quadratique cumulée de la transformée de Fourier discréte normalisée de 'amplitude
des vibrations a été tracée figure 4.12. Les vibrations sont en grande partie basse
fréquence : elles se situent a 80% en dessous de 200 Hz. Cela donne une fréquence de
coupure pour la stabilisation active abordée a la partie 4.3.
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FIGURE 4.12 — Pourcentage de I’écart-type des vibrations en dessous d’une fréquence
de coupure a température ambiante. Ce pourcentage est calculé a partir de la somme
quadratique de la transformée de Fourier discréte des vibrations (l'intégrale sur tout
le spectre vaut ’écart-type, 100% <0,8 nm).
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4.2.2.2 Transmission de la cavité a basse température

Les méthodes d’atténuations employées ont été choisies pour étre compatibles
avec les températures cryogéniques. Ainsi, par commodité, la plupart des études
de vibrations sont menées a température ambiante. Néanmoins, la stabilisation
passive est particulierement critique a température cryogénique pour limiter les
vibrations induites par le fonctionnement du cryostat a circuit fermé. L'impact de ces
fluctuations se manifeste principalement par un élargissement du pic de transmission
de la cavité. C’est pourquoi une comparaison de la largeur de ce pic avec et sans
lame de PC est présentée sur la figure 4.13.

La transmission réelle de la cavité étant lorentzienne et de largeur connue (grace
aux mesures présentées dans 'annexe C.2) et considérant les vibrations gaussiennes,
les pics de transmission sont ajustés par une fonction de Voigt prenant comme seule
variable I'amplitude spatiale des vibrations. Les ajustements donnent un facteur
4 d’atténuation des vibrations a température cryogénique grace a la lame de PC.
Ce n’est pas surprenant que l'atténuation soit plus importante qu’a température
ambiante (figure 4.8) puisque la raideur d’une lame en polymere augmente plus vite
lors du passage a froid qu’une céramique ou un métal. Ainsi, la raideur de la lame
de PC augmente plus vite que celle des nano-positionneurs, ce qui amplifie ’effet de
raideur différentielle (proportionnel au rapport de ces raideurs).

— F750,04p = 9.1 nm

F750, 04ip = 2.1 nm
—  F750
F5000

—
(e
T

e
o
I

e
o

Amplitude normalisée
o o
[\ >~

o
o

—40 —30 —20 —10 0 10 20 30 40
Longueur d’onde (10~3-ISL)

FIGURE 4.13 — Transmission a température cryogénique d’une méme micro-cavité
de finesse environ 750 avant (points rouges) et apres (points bleus) la mise en place
de la lame décrite dans la partie 4.2.1.1. Ces pics de transmission ont été ajustés
par une lorentzienne de finesse 750 élargie par des vibrations (pour A =1310nm).
Les pics de transmissions théoriques des finesses 750 et 5000 ont été tracés (en noir
continu et pointillé) comme référence.

Malgré les progres réalisés, pour la micro-cavité considérée (F = 750), les vibra-
tions élargissent encore le pic de transmission d’un facteur 2 et, pour une finesse
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idéale d’environ 5000, I’élargissement serait d’un facteur 10. L’objectif d’amplitude de
vibrations annoncé dans la partie 4.1.2.2 n’est pas atteint a température cryogénique.
Toutefois, il est toujours possible d’améliorer le systeme. Par exemple, l'effet de
raideur différentiel utilisé pour solidariser les supports de la fibre et de I’échantillon
n’a pas encore été optimisé bien qu’il semble étre le levier principal pour atténuer les
vibrations. D’autres idées d’amélioration sont proposées dans I’annexe D.1.3.

4.3 Stabilisation active

La longueur de cavité est moins soumise aux vibrations grace a la stabilisation
passive. Cependant, rien ne s’oppose directement aux fluctuations ou aux dérives.
Comme le dispositif est congu pour que L soit ajustable facilement sur une tres large
plage, il faut définir une longueur de consigne Lops-

Cela implique la création d'une force de rappel ajustable afin de ramener la
longueur de cavité autour de L., Si le temps de réponse associé a cette force
de rappel est inférieur au temps caractéristique des fluctuations, ces dernieres sont
compensées au méme titre que la dérive. La stabilisation active de la cavité revient
donc a mettre en place une rétroaction suffisamment rapide pour maintenir L a
proximité de L.,,s méme en présence de fluctuations. L’actionneur piézoélectrique
rapide présenté a la partie 4.1.1.2 a été inclus dans ce but.

4.3.1 Principe de boucle de rétroaction
4.3.1.1 Réponse en boucle ouverte et en boucle fermée

Pour stabiliser la cavité, il faut mesurer sa longueur L compenser un éventuel
écart a la valeur consigne L., par un déplacement. Trois éléments schématisés figure
4.14 doivent étre implémentés :

o La mesure de L aussi appelée signal d’erreur, ce signal est homogene a une
tension.

e Le contréle en position P de I'actionneur piézoélectrique. Bien qu’assez com-
plexe en pratique, la réponse de I'actionneur piézoélectrique est en premiere
approximation un filtre passe-bas de premier ordre. Ainsi, dans 'espace de

Fourier, cette réponse appelée vaut P = -{=,0u a est une constante positive
wo

en nm/V.

e Un gain K permettant d’adapter 'amplitude de la tension en sortie de la mesure
a l'entrée du contrdle. La forme la plus courante de K est K, + %Ki + iwKy
c’est-a-dire avec trois termes 'proportionnel’ (K,), ’intégral’ (K;) et 'dérivatif’
(K4). Cela donne 'acronyme PID couramment utilisé. Dans ce travail de these,
le gain utilisé ne comporte pas de terme dérivatif; il s’agit d’un gain PI. En
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FIGURE 4.14 — Schéma de la boucle de rétroaction. S, I et P représentent respecti-
vement les fonctions de transfert de la mesure du signal d’erreur, du gain appliqué a
ce signal et du contréle de la longueur via le actionneur piézoélectrique rapide. Les
fluctuations a compenser sont d’amplitude d L et le bruit £ sur la mesure d’amplitude.

outre, pour une premiere approche de la rétroaction, seul le terme proportionnel
est pris en compte dans cette partie 4.3.1.1.

Puisque la causalité a une importance significative dans ce contexte et que

la transformée de Fourier est plutot destinée a 'analyse de régime permanent, le
b

probléme de stabilisation sera exprimé en transformée de Laplace?. Le controle en
position devient, P = 1f~ ot wy est normalis¢ a 1 pour plus de lisibilité.

Dans ce probleme, la variable expérimentale est la tension imposée au controle.
La tension d’entrée est notée v, et donne une tension de sortie vy aprés la mesure

[ S

puis le gain telle que :

vy = KSPu, (4.8)
La chaine Controle-Mesure-Gain, XSP, forme la réponse en boucle ouverte :
Vs Gro .
— =KSP = T ou Gpo = Kppa (boucle ouverte). (4.9)
Ve s

Go désigne le gain en boucle ouverte a fréquence nulle. La rétroaction se met en
place en remplagant v, par v, — vs en entrée du controle. Ainsi vy = KSP(ve — v5),
cela donne la réponse en boucle fermée :

A ’CSP GBO 1 /
Ve = boucle f . 4.10
Ve 1 + ICSP 1 + GBO 1 + ﬁs ( oucle ermee) ( )

La réponse du systéme change significativement lorsque la rétroaction est mise en
place. Une instabilité survient pour XSP = —1. De plus, pour un gain Ggo =1 en
boucle ouverte, le gain en boucle fermée est de % et la pulsation propre du systéme
devient 2wy.

3. La transformée de Laplace Tz est définie par Tz [y(t)] = y(s) = [;° y(t)e~*'dt.
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Dans le cas des cavités (voir annexe D.2.2), la mesure de longueur de la cavité n’est
en général pas absolue mais relative a une longueur de référence S(L) = p(L — Lyet)
ou /4 est une constante positive en V/nm. En pratique, cette longueur de référence
fait aussi office de longueur consigne (Lyef = Leons), ce qui impose v, = 0. Dans les
calculs précédents, tout se passe comme si S(L) = puL et v, = —LC%

En considérant des fluctuations de la longueur de cavité d L et une tension d’entrée,
cette rétroaction met bien en place une stabilisation :

e En boucle ouverte, I'écart L — L.ons & la valeur consigne s’identifie aux fluctua-
tions 0L. Il est mesuré expérimentalement par vsgo = KSdL.

o En boucle fermée, L — Leons = 0L — Pvs = L — PKS (L — Leons) done L —
Leons = 71 +K$P(5L Ainsi, tant que les vibrations sont moins rapides que wy,
I’amplitude des fluctuations 0L est diminué d’un facteur 1 + Gpo. La mesure

en boucle fermée donne vsgp = 7 55?57? 5L = 11,3;373 .

Par la suite, la pulsation wy est supposée suffisamment grande pour que la rétroaction
soit tres rapide devant les vibrations. Méme dans ces conditions, le bon fonctionnement
de la stabilisation dépend d’un certain nombre d’hypotheses. Elles sont résumées
dans la partie suivante.

4.3.1.2 Sources d’instabilité et gain intégral

L’effet de stabilisation semble d’autant plus marqué que K, est grand : 5 +1c <5 — 0.
Cependant, un bruit £ sur la mesure (voir le schéma figure 4.14) donne S(L) = p(L—
Leons)+E ce qui engendre un écart a la valeur consigne t L—Leons = 1 - ,C S (0L — PKE).
Tre +g (5L Gg) La rétroaction est

donc limitée par le bruit de mesure : il faut que G vérifie max(dL) > GBO max (&)

Pour des bruits basses fréquences, L — Leons =

donc, en pratique, que K, < % Si les fréquences typiques de 6L et 5 sont tres
différentes, le bruit £ peut étre ﬁltre en entrée du gain K.

Etant donné que K, est limité, une dérive lente est réduite mais n’est pas
enticrement compensée. L — Leons = 7 +G ———0L donc si L diverge, L — Lons diverge
aussi. Pour s’affranchir de ce probleme, un gain intégral est utilisé : K devient
K, + KZ% =K, (1 + %) avec w; exprimé en unité de wy. Cette solution permet de
supprimer la dérive sans pour autant amplifier le bruit &, car elle cible principalement
les tres basses fréquences.

Dans le cas d'un systéme réaliste, la fonction de transfert du controle en position
P est rarement du premier ordre (voir la partie 4.3.2.1). Lorsqu’un gain intégral est
introduit, 'ordre de la fonction de transfert en boucle ouverte est donc en général
supérieur a 2, ce qui pose une difficulté supplémentaire. En effet, une fonction de
transfert d’un systeme du n'®€ordre présente un terme en s” au dénominateur, le
retard de phase maximal est de nf [246]. A partir du troisiéme ordre, une fonction
de transfert peut atteindre un retard de phase de 7 pour une fréquence finie. Pour
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une telle fonction de transfert en boucle ouverte, une instabilité peut donc survenir
en boucle fermée méme si le systeme est stable a basse fréquence. Prenons I'exemple
d’un contréle C du deuxieéme ordre avec un facteur de qualité @) et considérons un
gain purement intégral % (gain en boucle ouverte G = K;ua), KSP = ﬁ.
Une instabilité apparait si KSP atteint la valeur —1, c’est-a-dire si s =i (enQunité
de wp) et G = % Le systéeme commence donc a osciller a la pulsation wy des que
G> 5

En outre, un délai At di a la propagation de 'information dans la boucle ouverte
augmente le retard de phase. Ce type de comportement peut éventuellement provenir
de la réponse lente du capteur effectuant la mesure, d’un filtrage en fréquence ou du
convertisseur analogique/numérique. Il se traduit par une réponse e~ et provoque
aussi une instabilité si wAt — arg (KSP) = 7 lorsque [KSP| = 1.

Du fait de ces différentes sources d’instabilité, il est difficile d’optimiser les
parametres de gain K, et K; d'une boucle de rétroaction. Il existe cependant des
critéres heuristiques tels que ceux de Ziegler et Nichols [247] détaillés a la partie
4.3.3.1.

Pour mettre en place la stabilisation, il faut donc caractériser les fonctions de
transfert IC, S et P pour repérer les résonances afin d’éviter une instabilité du systeme
et vérifier que la rétroaction peut étre plus rapide que les fluctuations et identifier
les sources de bruits.

4.3.2 Fonction de transfert de la rétroaction

Dans le dispositif, certains éléments sont bien établis : la génération de signal,
le filtrage et le gain K sont assurés par une carte FPGA (Field-Programmable Gate
Array) et, le contréle P de la position, par un actionneur piézoélectrique (voir 4.2).
Par contre, différentes techniques peuvent étre mises en place pour mesurer 1’écart
de la longueur de cavité a la valeur consigne.

La premiere partie présente a la fois les caractéristiques de la carte FPGA et de
I’actionneur piézoélectriques pertinentes dans le cadre de la stabilisation active. La
seconde partie présente la technique utilisée pour construire le signal d’erreur sur la
longueur de la micro-cavité fibrée.

4.3.2.1 Réponse des appareils fixes

Réponse de 'actionneur piézoélectrique L’actionneur sélectionné P-111.01T
PICA PhysikInstrumente est un empilement de céramiques piézoélectriques permet-
tant un déplacement en cisaillement a température ambiante comme cryogénique.
D’apres le constructeur, il posseéde une course de 1,0 + 0,3 pm a température am-
biante pour une plage de tension de +250V. Il est associé a un amplificateur x100
en tension HT E-508.00 PhysikInstrumente possédant une bande-passante d’une
dizaine de kilohertz suivant la capacité électrique de ’actionneur. La réponse basse
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fréquence de l'actionneur est caractérisée a températures ambiante et cryogénique
dans 'annexe D.2.1. La course totale de I'actionneur a été mesurée a 0,9 pm a tempé-
rature ambiante en accord avec les spécifications. Cela correspond a un déplacement
a d’environ 180nm/V. A température cryogénique le déplacement est 8 fois moins
ample : a vaut environ 22nm/V.

D’apres la partie 4.3.1.2, I’étude de la réponse en fréquence du systéme actionneur
et amplificateur est fondamentale pour construire une rétroaction efficace. Pour
évaluer cette réponse tracée figure 4.15, une modulation sinusoidale est imposée a
I’actionneur piézoélectrique et 'amplitude de déplacement du pic de transmission de
la cavité est mesurée (la méthode est identique a celle utilisée lors de la mesure de la
finesse détaillée dans la partie C.2.2). Cependant, cette méthode comporte quelques
désavantages :

o Elle n’est valable que lorsque la modulation de la cavité est grande devant les
fluctuations.

o Elle ne donne pas acces a la phase.

« Elle est tres lente ce qui n’est pas pratique car la réponse de 'actionneur doit
étre mise a jour a chaque modification dans I’enceinte du cryostat.

Pour rendre plus systématique cette étude, le signal d’estimation des vibrations
(voir la partie 4.1.2.1) est utilisé préférentiellement a ’analyse spectrale. Ce dernier
est envoyé vers une détection synchrone SR830 Stanford Research Systems qui
calcule directement 'amplitude et la phase. Les deux méthodes donnent un résultat
sensiblement équivalent (voir la figure 4.15) tant que le gain n’est pas trop faible,
c’est-a-dire tant que la modulation domine les vibrations. La réponse est relativement
plate jusqu’a atteindre une résonance tres marquée a environ 700 Hz.
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FIGURE 4.15 — Amplitude de la réponse en fréquence de 'actionneur piézoélectrique
obtenue par analyse spectroscopique (points bleus) et celle obtenue par détection
synchrone de la transmission hors-résonance en flanc de pic (en unité arbitraire, ligne
noire).

La méthode utilisant une détection synchrone est plus fiable, car les fluctuations a
une autre fréquence que celle de modulation sont filtrées, ce qui permet d’évaluer de
faibles amplitudes de modulation. La figure 4.16 compare la réponse de l'actionneur
a température ambiante avec et sans lest (voir a la partie 4.2.1.1) et a température
cryogénique. La phase est représentée cumulée (un déphasage de 27 est bien représenté
et n’est pas ramené dans U'intervalle [—m, 7]). Toutefois, par manque de résolution
en amplitude ou en fréquence, un saut de phase et un pic de phase ne peuvent pas
forcément étre différenciés. La résonance a environ 10kHz provient a priori de la
fréquence de coupure de 'amplificateur haute-tension. En effet, elle varie lors du
passage a froid (variation de la capacité électrique du piézoélectrique) mais ne change
pas en présence du lest.
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FI1GURE 4.16 — Diagramme de Bode de la réponse en position de la cavité lorsqu’une
tension est imposée a l'actionneur piézoélectrique rapide. Le gain est normalisé par
le gain statique a chaud (184nm/V). Les courbes rouge et bleue permettent de
comparer la réponse a 300K et a 10K. Les courbes noire et rouge comparent la
réponse a chaud avec et sans lest (voir partie 4.2.1.1).

Pour des fréquences inférieures a 200 Hz, le gain est constant et il n’y a aucun
saut de phase supérieur a 90°. Pour résumer, I’actionneur a une réponse suffisamment
rapide (coupure a ~10kHz) pour ne pas engendrer d’instabilité a des fréquences
inférieures a 200 Hz. D’apres la figure 4.12, 80% des vibrations ont une fréquence
inférieure a 200 Hz et peuvent donc étre compensées par des déplacements de 'ac-
tionneur.

Réponse de la carte FPGA Le modele de carte FPGA [248] choisi est commer-
cialisé sous le nom de RedPitaya. A priori, ce type de carte permet de programmer
n’importe quel type de filtre a partir d’un réseau de portes logiques. Il possede deux
entrées et deux sorties £1V de 14 bits* ce qui équivaut & une amplitude minimale
de 2% ~0,12mV. La fréquence d’échantillonnage de 125 MHz suffit largement pour
suivre les fluctuations de la longueur de cavité. Cette carte est modulable et facile
d’utilisation. Cependant, les entrées et sorties peuvent introduire des non-linéarités et
du bruit lors des conversions analogiques/numériques. Pour vérifier que ces problémes

4. 11 s’agit d’une spécification donnée par le constructeur ne prenant pas en compte le bruit réel
de ’appareil.
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ne sont pas limitants pour la rétroaction, le rapport signal sur bruit et distorsion a
été caractérisé dans 'annexe D.2.1.

En pratique, le défaut majeur du RedPitaya est qu’une partie de son bruit
d’alimentation se répercute sur les sorties [249]. Dans notre cas, ce phénomene abaisse
artificiellement le nombre de bits a 10,9 & 0,1 bits. Ainsi, 'amplitude minimale de la
variation de tension en sortie de la carte est de 1,2mV.

Le bruit de 1,2mV correspond a un déplacement de 0,22nm a température
ambiante et a 0,03nm a température cryogénique. Puisque les vibrations sont de
Iordre de 0,8nm & température ambiante, un atténuateur entre la carte FPGA et
I’amplificateur de I'actionneur est nécessaire pour que le bruit soit nettement inférieur
aux vibrations. En pratique, une atténuation d’un facteur 25 en sortie de la carte
permet toujours de compenser des vibrations de 10 fois I’écart-type et fait passer le
bruit a 0,01 nm.

4.3.2.2 Recherche d’un signal d’erreur

La mesure S fournit une tension proportionnelle a I’écart a la valeur consigne de
longueur de cavité appelée signal d’erreur. Dans le cadre de la stabilisation de cavité
optique, construire un signal d’erreur est une procédure courante tres documentée
(par exemple dans le cadre des horloges atomiques [250] ou de la détection d’ondes
gravitationnelles). Il existe trois méthodes de mesure standards : la stabilisation
directe sur le flanc d’une résonance de la cavité [251], la méthode de Pound, Drever et
Hall (PDH) [252] et celle de Hansch et Couillaud (HC) [253].Une étude préliminaire
de ces trois méthodes appliquées aux caractéristiques de la micro-cavité fibrée est
détaillée dans I'annexe D.2.2.

Cependant, il existe une contrainte expérimentale supplémentaire due a 'ex-
citation en cavité des nanotubes de carbone dans notre dispositif. L’émission des
CNT est tres peu intense et, pour éviter d’éblouir le détecteur, une excitation de la
cavité a résonance n’est pas souhaitable. Mais, une excitation a plus haute énergie
est susceptible d’apporter des charges photo-induites qui pourraient engendrer un
élargissement de ’émission des nanotubes de carbone par effet Stark (voir la partie
1.2.2.3). Partant de ces constats, deux possibilités ont été envisagées :

« mettre en place un deuxiéme micro-miroir fibré accolé au premier pour former
une cavité annexe pouvant étre excitée a résonance (voir la figure 4.17),

e ou tirer parti des faibles interférences du laser d’excitation hors résonance
(en dehors de la bande de réflexion des miroirs de Bragg) pour construire un
signal d’erreur.
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FIGURE 4.17 — Schéma d’une micro- FIGURE 4.18 — Finesse de la micro-cavité

cavité annexe permettant de découpler fibrée en fonction de la longueur d’onde ac-

'asservissement de la mesure physique. cessible a I’excitation hors résonance (en de-

Le signal d’erreur est obtenu en son- hors de la bande de réflexion des miroirs de

dant la transmission ou la réflexion de Bragg). Sauf mention contraire 'excitation

la cavité annexe. est a 856 nm et correspond a une finesse de
4.45.

L’assemblage de deux fibres a travers une lentille percée (voir partie 5.1.1)
semblant délicat, la mise en place d’une cavité annexe n’a pas été notre premiere
approche. Nous avons, au préalable, tenté de stabiliser la micro-cavité en bénéficiant
des interférences sur le laser d’excitation de photoluminescence. Le miroir de Bragg
est congu pour réfléchir principalement entre 1250 et 1550 nm mais sa réflexion reste
non négligeable en dehors de cette bande de réflexion comme sur la figure 4.18. Ce
phénomene engendre des effets de cavité qui peuvent étre exploités pour construire
un signal d’erreur.

A priori, la stabilisation sur le flanc d’une résonance décrite dans la partie D.2.2
semble plus pertinente dans le cas d’une cavité de basse finesse. La finesse de 4,45
obtenue pour une excitation a 856 nm permet un contraste des interférences de 80%.
Cependant, ce type de stabilisation est peu robuste aux fluctuations d’intensités. Or,
la déviation standard de I'intensité d’excitation est d’environ 2% (voir la partie D.2.4)
et le signal d’erreur est monotone sur % = 214 nm. Si les fluctuations d’intensité ne
sont pas compensées et que le dispositif est initialement centré sur la plage linéaire
du signal d’erreur, une variation de 2% correspond & un déplacement d’environ 2 nm
soit 40 fois la largeur du pic de transmission (pour le mode 5, & 1310 nm et une

finesse de 5000). Ce bruit est comparable voire supérieur aux fluctuations du signal
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d’erreur dues aux vibrations, la stabilisation active n’est donc pas possible dans ces
conditions.

Ce probléme serait résolu par une méthode PDH. Or, cette méthode est particu-
lierement efficace lorsque la modulation en fréquence €2 est comparable ou supérieure
a la largeur du pic de transmission. Dans le cas d’une excitation en dehors de la
bande de réflexion du Bragg, la finesse est de 'ordre de I'unité donc Av ~ 57 > () ce
qui n’est pas favorable. Tant que 2 < Avy3100m < Algseum, 1'ordre de grandeur du
rapport des amplitudes des signaux PDH est proportionnel au rapport des coefficients

2 2
F. Ainsi *131omm (];310““‘) ~ (54022 ) ~ 10°. Cet ordre de grandeur est confirmé

. 9856nm 8§6nm , N ’ . .,
par les simulations présentées a la figure 4.19 pour de petites longueurs de cavité.
Plus généralement, "amplitude du signal PDH & 856 nm est au mieux 10* fois plus

faible hors résonance que dans la bande de réflexion.
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FIGURE 4.19 - (a) Simulation de l'intensité normalisée du laser Ti :Sa modulé en
phase centré a 1,45eV (856nm). Des pics latéraux apparaissent a la fréquence de
modulation de 10 GHz. (b) Simulation de signaux d’erreur obtenus par la méthode
PDH sur une cavité de finesse de 4,45 pour différents modes. Les modes 8, 23 et
46 correspondent grossierement aux longueurs atteintes pour les modes 5, 15 et 30
résonant & 1310 nm. L’amplitude a été multipliée par 10* pour correspondre en ordre
de grandeur a celle figure D.25b. (c) Partie dispersive du coefficient de réflexion de
la cavité.

En outre, les réflexions multiples sur les optiques créent des cavités parasites
qui ont une finesse de l'ordre de celle de la cavité a stabiliser (pour un coefficient
de réflexion de 4%, la finesse est de 0,7). Une cavité parasite vibrant avec une
amplitude du méme ordre de grandeur que la micro-cavité fibrée induit un bruit sur

. . Foarasi 2 2 - . .

le signal d’erreur d’environ (%) = ( 40’475) ~ 2%. Etant donné qu’il peut y
micro—cav. b

avoir plusieurs cavités parasites et qu’elles vibrent a priori plus fortement que la

micro-cavité fibrée, car aucune précaution n’est prise pour les stabiliser, ce bruit

peut devenir facilement significatif. Le phénomene est similaire pour la méthode HC,
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la polarisation n’est pas parfaitement contrélée dans le dispositif et les fluctuations
des cavités parasites pourraient prendre le pas sur la micro-cavité a cause de la
biréfringence due aux contraintes mécaniques.

Ainsi, aucune des méthodes présentées dans la partie D.2.2 n’est directement
applicable. Toutefois, pour étre moins sensible aux fluctuations d’intensité tout en
s’affranchissant des cavités parasites en amont de la cavité, il est possible d’utiliser
une méthode analogue a celle de PDH en modulant non pas la phase du laser mais
la longueur de cavité. Le laser est accordé pour étre a un maximum de transmission
de la cavité et 'intensité transmise est démodulée par une détection synchrone. Le
signal d’erreur obtenu est proportionnel a la dérivée du pic de transmission [254]. La
modulation de l'intensité est tres faible a proximité d’un maximum, elle est en phase
avec la modulation sur le flanc croissant du pic de transmission et en opposition
de phase sur le flanc décroissant. Le handicap de cette méthode est que, dans le
cas d’une stabilisation active parfaite, les fluctuations de la cavité seront toujours
limitées par I'amplitude de modulation.

Le dispositif expérimental de rétroaction est schématisé a la figure 4.20.

E [ Cavité
L

o a ﬂ Att.— /"
VA

Fibre usinée

Détection
synchrone

Carte FPGA

FI1GURE 4.20 — Stabilisation active de la micro-cavité fibrée. L’intensité transmise par
la cavité est enregistrée en sortie de la fibre usinée par une photodiode. Le signal regu
est démodulé par une détection synchrone puis transmis a la carte FPGA. La carte
FPGA fait aussi office d’oscillateur pour la modulation. Des atténuateurs variables
(Att.) ont été ajoutés pour adapter la sortie de la détection synchrone a 'entrée de la
carte FPGA et la sortie de cette derniere a I'entrée de 'amplificateur haute tension
de l'actionneur piézoélectrique.

L’écart L— Leoys & la longueur consigne est la somme d’une modulation ly,0q $in(27 fioat)
et des fluctuations dues aux vibrations 0 L. La longueur consigne L., est choisie
pour stabiliser la longueur de cavité sur un mode résonant donc sin (kLcons) = O.
L’intensité transmise par la cavité vaut :

1
It = I
P71 4 Fsin? (kL)

~ Iy (1= F (k(L = Leons))?) (4.11)
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Ainsi, apres détection synchrone, le signal d’erreur est bien localement propor-
tionnel a dL :

5 o (IoFk?lmoa) 0L (4.12)

Comme vérification de principe, 'intensité mesurée directement en transmission
de la cavité et le signal obtenu apres démodulation sont tracés a la figure 4.21 sur
la plage stable de la cavité (~13um). Ces graphiques sont obtenus en juxtaposant
plusieurs acquisitions ou les pics de transmission en lumiere blanche sont observés au
spectrometre en balayant la longueur de cavité de fagon quasi-statique sur la plage
linéaire du positionneur inertiel. La périodicité est bien de % :%nm et le bruit du
signal démodulé est nettement plus faible (le signal dépend moins des variations
d’intensité du laser et des cavités parasites situées en amont de la cavité). Comme
attendu, un zéro du signal d’erreur correspond grossierement a un extremum de la

transmission et réciproquement.
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FI1GURE 4.21 — En haut : Variation de transmission de la cavité a 856 nm en fonction
de la longueur de cavité exprimée en unité de %nm. En bas : Signal d’erreur obtenu
par détection synchrone en modulant la cavité en fonction de la méme longueur de
cavité. Pour les deux graphiques, chaque couleur correspond a un balayage de la
longueur de cavité différent (la course linéaire du nano-positionneur inertiel n’est

pas suffisante pour balayer toute la plage stable de la cavité en une fois).

La modulation d’amplitude [,,,q sur la longueur de cavité implique une fluctuation
de la longueur d’onde de résonance de Zwed  Cette modulation est obtenue en imposant
une tension sinusoidale d’amplitude u,,q & ’actionneur piézoélectrique de réponse P.
Ainsi, pour que la modulation ne devienne pas plus génante que les vibrations, elle
est choisie telle que le déplacement du pic de transmission qu’elle induit soit inférieur
a sa largeur. Pour cela, il faut que er;"d = 2”m°d7;(f mod) — AN\ = ]% c’est-a-dire que

Umod < W Pour que cette inégalité soit vérifiée, il faut minimiser la tension
mo

Umod OU minimiser la réponse de l'actionneur P( fioq) en jouant sur la fréquence fioq.
Or la tension uy.q doit étre bien résolue par rapport au bruit de la carte FPGA
(voir partie 4.3.2.1) et la fréquence fi0q soit étre suffisamment élevée pour bénéficier
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au mieux de la détection synchrone et éviter les problemes de distorsion abordés en
annexe de la partie D.2.3.

En pratique, la fréquence de modulation est choisie telle que fi,,q =7 kHz. D’apres
la partie 4.3.2.1, P( fmoa) vaut environ 20nm/V a 300 K (3nm/V a 10 K) donc, pour
une finesse de 5000, 'amplitude de modulation doit vérifier u,,q <6mV a 300 K
(Umoa <40mV a 10K). De méme, pour une finesse de 750, upoq <42mV a 300K
(Umoa <280mV a 10K). En pratique la modulation est fixée & 50mV en sortie de la
carte FPGA soit u,,q =2mV apres atténuateur ce qui satisfait toutes les inégalités.

Enfin, pour que la rétroaction soit suffisamment rapide, la constante de temps 7
du filtre passe-bas de la détection synchrone (24 dB/oct) est choisie a 0,3 ms. Cela
correspond a une fréquence de coupure d’environ 530 Hz supérieure a la fréquence de
la majeure partie des vibrations. Dans ces conditions, la stabilisation active devrait
étre efficace. Elle a été testée et optimisée dans la partie suivante.

4.3.3 Mise en ceuvre expérimentale

Cette partie décrit I'optimisation de la stabilisation lorsque la boucle de rétroaction
est fermée et critique son effet sur la position du pic de cavité.

4.3.3.1 Effet de la rétroaction

La boucle de rétroaction est optimisée a partir des coefficients de Ziegler et
Nichols. Le protocole est le suivant :

« Initialement le gain intégral est choisi nul (K; = 0), le gain proportionnel K,
est augmenté progressivement jusqu’a atteindre une oscillation entretenue du
signal d’erreur en boucle fermée.

e Pour ce régime critique, le gain proportionnel est noté K. et la pulsation

d’oscillation wose. Kose €t fose = <2 vérifient la relation KogeS(fose)P(fose) = 1.

e Une boucle de rétroaction viable dans la plupart des cas est obtenue pour :

K, = 0,45K o et K; = 1, 2K ywose (4.13)

Ce jeu de parametres n’est pas forcément optimal, mais il donne un point de départ
pour une optimisation manuelle [247]. En effet, les parameétres de Ziegler-Nichols
créent souvent un dépassement de la valeur consigne, car ils sont optimisés pour rendre
la boucle la plus réactive possible (le gain total & wese vaut 0,45 x (1 +1,2) = 0,99).
Cela rend la stabilisation assez peu robuste aux variations de gain du systéme. A
partir de ce point, K, et K; sont modifiés de facon a minimiser I’écart-type du signal
d’erreur. En pratique, il est plus facile d’optimiser le jeu de parametre (K, f;) tel

que K; =27 f;K, que (K,, K;). Les parametres du gain PI sont fixés a :

K, =0,35Kos et fi = 1,6 fosc avec fose = 63 Hz. (4.14)

162



CHAPITRE 4. STABILISATION DE LA MICRO-CAVITE

Le gain total a la fréquence fos. est de 0,91, le systeme tolere plus les variations
de gain qu’avec les coefficients de Ziegler et Nichols tout en restant assez réactif.
Ce signal d’erreur et sa transformée de Fourier ont été tracés a la figure 4.22 .
L’écart-type du signal en boucle fermée est réduit de plus d’un facteur 2 avec les
coefficients de 1’équation 4.14. Il y a stabilisation du signal d’erreur.
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FIGURE 4.22 — Signaux d’erreur et leurs transformées de Fourier dans les cas en
boucle ouverte avec un gain unitaire (en noir), en boucle fermée avec K, = 0, 35K s
et fi = 1,6fos (en bleu) et K, = 0,35K s €t f; = 8fosc (en rouge). Les écarts-types
o de ces signaux sont donnés dans la légende. L’amplitude de la transformée de
Fourier du signal dans le cas ou f; = 1,6 fus. est toujours inférieure a celle du signal
en boucle ouverte. Dans le cas ou f; = 8o, il v a oscillation a f,s =63 Hz.

Cependant, en augmentant le gain le systeme oscille a 63 Hz, ce qui ne correspond
ni a une résonance de I'actionneur (voir figure 4.16) ni & une fréquence de coupure de
la boucle de rétroaction (pour ces données, la fréquence de coupure de la détection
synchrone est fixée a 159 Hz). L’origine de cette résonance est discutée dans la
partie suivante. L’apparition de cette résonance inattendue diminue 'efficacité de
la rétroaction. En effet, comme le gain total K est décroissant avec la fréquence,
la rétroaction compense principalement les vibrations plus lentes que 63 Hz soit
seulement 50% des vibrations d’apres le graphique 4.12.

Le dispositif illustré a la figure 4.23 a été mis en place pour contrdler si la réduction
de I'écart-type du signal d’erreur équivaut bien a une réduction de la largeur des
pics de transmission de la micro-cavité. Pour ce faire, cette derniere est excitée en
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lumiere blanche.

E E Caviteé

Spectrometre

Fibre usinée
Source blanche

»
By

FI1GURE 4.23 — Le processus de stabilisation est identique a la figure 4.20 mais deux
miroirs dichroiques sont ajoutés afin d’exciter la micro-cavité en lumiere blanche
et d’analyser son spectre de transmission. Le miroir en sortie de fibre usinée est
suffisamment sélectif pour ne pas perturber le signal d’erreur.

Stabilisation

Figure 4.24, un balayage de la longueur de cavité stabilisée a été réalisé au moyen
du nano-positionneur inertiel. Sur une certaine plage d’accroche (entre 3 et 8 V), la
longueur d’onde centrale du pic de transmission reste confinée entre 1287 et 1290 nm.
Le mouvement de I'actionneur piézoélectrique s’oppose a celui du nano-positionneur
inertiel, il y a bien une rétroaction du systeme. Pourtant, la longueur d’onde du pic
de cavité oscille dans la plage d’accroche.

Tension (V)

1275 1280 1285 1290 1295 1300
Longueur d’'onde (nm)

FI1GURE 4.24 — Balayage de la longueur de cavité par le nano-positionneur inertiel
avec la stabilisation active. L’actionneur piézoélectrique compense partiellement les
déplacements du nano-positionneur inertiel sur une certaine plage.

Cette instabilité du systeéme lors d’une rétroaction est d’autant plus manifeste

dans le cas d'une trace temporelle présentée a la figure 4.25. La rétroaction empéche
la dérive du systeme mais induit des oscillations de basses fréquences.
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FIGURE 4.25 — A gauche : Dérive d'un pic de transmission de la micro-cavité excitée
en lumiere blanche. A droite : Ce méme pic une fois la rétroaction activée.

La boucle de rétroaction introduit donc une perturbation tout en diminuant
I’écart-type du signal d’erreur. Ainsi, le signal d’erreur construit partie 4.3.2.2 subit
des fluctuations non corrélées a la longueur de cavité.

4.3.3.2 Critique du signal d’erreur

Comme abordé dans la partie 4.3.2.2, plus la finesse de la cavité est basse plus le
signal d’erreur est sensible aux cavités parasites. Le signal d’erreur hors résonance
Sstab @ donc été comparé a un autre signal obtenu sur le flanc d’un pic de transmission
dans la bande de réflexion des miroirs de Bragg (voir la partie D.2.2). Ce signal
d’erreur de référence s, est plus fiable et ne dépend a priori que des fluctuations
de la micro-cavité, mais il ne peut pas étre utilisé dans le cadre d’expériences de
CNT en cavité. Les deux signaux sont mesurés simultanément comme schématisé
sur la figure 4.26. Par la suite, pour distinguer les deux signaux d’erreur, le signal
hors résonance exploité pour la stabilisation active est désigné par 'indice ’stab’ et
le signal de référence par I'indice 'réf".

Le laser T100S-HP-CL Yenista Optics employé pour le signal de référence est
accordable sur la plage 1500-1630 nm. La longueur d’onde A.¢ de ce laser est choisie
pres du bord de la bande de réflexion du miroir de Bragg pour pouvoir adapter
la finesse de la cavité a 'amplitude des vibrations (voir la partie 4.1.2.1). 11 faut
aussi ajuster plus précisément cette longueur d’onde pour que la pente du pic
de transmission corresponde avec celle du signal d’erreur hors résonance. Pour le
démontrer, un balayage rapide de %G nm des deux signaux d’erreur est tracé a
la figure 4.27. Ici A\¢f =1595,2nm et la finesse choisie pour la micro-cavité est de
82, les vibrations parcourent environ la moitié du flanc du pic. Suivant le méme
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2
raisonnement que dans la partie 4.3.2.2, le signal de référence est (%) ~ 340 fois
sta
moins sensible aux cavités parasites.

Dilchro'fquo Dichrlo'l'que =
Cavité =
= e g
/ ,E Vibrations
Stabilisation % % == Filtre )
du laser en stab <

amplitude 4f || n ‘ ‘
ref] o PDB 0.0 02 04 06 08
Temps (ms)

FIGURE 4.26 — Le signal d’erreur hors résonance pro-  FIGURE 4.27 — Balayage
vient de la différence entre la transmission de la micro-  rapide des signaux d’er-
cavité et une référence prélevée en amont. Ce signal  reurs sur %nm. Le signal

de différence est fourni par une photodiode balancée hors résonance est en bleu

(PDB). Un signal de référence correspondant a la trans- et celui en bord de bande
mission de la micro-cavité pour une finesse plus élevée en rouge. La zone grisée
est enregistré simultanément. représente la portion des

signaux d’erreur couverte
par les vibrations.

Pour simplifier le systeme, 'acquisition des signaux est faite sans modulation
comme décrit a la figure 4.26. Cela nécessite quelques précautions, car ces signaux
d’erreur dépendent directement des fluctuations d’intensité des lasers. Le laser en
bord de bande est tres stable (0.4 < 0,06%), mais le laser de la stabilisation a
856 nm subit de fortes fluctuations® (ogap ~ 2%). Les fluctuations d’intensité ont
donc été compensées lors de la mesure de l'intensité grace a une photodiode balancée
Nirvana 2007 Newport et le laser stabilisé en amplitude (I’écart-type ogap passe de
2% a 0,11%, voir 'annexe D.2.4). La stabilisation du laser en amplitude a aussi
permis de démontrer le bon fonctionnement de la carte FPGA dans le cadre d’une
boucle de rétroaction moins complexe.

Pour que le signal d’erreur hors-résonance sq,1, s0it pertinent, il faut qu’il présente
les mémes pics de vibrations que le signal en bord de bande de réflexion s,¢ (voir la
partie 4.2.2.1) et que, pour ces pics de vibrations, les deux signaux soit en phase (ou
en opposition de phase). Ainsi, la corrélation croisée C' en fréquence a été calculée
pour les comparer :

_ T]i‘k [Sstab] 7} [Sréf]
\/|7} [Sstab] T]: [Sréf”

ou T# désigne le complexe conjugué de la transformée de Fourier. Si |C] = 1, les

(4.15)

5. En grande partie due au couplage dans une fibre optique.
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signaux d’erreur sont parfaitement corrélés en amplitude. Il est donc possible de
définir une partie corrélée |C| T [Sstab) €t une partie non corrélée (1 — |C|) Tx [Sstab)-
La partie corrélée reflete la partie du signal d’erreur 'stab’ qui est réellement due
aux vibrations de la cavité, la partie corrélée provient vraisemblablement de cavités
parasites sans rapport avec la micro-cavité fibrée. Elles sont toutes deux tracées sur
la figure 4.28. Comme la conversion en nanometre du signal s, est connue (voir
partie 4.1.2.1), il est aussi possible de convertir le signal sy, en s’appuyant sur la
partie corrélée des deux signaux.

0.30 = T T
—  Ocorréi¢ = 0.50 nm

<
b
ot
I
|

Onon corrélé = 0.22 nm

Vibration (nm/+/Hz)
o o o
5 & 08

<
[en}
ot
I
|

<
o
S

10°

10!

102

Fréquence (Hz)

FIGURE 4.28 — Amplitude du signal d’erreur corrélée |C|Tx [Sstan] aux vibrations
de la micro-cavité (en noir) et amplitude non corrélée (1 — |C|) Tr [Sstan] due & des
cavités parasites. Les écart-types sont obtenus en sommant quadratiquement les
amplitudes.

Puisque I"écart-type des vibrations mesurées par sy vaut o,er 0,8 nm (voir la
partie 4.2.2.1), la partie corrélée sy équivaut a un écart-type de oeor. 20,50 nm et
celle non-corrélée a o0 corr. 0,22 nm. Le signal non corrélé n’a pas de relation de
phase avec les vibrations et augmente donc les fluctuations de la longueur de cavité.

En supposant le systeme de rétroaction idéal a ’exception de I'amplitude du
signal d’erreur, I’écart-type des vibrations serait toujours supérieur a :

0= \/(Uref - Ucorr.)2 + Uﬁon corr. ~ 0,37 nm.

L’amplitude des vibrations ne diminuerait que d’un facteur 2.

En outre, pour que la rétroaction soit efficace, il faut aussi une corrélation en
phase. Pour visualiser cette relation de phase, la partie imaginaire Jm [C] est tracée
en fonction de la partie réelle Re [C] a la figure 4.29. Les signaux d’erreur sont
globalement en phase pour les fréquences supérieures a 60 Hz et en opposition de
phase pour les autres. Dans un cas idéal, les signaux auraient toujours dus étre en
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opposition de phase car les pentes des flancs des pics de transmission exploités sont
opposées (voir la figure 4.27).
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FIGURE 4.29 — A gauche : Jm[C] en fonction de la fréquence. En bas a droite :
PRe [C] en fonction de la fréquence. En haut & droite : Jm [C] en fonction de Re [C].
Un saut de phase de 7 est observé au dessus de 60 Hz. Les quelques points déphasés
d’environ %” proviennent du bruit a 50 Hz car les différents appareils ne sont pas
tous branchés sur la méme phase du triphasé.

Le déphasage de 7 transforme la stabilisation du systeme en amplification a partir
de 60 Hz. En effet, le gain est choisi pour que la rétroaction s’oppose a une dérive
a basse fréquence. Ainsi, entre 0 et 60 Hz, le signal d’erreur est en phase avec les
vibrations, il y a stabilisation. Pour des fréquences supérieures a 60 Hz, le signal
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d’erreur est en opposition de phase avec les vibrations, les fluctuations sont amplifiées.
L écart-type du signal corrélé en phase vaut o 28%H? ~0,11 nm et celui en opposition
de phase 02692 ~0 49 nm.

corr.

En prenant en compte cette relation de phase entre les vibrations et le signal
corrélé, 'amplitude des vibrations atteindrait au mieux :

ref corr. ref

_ <60Hz <60Hz\2 >60Hz >60Hz\2 2 ~
0= (O- -0 ) + (U + Ocorr. ) + Ohon corr. ~ 171 nm.
stabilisation amplification

Dans ces conditions, la rétroaction augmente les vibrations au lieu de les compenser.
La stabilisation des vibrations est négligeable devant le bruit parasitant le signal
d’erreur et 'amplification.

Le déphasage a 60 Hz correspond a la résonance mentionnée dans la partie 4.3.3.1
lors de I'optimisation des parametres de gain de la boucle de rétroaction. Une cause
probable de cette résonance visible uniquement en boucle fermée est un probleme de
phase non minimale. Ce cas de figure est développé dans I'annexe D.2.5. Il peut se
résumer simplement par le fait que les vibrations se déroulent sur plus de degrés de
liberté que ceux accessibles a la rétroaction (compensation d’'un mouvement 2D par
un déplacement 1D).

En I'état, la rétroaction augmente les fluctuations de la cavité plus qu’elle ne les
compense comme sur la figure 4.25. Ce phénomene est dii a la fois a une partie du
signal d’erreur non corrélée et au saut de phase de m causé par le probleme de phase
non minimale.

4.3.3.3 Processus de stabilisation envisagés

En I’état, la stabilisation active ne permet pas de diminuer la largeur des pics
de transmission. Cependant certains leviers pourraient rendre la micro-cavité plus
propice a une rétroaction.

Optimiser la transmission du systeme Comme le montre la partie 4.3.3.2, une
part non négligeable des fluctuations du signal d’erreur n’est pas due aux variations
de longueur de la cavité.

Deux sources de ces fluctuations ont été identifiées et peuvent étre corrigées :

« Lasortie du cryostat de la fibre usinée est un coupleur constitué d’un morceau de
fibre multimode assez court mal couplé a la fibre de collection. Un effet de cavité
parasite peut donc avoir lieu. Les variations d’intensité sont particulierement
importantes en réflexion, c’est pourquoi les signaux d’erreur ont été construits
en transmission. Récemment, ce probleme a été résolu par la fabrication d'une
sortie de fibre par compression sur une virole en PTFE [255].
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e La collection du signal d’erreur dépend directement de l'injection du laser hors
résonance dans la fibre usinée. Cette injection peut varier si la plateforme bouge
relativement a la table optique. Ce probleme devrait diminuer avec une des
améliorations proposées partie D.1.3 : en baissant le centre de gravité et en
augmentant la masse de la plateforme.

Retour a une stabilisation a résonance Une grande partie des difficultés ren-
contrées viennent de la faible finesse de la micro-cavité hors-résonance. Malgré les
contraintes sur l'excitation de I’émetteur, il est possible de retrouver une configura-
tion pour laquelle le signal d’erreur est obtenu a résonance. Jusqu’a présent deux
possibilités sont envisagées :

o Sile tube est parfaitement aligné sur le mode TEMjy, il est possible d’exploiter
les modes TEMy; ou TEM;, pour le signal d’erreur, car ils présentent un noeud
la ou le mode TEM, est maximal. Cela demande de bien séparer ces modes
spectralement pour ne pas éblouir la caméra ce qui est relativement difficile
car ces modes sont proches et la différence de puissance entre ’excitation et
I’émission est tres marquée. En outre, le recouvrement des modes de cavité avec
un noeud au centre et le mode guidé de la fibre est extrémement faible donc la
cavité ne pourrait étre sondée qu’en réflexion par ’arriere de ’échantillon.

e La derniére méthode serait la mise en place d’une cavité annexe comme repré-
senté a la figure 4.17. Des avancées ont déja été faites dans cette direction et
de premiers tests seront réalisés a court terme.

Néanmoins, un prérequis pour pouvoir stabiliser le dispositif a résonance est de
diminuer les vibrations par stabilisation passive jusqu’a atteindre une amplitude
comparable a la largeur du pic de transmission (voir la figure 4.13) et prémunir le
systeme contre les problémes de phase non minimale.

Phase non minimale et contrdle H,, A priori, rigidifier le systéme et éviter
les porte-a-faux comme proposé dans la partie D.1.3 devrait réduire les risques
d’apparition de probléme de phase non minimale. Cependant, si le probleme persiste
ou s'il empire & cause de la mise en place d’une cavité annexe (ajout d’une distance
entre la mesure et le point a stabiliser, voir la partie D.2.5), il faudra adapter le gain
de la carte FPGA. En effet, un gain proportionnel-intégral (et dérivé) ne permet
pas d’inverser ce type de fonction de transfert [256]. Toutefois, un filtre a réponse
impulsionnelle infinie (RII) permet de construire une fonction de transfert arbitraire
a partir de ses poles et de ses zéros. Un filtre RII limité, implémenté dans la librairie
PyRPL [257], ne pourrait pas inverser une réponse complexe comme celle décrite
partie 4.3.2.1. Néanmoins, des cas similaires ont déja été stabilisés a partir de cartes
FPGA RedPitaya bien que cela nécessite une reprogrammation du réseau de portes
logiques [258, 259].
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Conclusion

La stabilisation de la micro-cavité fibrée a réduit 'amplitude des vibrations d’un
facteur 3 a température ambiante et d'un facteur 4 a température cryogénique. Ce
n’est pas suffisant pour remplir 'objectif fixé dans la partie 4.1.2.2. Toutefois, cette
étude identifie les limites du dispositif en terme de propagation des vibrations et de
rétroaction. En effet, la fixation de la lentille fibrée en porte-a-faux et le déplacement
longitudinal du micro-miroir relativement a la plateforme et non a 1’échantillon
doivent impérativement étre corrigés dans une version ultérieure. En outre, un signal
d’erreur plus pertinent pourra étre obtenu a l’aide d’une micro-cavité fibrée annexe.
Associé a un systeme plus rigide et au filtrage numérique déja implémenté, il devrait
permettre de bénéficier prochainement d’une stabilisation active performante.
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Le chapitre 1 met en évidence 'intérét des CN'T comme émetteurs de photons
uniques dans les bandes télécoms mais aussi leur faible rendement quantique. Pour
compenser cet inconvénient, le chapitre 3 propose de coupler le CN'T' & une micro-
cavité fibrée pour exalter son émission. Ce chapitre décrit le systeme expérimental
mis en place pour étudier de fagon reproductible I’émission en espace libre et celle
en cavité et les comparer. Il souligne a quel point la micro-cavité fibrée est adaptée
pour accorder I’émetteur spatialement et spectralement avec le mode de cavité.

Pour alterner simplement et rapidement entre la configuration en espace libre
et celle en cavité, la lentille de collection de micro-PL a été percée pour accueillir
la fibre usinée dont la pointe forme le micro-miroir de la cavité. La premiere partie
de ce chapitre précise les tenants et aboutissants de cette originalité expérimentale.



CHAPITRE 5. NANOTUBE DE CARBONE EN CAVITE

Le dispositif et sa fabrication avec les étapes de percage et de collage de la lentille
sont d’abord décrits puis, le processus d’alignement des optiques et les contraintes
impliquées par la lentille percée et 'emplacement de la micro-cavité sont expliqués.

Pour comparer I’émission du CNT en espace libre avec celle en cavité, deux
méthodes ont été employées. D’une part les flux de photons émis sur la ZPL sont
comparés pour calculer le facteur de Purcell. D’autres part, le couplage g est estimé
en modélisant 'efficacité de la source. Pour s’affranchir des vibrations, cette derniére
est déduite du profil d’émission obtenu en balayant rapidement la longueur de cavité.
Ces deux méthodes complémentaires permettent de mettre en relief les effets de
CQED sur un CNT individuel en cavité.

5.1 Passer de micro-PL a cavité

Le dispositif a été concu pour passer facilement de la collection de la photolumi-
nescence en espace libre a celle en cavité sur un méme CNT. Pour ce faire, il faut
remplacer la lentille de collection par le micro-miroir fibré. Or, les déplacements de
quelques millimetres sont difficilement reproductibles au micrometre pres a tempéra-
ture cryogénique. Ainsi, pour minimiser ces déplacements, la lentille est percée afin
d’accueillir la fibre usinée. D’abord le principe du systéme est résumé puis, les points
clefs de sa procédure d’alignement sont détaillés.

5.1.1 Principe

Cette partie décrit le dispositif de lentille percée et les étapes suivies pour choisir
un CNT et le coupler a la cavité.

5.1.1.1 Description du dispositif

Les configurations du dispositifs « en espace libre » et « en cavité » sont repré-
sentées a la figure 5.1. Maintenir la fibre usinée dans la lentille percée permet de
s’affranchir des déplacements latéraux (selon @ ou y) pour passer d'une configuration
a 'autre. L’émetteur est mis en cavité en approchant la lentille percée de 1’échantillon
jusqu’a ce que le micro-miroir soit presque a son contact.
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Espace libre : En cavité
Collection

Lentille asphérique

20 K Y
€T

u01399[[9.)

Excitation i

FIGURE 5.1 — Schéma de la photoluminescence d’un méme nanotube de carbone
collectée en espace libre ou en cavité. Dans les deux cas, ’excitation est identique
et passe par l'arriere de I’échantillon. En espace libre la photoluminescence est
collectée via une lentille asphérique percée pour accueillir la fibre usinée. En cavité,
la photoluminescence est soit collectée par la fibre usinée, soit par I'arriere du miroir
plan. Adapté de [40].

Percer la lentille prive la collection de I'angle solide schématisé a la figure 5.2.
Compte-tenu du diametre Dy, du trou et de la grande ouverture numérique de la
lentille percée, ces pertes sont négligeables. Le rendement de collection de la lentille
pour un faisceau gaussien de largeur w s’écrit :

D = oxp (-2 (D;w)z) (5.1)

Pour un faisceau gaussien mesurant un diametre de 3mm (valeur typique pour
I'expérience), soit la moitié de celui de la pupille d’entrée de la lentille et un trou de
330 pm , ce rendement vaut 0,976.

angle mort

FIGURE 5.2 — Schéma de I'angle mort di au trou dans la lentille asphérique.

Le diagramme de rayonnement émis par les CNT étant complexe, les pertes
induites par le trou sont légerement différentes de la formule 5.1. Toutefois, des
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simulations [40] montrent qu’elles restent inférieures ' a 2%. L’efficacité de la collection
et la prise en compte du diagramme de rayonnement sont abordées plus en détails
dans la section 5.2.1.2. Bien que le trou ne soit pas problématique pour le rendement
de collection, il crée des difficultés lors de I'alignement (voir I'annexe E).

5.1.1.2 Procédure d’alignement

En pratique ce dispositif est con¢u pour passer facilement de la configuration
« espace libre » a « cavité » pour plusieurs CNT a la suite en déplagant simplement
I’échantillon. Bien que le dispositif dans ’enceinte du cryostat ait déja été détaillé
dans le chapitre 4, un rappel est donné figure 5.3 pour faciliter la compréhension de
la procédure d’alignement.

_ Collection avant &l Excitation avant
- (espace libre) | g

Dispositif 4f (controle de 1'angle)

i Fibre optique

Lentille percée Collection fibrée
z (cavité)
Lentille 10K = Echantillon

plan—conveh
-

Lentille —— [«

Nano-positionneurs

. FRN P
collection arriere - Y¢
z Potence
_ Collection arriere
(cavité) €| Excitation arriere

FIGURE 5.3 — Résumé du dispositif permettant de passer facilement de 1'observation
de la photoluminescence en espace libre a celle en cavité. La lentille percée est
translatée selon I'axe optique (z) tandis que I’échantillon est déplacé orthogonalement
(x et y). En espace libre, les CNT sont excités par I'avant ou par I'arriére et leur
photoluminescence est collectée par 'avant. L’angle d’excitation et de collection
par I'avant est contrdlé par le dispositif 4f (voir 'annexe A.2). Mettre un émetteur
en cavité revient a approcher la lentille percée de 1’échantillon jusqu’a ce que le
micro-miroir soit presque au contact. Dans cette configuration, seule I'excitation
arriere est possible et la collection passe soit par 'arriere de 1’échantillon soit par la
fibre.

Puisque seul I’échantillon est amené a se déplacer en x ou en vy, la cavité se referme
toujours au méme endroit par rapport a la table optique. Pour repérer I’endroit ou
se referme la cavité sur I’échantillon, la tache d’excitation arriere sur I’échantillon est

1. L’émission dipolaire des CNT est plus divergente qu’'un faisceau gaussien, donc l'intensité
cachée par le trou est moins importante.
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utilisée. Pour cela, 'excitation arriere est alignée de fagon a maximiser sa transmission
dans la fibre usinée en configuration « cavité ». Cela fait, il suffit de suivre les étapes
suivantes pour étudier un CNT en cavité :

1. Un CNT est repéré en « espace libre » avec l'excitation avant grace a un
balayage de I’échantillon réalisé a ’aide du miroir controlé (dispositif 4 f, voir
I'annexe A.2).

2. Il est amené sur la tache d’excitation arriere en déplacant 1’échantillon. Puis,
son émission est étudiée sous excitation arriere ce qui fournit une référence en
espace libre.

3. Puisque la tache d’excitation arriere manifeste la position ou se referme la
cavité, pour refermer cette derniere sur le CNT, il suffit d’approcher la lentille
percée. En pratique, une fois la cavité proche du contact et a résonance avec
I’émetteur, un signal de PL en cavité peut étre observé. Ce signal est maximisé
en déplacant légerement I’échantillon selon la méthode décrite dans la partie
5.2.1.1 avant que I’émission du CNT ne puisse étre étudiée.

Une fois le dispositif aligné, passer d’une configuration a 'autre est tres rapide et
revient simplement a déplacer la lentille percée d’environ un millimetre. Toutefois,
I’absence de degré de liberté sur la position ou se referme la cavité par rapport a
la table optique et 1'utilisation d’une lentille percée et non achromatique pose des
difficultés lors des réglages préliminaires détaillés dans 'annexe E. En outre, la mise
en place de ce dispositif reste délicate comme expliqué dans la partie suivante.

5.1.2 Mise en place du dispositif

Ce montage repose sur le fait de pouvoir percer un trou de tres faible diametre
dans une lentille millimétrique puis, d’y faire glisser une fibre usinée afin de la
coller sans endommager le micro-miroir a son extrémité. Ces deux étapes sont assez
laborieuses et méritent d’étre détaillées.

5.1.2.1 Percgage des lentilles

Percer des trous de quelques centaines de pm dans une lentille asphérique
C330TMD-C Thorlabs? sans les endommager demande un grand savoir-faire. Les
lentilles ont pu étre percées a la micro-fraiseuse dans notre laboratoire grace a Arnaud
Leclercq et Nabil Garroum (bureau d’étude de 'ENS). Dans le cadre de cette these,
deux protocoles ont été mis en place et sont résumés a la figure 5.4 :

« Pour des trous de faibles diametres (250 a 280 um) des micro-forets diamantés
MCDU10-11 UKAM? sont utilisés en percage-débourrage. Le foret s’approche

2. Moulée en verre D-ZK3.
3. Ce fournisseur est a éviter si les micro-forets diamantés ne sont plus en monopole.
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de la piece, perce une certaine profondeur puis se retire. Cela laisse le temps
aux débris d’étre évacués par le flux d’eau. Le foret arrive orthogonalement a
la surface et a tendance a glisser sur la lentille convexe en début de percage.
Ce phénomene entraine une imprécision de centrage de 1'ordre de 50 pm voire
la casse de la lentille ou du foret. En moyenne, un foret perce deux lentilles
avant de casser. Il est possible de diminuer ce probleme en amorcant le percage
a la fraise.

e Pour des trous de diametres supérieurs, une fraise diamantée Graph’X 851-
DG 0,3x2,5 Magafor. peut suffire au pergage. Contrairement au foret, la
fraise descend en suivant un chemin hélicoidal et attaque le trou quasiment
parallelement a la surface. Cela améliore nettement le centrage et, pour I'instant,
5 lentilles ont été percées sans que la fraise ne casse. Toutefois, dans ce cas,
la taille du trou est limitée non seulement pas le diametre de la fraise mais
aussi par celui de I'hélice (ici 30 pm). Pour l'instant, les trous réalisés de cette
maniere atteignent 330 pm de diametre.

Foret Fraise

Fau & Lentille \\J

asphérique
CBOTMEC N\ @

acier inox[— | I
FIGURE 5.4 — Schéma des deux protocoles de percage des lentilles asphériques.

Dans les deux protocoles, pour éviter la formation d’un cratére en débouchant et
a cause de la longueur limitée de I'outil, le percage est réalisé en deux fois (des deux
cOtés de la lentille). Ces deux étapes obligent un positionnement tres précis du trou.

Le revétement de la fibre a un diametre de 165 + 10 pm donc, pour les trous de
250 pm de diametre, la marche de manceuvre de 75 pm est proche de I'erreur typique
de centrage : les trous peuvent ne pas se superposer suffisamment pour laisser passer

la fibre.

Les parametres d’usinage sont donnés dans le tableau suivant :
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’ \ Rotation \ Déplacement \ Percage par cycle ‘
Foret | 20000 tr/min | 2mm/min 10 pm
Fraise | 30000 tr/min | 3 mm/min 20 pm

TABLE 5.1 — Parametres d’usinage sur la micro-fraiseuse. Un cycle correspond a un
aller-retour (pergage-débourrage) pour le foret et & un pas du chemin hélicoidal pour
la fraise.

5.1.2.2 Collage de la fibre usiné

Une fois le trou percé, la fibre optique est glissée dans la lentille par le ¢6té non
usiné jusqu’a dépasser seulement de quelques millimetres. Ensuite, elle est maintenue
dans le mandrin visible a la figure 5.5 pour aligner sa position parallelement a 1’axe
optique de la lentille.

Partie usinée Miroir
de la fibre
Lentille
asphérique
ﬁentilles ’ " Fibre
€ zoom optique
Mandrin

FIGURE 5.5 — La fibre optique est glissée par la partie non usinée a travers la lentille
percée et un mandrin. L’angle de la fibre par rapport a I'axe optique de la lentille
est ajusté via le support de cette derniere. Quant a la position de la fibre, elle est
controlée en déplacant le mandrin. Le dispositif de zoom employé pour visualiser la
fibre dans I’enceinte du cryostat est réutilisé pour superviser le dépot de la colle.

De la colle réticulant sous ultra-violets OP-4-20641 Dymax est déposée sur la
fibre au dessus du trou. Le processus est détaillé a la figure 5.6. La fibre est tirée
précautionneusement pour permettre a la goutte de colle d’étre aspirée par capillarité
dans le trou puis remise en place. Ce processus est répété jusqu’a combler le pourtour
de la fibre de colle.
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Revétement cuiy £ e VR | Iss
FIGURE 5.6 — Zooms de la fibre optique dans le trou de la lentille percée. A gauche :
La fibre est glissée dans la lentille et dépasse de quelques mm. Au milieu : Une
goutte de colle est déposée sur la fibre loin de la partie usinée. A droite : La goutte
est amenée dans le trou en descendant précautionneusement la fibre. Puis la fibre est
remise en place.

Enfin, le micro-miroir a 'extrémité de la fibre est placé a une distance comprise
entre 0,5 et 1 mm de la surface de la lentille. La distance de travail de cette derniere
étant de 1,8 mm, cela laisse un déplacement de 0,8 a 1,3 mm pour passer de ’espace
libre a la cavité. Le point faible de la fibre usinée se situe la ou s’arréte le revétement
cuivré (voir figure 5.6). Il faut veiller & ce que cette partie soit protégée a I'intérieur
de la lentille ou au moins enduite de colle. La colle est solidifiée en ’exposant pendant
quelques dizaines de secondes a une lampe ultra-violette.

L’extrémité libre de la fibre est soudée a une fibre acrylate adaptée ou directement
collée dans un connecteur passer le vide du cryostat. Dans le cas du raccord par
soudure, les pertes sont négligeables (<0,03 dB).

Une fois la lentille percée fixée dans le cryostat face a I’échantillon, il est possible
de descendre la plateforme a température cryogénique pour étudier la PL. des CNT
en espace libre et en cavité selon la procédure résumée dans la partie 5.1.1.2.

5.2 Effets de couplage

Pour observer la photoluminescence des CNT en cavité, le micro-miroir est appro-
ché a proximité du contact de I’échantillon. Une fois les accords spatial et spectral
optimisés en fonction de I’émetteur, la photoluminescence en cavité est collectée par
I’arriere de I’échantillon ou par la fibre usinée. Pour comparer quantitativement a
I’émission en espace libre, il est nécessaire de reconstruire le spectre en cavité en
s’affranchissant des vibrations. Cette méthode permet d’estimer 'effet Purcell en
fonction du mode de cavité et d’appréhender I'effet de couplage sur ’ensemble du
spectre d’émission.
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5.2.1 Balayage de la longueur de cavité

Pour maximiser 'intensité collectée, la longueur de cavité est balayée sur une
large plage de fagon a identifier les résonances avec I’émetteur. Cela permet dans
un premier temps d’accorder la cavité a I’émetteur puis de comparer les différents
modes de collection.

5.2.1.1 Accords spatial et spectral

Pour balayer la cavité, le nano-positionneur inertiel supportant la lentille fibrée
est utilisé en régime linéaire. La longueur de cavité diminue proportionnellement a
la tension imposée aux bornes du nano-positionneur. Lorsque la cavité vient d’étre
refermée, les spectres de photoluminescence acquis en fonction de la longueur de
cavité sont comparables a ceux présentés a gauche de la figure 5.7. L’accord spectral
apparait clairement lorsque la longueur de cavité est résonante avec la ZPL (a environ
1305 nm dans la figure 5.7). Toutefois, du fait de I'incertitude sur la position ou se
referme la cavité, I’émetteur n’est jamais parfaitement centré initialement avec la
cavité. L’accord spatial est optimisé ensuite en maximisant l'intensité de PL sur le
mode TEMy (pour Transverse ElectroMagnetic mode) en décalant I’échantillon de
quelques pm. L’alignement est considéré acceptable lorsque I'intensité sur le mode
TEMjyg est au moins 10 fois plus élevée que sur les autres modes. Quand l’alignement
est correct, I'intensité de PL doit étre faible dans les modes TEMj; et 1o car ils ont
un nceud au centre de leur distribution spatiale.

20
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FIGURE 5.7 — Spectres d’émission d'un CNT en fonction de la longueur de cavité.
Déplacer de quelques pm ’échantillon suffit pour réaliser 'accord spatial entre
I’émetteur et la cavité et maximiser I’émission dans le mode TEMg.
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Une fois ’émetteur accordé au mieux a la cavité, il est possible de forcer 1’émission
du CNT sur différentes parties du spectre comme sur la figure 5.8 ou la cavité est
accordée sur la PSB rouge. En comparant les flux des photons émis, I'intensité de la
PSB en cavité atteint plus de la moitié de l'intensité de la ZPL en espace libre.

50 T T T I I
L~ —— CNT en cavité
\ .
10 | )/ \ — Espace libre
/ \
/ \
30 Transmission \ i

de la cavité en
lampe blanche (u.a.)

Intensité (10° photons/s)

0.946 0.948 0.950 0.952 0.954
Energie (eV)

FIGURE 5.8 — Spectres de PL du méme CNT en espace libre (ligne bleue) et avec la
cavité accordée sur la PSB rouge (ligne rouge). La ligne en pointillés gris indique le
spectre de transmission en lumiere blanche de la cavité élargi a cause des vibrations.

Dans la version antérieure a ce dispositif [40], le facteur de qualité de la cavité
était 8 fois plus élevé. L’émission de la PSB en cavité était bien séparée de celle de
la ZPL (voir schéma 5.9). Ainsi, I’émission de photons uniques a pu étre vérifiée
pour différents désaccords 9 entre la cavité et la ZPL du CNT en cavité pour une
émission émettant autour de 900 nm. Les données d’auto-corrélation d’intensité
obtenue par une expérience HBT (voir la partie 1.3.1) sont présentées sur la figure
5.9. L’exaltation de I’émission sur une large plage spectrale crée une source de photons
uniques accordable sur plus d'un terahertz a partir d'un CNT individuel.

En I'absence de capteurs adéquats dans les bandes télécoms, ces mesures n’ont
pas pu étre reproduites lors de cette these. Toutefois, ’équipe a fait récemment
I’acquisition de détecteurs supraconducteurs qui pourront confirmer le dégroupement
de photons lors d’expériences ultérieures.
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FIGURE 5.9 — Auto-corrélation de l'intensité d’émission d’'un CNT couplé a une
micro-cavité fibrée mesurée dans un dispositif de type Hanbury Brown et Twiss sous
excitation pulsée. Les données de gauche correspondent a la cavité résonante avec
la PSB rouge et celle de droite avec la ZPL. I’absence de pics a délai nul prouve
I’émission de photons uniques. Le signal entre le premier et le deuxieme pic provient
d’un artefact de mesure. Données tirées de [37].

Pour quantifier I'influence de la micro-cavité sur le CNT) il faut évaluer le facteur
de Purcell comme défini dans le chapitre 3. Ce facteur peut étre calculé par le rapport
de 'intensité d’émission en cavité par celui en espace libre ou le rapport de temps de
vie. Comme mentionné précédemment, aucun compteur de photons rapide n’était
disponible durant cette these, les temps de vie des émetteurs n’ont donc pas pu
étre mesurés. Ainsi, le facteur de Purcell a été estimé dans la partie suivante par
comparaison des flux de photons.

5.2.1.2 Comparaison des flux de photons

Pour comparer les intensités d’émission en espace libre et en cavité, il faut d’abord
estimer les rendements de collection. De plus, une augmentation de la collection en
cavité est aussi due a une meilleur directionnalité de 1’émission : le rendement de
collection doit prendre en compte le diagramme d’émission du CNT. En espace libre,
une simulation tirée de [37] tracée a la figure 5.10 montre que seulement 60% de
I'intensité est émise en direction de la lentille percée (lobe bleu foncé) tandis que
40% est perdue dans le substrat (lobes bleu clair). En prenant en compte 'ouverture
numérique de la lentille percée, entre 15 et 25% de l'intensité est collectée en fonction
de la position du CNT. En effet, plus le CNT est proche de la surface du miroir
diélectrique, plus la collection sera élevée. Seuls les CNT les plus intenses sont
sélectionnés en espace libre, leur collection est donc a priori plus proche de 25% que
de 15%. Toutefois, la valeur moyenne de 20% est retenue pour ne pas sous-estimer
la collection et, par la suite, surestimer le facteur de Purcell. La simulation du
rayonnement du CNT sur substrat a aussi permis de conclure que la présence du
miroir de Bragg ne modifiait pas significativement le temps de vie de I’émetteur.
L’émission du CNT hors cavité est bien pertinente comme référence d’émission en
espace libre.
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F1GURE 5.10 — Calcul du diagramme de rayonnement d’un CNT placé a 20nm de
la surface d’'un miroir diélectrique. Le lobe bleu foncé correspond a la partie de
I’émission pouvant étre collectée et les lobes bleu clair, a la partie perdue dans le
substrat. Tiré de [37].

Pour ce qui est de la collection en cavité, elle est commentée dans 'annexe C.3.1.
L’extraction par l'arriere du substrat est de l'ordre de 25% et celle par la fibre de
13%. L’incertitude principale sur I'influence de la cavité provient de ’accord spatial.
Méme si la position du CNT a été optimisée orthogonalement a 'axe de la cavité, il
n’est pas possible de la modifier longitudinalement. La position du CNT par rapport
a un ventre de champ dépend de sa profondeur dans la matrice de PS. Toutefois,
comme expliqué ci-dessus, les CNT sélectionnés en espace libre ont tendance a étre
proches de la surface du miroir de Bragg et donc étre a proximité d’un ventre de
champ en cavité. En outre, I'estimation du facteur de Purcell par un rapport de flux
de photons n’est que peu affectée par un mauvais positionnement longitudinal du
CNT. En effet, le facteur correctif sur 'intensité d’émission en espace libre et en
cavité est similaire.

Pour compléter ces estimations, les différents rendement de collection des chemins
optiques du dispositif ont été mesurés et sont résumés dans le tableau 5.2. Les
mesures de transmission sont réalisées a l'aide de la diode laser a 1310 nm et d’une
photodiode InGaAs & gain réglable .

4. Diode laser LP1310-SAD2 et photodiode PDA10CS-EC Thorlabs.
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TABLE 5.2 — Rendements de collection du dispositif. Les valeurs présentées ici sont
issues de mesures exceptée la ligne « Extraction » correspondant a 'estimation de la
collection du diagramme de rayonnement par la lentille percée en espace libre et a
celle du mode de cavité par I'arriere de ’échantillon et guidé dans la fibre optique
(voir 'annexe C.3).

‘ ‘ Espace libre ‘ Cavité (coll. arriere) ‘ Cavité (coll. fibre) ‘

Extraction (estimation) 0,20+0,05 0,25+0,05 0,13+0,03
Séparatrice 0,60+0,02 0,63+0,02 -
Autres optiques 0,65+0,01 0,74+0,01 0,94+0,01
Spectrométre 0,56-£0,02 0,56+0,02 0,56+0,02
| Total | 0,044£0,011 | 0,063+0,013 \ 0,068-+0,016 |
| Total/Esp. libre | - \ 1,4+0,5 \ 1,540,5 |

Les mesures sont relativement proches des valeurs attendues. Pour le spectromeétre,
ce rendement suppose un coefficient de réflexion des réseaux échelette inférieur a
77%. Dans les échelles d’intensité des graphiques présentés dans cette these, 1 coup
équivaut a 16 a 17 photons en entrée du spectrometre. Pour les autres optiques, les

rendements sont cohérents avec leurs coefficients de transmissions précisés dans le
tableau 5.3.

Par exemple, la collection en espace libre comprend 8 miroirs, 3 lentilles (dont la
lentille percée) et une fenétre du cryostat. Les lentilles présentent deux dioptres anti-
réflexion (AR) et la fenétre du cryostat, deux dioptres sans revétement. Une estimation
du rendement du chemin optique est donc 0,979% x 0,983% x 0,967% x 0,98 ~ 0, 70.

TABLE 5.3 — Coefficients de transmission en intensité des différentes optiques utilisées
(spécifiés par le constructeur ou estimé dans le cas de la lentille percée). Le sigle AR
désigne un revétement anti-réflexion.

’ \ Miroir \ Dioptre \ Dioptre AR \ Lentille percée ‘
| Transmission [ 0,979 [ 0967 [ 0983 |  >098 |

Pour généraliser les rendements mesurés a la collection de PL des CN'T, I’émission
est supposée parfaitement collimatée et les variations de réflexion des optiques en
fonction de la polarisation sont négligées.

Expérimentalement, le rapport de collection en cavité par I'arriere et par la fibre
est facile a évaluer. Pour cela, il suffit de comparer les spectres de PL issus d'un
méme balayage de longueur de cavité dont un exemple est donné a la figure 5.11. Ce
rapport vaut 0,75+0,11 et ce qui est cohérent avec 'estimation de 0,940,5 issue du
tableau 5.2.
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Intensité (coups/s)
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FIGURE 5.11 — Spectres de PL. d’'un CNT en cavité collectés par I'arriere de I’échan-
tillon ou par la fibre usinée pour un méme balayage de longueur de cavité.

L’estimation du facteur de Purcell est plus délicate. Sachant que le maximum
d’émission en espace libre est de 1380 + 50 cps/s, le rapport de l'intensité émise
en cavité par celle en espace libre vaut 2,240,8. Cependant, ce rapport n’est pas
directement assimilable au facteur de Purcell. En effet, la longueur de cavité fluctue,
ce qui étale le pic de transmission sur 610peV (2,1 nm spatialement soit 0,8 nm
spectralement pour le mode 5 d’apres le chapitre 4). Ainsi, comme la ZPL du CNT en
espace libre mesure 340 peV, la cavité passe environ la moitié du temps d’intégration
a résonance avec le CNT (% ~ 0,56). Le rapport des intensités doit étre multiplié
par ~ 2 pour obtenir le facteur de Purcell. Pour le mode 5, il est d’environ 4,0+1,4.
Cette estimation reste tres critiquable, car elle dépend drastiquement de I'estimation
de 'amplitude des vibrations. De plus, un balayage pas a pas de la longueur de cavité
est assez long (de l'ordre d’une dizaine de minutes), ce qui laisse le temps au systéme

de dériver.

5.2.1.3 Estimation du facteur de Purcell

Pour s’affranchir des vibrations, une modulation triangulaire et bien contrdlée
est imposée a 'actionneur rapide P-111.01T PICA PhysikInstrumente utilisé pour
la stabilisation active du dispositif et présenté dans le chapitre précédent. Le mode
de cavité explore de nombreuses fois une large plage spectrale pendant le temps
d’intégration.

Les valeurs typiques de vibrations a température cryogénique sont de 2,1 nm et
le déplacement imposé a I'actionneur est de 22 nm (voir les parties 4.2.2.2 et 4.3.2.1).
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5.2. EFFETS DE COUPLAGE

Ainsi, la modulation imposée a la longueur de cavité est 10 fois plus élevée que celle
due aux vibrations.

La transmission de la cavité en lumiere blanche pendant la modulation a été
mesurée pour estimer précisément cette amplitude et pour vérifier que la vitesse
de balayage est homogene sur tout le spectre (voir la figure D.20). Apres une
normalisation tenant compte de ’aire spectrale couverte par le mode de cavité, il est
possible de comparer 1’émission obtenue sur la ZPL a celle en espace libre.

Pour éviter une variation d’intensité due a une dérive, la procédure d’accord
spatial détaillée a la partie 5.2.1.1 est réitérée avant chaque acquisition. Pour chaque
mode, deux mesures ont été réalisées pour éprouver leur reproductibilité.
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FIGURE 5.12 — Intensité de la ZPL en cavité en fonction de 'inverse du volume de
mode (en unité de A* pour A =1305nm). Les barres d’erreur correspondent & 1’écart
entre les intensités pour deux acquisitions différentes. La transmission de ’excitation
a travers la fibre usinée est tracée en gris. Les modes pairs (correspondant a une
interférence constructive de 'excitation) sont en rouge tandis que les modes impairs
(correspondant a une interférence destructive) sont en bleu.

Les intensités de la ZPL en cavité ont été tracées en fonction de l'inverse du
volume effectif du mode de cavité (défini dans le chapitre 3) sur la figure 5.12.
Le facteur de Purcell croit linéairement avec l'inverse du volume donc 'intensité
d’émission de la ZPL devrait faire de méme. Toutefois, cette intensité est 3 fois plus
élevée pour le mode 6 que celle du mode 5. Cela peut s’expliquer par des effets
d’interférences sur l'intensité d’excitation. En effet, bien que 'excitation a 856 nm du
CNT soit en dehors de la bande de réflexion des miroirs diélectriques, sa puissance
intra-cavité varie significativement. A cette longueur d’onde, le coefficient de réflexion
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est théoriquement de 0,5 et la finesse F de la cavité atteint environ 4,5 (voir la partie
4.3.3).

Pour donner une idée des variations, il y a un facteur 1+ (%) ? entre le minimum et
le maximum d’excitation, soit environ 9 a 856 nm. Si les interférence sont constructives,
le rapport de l'intensité d’excitation en cavité par celle en espace libre vaut 2 tandis
qu’il vaut 0,22 pour des interférences destructives.

Expérimentalement, les variations d’excitation sont moins marquées. Cela peut
étre di a un brouillage du contraste a cause d’autres d’interférences parasites
(mentionnées aussi dans 'annexe D.2.5). Néanmoins, il existe une relation de phase
entre les modes de cavité résonants avec I’émetteur et les noeuds et ventres d’excitation.
Le rapport des longueurs d’ondes vaut % ~ 1,5 : 'excitation est constructive pour
les modes pairs et destructive pour les impairs. Pour le confirmer, la transmission
de I'excitation a travers la fibre usinée a été superposée aux intensités du graphique
5.12. En distinguant les modes pairs des modes impairs, l'intensité est bien croissante
avec I'inverse du volume de mode.

Le rapport du flux de photons en cavité par celui en espace libre (Cavité/Espace
libre) ont été calculés et sont regroupés dans le tableau 5.4.

TABLE 5.4 — Facteur de Purcell F) estimé pour la micro-cavité utilisée (rappel de la
partie 3.2.3.1), intensité maximale I, des spectres reconstruits et rapport du flux
de photons correspondant par celui en espace libre pour les modes de cavité entre
5 et 9. Dans un cas idéal le rapport « Cavité/Espace libre » devrait s’identifier au
facteur de Purcell.

Modes 5 6 7 8 9

Fy 20 17 15 13 11
I'max en cavité (103 cps) | 10,441,4 | 35,643,6 | 7,1£0,9 | 8,542,0 | 5,340,9
Cavité/Espace libre 53+2,2 | 18,1£74 | 3,7+1,5 | 4,4+2,0 | 2,7+1,2

Pour les comparer aux facteurs de Purcell estimés dans la partie 3.2.3.1 (rappelés
dans le tableau), il faudrait étalonner l'intensité d’excitation. Néanmoins, il est
possible d’estimer les effets d’interférence en considérant qu’elles sont la cause
principale des variations d’intensité mesurées. En effet le facteur de Purcell ne devrait
diminuer que de 15% entre le mode 5 et 6 alors qu’'une augmentation d’intensité
d’émission de 240% est constatée.

Sous cette hypothese, le contraste d’excitation est d’environ 55%. Le contraste
valant QJ%F (ou F' est le coefficient de finesse), cela correspond a un coefficient de
réflexion d’environ 0,3. Cela donne un rapport de I'intensité d’excitation en cavité

par celle en espace libre de 1,4 dans le cas constructif et de 0,42 dans le cas destructif.

Pour plus de précision, un ajustement a été réalisé avec, pour parametre libre, le
coefficient de réflexion. Il est tracé en haut de la figure 5.13. Sur ce graphique comme
sur celui tracé a la figure 5.12, les mesures obtenues pour le mode 8 (‘;\—1 ~ 0,36)
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semblent incohérentes®. Par précaution, un second ajustement en bas de la figure
5.13 a été réalisé en négligeant ce point ce qui ne change pas drastiquement les
résultats.

30
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Intensité sur la ZPL (10° cps/s)
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FIGURE 5.13 — Estimations des intensités d’émission de la ZPL en cavité en estimant
les effets d’interférence de 'excitation arriere. En haut : Les effets d’interférences
de l'excitation sont modélisés a partir de tous les points. Les intensités prennent
en compte un coefficient de réflexion de 0,29. En bas : Le point a ‘;\; ~ 0, 36 est
négligé dans l'ajustement. Le coefficient de réflexion obtenu est de 0,35.

L’axe des ordonnées a droite des graphiques de la figure 5.13 donne les facteurs
de Purcell correspondant aux intensités. Au moins dans le cas des interférences
destructives de Iexcitation (points bleus), leur évolution est linéaire avec 'inverse
du volume de mode. Ils s’étalent de 14 a 10 avec une incertitude de I'ordre de 40%
(voir le tableau 5.2 des rendements de collection). Ces valeurs sont plus basses que
les estimations calculées dans la partie 3.2.3.1. Cela peut provenir d’un probleme
d’accord spatial di a la profondeur non contrélée du CNT dans la matrice de PS
(dans ce cas le facteur de Purcell est pondéré par ngi 2), a une mauvaise évaluation
de la collection ou du volume de mode. Pour confirmer cette estimation des facteurs
de Purcell des mesures de variations de temps de vie seraient nécessaires. Elles
seraient plus fiables, car elles sont indépendantes du taux de collection. Cependant,
pour quantifier les effets de couplage, il est aussi possible d’étudier I'intensité émise
par le CNT en cavité sur toute sa plage d’émission comme traité dans la partie
suivante.

5. Les mesures obtenues pour le mode 6 sont nettement plus intenses donc a priori moins sujettes
a un probleme d’alignement
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5.2.2 Effet sur l’intégralité du spectre

Il est possible de mettre a profit I’accordabilité de la micro-cavité Fabry-Pérot
pour rechercher des signatures du couplage en dehors de la résonance avec la ZPL.
En effet, la totalité du spectre d’émission du CNT peut étre balayé en controlant
la longueur de cavité. Un balayage typique est présenté sur la figure 5.14 (en haut)
et un simple filtrage de I’émission en l'espace libre a été simulé (en bas). Ces deux
cartes d’intensité sont normalisées par la ZPL. Une différence apparait nettement :
les ailes de phonons ressortent plus dans les données que dans la simulation. Cet
effet, visible sur un spectre normalisé, est indépendant de 'intensité d’excitation.
Modéliser ce phénomene permet donc d’étayer les mesures de la partie précédente
sans souffrir des mémes biais.

Les balayages pas a pas de la longueur de cavité permettent de contréler ’accord
spatial et spectral entre ’émetteur et le mode de cavité. Toutefois, cette maniere
d’acquérir les données est tres sensible aux vibrations et a la dérive. Une méthode
plus robuste a donc été mise en place pour obtenir directement le profil spectral de
I’émission d’'un CNT en cavité.

La partie 5.2.2.1 décrit la méthode utilisée pour reconstruire le profil spectral
d’émission d'un CNT en cavité et 1’évolution qualitative de ce profil avec le volume
de mode. Puis, la partie 5.2.2.2 lie ce profil a l'efficacité de la source formée par
I’émetteur en cavité. Enfin, la partie 5.2.2.3 met a profit le modele développé dans la
partie 3.1.2.1 et dans I’annexe B.2 pour évaluer le taux de couplage entre I’émetteur
et la cavité et estimer le rendement radiatif.

5.2.2.1 Reconstruction du spectre en cavité

Pour une meilleure reproductibilité des mesures, le balayage pas a pas a été
remplacé par un balayage rapide de la longueur de cavité (comme dans la partie
5.2.1.3). Le but de cette méthode est de réduire la durée d’acquisition et rendre
négligeables les fluctuations de longueur de cavité devant une modulation contrdlée.
Le mode de cavité parcourt de nombreuses fois la plage d’émission du CNT pendant
le temps d’exposition de la caméra. Cela permet d’obtenir le profil spectral d’émission
du CNT en cavité comme résumé sur la figure 5.15.
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FI1GURE 5.14 — En haut : Spectres de PLL d’'un CNT en fonction de la tension
aux bornes du nano-positionneur (la longueur de cavité augmente avec la tension).
L’intensité est représentée par une échelle de couleur. L’encart montre la transmission
du mode TEM éclairé en lumiere blanche pour le méme balayage de longueur de
cavité. En bas : Simulation de la PLL du méme CNT en espace libre filtrée par la
cavité. L’émission en espace libre est issue d’une mesure et la transmission de la
cavité provient de 'ajustement visible dans I’encart.
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FIGURE 5.15 — Pour reconstruire le profil spetral du CNT en cavité, la longueur de
cavité est balayée avec une amplitude et une fréquence suffisamment élevées pour

que le mode de cavité explore plusieurs fois 'aire d’émission du CNT durant le temps
d’intégration du spectrometre.

Dans ces conditions, le temps d’intégration pour un spectre est de 30s, ce qui est
20 fois plus rapide qu’un balayage pas a pas. Un profil d’émission d’'un CNT pour
le mode 5 de la cavité est comparé a son spectre d’émission en espace libre et au
spectre de transmission de la cavité sur la figure 5.16.
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FIGURE 5.16 — Spectre d’émission en espace libre d'un CNT (en bleu) et le profil
spectral du méme CNT pour le mode 5 de la cavité (en rouge) normalisés par

le maximum de la ZPL. La largeur de la ZPL est tres proche de celle du pic de
transmission de la cavité sans vibrations.

Comme dans le cas du balayage pas a pas, les ailes de phonons sont plus apparentes
en cavité qu’en espace libre relativement a la ZPL. En pratique, pour minimiser
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I'influence du bruit, la normalisation est obtenue a partir d’'un ajustement lorentzien
de la ZPL. Un zoom sur les PSB est visible sur la figure 5.17 : qualitativement plus
le volume de mode est faible, plus les PSB sont hautes.

Pour mieux appréhender le phénomene, I'intensité intégrée sur les PSB (zones
colorées sur la figure 5.17) sont tracées figure 5.18 et comparées a celles en espace
libre (une fois normalisées sur la ZPL). Les points rouges font référence a la PSB
de plus basse énergie que la ZPL et, les bleus, a la PSB de plus haute énergie. Les
zones sur lesquelles 'intensité est intégrée sont indiquées sur la figure 5.17. Les PSB
sont plus intenses en cavité qu’en espace libre et, plus le volume de mode est faible,
plus l'intensité de 'aile rouge est élevée.

Ce comportement peut étre compris en exprimant la relation entre le profil
d’émission et 'efficacité de la source formée par le CNT en cavité.
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FIGURE 5.17 — Zoom sur les ailes de phonons des profils spectraux normalisées
par l'intensité de la ZPL. Les aires colorées font référence aux zones d’intégration
considérées pour le pour tracer la figure 5.18.
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FIGURE 5.18 — Intensité intégrée sur les PSB (figure 5.17) apres normalisation des
profils spectraux par l'intensité de la ZPL. Les points correspondant a la PSB rouge
sont en rouge et ceux de la PSB bleue, en bleu. Les barres d’erreur correspondent
a I’écart entre les coups pour deux acquisitions différentes. Les lignes en pointillés
donnent la référence de ces intensités en espace libre.

5.2.2.2 Lien entre l'efficacité et le spectre reconstruit

La théorie développée dans la partie 3.1.2.2 et 'annexe B.2 permet de calculer
Iefficacité 8 d’un émetteur a 1’état solide couplé a une cavité. Cette efficacité est
définie comme le nombre moyen de photons émis (indépendamment de leur énergie)
pour une unique excitation du systeme et une pulsation we,, fixée. Elle s’exprime a
partir des spectres d’émission Sgy,; et d’absorption Sy,s de I'émetteur, du taux de
couplage ¢ et des taux de relaxation 7y et x de ’émetteur et de la cavité [39] :

92 /fgémi (Wcav)

B(WCav) - = =
92 (Iisémi(wcav) + ’YSabs(wcav)) + YR

(5.2)

olt les spectres S sont normalisés tels que [ S(w)dw = 2 et S désigne la convolution
S x T, du spectre S avec le profil lorentzien de la transmission du mode de cavité
normalisé & 1 et centré en 0, T,,,.

Faire le lien entre les données expérimentales et 'efficacité permettrait d’extraire
des informations intéressantes sur le systeme d’émetteur couplé en cavité. Dans le
cas idéal d’une cavité tres fine sans vibration, cette efficacité serait obtenue par un
balayage de la longueur de cavité en intégrant indifféremment le nombre de coups
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mesurés a une longueur de cavité fixe ou a une longueur d’onde fixe (voir figure
5.19a). Dans le cas ou la cavité est fine mais le systéme vibre, les balayages ne sont
pas réalisés en imposant la longueur de cavité, L, mais sa moyenne temporelle, Ly,oy.
Le profil obtenu en intégrant les coups a longueur moyenne fixée est lissé par la
distribution des vibrations , D, ce qui le rend inexploitable. Seul le profil spectral,
noté P, n’est pas influencé par les vibrations et s’identifie toujours a § (voir figure
5.19¢).

Cependant, la cavité utilisée a un facteur de qualité du méme ordre de grandeur
que celui de I’émetteur (figure 5.16) et ne peut donc pas étre considérée comme fine.
Dans ce cas, le lien entre le profil spectral, P, et l'efficacité, 8, n’est pas connu
analytiquement ¢ . Il parait néanmoins raisonnable de supposer que 3 s’identifie au
profil spectral convolué par la transmission de la cavité (sans vibrations) :

5(wcav) ~ (Pbal * Tcav) (wcav) (53)

6. La théorie développée dans larticle [39] permet de calculer Pefficacité quelle que soit la largeur
de la cavité mais ne donne pas acces aux spectres et donc au profil spectral.
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FIGURE 5.19 — Liens entre le profil spectral B, et l'efficacité du systéeme émetteur
en cavité . Les cartes en rouge représentent des balayages de la longueur de cavité
comme ceux de la figure 5.14. Dans le cas d’une cavité fine spectralement (a et c),
B s’identifie a 3. La relation est plus complexe pour une cavité large (b et d). Pour
une cavité non soumise a des vibrations (a et b), 5 pourrait directement étre extraite
en intégrant les coups mesurés (toutes longueurs d’onde confondues) a longueur de
cavité fixée. En présence de vibrations (c et d), les fluctuations de longueur de cavité
lissent le profil d’efficacité et le rendent inexploitable.

Pour étre en accord avec les données expérimentales, la relation 5.3 impose que
le profil d’efficacité élargi par les vibrations  x Dy, doit étre égal au profil spectral
convolué par la transmission de la cavité avec vibrations Py * (Ttay * Dyip) (voir le
schéma 5.19d). Cette identification a été vérifiée sur les données du balayage de la
figure 5.14, elle est présentée figure 5.20.
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F1GURE 5.20 — Correspondance du profil d’efficacité élargi par les vibrations 8 x Dy,
(points rouge) avec le profil spectral P.,, (points bleus) convolué par le pic de
transmission de la cavité élargi par les vibrations Py, * (Ttay * Dyip) (ligne bleue).
Pour comparer, la transmission de la cavité élargie par les vibrations est aussi
représentée (pointillés noirs).

Grace a la relation 5.3, il est possible d’estimer le couplage g grace a un ajustement.

5.2.2.3 Estimation du couplage

La mesure du spectre d’absorption a 1’échelle de ’objet unique reste délicate a
température ambiante [260] et n’a encore jamais été réalisée a température cryogé-
nique [60]. Cependant, dans le cas du couplage d'un exciton localisé avec un bain de
phonons, le modele d’Huang et Rhys prédit que Sy,s est le symétrique de Sgy; par
rapport & wey, [261]. Ainsi, Vefficacité [ est calculée a partir de la formule 5.2 avec :

Sabs(w) ~ Sémi(QWém — w) (54>

Pour cette cavité, la finesse vaut environ 750 (voir partie 3.2.3.1) donc k est
obtenu pour chaque mode p avec la relation kK = ‘“;f%. Or, pour pouvoir estimer le
couplage g, il faut aussi évaluer le taux de relaxation de I’émetteur v. Comme aucune
mesure de temps de vie n’a pu étre réalisée dans cette these, la valeur de v a été
fixée a partir d'une étude publiée sur les mémes échantillons [31]. Ainsi, le temps
de vie est de 100 ps pour le CNT (7,5) dopé dont sont issues les données présentées
dans ce chapitre.
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Le temps de vie dans la cavité vaut 1/x = %ACM soit environ 3 ps pour le mode
5 et 5ps pour le mode 9. Ainsi £ > 20, et donc I'influence de la réabsorption est
relativement négligeable dans 'efficacité de la source.

Un exemple d’ajustement par 3 du profil B, * T, est présenté sur la figure 5.21.
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FIGURE 5.21 — Profil Py, * Teay (en bleu) et ajustement de § correspondant (en
rouge). Le seul parametre d’ajustement est le taux de couplage g. Pour comparer,
le spectre d’émission en espace libre convolué Sgy,; * Teay est aussi tracé (pointillés
noirs).
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Ajustements

Efficacité convoluée (u.a.)

0.948 0.949 0.950 0.951 0.952 0.948 0.949 0.950 0.951 0.952
Energie (eV) Energie (eV)

FIGURE 5.22 — Profils Py, * Tiay pour les modes de cavité 5 a 9 (a gauche, deux
mesures par mode) et les ajustements de  correspondant (& droite). Le seul parameétre
d’ajustement est le taux de couplage g. Pour comparer, le spectre d’émission en
espace libre convolué Sgp; * T,y est aussi tracé (pointillés noirs).

L’ajustement est appliqué a 10 profils Py, * Ttay pour les modes 5 a 9 (deux
mesures par mode de cavité) pour estimer I’évolution du couplage en fonction du
volume de mode. Ces profils et les ajustements sont présentés sur la figure 5.22. Les
couplages issus des ajustements sont reportés sur la figure 5.23. L’évolution de g est
linéaire avec 'inverse de la racine du volume comme attendu (voir la partie 3.1.1).
Pour le mode 5, I'énergie de couplage atteint environ 301eV soit 10 fois moins que
la largeur d’émission de 340peV : g < ~v*, le régime de couplage est faible.
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FIGURE 5.23 — Evolution du taux de couplage entre I'émetteur et la cavité en
fonction de 'inverse de la racine du volume de mode (points bleus). Les barres
d’erreur correspondent a I’écart entre les couplages estimés pour deux acquisitions
différentes. La droite rouge est une régression linéaire sur les 5 points.

D’apres la partie 3.1.2.2, le facteur de Purcell s’exprime aussi en fonction du taux
de couplage : ,
Fr = ii (5.5)

T Vtot

ot Y& désigne I'inverse du temps de vie radiatif et yop = & +7* + 7.

Le rendement radiatif n = ™ pa pas été tabulé pour les CNT dopés étudiés. Il
a donc été estimé a partir du coefficient de proportionnalité entre les facteurs de
Purcell obtenus a partir du couplage et ceux issus du rapport des flux de photons a
la partie 5.2.1.3 (voir la figure 5.24). L'incertitude sur ce rendement est de l'ordre de
40% (voir partie 5.2.1.3). L’écart entre les facteurs de Purcell des deux méthodes est
minimal pour un rendement radiatif n d’environ (8 + 3)%, ce qui est en accord avec
les valeurs typiques reportées dans la partie 1.3.2. Il correspond a un temps de vie
radiatif de 1,3 + 0,5ns, en accord avec les valeurs de 1'ordre de quelques ns dans la
littérature [262, 263, 84].
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FIGURE 5.24 — Facteurs de Purcell en fonction de l'inverse du volume de mode. Les
points rouges sont calculés a partir des flux de photons (voir partie 5.2.1.3) et les
points bleus sont calculés a partir du couplage g en ajustant le temps de vie radiatif
sur ’ensemble des points. Pour plus de lisibilité, les points rouges sont légerement
décalés sur la droite. Les barres d’erreur correspondent a deux acquisitions différentes
pour chaque mode. La droite en pointillés noirs est un ajustement linéaire des données.

Conclusion

Ce chapitre décrit la mise en ceuvre d’un montage robuste permettant d’étudier
I’émission d'un méme CNT en espace libre et en micro-cavité sous une excitation
comparable. Ce dispositif laisse la possibilité de collecter 1’émission en cavité via
I’arriere de I’échantillon ou de la guider dans la fibre usinée. Les rendements de
ces deux voies de collection sont sensiblement identiques. Ainsi, la comparaison des
flux de photons émis en espace libre et en cavité a permis de calculer un facteur
de Purcell entre 10 et 14 pour les modes 9 a 5. L’émission du CNT en cavité a
donc été augmentée d’au moins un facteur 10 grace a la micro-cavité. Les variations
importantes de l'excitation intra-cavité ont pu étre prises en compte dans cette
estimation mais, par la suite, il serait possible de s’en affranchir en utilisant une
excitation large bande. Ces données pourraient étre complétées par des mesures de
temps de vie pour vérifier si I’accélération de ’émission spontanée correspond bien
aux facteurs de Purcell mesurés.

Le couplage entre la cavité et 'émetteur a aussi été mis en relief par la déformation
de lefficacité d’émission en cavité. L’accroissement d’intensité plus rapide sur les
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PSB que sur la ZPL sur les profils spectraux confirme le modele [39] rappelé dans
I'annexe B.2. En se basant sur les mesures de temps de vie publiées [31] pour les
méme échantillons, le couplage se situe entre 14 et 32 peV. Ces valeurs sont cohérentes
avec les mesures effectuées sur la version antérieure de ce dispositif avec des CNT
émettant autour de 900 nm [222]. Comme attendu, le comportement des facteurs de
Purcell calculés a partir des rapports de flux de photons ou déduits du couplage est
bien linéaire en fonction de I'inverse du volume de mode.

Pour simplifier cette analyse, il faudrait réitérer 'expérience avec une cavité de
plus haute finesse pour pouvoir identifier directement le profil spectral reconstruit
a lefficacité du systeme émetteur en cavité. In fine, une mesure de corrélation
d’intensité permettrait de confirmer que le systéme est bien équivalent & une source
de photons uniques accordable dans les bandes télécoms.
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Conclusion et perspectives

Les nanotubes de carbone ont la particularité rare de pouvoir émettre des photons
dégroupés a température ambiante et dans les bandes télécoms. Cela fait d’eux des
candidats prometteurs pour la réalisation de sources de photons uniques. En outre,
ces structures auto-assemblées sont simples a produire et a purifier et leur caractere
autonome ’ les rend contactables électriquement et donc intégrables a un dispositif
sur puce [19, 18]. Toutefois, ces émetteurs sont extrémement dépendants de leur
environnement et possedent un faible rendement quantique. Ces deux inconvénients
majeurs représentent un frein pour leur application aux communications quantiques.

Ce travail de these propose différentes approches pour s’affranchir de ces limi-
tations. En premier lieu, nous avons mené une étude sur les interactions entre les
nanotubes et leur environnement sur des CN'T de grande longueur présentant des
raies multiples de photoluminescence a basse température [41]. Grace a un montage
d’imagerie hyperspectrale super-résolue, nous avons pu démontrer que ces raies
proviennent d’émetteurs indépendant répartis sur un méme nanotube de carbone.
Cela confirme une localisation des excitons a température cryogénique en accord avec
les comportements 0D relevés dans la forme des spectres d’émission [27, 28, 104],
la diffusion spectrale [102], 'élargissement inhomogene [25, 103] ou la statistique
d’émission [20] des nanotubes de carbone. En outre, nous avons sondé les différents
sites de piégeages d'une méme nano-structure grace a une excitation quasi-résonante.
Les résultats obtenus ont pu étre reproduits a partir d’'une simulation numérique
supposant un potentiel aléatoire dii a I’environnement diélectrique le long du na-
notube. L’absence de résonance commune a tous les sites dans les spectres de PLE
montre une disparition de la transition propre a l’exciton libre et une absorption
privilégiée via des niveaux excités localisés. Ainsi, différents sites d’émission présents
sur un méme nanotube se comportent comme des boites quantiques indépendantes
et peuvent étre adressés soit individuellement par une transition quasi-résonante,
soit collectivement a une énergie plus élevée. Pour diminuer les fluctuations de lon-
gueur d’onde et d’intensité d’émission des nanotubes, il faut probablement minimiser
I'exces d’énergie introduit dans le systeéme lors de son excitation [35]. Dans ce but,
ces mécanismes d’absorption via des états excités localisés pourraient étre d’une
grande aide. Parallelement a cela, la sensibilité des émetteurs a I’environnement peut
étre diminuée en créant des potentiels de piégeage plus profond grace a des défauts
quasi-ponctuels induits chimiquement. Les échantillons principalement exploités
dans cette these sont des nanotubes (7,5) dopés aryle-diazonium. Ils présentent une
excellente stabilité tant spectrale qu’en intensité, et émettent des photons uniques a
température ambiante [32, 96, 236].

Mise a part la stabilité de I’émission, une source de photon unique performante
doit atteindre un excellent rendement de collection. Cela ne peut s’obtenir qu’avec
une source tres directionnelle. Ainsi, pour forcer I’émission dans un mode spatial
bien déterminée, nous avons couplés les CNT a une cavité optique. Cela nous a

7. Ils ne sont pas intrinsequement dépendant d’une matrice.
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aussi permis d’exalter I’émission des nanotubes de carbone par effet Purcell. En
effet, coupler un émetteur a une cavité résonante peut conduire a une accélération
de son taux d’émission spontanée et augmente sa directivité. Puisque le couplage
est décroissant avec le volume de la cavité et donc sa longueur, celle-ci est choisie
a ’échelle micrométrique. Nous avons opté pour une micro-cavité fibrée de type
Fabry-Pérot, réalisée en collaboration avec 1’équipe de Jakob Reichel du Laboratorie
Kastler Brossel [36]. L’'un des miroirs composant cette cavité est formé par le substrat
de I’échantillon. L’autre est un micro-miroir parabolique usiné par ablation laser a
I'extrémité d’une fibre optique. Leur réflectivité étant tres proche, nous avons pu
collecter la lumiere émise dans le mode de cavité soit par 'arriere de I’échantillon
soit par le mode guidé dans la fibre. Notons que cette sortie fibrée constitue un
atout considérable pour une source de photons uniques. De plus, cette micro-cavité a
I’avantage de pouvoir étre accordée spatialement et spectralement avec n’importe quel
émetteur dans sa bande de réflexion. Controler la position du micro-miroir permet un
couplage déterministe : 'émetteur est étudié en espace libre puis, une fois en cavité,
le couplage peut étre modifié grace au volume de mode (en ajustant la longueur
de cavité par pas de */2). Les micro-cavités fabriquées dans le cadre de ce travail
atteignent des volumes effectifs aussi faibles que A* (soit environ 2pm?) mais un
aléa expérimental lors de 1’ablation laser limite parfois® leur finesse. La micro-cavité
majoritairement utilisée dans cette these présente une finesse de 750 soit un facteur
8 inférieure a celle attendue (cela correspond a des facteurs de qualité de 3750 a 6750
pour les modes explorés). Sa transmission, de largeur spectrale comparable celle des
émetteurs, reste malgré tout suffisante pour obtenir des effets de CQED significatifs.

Cependant, cette géométrie de micro-cavité a le désavantage d’étre sujette a des
vibrations. Les fluctuations mécaniques de la longueur de cavité ne perturbent pas le
couplage puisqu’elles sont plus lentes que les temps de relaxations de I’émetteur et de
la cavité. Par contre, elles sont plus rapides que le temps caractéristique d’acquisition
des données. Ces vibrations ne changent pas la physique du systeme mais complexifient
son interprétation en brouillant les mesures. En rigidifiant le montage, nous avons
pu réduire 'amplitude des vibrations d'un facteur 3 a température ambiante et 4 a
basse température (soit une amplitude respective de 1 nm et 2nm). Pour s’opposer
aux fluctuations, nous avons implémenté une rétroaction en vue d’une stabilisation
active. Pour ne pas perturber ’émetteur ou éblouir la caméra, nous avons tiré parti
des variations de transmission de I’excitation a travers la cavité pour construire un
signal d’erreur. Pourtant, des interférences parasites indépendantes de la cavité et
un probléme de phase non minimale ont empéché la stabilisation active du systeme.
Cette constatation a néanmoins permis de concevoir une nouvelle version du dispositif
plus robuste et propice a une stabilisation dans un avenir proche.

Bien que les vibrations demeurent un probléme conséquent, nous avons pu observer
des effets de CQED sur des nanotubes de carbone. Pour comparer leur émission
en cavité a celle en espace libre, nous avons développé un dispositif original basé

8. Dans le lot fabriqué, des micro-miroirs plus performants ont déja été identifiés et seront
exploités lors d’expériences ultérieures.
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sur une lentille percée a travers laquelle passe la fibre usinée. Mesurer le flux de
photons sur la raie a zéro-phonon (ZPL) dans ces deux configurations, nous a permis
de déduire un facteur de Purcell maximal de 14 avec une incertitude de 40%. En
réitérant cette mesure sur différents modes, nous avons vérifié I’évolution linéaire du
facteur de Purcell avec I'inverse du volume de mode. Par ailleurs, I’accordabilité de
la cavité en longueur d’onde a été mise a profit pour balayer rapidement le spectre
d’émission d’un nanotube en cavité. Les profils acquis de cette maniere montrent que
I’émission sur les ailes de phonons augmente plus fortement que sur la ZPL. Nous
avons relié ces données expérimentales a 'efficacité de la source pour pouvoir les
modéliser [39]. Leurs ajustements révelent un couplage maximal d’environ 30 peV
entre le nanotube et la cavité. Ils vérifient aussi I’évolution linéaire de ce couplage
avec /. En ajustant les facteurs de Purcell calculés a partir des rapports de flux
a ceux déterminés a partir du couplage, nous avons évalué le rendement radiatif de
I'émetteur dans Iespace libre & environ 8% en accord avec la littérature [134, 135].

En perspectives a court terme, réitérer ces mesures avec un meilleur micro-miroir,
multiplierait a priori le facteur de Purcell par 2 (dans cette these, le facteur de qualité
de la cavité est comparable & celui de I'émetteur Q7 = Q1 + Qul ~ 2Q;1). De
plus, profiter de 'absorption des états excités localisés pour injecter le minimum
d’énergie dans le systeme pourrait augmenter le facteur de qualité de I’émetteur et
donc le facteur de Purcell. Enfin, des mesures de temps vie, grace a des capteurs
supraconducteurs de photons uniques récemment acquis, étayeraient I’estimation
du facteur de Purcell. Par ailleurs, bien qu’il y ait peu de doutes a ce sujet vu les
études similaires réalisées dans 'équipe sur des CNT de plus petit diameétre [37], des
mesures d’autocorrélation de l'intensité pourraient confirmer que le dispositif réalisé
constitue bien une source de photons uniques. A plus long terme, les échantillons
pourraient étre excités électriquement [19, 18] pour tendre vers une source intégrée.

D’un point de vue plus fondamental, pour une cavité ne présentant pas de probleme
d’usinage, nous pourrions tirer parti du couplage avec le mode de cavité pour réaliser
un spectre d’absorption d'un nanotube individuel a température cryogénique. Cette
mesure n’a pas encore été réalisée et pourrait apporter des informations substantielles
sur les états électroniques intrinseques des nanotubes de carbone. Si, de surcroit,
les nanotubes sont a 1’état de I'art en terme de largeur spectrale (18 peV [35]) le
régime de couplage fort pourrait étre atteint. Lorsque I’échange d’énergie entre le
nanotube et la cavité devient cohérent, les excitons et les photons ne peuvent plus
étre traités indépendamment et forment une quasi-particule, le polariton. Ce régime
offre une physique tres riche comme des effets de non-linéarité a peu de photons. En
outre, le cas d’'un confinement unidimensionnel offrirait la possibilité de conserver des
polaritons stables & température ambiante ce qui n’a jamais été observé [264]. Bien
que ce travail se focalise sur des échantillons présentant des excitons localisés, un
confinement unidimensionnel peut étre observé dans le cas de CNT suspendus [59].
La collaboration avec I’équipe de développement de matériaux de Laetitia Marty a
I'institut Néel donnerait acces a ce type d’échantillons. Une autre approche pour
explorer le régime couplage fort serait de fabriquer une nouvelle génération de cavités
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fibrées. En effet, le volume de mode effectif des cavités actuelles peut difficilement
étre amélioré, car il est limité par diffraction & (%/2)®. Or, cette limitation n’est valable
que dans le cas d’un indice de réfraction uniforme. Nous pourrions donc mettre en
place une ingénierie différente de la fibre pour graver une anomalie dans la couche
diélectrique afin de créer une discontinuité du champ. Cela réduirait drastiquement
le volume de mode et augmenterait fortement le couplage.

Pour conclure, le dispositif mis en place durant cette these constitue une source
prometteuse de photons uniques accordable dans les bandes télécoms. Il est parti-
culierement adapté aux nanotubes de carbone, mais sa flexibilité lui permettrait
d’étre employé a I'étude d’autres types d’émetteurs comme les molécules uniques, les
centres colorés ou les défauts dans les matériaux bidimensionnels. Notre collaboration
avec ’équipe de Jean-Sébastien Lauret au laboratoire Aimé Cotton permettrait
par exemple d’adapter le dispositif aux boites quantiques de graphene. Ces nano-
émetteurs sont semblables aux molécules uniques par leur confinement tres fort, leur
brillance et leur émission de photons uniques a température ambiante. Néanmoins,
il est possible d’adapter leur longueur d’onde d’émission en contrdlant leur taille
comme dans le cas des CNT avec leur diametre. Pendant plusieurs années, ces émet-
teurs étaient peu exploités du fait du manque de sélectivité de la voie de synthese
descendante (découpe du graphéne). L’optimisation récente de la synthese ascendante
(par voie chimique) les rend a présent tres attractifs [265].
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APPENDIX A :

CARACTERISATION DES
NANOTUBES DE CARBONE

A.1 Caractérisation préliminaire

La microscopie par force atomique (AFM) permet a la fois de vérifier la rugosité
de la surface et, dans le cas d’'un dépot sans matrice, la densité des CN'T. Selon les
types d’échantillon entre 10 et 100% des CNT donneront un signal d’émission. La
densité visée en AFM est de l'ordre de 1 CNT pour 10 pm?. La figure A.1 montre
une image d'un CNT particulierement long issu d’une synthese CoMoCAT et revétu
de PFO-BPy. 1l est possible, comme sur la figure A.2, d’effectuer une coupe intégrée
sur une certaine distance (cadre en pointillé noir sur la figure A.1) pour mesurer le
diametre des CNT. Cette mesure ne donne pas acces a la chiralité puisque le polymere
(ici du PFO) augmente le diametre des CNT mais permet de se convaincre que la
nanostructure étudiée est bien un nanotube. Dans certain cas, il est aussi possible
de détecter la présence d’agglomérats de CN'T ce qui révele un vieillissement de la
solution déposée. Une rugosité typique du substrat doit étre inférieure au nanometre.
Dans le cas de la figure A.1, selon les zones de I’échantillon la rugosité se situe dans
I'intervalle 0,3 & 0,4 nm.
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FIGURE A.1 — Image AFM en mode
contact  intermittent d'un  CNT
CoMoCAT/PFO-BPy de plus de
3pm de long. L’encadré en pointillés
désigne la zone de moyennage de la
figure A.2.

FIGURE A.2 — Hauteur du CNT figure
A.1 moyennée sur ’encadré en pointillés.
La hauteur est relativement élevée par
rapport a un diametre moyen de 0,7 pm
pour les CoMoCAT SG65i car elle tient
compte du revétement en PFO.
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Pour avoir acces au diametre réel des CNT et a la densité lors d’'un dépot en
matrice, un balayage en microspectroscopie Raman est réalisé. La spectroscopie
Raman s’appuie sur les mécanismes de diffusion inélastique de la lumiere rendant
compte de différents modes de phonons accessibles. Un phonon d’énergie fwpy est soit
créé soit détruit dans la nanostructure, en notant hw;,. I’énergie du photon incident
et hwqig celle du photon diffusé la conservation de I’énergie donne :

Wdiff = Winc + Wph (A1>

Dans le cas des nanotubes seulement quelques modes de phonons peuvent interagir
avec la lumiere pour des raisons de symétrie [266]. Ils se manifestent par des pics
d’intensité dans le spectre® de la lumiére diffusée et peuvent étre interprétés de facon
relativement simple. Ils sont dus au mode radial de respiration (RBM) et aux modes
tangentiels de vibration (modes Gt et G7). Le mode G est paralléle a 'axe du
CNT tandis que le mode G~ vibre selon sa circonférence. Ainsi, les modes RBM et
G~ dépendent du diametre du CNT. Ces modes sont décrits dans la figure A.3.

RBM G
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FIGURE A.3 — Schéma montrant les modes de vibrations G* et RBM dans les CNT,
visibles en spectroscopie Raman.

Pour les chiralités étudiées, ils apparaissent respectivement entre 150 et 450 cm™*

et entre 1500 et 1600cm™'. A partir des pics G il est possible de distinguer un
nanotube semiconducteur d’un tube métallique et de détecter la présence de carbone
amorphe. Un nanotube semiconducteur possede un pic GT intense a 1592 cm™!
environ et un pic G~ moins intense (voire absent) décalé vers les fréquences plus
faibles. Un nanotube métallique possede la méme configuration avec un pic G~
tres large et de méme intensité que le pic G*. La présence de carbone amorphe se
manifeste par un seul pic G extrémement large.

Des formules empiriques lient le diametre des CNT a I’énergie des phonons RBM

1. Historiquement, I’axe des abscisses des spectres Raman s’exprime en cm™!. 1000 cm ™!~
124 meV.
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et G~ [267, 268 :

dNT = 57(; et dNT = BRBM (AQ)

wg+ — Wag- WRBM

ol fg =45,7cm™'nm? et Srpym =248 cm~'nm. Les mesures sont réalisées a partir d’un

spectroscope Raman commercial Renishaw™Invia Raman Microscope. possédant
deux sources d’excitation possibles & 532 nm et a 633 nm. Pour que le signal Raman
soit intense, wgir OU wine doit correspondre a une transition optique du CNT (.S,,,,) [269,
270]. Comme wyy. est fixée lors d'un balayage, toutes les chiralités n’apparaissent pas
forcément de facon marquée. Ainsi, pour interpréter la densité tirée des cartes Raman,
il faut prendre en compte la dispersion en chiralité de I’échantillon étudié. Pour
un échantillon tres enrichi, tous les signaux Raman seront d’amplitude comparable
et la densité de CNT sur une carte Raman sera proportionnelle a celle observée
en PL. Pour un échantillon présentant plusieurs chiralités, la densité risque d’étre
sous-estimée si les chiralités ont des réponses tres différentes. En outre, la densité de
CNT recherchée reste la méme que pour PAFM (1 CNT pour 10 pm?) car tous les
CNT visibles en spectroscopie Raman ne photoluminescent pas nécessairement. Un
spectre Raman typique d’'un CNT résonant est donné a la figure A.4.

Le pic RBM donne dyt /1,45 4+ 0,02 nm et les pics G, dyt ~1,44 + 0,11 nm. Bien
que le signal Raman soit intense, ce CN'T est d’un diametre trop élevé pour étre
étudié en photoluminescence. Sa transition Si; est a une longueur d’onde de plus de
1650 nm [70], en dehors de la gamme du détecteur (voir partie 1.2.2.1).

Pic RBM Pics G

1.2 T T T
171 G+ 1590

~

Intensité normalisée (u.a.)

1 1 1 1 1 1 1 1

100 150 200 250 1500 1550 1600 1650
Décalage Raman (cm™!) Décalage Raman (cm™!)

F1GURE A.4 — Pics de spectroscopie Raman typiques d'un CNT semiconducteur.
Ce signal provient des CNT/PFH-A synthétisés par ablation laser et dispersés au
CEA /Saclay.

Une fois un dépot de densité convenable réalisé, 1’échantillon est étudié en
photoluminescence.
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A.2. MIROIR CONTROLE ET DISPOSITIF /F

A.2 Miroir contrdlé et dispositif 4f

Il est possible de déplacer la position latéral du point focal en sortie d’une lentille
en changeant I'angle du faisceau parallele incident grace a un miroir. Cependant, ce
phénomene est limité par 'angle maximal d’acceptance de la lentille. Pour que le
faisceau soit rabattu en toute circonstance vers le centre de la lentille de focalisation,
deux lentilles en configuration afocale sont intercalées entre le miroir et la lentille de
focalisation comme sur les schémas 1.15 et A.5. Ce dispositif a I'intérét de déplacer
simultanément ’excitation avant et la collection (I’échantillon est toujours excité 1a
ou la photoluminescence est collectée).

f f f f f

Miroir
commandé

FIGURE A.5 — Illustration schématique du principe d’'un montage 4f couplé a un
miroir dont I'angle est pilotable. En imposant un angle a;/2 au miroir, le faisceau est
dévié d'un angle «. Les deux lentilles de focale f permettent de rabattre le faisceau
sur l'axe optique a une distance d’exactement 4f du miroir mobile. La tache de
focalisation dans le plan focal de I'objectif est ainsi déplacée de f'a, ou f’ est la
distance focale de la lentille asphérique. Une fois convenablement aligné, ce dispositif
permet de déplacer 'excitation et la collection simultanément. Adapté de [60].

A.3 Modélisation du spectre de PL

Les CNT a températures cryogéniques présentent une large diversité de forme de
spectres et de facteur de qualité : des pics larges (figure A.6a), des raies fines avec
des ailes de phonons treés réduites (figure A.6b) ou des rebonds (figures 1.19 et 1.20).
Pourtant, le profil d’émission attendu dans cette gamme de températures pour un
exciton localisé au sein d’une structure unidimensionnelle est triangulaire comme sur
la figure A.Ga.

Le modele résumé dans cette partie permet de justifier cette multiplicité de
comportements par un modeéle unique [28, 63].
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FIGURE A.6 — Spectres de photoluminescence de CN'T a température cryogénique.
(a) Tiré de [27]. (b) Tiré de [84]. Figure reprise de [63].

Le couplage entre les phonons et I'exciton est possible par I'intermédiaire d’un
potentiel de déformation [271]. Le “passage” d’un phonon induit une déformation
du réseau ce qui modifie localement et temporellement les niveaux électroniques. Le
potentiel de couplage entre 'exciton et les phonons s’écrit :

U=DV-u (A.3)

ou D est le potentiel de déformation et u le vecteur déplacement des atomes schéma-
tisé A.7. Dans une premiere approximation, seuls les phonons provoquant une PSB
de T'ordre du meV sont pris en compte, c’est-a-dire les phonons acoustiques de faible
vecteur d’onde k. L’écart entre les vitesses du son dans les CNT (v, ~2 X 101 m/s)
et dans le substrat (v5192 ~5 x 103m/s dans la silice amorphe) est suffisamment
grand pour négliger le couplage entre ces deux bains de phonons. Dans ce cadre,
seuls le mode RBM et ceux d’élongation et de torsion des nanotubes peuvent se
coupler aux porteurs de charges. Toutefois, le couplage avec le mode RBM n’est pas
pris en compte car I’énergie de ses phonons est comprise entre 25 et 45 meV pour
les chiralités étudiées. Les modes d’élongation et de torsion peuvent étre assimilés a
une branche acoustique effective de dispersion linéaire wy = vgou|k| dans la gamme
d’énergie utilisée [63]. Apres quantification, il est possible de définir le facteur de
couplage suivant pour un mode k£ donné, un CNT de longueur Iyt et une densité
linéique du tube p; :

hwy

WF (wi) ou F' est un facteur de forme. (A.4)
PUNTVson

hgr =
F représente ici la valeur moyenne du potentiel de couplage sur la fonction d’onde
de I'exciton. Pour des phonons acoustiques modélisés par des ondes planes, sans
contrainte sur les modes possibles, ce facteur de forme peut étre vu comme une
gaussienne d’amplitude D et de demi-largeur % traduisant ’étendue de la fonction
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A.3. MODELISATION DU SPECTRE DE PL

d’onde de l'exciton dans 'espace réciproque (pointillés noirs sur la figure A.9. Qua-
litativement, puisque l'exciton s’étend sur une longueur o, ’espace réciproque ne
contient des vecteurs d’ondes que jusqu’a /o ce qui explique la limite de couplage
aux phonons acoustiques. A partir de ce formalisme, il est possible de donner une
formule analytique de la réponse linéaire temporelle d'un nanotube de carbone [27] &
une excitation et donc de déduire sa susceptibilité. Néanmoins, ce développement
prédit des profils triangulaires pour des bains de phonons unidimensionnels [27].

o AE
u o

> — — - - -

FIGURE A.7 — La présence d’un exciton modifie le réseau cristallin du CNT (représenté
par une chaine d’oscillateurs couplés) et crée un potentiel de couplage entre les
porteurs de charge et les phonons acoustiques défini dans la formule A.3.

En réalité, tous les modes de phonons ne sont pas forcément autorisés. Il est
possible de s’en rendre compte qualitativement en modélisant un CNT par une
chaine de masses séparées d'une distance a, couplées par des ressorts de raideur
Ceov (représentant les liaisons covalentes) et liées & un support fixe par des ressorts
de raideur Cyqw (représentant les liaisons de Van der Waals d’interaction avec le
substrat) comme schématisé A.8.

FIGURE A.8 — Modélisation d’'un CNT avec une chaine de masses couplées élasti-
quement par une raideur C..,. Les masses interagissent aussi élastiquement par une
raideur Cyqw avec le substrat pour simuler des liaisons de Van der Waals.

En posant 1’équation fondamentale de la dynamique pour le déplacement wu,, des
mobiles n de masse pa, il vient :

plaﬂn = C1cov<un—i-1 - un) - C’cov(un - Un—l) - C’Vqun (A5)

En passant a la limite continue, I’équation A.5 équivaut a une équation de type
Klein-Gordon :

0? C
vgon—u — i =wu oll we = 4| —W (A.6)
Ox? G

N
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ANNEXE A. CARACTERISATION DES NANOTUBES DE CARBONE

Cette équation fait naturellement apparaitre une pulsation de coupure w..

Pour Cyqw =1 N/m typique des liaisons de Van der Waals, la masse linéique
pr ~1,8 x 107 kg/m et le parametre a ~246 pm (voir partie 1.1.1.1), la pulsation
de coupure des phonons vaut w. ~1 meV.

L’estimation de la pulsation de coupure correspond bien aux observations expéri-
mentales : les minima locaux d’intensité des spectres figures 1.19 et 1.20 se trouvent
bien a environ 1 meV de la ZPL. En prenant en compte cette pulsation de coupure,
le facteur de forme devient :

0 sl w < we
Flw) = L2 A7
@) De_(m) (w—we)® [ _ (%)2 sinon. (A7)

Il est tracé figure A.9. Toutefois, les liaisons avec le substrat ne sont pas les
seules a contribuer au facteur de forme. Plus généralement, toutes les liaisons avec
le réseau cristallin peuvent y contribuer. Elles peuvent s’établir avec le polymere
qui enveloppe le CNT ou avec des impuretés adsorbées a sa surface et elle ne sont
pas forcément homogenes. Ces zones de liaisons ont pour effet de créer des barrieres
acoustiques [28] ce qui offre une grande variété de facteurs de forme possibles : par
exemple deux barrieres acoustiques constituent une cavité pour les phonons et une
résonance dans le facteur de forme. Ce mécanisme explique les rebonds trés prononcés
parfois présents sur les PSB.

/>'\ 25 T T T T T
o % D
g 20 | S ]
~
. | N ]
<_.9 15 N
<]
; - 2h Uson
o 5F / o .
)
<
& 0 | L l I
0 hw. 2 4 6 8 10 12

Energie des phonons (meV)

FIGURE A.9 — Facteur de forme typique avec (ligne bleue) et sans (pointillés noirs)
pulsation de coupure w.

Figure A.10, un unique ajustement a été réalisé conjointement sur trois spectres
d’un méme CNT a différentes températures en prenant comme parametres les quatre
températures, o 'extension de la fonction d’onde de l'exciton, 7., le temps de
cohérence de 1’émission (qui revient a la largeur de la ZPL, Q%h), D le potentiel de
déformation et w. la pulsation de coupure des phonons acoustiques. L’ajustement
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A.3. MODELISATION DU SPECTRE DE PL

implique une localisation de ’exciton sur 6,1 4+ 0,1 nm et une pulsation de coupure
des phonons a 1,42 + 0,02 meV. Le facteur de forme déduit est celui tracé figure A.9.
Le modele renvoie des valeurs de températures locales plus élevées que la tempéra-
ture de consigne comme attendu a cause de I’échauffement dii a I'excitation laser.
Les températures obtenues par cet ajustement sont plus proches des températures
mesurées sur le doigt froid (et sans doute plus réalistes) que celles données par la
méthode détaillée dans la partie précédente.

I I I I I I I

Stokes
\ant i-Stokes

T, = (63.4+24) K

A

—_
ot
I

=
o
I

Intensite d’émission (u.a.)

0‘5 [ WV’V
T, =23 K T, = (2844 1.3) K
T, = 12K T, = (19.6 + 1.2) K
0.0
—15 —10 -5 0 5 10 15

Energie d’émission (meV)
FIGURE A.10 — Ajustement simultané du modele de couplage aux phonons a quatre
spectres de photoluminescence d’'un méme CNT acquis a quatre températures diffé-
rentes. T, indique la température mesurée expérimentalement sur le doigt froid du
cryostat et T, celle donnée par 'ajustement.

L’interprétation de la diversité de spectres observés par la présence de barrieres
acoustiques montre que la largeur d’émission des CNT dépend directement de leur
interaction avec ’environnement. Il est a priori possible d’optimiser le polymere
qui sépare les CNT ou la matrice qui les enveloppe pour affiner la ZPL. Dans cette
démarche, a la fois les CN'T enveloppés de PFO-BPy ou de PFH-A dispersés dans une
matrice de polystyréne donnent de bons résultats (largeurs fréquemment inférieures
a lmeV).
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APPENDIX B : COUPLAGE
ENTRE UN EMETTEUR ET
UNE CAVITE

B.1 Analogie électrocinétique et couplage

Pour simplifier 'analyse du couplage d’un émetteur avec une cavité optique,
une analogie est possible avec un circuit électronique (voir figure B.1). Dans ce
développement, un seul mode de cavité est considéré et le couplage spatial entre ce
mode et le dipdle est supposé parfait (le systeme est projeté dans ’axe du dipole).
Par contre, pour prendre en compte l'accord spectral, la transmission de la cavité et
I’émission du dipdle sont centrées sur les pulsations we,, et wen et ont les largeurs
Leav of Zem [)’gpres les relations 3.1 et 3.3, le courant I, la tension U et I'impédance

Qcav Qém
Z peuvent étre définis comme suit [272] :

I U A
—iwp | —E(rg) | —iwueG(ro, o, w)

Avec cette analogie, les pertes sont décrites par la partie réelle de Z c’est—a-
dire par la partie imaginaire de wpyG(ro, 79, w). Pour un dipole en espace libre, la
puissance rayonnée n’est pas réinjectée dans le systeme : Z est réel et est noté R,.
D’apres la formule 3.5, la résistance de l'espace libre Ry vaut :

Ry = 6M—Ow§m ol Wy est la pulsation de I'émetteur (B.1)
e

Comme le moment dipolaire et le champ sont supposés paralleles, le dipdle
peut étre décrit en utilisant sa polarisabilité « : p = aegF. Cette polarisabilité est
modélisée par la formule o = [147]. L'impédance Zg,, de I'émetteur

s’écrit :
1 Wem | 1 . { Wem w
Zém = = +1 - (BQ)
waep Qp€o _Qém w Wém
Ainsi, I'émetteur est analogue a un résonateur RLC série [272] :

Rém Lém C'é
Wém I ageQ

@0e0Qém | aoco | wi

D’apres 'expression du tenseur de Green 3.7 du champ en cavité et en projetant
sur le seul mode considéré (division par le volume de mode effectif Vg), 'impédance
Zeav de la cavité s’écrit :
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-1

1 —i 1 1 cav
anv = -t oW = [ 1<w — w >‘| (B3)
o

+
2 2
60‘/cav Weay — W™ — 60wcav‘/cav Qcav w Weav

La cavité est analogue a un résonateur RLC en dérivation [272] :

Rcav L cav CVcav
Qcav 1

€oweav Vet | €owZyy Veav

€0 ‘/cav

Le circuit équivalent de I’émetteur couplé en cavité est représenté figure B.1.
L’énergie stockée dans I'émetteur se dissipe dans Ry + Ren + Reay. Si le systeme
n’est pas excité par un champ incident et qu’une certaine énergie est stockée dans le
systeme, la loi des mailles donne I’équation sur w suivante : Ry+ Zeay (W) + Zem (w) = 0.

Emetteur Z;

em

|_ Rém - Lém I Cém

Vide R, |_RcaV —‘
| LC‘(].V
Cavité Z,, |_ J
C,

cav

F1GURE B.1 — Circuit électrocinétique équivalent a un dipdle émetteur couplé a une
cavité optique. L’émetteur est analogue a un oscillateur RLC série relaxant dans la
résistance Ry modélisant le vide ou dans un autre RLC en parallele modélisant la
cavité.

Quelques cas simples sont commentés en supposant la cavité résonante avec
I'émetteur wWeay = Wem = Wo-

o Si Vi, est tres grand, 'impédance de la cavité est assimilable a un fil dans le
circuit équivalent. C’est le cas de I’émetteur en espace libre.

o Si I’émetteur peut étre considéré comme une perturbation du systeme, Rg, <
Ry, Re.y et le rapport de la dissipation dans la cavité par celle dans I’espace
libre permet de retrouver le facteur de Purcell défini équation 3.13. Il s’écrit :

)\3

3
= 12 Qeavy,— = Fp (B.4)

Rcav
Ry
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e Si Ry < Zgy Zeay, Lcav + Zem = 0 ce qui donne ’équation suivante :

« 1 (W w 1 (W w
ma +[ +1<°—)H +1(°—>1:0 (B.5)
Wy chav Qém w Wo Qcav w Wo
— Pour 20— <« - L une seule solution existe w ~ wy. L’émetteur
UJOVcav Qém Qcav

apparait comme une perturbation de la cavité, il s’agit du régime de
couplage faible. L’émetteur se dissipe tres vite dans la cavité, ¢’est le cadre
d’application de I’équation B.4.

aQ
WS Veav

Il s’agit du régime de couplage fort entre la cavité et ’émetteur. L’énergie
électromagnétique est échangée plusieurs fois entre I’émetteur et la cavité
avant d’étre dissipée ®.

_ 1 1 1 1 ~ — 1 @Q
Pour > e O deux solutions existent w & wytg avec g = 5,/ T

Ce raisonnement classique permet d’identifier les deux régimes de couplage de
I’émetteur en cavité mais il ne rend pas compte de la statistique particuliere de
I’émission d’une structure de taille atomique. Quelques éléments permettant de
traduire ce modele en un systeme quantique sont donnés dans la partie suivante.

B.2 Influence des phonons

Dans cette partie, le systéeme a deux niveaux couplé a la cavité est habillé par des
niveaux vibrationnels comme discuté lors de la description des ailes de phonons dans
le chapitre 3. L’approche présentée ici est similaire a celle publiée dans l'article [39].

Polaron

by, et l;L désignent respectivement les opérateurs d’annihilation et de création du
mode de phonon d’énergie hwy et de vecteur d’onde k. L’énergie totale des modes de
phonons vaut A}, wkls,tl;k et I'interaction entre ’exciton et les modes de phonons
sécrit ho6_ Yk (grbe + grbL). Le hamiltonien du systéme devient [274] :

Jaynes-Cummings

H=  hweb,0- + hweila +ihg (af6_ — 6,a)
+ S wiblbi + ho - 3 (gubr + g2BL) (B.6)
k k
Frohlich
1. L’identification du couplage g avec la fréquence de Rabi 26‘;;‘*‘2m n’est pas immédiate. Il ne

faut pas confondre la polarisabilité classique et I’élément de matrice quantique i de la transition,
(ag) = 2904 (voir partie la partie 3.1.1.1 et [273]).
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Le couplage entre I'exciton et le mode de phonon k normalisé par ’énergie du mode

hwy est noté &, = Ik Dans la limite continue, il est décrit par une densité spectrale
Wk

de couplage J(w) = 7y, |gr]” 0(w — wy) [275]. Dans le cas d'un exciton localisé sur
une distance o dont ’enveloppe de la fonction d’onde est supposé gaussienne, le
couplage aux phonons via un potentiel de déformation (voir annexe A.3) se traduit

par : ) )
J(w) x we <:JJC> exp [—2 (:) 1

ol we = 27% = 2% représente une pulsation de coupure. L’exciton ne se couple
qu’aux modes de phonons dont la longueur d’onde est supérieure a la taille du
piege dans lequel il est localisé (voir partie 2.1) : la déformation du réseau n’a pas
une moyenne nulle sur o. et s est la dimension du bain de phonon (dimension de
la structure comportant le défaut émetteur). Par exemple, s = 3 pour les boites
quantiques, s = 2 pour les matériaux monocouches (type TMDC) et s = 1 dans le
cas des nanotubes de carbone.

En I’'absence du hamiltonien d’interaction entre I’exciton et la cavité, ce nouveau
hamiltonien serait diagonalisable en utilisant la transformation polaronique. Elle
consiste a separer les termes en 6,0_ et en 6_0, puis a les dlagonahser En effet, les
opérateurs bk et bk forment le début d’un carré avec les termes wkbkbk et gkbk + gkbk.
Cette transformation se traduit par 'opérateur unitaire U = 5,6 ®e 2 +6_6, ®1
avec () =Y, (SZZ;L — §k8k> Les opérateurs bi, et lA)L sont transformés par 'opérateur

£ comme suit :

eQBke_Q = Bk — f]z
te;,te_Q = IA);c — &

de déplacement e~

(B.7)

N Cela permet de calculer celle de 'opérateur du nombre de phonons de mode k,

ebbre™ = bLby, — (&xby + &) + &) (B.8)

Pour résumer, 'application de la transformation unitaire U donne :

UthLbeU :B k640 (—&bL — Gubr + &)
Ule.o- (b + G0L) U = 66 (Gabe + G0} — 21&I°) (B.9)
UTﬁiU :6ieiﬂ

Apres transformation U, le hamiltonien di aux phonons comporte un terme
wp€26,.6_ caractéristique de la transformation polaronique. Par la suite, cette
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constante redéfinit 1’énergie de 1'exciton :

Wemp = Wem = 3, (wi &%) (B.10)

k

Le hamiltonien total aprés transformation U s’écrit ? :

H,= UHU =Ho+V
Ho = hwemp0 16— + heayda + By wiblby (B.11)
V= ihg(alo_e® — o)

Les lindbladiens deviennent :v/ka , \/yo_e % et \/776,.6_.

Evolution des populations et efficacité

En représentation d’interaction, un opérateur A; est lié a I'opérateur Ag en
représentation de Schrodinger a partir de la relation :

A[(f) = eiTASe*iT (B12)

Les opérateurs clefs composant le hamiltonien s’expriment simplement avec les
pulsations wWem, Weay €t 0 :

O_ ;= e Wemlg_
&I — e_iwcavtd
Vi= ihg (&T&,e—ﬁl—iﬁt — &6+e91+i5t> (B.13)
Q= 5 (gbfe! — gbre i)
L’équation d’évolution en interaction est la suivante :
d 1 3 .
01 = 7 Ve + 2 L&) (B.14)
dt 1h =

Cela permet d’exprimer I’évolution de la population des photons dans la cavité (afa) :

d@a) — Ly ata)) + Te(X2, £ (¢,0) a'a)
= —gle” ¥t ata) — e a5,  atal)
—3([a'a, \/_CLT]\/_@—*(\/_@T[\/_CL a'al) (B.15)
= —g{e""alal,alo- — ™ ala,a')6,) — w(a'la, a'la)

<>q(‘D

|
>.

He aT6_) + get{e®1a6, ) — r(a'a)

|
Q
)

2. Par la suite, les grandeurs sont toujours exprimées dans la transformation polaronique et
I'indice p est omis.
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Un calcul similaire donne ’évolution de l'excitation de I'’émetteur (6,6_) :

d(6,6_)

P —ge e Yate ) — geP(eMaG,) — (6,6 ) (B.16)

Dans le cas 3D, il est possible de définir un couplage effectif ger = g(e™) en dé-
couplant la moyenne de I'opérateur de déplacement e~ de celle des cohérences [276].

_ 1 oo J(w) huw
Q

= - th d B.17
e7) = exp l 27?/0 2 <2I<:BT> w] (B.17)
Toutefois dans le cas ou s = 1, Ju()‘;) coth (72,:':T) ol -5 donc (e=%) = 0. Sous

cette approximation, le couplage effectif serait nul dans le cas d’un bain de phonon
unidimensionnel ce qui n’est manifestement pas le cas (voir la partie 5.2.2.3). Pour
traiter le probléme de facon plus générale, les moyennes des cohérences (e *7a'5_)
et (e1a6 ) sont exprimées en fonction des opérateurs a'a et 6,6 [39] :

t i tot
(a6 ) =g [ drefTe 5 (-7) (Tr (,01(7')6+6_eQI(T)e_QI(t)) —Tr (pl(r)&T&e_QI(t)eQI(T)D

(B.18)

Cette expression se simplifie en supposant que le bain de phonons n’est que peu

modifié par I'exciton [277, 39]. La trace Tr est appliquée séparément a l’exciton
couplé a la cavité (Tryc) et au bain de phonon a ’équilibre thermique (Trpy,) :

Tr (pI(T)&T&e_Q’(t)eQ’(T)) ~ Tr;c (pJCJ(T)&T&) Trpn (pphJ(T)e_Q’(T)eQ’(t)) (B.19)

K(t—)

Or les spectres d’émission Sgy,; et d’absorption Sy, s’expriment en fonction du noyau
des phonons K (t) = (e~ 4 ©e®) [274, 278] :

ty*

Sabs = JoodtePle” 2 LK (1)
Semi = Jo© dt e T K (1)

(B.20)

Ainsi, en utilisant I'expression 3.38 et en notant S’émi(é) et S’abs(é) les spectres
d’émission et d’absorption convolués par le profil lorentzien de la cavité, 'efficacité
vaut [39] :

) &
KSemi (0
= 9 rSemld) (B.21)
g2 (/{Sémi(é) + 'ySabS((S)> + VK
Schématiquement, le polaron (resp. la cavité) peut soit se désexciter vers la cavité

(resp. le polaron) avec une probabilité ppolscay (F€SP. Peay—po1) SOit dans le vide comme
décrit dans la figure B.2 avec ppol—scav €t Peav—spol telles que :
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gggabs g2gémi
K+ 9%Sabs Y + 9% Semi
Ce point de vue permet de retrouver facilement la formule de lefficacité B.21 en
sommant sur tous les échanges possibles de 'excitation entre le polaron et la cavité.

(B.22)

Pcav—pol = et Ppol—cav =

5 = Pém—dét = Pém—scav (Z (pcav—>émpém—>cav)l> 1— Pcav—ém (B23)
; —_————

Pcav—dét

5 > 0 Détecteur

Dé ur
7\ [ T ¢

.92 gabs 92 S’abs
Polaron ~ Cayvité Polaron _ Cavité
2 > ! 2
g Serni : g Semi

FI1GURE B.2 — Asymétrie d’absorption et d’émission dans les échanges entre le polaron
et la cavité optique.

L’asymétrie des échanges entre le polaron et la cavité est surtout marquée a basse
température . En effet, peu de phonons sont disponibles dans la structure ce qui
rend plus probable I’absorption (resp. I’émission) d’un photon d’énergie supérieure
(resp. inférieure) a celle de la bande interdite. Ce phénomeéne induit une distorsion
de Pefficacité d’émission : les photons décalés vers le bleu (tels que 6 > 0) sont plus
facilement réabsorbés tandis que ceux décalés vers le rouge (0 < 0) sont stockés
dans la cavité. Ainsi D'efficacité augmente plus rapidement avec le couplage dans
le cas d’un désaccord négatif. Un photon émis a une énergie inférieure a celle de
I’énergie de 'exciton a suffisamment peu de chance d’étre réabsorbé dans le cas d'un
bain de phonon unidimensionnel que l'efficacité peut dépasser la limite intrinseque
Bgsoo(d =0) = p I est aussi possible de s’affranchir de cette limite dans le cas
d’autres émetteurs mais cela nécessite 1'utilisation d'une cavité biréfringente et donc
un controle de la polarisation dans le dispositif [279].

221






ANNEXE C. MICRO-CAVITE FIBREE

APPENDIX C : MICRO-CAVITE
FIBREE

C.1 Usinage du micro-miroir

C.1.1 Dispositif expérimental

L’ablation laser repose sur un processus complexe de sublimation/fusion de la
silice composant la fibre optique. Pour un meilleur controle de I'ablation en injectant
le minimum d’énergie dans le systeme, la longueur d’onde Acp, du laser d’usinage
est choisie a 10,6 pm proche d’un pic d’absorption de la silice.

Le dispositif d’ablation est présenté figure C.1. Le laser CO, est focalisé a
proximité de I’extrémité de la fibre et la durée d’exposition est imposée par deux
obturateurs rapides. Pour éviter 'apparition d’une onde stationnaire et donc des
variations importantes de 'intensité a la surface de la fibre en fonction de la position
du point focal, la polarisation du laser CO4 est rendue circulaire par un polariseur
et une lame A\/4. Un interférometre de Mirau est utilisé pour caractériser 1'état de
surface de la fibre apres chaque impact du laser CO, et éventuellement de corriger
une erreur de centrage [280]. Le principe de cette mesure est décrit succinctement
partie 3.2.2.1.

Interférometre de Mirau

| Platine de translation
| 3 axes

Caméra

Polariseur

Obturateurs

Puissancemetre

F1GURE C.1 — Schéma du dispositif d’ablation laser. La fibre a usiner est placée
sur une plateforme de translation 3 axes de résolution micrométrique permettant

d’alterner entre I’ablation laser et le controle de la surface par interférometre de
Mirau. Adapté de [281].

Dans le groupe de Jakob Reichel, ce dispositif est utilisé pour fabriquer des
micro-miroirs avec des rayons de courbure de plusieurs centaines de micrometres
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ST T T B
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a B = a .Flbres\opthues

FiGURE C.2 — Support des fibres usinées. Les fibres sont appuyées contre une rainure
par des lames en chrysocale et fixées solidement au support par une barre métallique
revétue de Kapton. L’objectif de Mirau qui permet de vérifier I’état de surface et le
faisceau laser focalisé sur I'extrémité d’une fibre sont représentés sur le schéma de
gauche (tiré de [280]). Les irisations visibles sur la photographie de droite proviennent
des couches diélectriques déposées sur les fibres.

[282, 280, 166, 283]. Pour fagonner la dépression concave a l'extrémité de la fibre,
le laser CO4 est focalisé a plusieurs longueurs de Rayleigh de la surface. Puis de
multiples tirs laser agencés selon un schéma précis creusent progressivement la fibre.
Une centaine de tirs d’une durée d’environ 10ms sont envoyés a une puissance
d’environ 2 W. Une de ces fibres! d’environ 50 pm de rayon de courbure a été utilisée
lors de tests préliminaires ou de calibrations [282].

Le dispositif C.1 a été interfacé sous Python et semi-automatisé pour autoriser la
fabrication de micro-miroirs a la chaine [280]. Des supports, représentés figure C.2,
ont aussi été congus dans ce but [280, 166]. Pour éviter que des particules volatiles
provenant du décollement des couches diélectriques ne viennent polluer les miroirs,
ces supports doivent étre sablés avant utilisation. Le processus sublimation/fusion de
la silice étant non-linéaire et les conditions de bord ayant une influence prépondérante
dans la dissipation de la chaleur, il est difficile d’isoler un jeu optimal de parametres
d’usinage. Un algorithme d’apprentissage automatique a été récemment mis en place
pour converger plus rapidement vers la géométrie du micro-miroir désiré [283].

C.1.2 Défauts d’usinage

Il arrive que la silice sublimée lors des impacts laser se redépose a proximité de
la zone ciblée. Ce phénomene varie considérablement avec les parametres d’usinage.
Il est mis en relief sur des lames de verre figure C.3 par Torben Pépplau, un collegue
doctorant du groupe de Jakob Reichel.

1. Merci a Benjamin Besga pour cette fibre dont la durée de vie dépasse maintenant plusieurs
theses.
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Impacts en anneau de 12 ms Impacts en anneau de 15ms

Dépression concave initiale

Impacts en anneau

F1GURE C.3 — Image par interférométrie de Mirau d’une lame de verre usinée par
ablation laser. Dans les deux cas (colonnes de gauche et de droite), chaque dépression
concave a été créée par un impact unique sur un substrat plan puis entourée d’un
anneau de 20 impacts laser de géométrie comparable a ceux utilisés pour le chanfrein
de la fibre partie 3.2.2.1. A gauche la durée des impacts pour Panneau a été fixée a
12ms et a droite a 15 ms pour une puissance de 1,8 W. La diminution de contraste

au niveau de la dépression concave correspond a une augmentation de la rugosité de
la surface. Crédits : T. Popplau, LKB-ENS.

Pour des tirs de laser COs trop intenses ou trop longs, un ’duvet’ de silice
cristalline peut aussi se former sur la surface usinée [284]. Ce dépdt est composé de
nano-cristaux de cristobalite (voir figure C.4), une phase métastable de la silice dont
la température de fusion est tres supérieure a celle de la silice amorphe. Il n’est donc
plus possible de lisser a nouveau la surface en la faisant fondre localement par des
tirs supplémentaires.
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Ti1e@_36_@3_

FI1GURE C.4 — Image de microscopie électronique en balayage d’un micro-tore de
silice obtenu par ablation laser d’une couche de silice sur silicum. Le duvet a la
surface du micro-tore est composé de nano-cristaux de cristobalite, une phase de la
silice métastable a température ambiante. Crédits : J. Verbert, CEA-Grenoble.

C.2 DMesure de la finesse de la micro-cavité

Pour mesure la finesse réelle sans vibration, la mesure doit étre suffisamment
rapide ou modéliser ces vibrations et les prendre en compte dans une étude statistique.
Comme point de repéere, d’apres le chapitre 4 les vibrations ne dépassent pas 10 nm
d’amplitude pour une période de 2ms dans une enceinte sous vide, cela équivaut a
une vitesse maximale de 30 pm/s. Un FSR typique est de 'ordre de 160 nm ce qui
donne une largeur de pic de transmission de 0,03 nm pour une finesse de 6000.

Pour le mode p = 6, un déplacement spatial de 30 pm/s équivaut a un déplacement
spectral de la résonance de 1 x 10*nm/s. Ainsi, pour une finesse de 6000, I’élargisse-
ment dii aux vibrations devient comparable a la largeur du pic de transmission si la
mesure dure 3 jis.

C.2.1 Rampe rapide

Une rampe de tension est imposée a un nano-positionneur inertiel ANPx51/RES
Attocube permettant de déplacer le micro-miroir sur une grande plage. L’agencement
mécanique de la cavité est détaillé sur la figure 4.2 du chapitre 4. Pour estimer la
finesse par cette méthode, la rampe doit balayer un FSR et donc une distance de /2.
Le signal en sortie de la photodiode est une intensité de transmission en fonction du
temps. Un signal typique est présenté figure C.5. La FWHM du pic de transmission
et le FSR sont mesurés sous forme de durées et sont notés respectivement ¢ et At.

La finesse vaut : At
e C.1
F=5 (C.1)

La gamme des rampes de tensions appliquées s’étend jusqu'a 6kV /s ce qui
correspond & une vitesse de 300 pm/s (10 fois plus élevée que les vibrations).
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Ficurg C.5 — Signal de transmission d’un laser a travers une cavité optique dont
la longueur varie avec une vitesse constante. L’excitation provient du laser Ti :Sa
accordé a 900 nm dans la bande de réflexion de la cavité. Le micro-miroir utilisé,
fabriqué par B. Besga, a un rayon de courbure de 50 pm et sa bande de réflexion
s'étend de 840 a 980 nm.

Cette mesure de la finesse est pratique car elle demande peu de traitement puisque
le FSR et la FWHM sont mesurés simultanément. Néanmoins, elle comporte quelques
inconvénients :

« La vitesse n’est pas constante sur toute la durée de I'acquisition (la durée du
FSR varie comme détaillé dans 'annexe D.1.2). Cela implique une erreur sur
la finesse difficile a estimer.

o L’échantillonnage maximal est de 2 MHz ce qui limite la résolution du pic de
transmission a 6 points pour une finesse de 6000.

o Elle est inutilisable a température cryogénique car 'amplitude maximale de
déplacement du nano-positionneur ne permet pas de parcourir */2.

En pratique cette méthode n’est plus utilisée que pour estimer de basses finesses
(pour étalonner la finesse lors d’une mesure d’amplitude de vibration par exemple,
voir partie 4.1.2.1). Pour s’affranchir des difficultés que présente cette méthode, il
suffit de dissocier la mesure du FSR de celle de la FWHM.

C.2.2 Modulation sinusoidale rapide

[’analyse spectrométrique de la transmission de la cavité excitée en lampe
blanche donne acces au FSR (voir figure 3.29). Pour mesurer la largeur du pic de
transmission, la cavité est ajustée a résonance avec la diode laser & 1310 nm. Puis,
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la longueur de cavité est modulée sinusoidalement avec une amplitude inférieure
a un FSR. La modulation est appliquée a l’aide de l'actionneur piézoélectrique
rapide? décrit dans 'annexe D.2.1. La longueur d’onde de résonance de la cavité
s’écrit A\pr, + a, sin(27 f,,t) ou a,, est 'amplitude spectrale de modulation. Un signal
typique de transmission en sortie de la photodiode est tracé figure C.6.

1 1 1 1 1
1.0} ]
o 0.8 _
e}
‘B
@2 06 —pt—> < —t— -
g
c 0.4 e
]
[
| | | | |
S 10F
2
- 05}
2 00}
]
= —05}
2 10 !
= 0.0 0.5 1.0 1.5 2.0

Temps (1/f,,)

FicUrE C.6 — Signal de transmission d'une cavité optique excitée par la diode laser
a 1310nm dont la longueur est modulée a la fréquence f,, =600 Hz. Les fleches
noires représentent le passage du pic de cavité sur le laser (parties croissantes et
décroissantes de la modulation sinusoidale). Les zones grisées représentent les parties
linéaires de la modulation sinusoidales a 5% pres. La FWHM du quatriéme pic n’est
pas prise en compte car il est en dehors de la zone linéaire.

La cavité est résonante avec la diode laser toutes les demi-périodes (a 'aller et
au retour) comme schématisé figure 3.45(b). La largeur d’un pic de transmission
est alors associée a une durée ot comme précédemment. Toutefois cette durée est
évaluée plus précisément par cette méthode car elle peut étre moyennée sur plusieurs
milliers de mesures. Tant que la cavité arrive a résonance avec la diode laser lorsque
la vitesse de modulation est maximale, la FWHM s’écrit :

AN = 27 fr Ot (C.2)

2. P-111.01T PICA PhysikInstrumente
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Si un pic de transmission est en dehors d’une zone ou la vitesse de modulation
peut étre considérée comme constante, sa FWHM n’est pas prise en compte dans la
moyenne comme c’est le cas pour le quatrieme pic figure C.6.

Pour mesurer précisément I’amplitude de modulation a,, la cavité est excitée en
lumiere blanche. Un spectre comme ceux présentés figure C.7 est acquis en intégrant
pendant une durée longue devant la période de modulation. Qualitativement, la
cavité passe plus de temps a proximité des extrema de la modulation, le spectre
présente donc des pics a Apy, + a,,. L’écart entre les deux maxima du spectre figure
C.7 donne donc environ deux fois la modulation a,,. Pour une mesure plus précise,
le spectre S est ajusté par la formule suivante :

1
(8% (A~ Apw)) + a2,

S(A) = See (C.3)

ot Ay, est la FWHM du pic de transmission élargie par les vibrations. Cette for-
mule traduit la transmission d’une lorentzienne subissant une modulation sinusoidale
moyennée dans le temps.
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F1GURE C.7 — Spectres de transmission en lumiere blanche de la cavité modulée
(en bleu). L’ajustement (en rouge) donne I'amplitude spectrale de modulation a,,.
En haut : Réalisé avec le micro-miroir n°55/84 pour un FSR de 164 nm (mode 7
a 1310nm) en imposant une tension sinusoidale a une fréquence f,, =600 Hz. En
bas : Réalisé avec le micro-miroir 14/84 pour un FSR de 187nm (mode 6 a 1310 nm)
toujours a 600 Hz.

Pour le micro-miroir n°55/84, 'amplitude de modulation spectrale est de 2,9 nm
pour une fréquence de 600 Hz, la vitesse de déplacement spectrale est donc de
1,1 x 10 nm/s. Elle est comparable & la borne supérieure des vitesses de vibrations
définie en introduction de cette partie 3.2.3.1, dans un cas pessimiste® une finesse de
6000 serait estimée a environ 3000.

La finesse de la cavité formée par le micro-miroir n°55/84 et un miroir plan
avec un dépot de 100 nm de PS est de 769 £+ 12nm. Elle est quasiment un ordre de
grandeur plus basse que la finesse calculée figure 3.37. Pour répondre a ce probleme,
un test systématique des micro-miroirs a été mis en place pour mesurer la finesse
réelle avant une utilisation dans le dispositif d’émetteur en cavité. Cette mesure en
amont utilise la technique abordée dans la partie suivante. En outre, des explications
a cette chute de finesse sont proposées dans la partie 3.2.3.2 consacrée aux pertes
seches.

3. Lors de ces mesures la vitesse des vibrations spatiales était réduite & moins de 2 m/s soit
moins de 1 x 103 nm/s spectralement (voir la partie 4.2.2.1).
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C.2.3 Modulation triangulaire lente

Pour effectuer une mesure préliminaire de la finesse atteinte par une cavité formée
par un micro-miroir et un miroir plan sans dépot, un dispositif annexe (en dehors de
I'enceinte a vide du cryostat) a été congu par Antoine Borel. Cela permet de vérifier
si un micro-miroir ne présente pas d’imperfections majeures avant de 1'utiliser dans
le cadre d’expériences de CQED.

Ce montage test a été isolé autant que possible des vibrations mais elles restent
nettement plus importantes* que dans l’enceinte sous vide du cryostat. Par consé-
quent, il est plus délicat de s’en affranchir. C’est pourquoi, cette mesure de finesse
repose sur une étude statistique et des simulations plutoét qu’une mesure rapide.
Comme schématisé figure 3.45(c), la longueur de cavité est modulée par un signal
triangulaire d’amplitude suffisante pour balayer un FSR. La démarche est celle de
la méthode C.2.1 associée a une étude statistique. Les distributions des durées At
des FSR et 0t des FWHM sont comparées a des simulations prenant en compte
une modélisation des vibrations (voir la partie 4.1.2.1). Ces distributions ont été
tracées pour le micro-miroir n°14/84 figure C.8. Pour cette cavité (sans dépdt de
PS), les distributions mesurées sont tres proches de la simulation calculée pour la
finesse théorique. Cette finesse est de 6280 pour une longueur d’onde d’excitation de
1500 nm.

’ Distibution ISL y Distibution LMH
% l —_— F = 6280
E 08| 1 os| — F—1750 .
g ® ® Mesure
£ 06 {1 os6 .
= o
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FiGure C.8 — Distribution du FSR et de la FWHM des pics de transmission pour la
cavité formée par un miroir plan sans dépot et le micro-miroir 14/84 (points bleus).
Les distributions simulées a partir des vibrations mesurées pour des finesses de 6280
(ligne verte) et de 750 (ligne rouge).

La finesse de la cavité formée par le micro-miroir n°14/84 et le miroir plan avec

4. Plus de 30 nm d’amplitude spatiale, pour 10 nm dans le pire des cas sous vide.
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un dépot de 100 nm de PS a été évaluée a 1800 par la méthode C.2.2 sur le dispositif
d’émetteur en cavité. Il y a plus d’'un facteur 3 entre les deux estimations. Soit le
dépot de I’échantillon influe nettement sur les pertes de cavité, soit le micro-miroir a
été abimé pendant le transfert dans I’enceinte a vide. Ce probleme est abordé partie
3.2.3.2.

C.3 Collections du mode de cavité

Une portion de la lumiere est extraite de la micro-cavité grace aux pertes utiles
définies équation 3.74. Cependant entre I'arriere des miroirs et I'extérieur de ’enceinte
du cryostat contenant le dispositif de CQED, toute I'intensité n’est pas collectée.
Co6té miroir plan, le mode doit étre collimaté pour étre envoyé vers les instruments
de mesure. Coté fibre, un bon recouvrement entre le mode de cavité et le mode de la
fibre usinée est nécessaire pour que l'intensité transmise a travers le micro-miroir se
propage dans la fibre. Ces efficacités de collection sont quantifiées dans les parties
suivantes.

C.3.1 par le miroir plan

D’apres la partie 3.2.1.1, le mode de cavité a un angle® de divergence § = 2 =

W
A
TZR :

Pour le mode p = 5, A =1310nm et le micro-miroir n°55/84, la distance de

Rayleigh zp = \/ Lrsr (R — Lai;) vaut environ 6,2m et la largeur du mode wy =
\/% vaut 1,6 pm. Cela donne 6 ~14,8°.

Or, pour des raisons d’encombrement, la lentille de collection asphérique 354120C
amsTechnologies placée derriére le miroir plan (voir la partie E.2) posséde une ouver-
ture numérique de 0,15 et donc une ouverture angulaire de 60,,,, =8,6°. L’efficacité
de collection 7. se déduit de la formule 3.75 :

et (-a(%)) ”

Pour limiter les pertes, une lentille de correction plan convexe 67-457 Edmund
Optics a été accolée a la surface arriere du cryostat comme expliqué dans la partie
E.2. La lentille a été choisie telle que son centre de courbure corresponde a la position
de la cavité optique : la divergence du mode devient 6. = 9/n ou n est I'indice de
réfraction du substrat.

Pour le mode p =5, A =1310nm et le micro-miroir n°55/84, 49% de 'intensité
transmise est collectée sans lentille de correction. L’efficacité de collection passe a

5. Défini comme le demi-angle du cone de divergence.
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78% avec la lentille de correction.

Tous les dioptres en jeu ont un revétement anti-réflexion (R < 0,7%) sauf la
fenétre de sortie du cryostat (R ~ 4%). Ainsi, efficacité de collection du mode 5
par l'arriere du miroir plan est d’environ 70%.

La cavité optique est légerement asymétrique a cause du dépot de PS sur le
miroir plan. L’intensité transmise a travers ce dernier est supérieure a 30% et vaut
en théorie 40% (TITETQ pour les valeur données partie 3.2.3.2) de l'intensité transmise
totale. Ainsi, entre 20% et 30% de l'intensité du mode 5 sont collectés par arriere

du miroir plan.

C.3.2 par la fibre usinée

Dans le cas d’une fibre monomode %, I'intensité collectée & travers le micro-miroir
dépend du recouvrement entre le mode confiné de la fibre et celui de la cavité [285].
Ce recouvrement dépend des largeurs minimales des modes wy pour la cavité et
wy pour la fibre et de I’écart entre les positions pour lesquelles ces largeurs sont
atteintes. Ces grandeurs sont schématisées sur la figure C.9. wy est en retrait de z5
de l'extrémité de la fibre car la dépression concave augmente la divergence du mode
a sa sortie. En effet, apres la dépression concave, le front d’onde a acquis un rayon de

courbure Ry = ou R est le rayon de courbure de la dépression concave et n;

n f—
I'indice de réfraction de la fibre. Ainsi, I'’écart entre les deux modes est de Lai, + 2.

A
Lair+ Zf ]
L

—

Décentré

L >=d
Nl

Désaligné

oy

air

Wy

FIcURE C.9 — A gauche : Schéma du recouvrement entre le mode en sortie de la
fibre optique (en vert) et le mode de cavité (en rouge). A droite : Ce recouvrement
est détérioré si le centre de la dépression concave formant le micro-miroir est décalé
d’une distance d par rapport au cceur de la fibre (en haut) ou si 'axe de la fibre est
désaligné de 6 par rapport a la normale du miroir plan (en bas).

6. Pour des fibres usinées multimodes (MM), le raisonnement est similaire & celui de la partie
précédente : il faut comparer la divergence du mode a l’ouverture angulaire de la fibre. Les fibres
MM usinées ont une ouverture numérique de 0,22 et donc une ouverture angulaire de 12,6°. Cela
donne environ 80% de couplage.
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Ainsi, Defficacité de couplage s’écrit [286] :

2 2\ 1
>\ Lair
- <“)f+w°> + <+ Zf) (C.5)
Wo L% T WoWy

Ce couplage est amoindri si le centre de la dépression concave est décalé d'une
distance d par rapport au coeur de la fibre ou si I'axe de la fibre est désaligné de 6
par rapport a la normale du miroir plan. Dans ce cas, le couplage évolue comme
suit [286] :

d2 = T 2 T
(L) (L) € nlgztoz)
Nae = ne ((de) +(ee) ) avec 9 ! 02 (C6>

9@ WQW((wa)QJ,-(%)Q)

d. et 0, représentent qualitativement la tolérance a un désalignement spatial
ou angulaire du mode de la cavité par rapport a celui de la fibre. Figure C.10, le
couplage n et les grandeurs caractéristiques d. et 6, ont été tracés en fonction de la
longueur de cavité L,; pour la fibre n°55/84 et, pour comparer, celle de grand rayon
de courbure usiné par B. Besga.
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Ficure C.10 — En haut : Couplage n entre le mode de cavité et celui de la fibre a
longueur d’onde fixée en fonction de la longueur de cavité L,;. En bas : Distance
d. et angle 6, en fonction de L,;. Ces grandeurs caractérisent respectivement le
centrage de la dépression concave par rapport au coeur de la fibre et 'alignement de
la fibre optique par rapport a la normale du miroir plan. La zone de longueurs de
cavité exploitées durant les expériences de CQED est représentée en rouge.

Le faible rayon de courbure du micro-miroir n°55/84 engendre un mode de cavité
peu large (wp ~1,6 pm pour le mode 5) qui ne se couple pas parfaitement avec le
mode de la fibre (w; ~4,5 pm). Toutefois, cela rend le couplage moins sensible au
centrage de la dépression concave et a l'alignement de la fibre par rapport a la
normale du miroir plan.

Pour la fibre n°55/84, n est supérieur a 35% pour de faibles longueurs de cavité et
d. et 0. 3nm et 19° dans le pire des cas. La précision latérale du dispositif d’ablation
laser est de l'ordre de 1 pm. Cela concorde avec I'image au microscope de la dépression
concave avec injection de lumiere blanche dans le mode de la fibre figure 3.33. En
outre I'angle ¢ peut étre estimé en utilisant la visualisation de la fibre usinée face a
son reflet sur le miroir plan figure C.11. Cette photographie est une projection de
I’angle selon un plan donc 'angle 6 y est minoré : 260 >5,5°.
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C.3. COLLECTIONS DU MODE DE CAVITE

Fiaure C.11 — Image par microscopie optique en réflexion de la fibre usinée n°55/84
face a son reflet sur le miroir plan.

Si d <lpm, exp (= (%a)%) > 0,89 et si 0 <5° exp (= (?/s.)*) > 0,93. Ainsi,
comme 7 est supérieur a 0,35, pour de faibles longueurs de cavité, 149 > 29%.

En sortie de I'enceinte du cryostat, c’est-a-dire apres un coupleur de fibres d’une
efficacité de 70%, 'intensité collectée atteint environ 20%. Compte tenu de I'asymétrie
de la cavité, 10 a 15% de l'intensité totale transmise sont collectés par la fibre en
sortie de I’enceinte du cryostat.
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APPENDIX D : STABILISATION
DE LA MICRO-CAVITE

D.1 Stabilisation passive

D.1.1 Filtrage mécanique

Le cryostat a circuit fermé utilisé dans notre dispositif a été modifié afin d’accueillir
un isolateur mécanique entre la plateforme supportant la cavité fibrée et le doigt
froid. Le but est de filtrer en fréquence I'excitation provenant du doigt froid pour
éviter qu’elle ne fasse résonner les nano-positionneurs. L’isolateur mécanique peut
étre modélisé par l'oscillateur amorti D.1, son équation dynamique est la suivante :
zZ+ %z +wiz = 0 oll wy est la pulsation propre de Poscillateur et @ son facteur de
qualité. L’objectif est donc de maintenir z égal a 0.

2 2

i 5[~
Plateforme @
m %

@)

contribue a 1'excitation
F1GURE D.1 — Schéma de principe d'un oscillateur amorti. m est la masse de la
plateforme & amortir, z son écart a la position d’équilibre, k& = mw? la raideur d'un
ressort la liant au cryostat et ¢ = m% le coefficient d’amortissement visqueux entre
la plateforme et le cryostat (en bleu). La plateforme étant refroidie, il n’est pas
possible de 'amortir contre une référence fixe (en vert) sans faire de pont thermique.

Si le cryostat est soumis a des vibrations zy, la force de rappel et les frottements vis-
queux sur le mobile deviennent respectivement —k(z — z,) et —c(Z— 2,) [287]. En pas-

sant dans l’espace de Fourier, vient 1’équation : (zw% +wd — wz) z= (wg + @'w@) Zy.

Q
o . , . Itig 2
Elle permet de définir la fonction de transfert mécanique H = = = W,
M T2 Qg
0

c’est un filtre passe-bas comportant une résonance a wy si ) > % Pour découpler
la plateforme du support, il faut faire tendre wy vers 0. Ce cas ne pouvant pas étre
atteint en pratique, la pulsation wy doit étre choisie la plus basse possible. Comme
représenté figure D.2, il s’agit de trouver un compromis entre faire tendre la fréquence
de coupure vers 0 et empécher 'apparition d’une forte résonance des vibrations
(courbes bleues). Ce probléme ne se présenterait pas s'il était possible de mettre en
place un amortissement entre la plateforme et une référence fixe (courbes vertes).
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F1curE D.2 — Diagramme de Bode en amplitude d’un oscillateur amorti dans le
cas d’'une excitation par la position seule (courbes vertes) et d’une excitation par
la position et la vitesse (courbes bleues) pour trois valeurs du facteur de qualité
Q) =0,05, 0,5 et 5 (plus @ est élevé, plus la courbe est sombre).

Calcul de la résonance du filtre

Pour réaliser ce filtre, une niche a été ménagée dans le cryostat pour accueillir
deux poutres souples schématisées D.3. Elles sont placées orthogonalement a la
direction a stabiliser et sont encastrées dans la plateforme. Le systéme de fixation
visible figure D.4 est congu pour convenir a des poutres de n’importe quel matériau
et d’une épaisseur de 0 a 3mm. Le dispositif étant sous vide et a basse température,
I’amortissement mentionné précédemment provient principalement de la flexion
inélastique des poutres. Le choix du matériau et I’épaisseur des poutres conditionnent
a la fois la pulsation propre du filtre et son facteur de qualité.
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ANNEXE D. STABILISATION DE LA MICRO-CAVITE

Plateforme Excitation filtrée

/ Pou‘t“res
f?
i I

Vet
Excitation

—

Niche

| Doigt froid

able optique

FIGURE D.4 — Isolateur mécanique sur
FIGURE D.3 — Schéma des poutres isolant ~ mesure proposé par Montana Instru-
la plateforme du reste du cryostat. La rai- ments. Le doigt froid du cryostat est en
deur de la tresse thermique est supposée  contact avec le socle et un pont ther-
négligeable. mique relie la plateforme a ce dernier.

Les poutres blanches en « S » sont en

PTFE et mesurent 2,4 mm d’épaisseur.

Pour calculer les résonances du filtre, considérons une portion infinitésimale de
poutre de longueur dy, de masse pSdy et subissant une force tangentielle T' comme
définie figure D.5. Un bilan des moments sur ’axe & donne la relation :

dM

dy - -7 (D1

dy
—M(y+dy)+M(y) —-T(y)5 —Tly+dy)7 =0 = ——
2 2 dy
De plus, en notant Y le module de Young du matériau constituant la poutre, I
son moment quadratique selon la direction z (I = %avec les notation de D.5) et ~y

sa courbure, la relation de Euler—Bernoulli [287] s’écrit :

M=-YIy (D.2)

Pour de petits déplacements, la courbure v s’identifie a jiyg. Dans le schéma D.5

v > 0 et le moment M tend a faire tourner la partie droite dans le sens horaire donc
M < 0, le signe — dans la relation D.2 est bien vérifié. En combinant D.1 et D.2 il
vient :

d3z

T=YI
dy3

(D.3)
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D.1. STABILISATION PASSIVE

FIGURE D.5 — Schéma d’une poutre vibrante de section S, d’épaisseur e selon la
direction z et de largeur h selon la direction & et de masse volumique p. La force
tangentielle T'(y) et le moment M (y) sont exercés par la partie gauche de la poutre
(< y) sur la partie droite (> y).

Enfin, ’équation de propagation des vibrations dans la poutre est obtenue en
appliquant le principe fondamental de la dynamique sur I’axe z sur la portion de
poutre dy :

0%z YIO*z

dy = —T(y+dy) + T oy iT s
pSdyz (y+dy) +T(y) = 8t2+p58y4

0 (D.4)

I1 est possible de résoudre ’équation D.4 par séparation des variables en cherchant
des solutions sous la forme z(x,t) = x(¢)¢(y). Ainsi pour une solution non nulle et
qui ne diverge pas pour t — 0,

ot w? = —k*. (D.5)

Exyrw?ly =0 ., VI
4
G- kx =0 pS

La constante k est définie par les conditions de bord appliquées sur la poutre,
exprimons-les. Soient les constantes A, B, C' et D telles que ¢ = Acos(ky) +
Bsin(ky)+C cosh(ky)+ D sinh(ky) est une solution de la partie spatiale de I’équation
D.5.

« Pour y =0, la poutre est fixe : (0) =0 = A+C =0

o Pour y = 0, la tangente a la poutre est nulle : %(O) =0= B+D=0

o A lextrémité de la poutre y = [, la tangente est également nulle : %(Z) =0 =
—Asin(kl) + B cos(kl) + C'sinh(kl) + D cosh(kl) =0

o Le principe fondamental de la dynamique appliqué a la plateforme de masse
m donne, mz(y = [,t) = 2T(y = [,t) = QYI%(y = 0Lt). 2y = I,t) =
—%k‘lz(y = [,t) d’apres D.5. 1l vient Alk?¢(1) + dlB’Tflf(l) =0 ol A = ;%. Cela

d = 2p81"
donne

A [Nk cos(kl) + sin(kl)] +B [Alksin(kl) — cos(kl)]

+ C'[Mkcosh(kl) +sinh(kl)] +D [Mksinh(kl) + cosh(kl)] =0 (D-6)
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Le quadruplet (A, B, C, D) est non nul si :

1 0 1 0
0 1 0 1 o
—sin(kl) cos(kl) sinh(kl) cosh(kl) B
Ak cos(kl) + sin(kl)  Aksin(kl) — cos(kl) Ak cosh(kl) 4 sinh(kl) Alksinh(kl) 4+ cosh(kl)
(D.7)
Cette équation se reformule ainsi :
h(kl kl
M eosh(kl) cos(kt) — 1] + <210 lzlcos( ) [tanh(kl) + tan(kD)] = 0 (D.8)
encastrée/encastrée encastrée/glissante

La condition sur k obtenue est un mélange entre deux conditions de bord tabulées :
« encastrée/encastrée » et « encastrée/glissante » [287]. A est défini comme le rapport
de masse de la plateforme sur celle des deux poutres. Si A tend vers 0 aucune force ne
s’applique sur les extrémités des poutres, elles peuvent glisser sans contrainte dans la
direction y. A I'inverse, si A est suffisamment grand, I'inertie de la plateforme est telle
qu’elle ne bouge pas sous I'action des poutres. En pratique 2pSl ~1,5g et m ~160g
donc A = 1%. Les poutres peuvent étre considérées comme « encastrée/encastrée».

Par résolution numérique, les valeur de kl possibles sont :

kil ~4,7 kol = 7,9 k,l ~ (2n + 1)% avec n un entier supérieur a 2

Dans le cas d'une poutre «encastrée/libre », les conditions de bord imposent
cosh(kl) cos(kl) +1 = 0. Cela donne une premiére résonance ou kypl ~ 1, 9.

Mesure des résonances et effet de raideur négative

Des tests préliminaires sont réalisés sur les poutres avant de les installer dans
I’enceinte du cryostat . Dans ce cadre, leur résonance est mesurée en condition
« encastrée/libre ». Les formules régissant ces résonances sont les suivantes :

ar 12\ 3p

fup = 356 /X ¢ encastrée /libre », tests préliminaires
, » o (D.9)
fene = 6,4 fiip « encastrée/encastréey, conditions réelles

ou e est I'épaisseur des poutres, [ leur longueur, ¥ leur module d’Young et p leur
masse volumique.

En pratique, les poutres qui ont donné les meilleurs résultats sont en aluminium
Y =69GPa, p =2,7gcm™3 et leurs parametres géométriques sont [ =37,5mm et
e =0,20 mm. Cela donne fi;, ~120Hz et fe,. ~740 Hz.

Pour mesurer les résonances, un systeme aimant/bobine décrit a la figure D.6

a été utilisé pour réaliser un capteur de vitesse [288]. La force électromotrice V'
4o

mesurée sur la bobine est —<3* o ® est le flux magnétique. Or, le champ magnétique
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D.1. STABILISATION PASSIVE

évolue en Z% ou z est la distance entre la bobine et I’aimant tant que z est grand

devant 1’épaisseur de ce dernier. Pour une excitation indicielle de faible amplitude, la
mesure de V' o %z’ permet de remonter aux résonances du systeme. Cette technique
de mesure est tres pratique mais, du fait de son encombrement, elle ne peut étre
utilisée sur la plateforme que lorsque I'enceinte du cryostat est ouverte.

La fréquence fi,, mesurée a 110 Hz sur le signal bleu représenté sur la figure D.7,
est tres proche de la valeur calculée de 120 Hz compte-tenu des incertitudes sur la
pureté du matériau, I’épaisseur des poutres et la qualité des fixations. Par contre, il
y a un facteur 24 entre la mesure de f.,. sur la courbe rouge et la valeur calculée. Ce
n’est pas surprenant étant donné que le modele développé ci-dessus ne prend pas en
compte le poids exercé par la plateforme sur les poutres.

Aimant

10°

10

o i \*L,,/

1071 E

Gain (dB)

102

10 30 100 300
Fréquence (Hz)

FiGURE D.7 — Amplitude du signal défini figure
D.6 apres une excitation indicielle en fonction de
FIGURE D.6 — Un aimant est 15 fréquence. La courbe bleue provient du systéme
fixé & Textrémité de 'objet vi-  test poutre encastrée/libre (résonance & 110 Hz) et

brant et une tension V est me-  celle en rouge de la plateforme soutenue par deux
surée aux bornes d’une bobine poutres (résonance a 32 Hz).

placée a proximité. Le signal
obtenu est proportionnel a la
vitesse de I'aimant.

Le poids de la plateforme tend a augmenter la déflexion de la poutre et donc a
en diminuer la raideur (voir figure D.8). Cet effet dit de raideur négative [289] est
bénéfique car il déplace la résonance du filtre vers les basses fréquences. Il est d’ailleurs
couramment utilisé dans la stabilisation passive d’instrument de précision [290]. Bien
qu’il soit difficile de le quantifier précisément, il est possible d’évaluer la masse
critique pour laquelle la raideur effective du systeme tend vers 0 [291]. Un bilan des
moments en O sur la poutre figure D.9 soumise a un poids P, donne —M + Py =0
(le moment s’exerce de la gauche sur la droite). Ainsi, en notant / le moment d’inertie
de la poutre selon @ et d’apres la relation d’Euler-Bernoulli D.2,

d?z

P
2 _ 1y
dy? + Kz =0 avec Kk = VI (D.10)
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ANNEXE D. STABILISATION DE LA MICRO-CAVITE

Fs —-ri F=(Fs—Fy) —

No weight load Weight load
Ks= fﬁi K= % = % (Fs—Fn)=Ks—Ky

FIGURE D.8 — A gauche : la raideur ef-
fective K¢ vaut la force de rappel Fg divi-
sée par le déplacement dii aux vibrations
0 pour une poutre supportant une masse
nulle. A droite : la masse de la plateforme

est prise en compte et contribue a la flexion
de la poutre. Ainsi la force nécessaire pour ~ FIGURE D.9 — Schéma d’une poutre
déplacer Uextrémité de § est réduite ce qui ~ comprimée par un poids P.

donne une raideur effective K < Kg. La

figure est tirée de [289].

Les solutions de I’équation D.9 se mettent sous la forme z = asin(ky) + bcos(ky).

La poutre est encastrée aux deux extrémités donc 92(L) = 3—2(0) = 0 ce qui impose

dy
que x doit étre égal a un multiple de 7. Ainsi, la poutre se plie comme sur la figure

D.9si:

T\ 2
P,>P=YI (z) (D.11)

Ce poids critique P, est appelé poids d’Euler [291], la masse critique m, est définie
égale a %. Pour faire tendre la résonance du filtre vers 0, il faut que la masse de la
plateforme s’approche autant que possible de la masse critique. Néanmoins, pour
éviter que les poutres ne cassent pendant I'alignement ou lors du passage a froid, la
masse de la plateforme n’atteint que 10% de la masse critique.

Pour les poutres en aluminium décrites précédemment, m. ~ 0,61 kg. La masse
de la plateforme est limitée a 1,2 kg puisqu’elle est répartie sur deux poutres. En
pratique sa masse est d’environ 160 g.

Les poutres ont été choisies afin de minimiser leur résonance et le poids d’Euler tout
en préservant la robustesse du dispositif (& températures ambiante et cryogénique).

Comportement a basse température

Le comportement d’un systéme mécanique a température cryogénique étant
difficilement prévisible, différent matériaux ont été comparés pour les poutres. Voici un
tableau récapitulatif des fréquences théoriques f.,. atteintes a température ambiante
et & température cryogénique pour un poids d’Euler fixé a 1,2kg a chaud. La
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D.1. STABILISATION PASSIVE

contraction thermique lors du passage a froid, notée Xamp_20k, & €té prise en compte
dans les calculs.

’ ‘ PTFE ‘ PC ‘ Al ‘Chrysocale Cu

Yamb (GPa) 0,4-0,6 2,0-2,4 69 110-125 110-128
Yoorx (GPa) [292, 244] 6-10 6-10 ~80 - ~140
Pamb (gcm™3) 2,2 1,2 2,7 8,8 9,0
Xamb—20K (%) [292, 244] 2 1 0,3 0,4 0,4
e (mm) 0,97-1,1 | 0,61-0,65 | 0,20 0,16-0,17 0,16-0,17
f1, amb (kHz) 0,35-0,37 | 0,61-0,63 | 0,74 0,44-0,45 0,44-0,45
P, 20k (kg) 12-29 2,9-5,9 1,4 - 1,3-1,5
f1,20x (kHz) 1,2-1,7 0,99-14 | 0,79 - 0,47-0,49

o Le PTFE, polymere facilement usinable et trés souple a température ambiante,
était le candidat retenu par Montana Instruments. Il permet d’atteindre facile-
ment des fréquences de résonance relativement basses. Cependant, la nécessité
de contraindre I’épaisseur des poutres pour que la plateforme reste suffisamment
soutenue a chaud implique un poids d’Euler tres élevé a froid. L'effet de raideur
négative, déterminant dans 'isolation des vibrations, devient donc négligeable
a froid.

 Plus rigide que le PTFE a température ambiante, le polycarbonate (PC)
permet d’atteindre des épaisseurs plus faibles. De plus, les pertes inélastiques
(modélisées par un module élastique imaginaire pur) sont comparables & celles
présentes dans un métal : Yjeres ~0,1 GPa [244]. Pour de faibles amortissement
Q ~ Yp%, il est possible d’espérer Qpc ~ Yil:;fal QmétarC est-a~-dire Qpg ~
Qméal/10 & basse température. Cependant, du fait de la forte variation de son
module de Young lors du passage a froid et de sa faible densité, les fréquences

de résonance atteintes a basse température restent élevées.

o Les métaux présentent I'intérét de ne pas changer drastiquement de propriétés
mécaniques en fonction de la température. L’aluminium et le cuivre ont été
retenus car, parmi les métaux courants, ils possedent un module de Young deux
fois plus faible que celui de l'acier (Ycier ~210 GPa). L’aluminium est plus léger
mais amorti mieux les vibrations du fait de sa plus grande compressibilité [293].
Le Chrysocale (Cu, Sn 3%, Zn 9%) a aussi été testé car il peut étre laminé sur
de tres faibles épaisseurs bien qu’il induise un faible amortissement.

En pratique, les poutres en polycarbonate les plus fines testées (e =0,75mm) ont
mené a une résonance de 270 Hz a basse température. Cela ne suffit pas pour filtrer
les fréquences typiques d’excitation décrites partie 4.1.1.1. La plus basse fréquence de
résonance a été atteinte avec les poutres en aluminium présentées partie D.1.1. Elle
est estimée a 35 Hz a partir de la mesure figure D.10 (courbe bleue) ce qui reste élevé
comparativement a la fréquence des cycles du cryostat (feryostat =0,8 Hz). En outre,
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I'amortissement du filtre mécanique est suffisamment faible & froid (@ ~ 570 i.e.
Ypertes ~0,14 GPa) pour que 'amplification des vibrations a résonance pose probléme.

1.0

=]
oo
T

o
o
T

Amplitude (u.a.)

36 37 38
Fréquence (Hz)

F1cURE D.10 — Amplitude des vibrations de la micro-cavité en fonction de la fréquence
autour de la résonance de la plateforme a T, (en rouge) et & 20K (en bleu). La
fréquence de résonance a T,,,, correspond bien a celle mesurée D.7. Une rigidification
du systeme et une diminution de 'amortissement est observée a froid : la fréquence de
résonance passe de 32 Hz pour () ~ 80 a 35 Hz pour () ~ 570. L’excitation mécanique
étant plus faible a chaud, la résonance a été excitée par un choc sur la table optique.

Pour éviter d’obtenir des résonances trop marquées, les poutres rectangulaires
ont finalement été remplacées par de la paille de cuivre figure D.11 et D.12 sur les
conseils de Jean Etesse du Quantum Memory Group de 'université de Geneve.

Paille de cuivre Plateforme

Niche en contact avec le doigt froid

F1GURE D.12 — La paille de cuivre est

FIGURE D.11 — La « paille » de cuivre insérée dans la niche refroidie censée
utilisée est constituée d'un filet de accueillir le filtre mécanique. Le pont
cuivre (encart) enroulé sur lui-méme. thermique Montana Instruments re-
Le ruban formant le filet est large de liant la plateforme au doigt froid passe
0,7mm, épais de 30 pm et sa longueur au centre de la paille de cuivre.

libre moyenne est d’environ 7 mm.
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Il est difficile d’estimer précisément le comportement de la paille de cuivre mais le
filtrage mécanique peut étre décrit qualitativement. Dans le cas d’un réseau aléatoire

bidimensionnel de ressorts, la vitesse de propagation s’écrit v = awy lf«/qs ou « est

une constante proche de I'unité, wy et [ sont respectivement la pulsation propre

et la longueur a vide d’un ressort et gg le nombre moyen de ressort sur une surface

17 [294]. En généralisant cette formule & notre cas tridimensionnel, la fréquence de
/2 ef Y

7 N . —1 R
résonance du systeéme serait de 1'ordre de iw fav’ ~ 1 3gy OU Qv est le nombre
¥

moyen de ressorts dans un volume lj‘z.

Le cuivre a un module de Young Y ~140 GPa a basse température et une masse
volumique p =9,0 gcm™3, la paille de cuivre a une densité de 2,5% et le ruban qui
la compose a une largeur de 0,7 mm, une épaisseur de 30 pm et sa longueur libre

_ — L Y S
moyenne vaut [y =7mm. Cela donne gy = 56 et f = i V 3w 0,2 kHz.

L’ordre de grandeur de fréquence correspond a celui du systeme avec poutres
mais la répartition aléatoire d’angles et de longueurs devrait limiter ’apparition de
résonances dans la fonction de transfert du filtre. Ce dernier ne devrait pas perdre en
amortissement puisque le facteur de qualité évolue proportionnellement & I'inverse de
la masse de matériau en jeu par analogie avec les mousses métalliques [295]. Les 6 g
de paille de cuivre insérés dans le cryostat équivalent a la masse de deux poutres de
0,5mm d’épaisseur. En outre, les rubans de cuivre étant tres fins, des déformations
plastiques devraient contribuer a la dissipation.

Toutefois, méme si la résonance parasite due aux poutres en aluminium disparait
avec la mise en place de la paille de cuivre, aucune amélioration n’a été constatée sur
I’amplitude des vibrations au niveau de la cavité. C’est pourquoi d’autres méthodes
ont été implémentées pour les atténuer plus localement.

D.1.2 Amortissement par courant de Foucault

L’induction s’oppose par ses conséquences aux causes qui lui ont donné naissance.
Elles peut étre utilisée pour isoler mécaniquement des dispositifs destinés aux tempé-
ratures cryogéniques. Un exemple est présenté figure D.13, il s’agit d’une plateforme
stabilisée pour la microscopie a force atomique ou a effet tunnel descendant jusqu’a
25 K. Elle a inspiré les éléments figure D.14 permettant un amortissement par courant
de Foucault entre les sommets des deux piles supportant respectivement 1’échantillon
et la fibre usinée (voir figure 4.4). Ces éléments sont visibles en conditions réelles
dans I'enceinte a vide cryostat figure 4.7.
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FIGURE D.13 — Plateforme de micro-
scopie a sonde locale Omicron auto-
risant une large gamme de tempéra-
ture (de 25 K a 1500 K). La plateforme
a stabiliser est entourée d’ailettes de
cuivre s’'intercalant entre deux aimants
permanents aux terres rares. Le cercle
supportant les aimants est lui-méme
isolé du cadre par des élastomeres pour

Ailette
en cuivre

el
Support de §f
échantillon
- N

F1GURE D.14 — Design de I'amortisse-
ment par courant de Foucault entre les
sommets de la pile soutenant 1’échan-
tillon et de celle soutenant la lentille
percée contenant la fibre usinée. Un
mouvement relatif d’une pile par rap-
port a l'autre revient au déplacement
des ailettes de cuivre par rapport aux
aimants permanents et provoque un
amortissement.

éviter une excitation par la vitesse de
la plateforme (voir partie D.1.1).

[’aimant permanent génere un champ magnétique B qui induit une densité de
courant 7 = ov A B dans l'ailette de cuivre avec o la conductivité du cuivre et v la
vitesse relative de lailette par rapport a 'aimant. Ainsi, si v est orthogonale a B, la
force de Lorentz exercée par I'aimant sur lailette est F' = —oV.gB%v ol Vg est le
volume de l'ailette dans lequel sont induits les courants j. Le temps caractéristique
d’amortissement 7 est défini comme le rapport de I’énergie cinétique £ du mouvement
relatif des piles sur la puissance dissipée P :

& smuv? m . s L :
T=—== = ou m est la masse réduite caractéristique des piles.

P o VegB?*v?  20.VegB?

La masse réduite m des parties mobiles des deux piles de nano-positionneurs
est estimée & 10g, le cuivre utilisé a une conductivité o, =5,9 x 107S/m, ailette
mesure 1 mm d’épaisseur et 'aimant est long de 10 mm et large de 5mm. Le champ
rémanent de 'aimant vaut 1,42 T selon ses spécifications et, en prenant en compte la
distance d’environ 1 mm a l'ailette (voir figure 4.7), 'amplitude du champ B vaut
0,3T [296]. En prenant en compte les deux aimants, 7 =9,4ms pour B =0,3T (et
7 =0,4ms pour B =1,42T). Pour une fréquence de vibrations f, =165 Hz et en ne
considérant que les frottements par courant de Foucault, cela donne un facteur de
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qualité @ = 47 f,7 ~ 20 pour B =0,3T (et @ ~ 0.9 pour B =1,42T).

Les données destinées a estimer la finesse des micro-cavités fibrées avec la méthode
définie partie C.2.1 ont été utilisées afin d’évaluer 7. La micro-cavité est excitée par
un laser de longueur d’onde A pendant qu'une rampe de tension est imposée au
nano-positionneur inertiel supportant le miroir fibré. La transmission de la cavité,
enregistrée via une photodiode, présente des pics d’intensité a chaque fois que la
cavité passe par une longueur multiple de A/2. En présence d’amortissement la vitesse
n’est pas constante donc la durée séparant deux pics ne I'est pas non plus. D’apres
le constructeur, le nano-positionneur a une vitesse proportionnelle & la rampe de
tension imposée 1, en régime stationnaire. En notant z la position du micro-miroir
et a un coefficient de conversion en nm/V, tout se passe comme si :

1 «
Z 4 —Z = —dau ou Ty est le temps de réponse du nano-positionneur.  (D.12)

70 7o
En prenant en compte les frottements par courant de Foucault, I’équation devient :
1 Q 1 1\ !
zZ ‘I— */Z = *uatt Oﬁ 7—, = ( "‘ > (D13)
T To To 2T

Sachant que 2(0) = 0 et z(0) = 0, les solutions en vitesse et position sont :

z= a;ua‘nt (1 — eft/T/)
{Z = Oz:—zum [t 4 (1 _ e—t/T’)} (D.14)

L’évolution de la position en fonction du temps et ’apparition des pics de cavités
sont représentés figure D.15. Puisque le coefficient v dépend de la charge sur le nano-
positionneur, 7 doit étre déterminé indépendamment de «. Considérons le passage
de trois pics de cavité aux temps tg, t1 et to, 2(t1) — 2(to) = 2(ta) — 2(t1) = ¥/2. Cela
donne d’apres D.14 :

I

; — 270/ e/ i 2(ty) — 22(t) + 2(tp) =0 (D.15)
-
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Az

7 ’ézv 1
N / 9 lim

¢

_____— | J

G bl
FIGURE D.15 — Evolution qualitative de la position du micro-miroir en fonction du
temps dans le cas d’'un amortissement visqueux. Les lignes bleues correspondent
au passage a résonance de la cavité pour une longueur d’onde A\. En mesurant la
transmission de la cavité, des pics d’intensité sont observés aux temps tg, t1, to et ts.

L’équation D.15 sur 7’ peut étre résolue numériquement. Deux signaux présentant
trois pics de transmission sont tracés figure D.16. Le signal bleu fait office de référence
tandis que le rouge a été obtenu avec le systeme d’amortissement par courant de
Foucault. Pour faire défiler trois pics de transmission dans le cas amorti, il a fallu
imposer une rampe de tension 20 fois supérieure au cas de référence. De plus, la
micro-cavité est différente pour les deux jeux de données ce qui complique la lecture
des résultats puisque A change. Pour ces deux raisons, I’axe temporel a été exprimé
en unités de Mia:. Un traitement statistique donne 79 = 20 £ 1 ms en référence et
7/ = 2.3 + 0.3 ms dans le cas amorti, donc 7 = 1.3 + 0.2 ms soit QQ ~ 2,7 pour
f» =165 Hz.

Bien que I'amortissement du nano-positionneur soit net, aucune diminution
de I'amplitude des vibrations n’est observée au niveau de la cavité optique. Deux
interprétations sont proposées : ou bien le dispositif d’amortissement est trop éloigné
de la cavité (>1 cm) pour avoir un effet significatif, ou bien 'amortissement ne provient
pas des courants de Foucault. En effet, il pourrait aussi provenir de frottements
internes au nano-positionneur dus au poids supplémentaire des pieces présentées
figure D.14. Dans ce cas, le nano-positionneur est ralenti sans que les vibrations
soient forcément impactées.

D.1.3 Pistes d’amélioration

Du fait de la grande course de déplacement des nano-positionneur, notre systeme
est beaucoup plus sensible aux vibrations qu'un dispositif de micro-cavité plus
conventionnel. Par exemple, le dispositif de micro-cavité fibré visible figure D.17
utilisé dans le groupe de Lilian Childress est beaucoup plus rigide [297].
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FIGURE D.16 — Transmission de micro-cavités fibrées sous une excitation laser de
longueur d’onde \. Le signal est enregistré par une photodiode pendant que le
nano-positionneur inertiel supportant la lentille percée est soumis a une rampe de
tension U = t,:t. La courbe bleue a été réalisée avec une micro-cavité 840-980 nm
pour A =900 nm en imposant une tension de i, =0,3kV /s et la courbe rouge avec
une micro-cavité 1360-1540 nm amortie par courant de Foucault pour A =1310 nm
avec une tension de ., =6 kV /s. Pour comparer les deux jeux de données, le temps
a été représenté en unité de Yia(snm/V).
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Reflection

Fiber Mirror

FiGURE D.17 — Micro-cavité fibrée utilisée dans I’équipe Quantum Optics and Spin
Physics de Lilian Childress [297]. Dans l'encart, la fibre usinée, collée a I'actionneur
piézoélectrique, fait face a son reflet.

En satisfaisant les contraintes propres a notre expérience, il parait difficile d’at-
teindre un tel degré de stabilité passivement. Néanmoins, apres discussion avec
Dimitri Roditchev du groupe QuantumSpecs (ESPCI), plusieurs pistes (schématisées
figure D.18) pourraient contribuer a réduire encore 'amplitude des vibrations dans
le systeme :

1. Une faiblesse du systeme provient des vibrations des piles de nano-positionneurs.
Dans une version améliorée du dispositif, le support de la fibre usinée arriverait
en butée contre celui de 1’échantillon lors de la mise en cavité. Un nano-
positionneur inertiel personnalisé prendrait ensuite le relais pour controler la
longueur de cavité. Dans ce cas le dispositif serait plus rigide et les résonances
seraient considérablement atténuées au niveau de la cavité.

2. L’effet de raideur présenté partie 4.2.1.1 pourrait étre amplifié en augmentant
la raideur de la lame (en choisissant une lame en verre par exemple) et en
adaptant un lien supplémentaire entre le support de I’échantillon et celui de la
fibre usinée. Ce lien doit permettre une variation de longueur de cavité de 5 pm
par la force du nano-positionneur tout en rigidifiant les modes de vibrations
(translation et torsion).

Pour une force d’environ 0,2 N du nano-positionneur a basse température, une
lame de 0,5 mm de long (dépassement de la fibre usinée de la lentille percée),
2x5mm de large (hauteur de la surface latérale accessible sur les supports),
le premier mode en compression équation D.11 est atteint pour une épaisseur
de 3pm d’or. Cela équivaut a une feuille d’or commerciale pliée 7 fois sur
elle-méme.

3. Baisser le centre de gravité et augmenter la masse de la plateforme permettrait
de diminuer ses vibrations (en particulier en torsion) et le filtrage mécanique
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serait a priori plus performant en utilisant de petits coussins en fibres de
polyimide (Kapton) au lieu de la paille de cuivre.

Arrivée en butée
Support

en config. cavité : plus rigide

Nano-positionneur
inertiel personnalisé

Contact

Lame de verre
Im Fibre de
Kapton

Feuille d'or en compression T

FIGURE D.18 — Schéma de principe d’un dispositif moins sensible aux vibrations.
1) Le systeme est rigidifié et doit arriver en butée en lorsque la cavité se referme
pour court-circuiter les résonances des piles de nano-positionneurs. 2) Une feuille
d’or fixée latéralement peut renforcer l'effet de raideur différentielle. 3) Baisser le
centre de gravité et augmenter la masse de la plateforme tout en I'isolant avec de la
fibre de Kapton diminuerait sa sensibilité aux vibrations.

D.2 Stabilisation active

D.2.1 Calibrations
Actionneur piézo-électrique

L’actionneur P-111.01T PICA associé a son amplificateur ont été caractérisés en
relevant le déplacement spectral du pic de transmission de la cavité a températures
ambiante et cryogénique. Dans les deux cas, le mode de la cavité a été pris en compte
pour convertir le déplacement spectral en déplacement spatial.

La figure D.19 montre 'emplacement des pics de cavité pour différents modes en
fonction de la tension en entrée de I'amplificateur. Un ajustement de ce balayage de
cavité donne la conversion entre la tension imposée et le déplacement du micro-miroir
usiné. La calibration a été réalisée entre —220 et 220V en sortie de 'amplificateur,
I'extrapolation de la course de I'actionneur sur la plage accessible est de 0,9 pm (en
accord avec les spécifications). La réponse est non-linéaire a 14% sur 1V en entrée
de I'amplificateur mais, puisqu’elle reste monotone, cela ne pose pas de probleme
pour la stabilisation.
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F1GURE D.19 — Caractérisation de la réponse statique de 'actionneur piézoélectrique
a température ambiante. En haut : Mesure de la position spectrale des pics de
transmission en lumiere blanche d’une micro-cavité 840-980 nm de 50 pm de rayon
de courbure en fonction de la tension en entrée de 'amplificateur. Les TEMg, sont
représentés par les cercles bleus et les TEMy; ou TEM;g en cercles rouges et verts.
Les croix forment un ajustement des données avec la longueur de cavité initiale et
son évolution quadratique avec la tension comme parametres ajustables. En bas :
Variation de longueur de cavité déduite des pics de transmission (points bleus) et
son ajustement quadratique (ligne noire).

D’autres données ont été réutilisées pour effectuer la calibration a température
cryogénique. Elle est déduite directement de la transmission de la cavité en lumiere
blanche figure D.20 lors d’une modulation imposée a ’actionneur. La longueur de
cavité est modulée par un signal triangulaire d’amplitude AL et sa transmission est
moyennée sur un temps suffisamment long. Le spectre de transmission est bien défini
sur les flancs et permet de déduire I'amplitude de modulation en longueur d’onde
AM. La longueur de cavité L vaut £\, ainsi 'extrapolation au mode 1 de la régression
linéaire figure D.20 donne le déplacement de I'actionneur piézoélectrique. Il existe
un facteur 8 entre le déplacement a température ambiante et celui a température
cryogénique.

L’ajustement est correct pour une modulation triangulaire. Le régime est donc
quasi-statique puisque les harmoniques de la fréquence de modulation n’ont pas
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été filtrées. En effet, si 'actionneur était trop lent a cette fréquence la modulation
deviendrait sinusoidale et le profil présenterait deux maxima comme lors de la mesure
de la finesse de la cavité partie C.2.2.

40 T T T T T
BIERAAL L A gtoea, LVDSASNA 2 s Ol oA _
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FI1GURE D.20 — Caractérisation de la réponse quasi-statique de I'actionneur piézo-
électrique a température cryogénique. En haut : Transmission en lumiere blanche
de la cavité pour les modes 5 a 9 (du haut vers le bas) intégrée sur 30s pendant
une modulation triangulaire de 'actionneur piézoélectrique d’amplitude 1V et de
fréquence 27 Hz. Les données expérimentales sont tracées en bleu et les ajustements
en noir. En bas : Plage spectrale de la modulation en fonction de l'inverse du
mode (points bleus). L’ajustement des données (ligne noire) donne "amplitude de
modulation spatiale de ’actionneur.

Carte FPGA

Les opérations de filtrage, le gain K et la génération de signaux!® sont assurés

par une carte FPGA (Field-Programmable Gate Array) Redpitaya. Elle comporte
une unité de calcul Xilinx Zynqg 7010 et 512Mo de RAM et a I'avantage d’étre
tres peu cheére (environ 250€). Cette carte est basée sur un noyau Linux et est
fournie avec des librairies en acces libre. Le paquet PyRPL [298, 257] (Python
RedPitaya Lockbox) développé par Leonhard Neuhaus dans 1'équipe Optomechanics
and Quantum measurements de Samuel Deléglise du Laboratoire Kastler-Brossel a

1. Une modulation est utilisée non seulement lors de la réalisation du diagramme de Bode de
I’actionneur mais aussi pour construire un signal d’erreur partie 4.3.2.2.
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été utilisé pour commander toutes les taches nécessaires a la rétroaction et a son
analyse (génération de signaux, soustraction, multiplication, filtrage et gain PI). Ce
paquet permet d’interfacer avec Python des fonctionnalités implémentées en langage
de description de matériel (ici Verilog).

Pour obtenir son bruit en statique, ’entrée est reliée a la masse et un grand
nombre de mesures sont enregistrées. L’écart-type o de la distribution obtenue donne
la valeur minimale de tension a atteindre pour qu'un signal sorte du bruit. Dans ce
cadre, le facteur de mérite est le nombre effectif de bits utiles (ENOB) [299]. Si o est
exprimé en unité de résolution du CAN;, il est défini comme suit :

ENOB = 14 — log,(o) (D.16)

La mesure a été enregistrée avec un gain unitaire en sortie de la carte a 1’aide d'une
autre carte d’acquisition 2. Le bruit en entrée de cette derniere a été évalué au préalable
a 16 1V pour le calibre +0,1 V. L’histogramme du bruit de la carte RedPitaya est
tracé figure D.21 pour deux sources d’alimentation différentes. Le nombre effectif de
bits est de 13, 36, il est assez proche de celui donné par le constructeur. L’amplitude
minimale d'un signal en entrée est d’environ 0,19 mV.

0.30 T T T

005 | (a) ENOB =13.24 | I (b) ENOB

= 13.36

0.20

- = —95.2

o =1.56
0.15

Probabilité

0.10

0.05

0.00 :
—-132 —129 —126 —123 —120 —117 —114 —104 —101 —-98 —-95 —-92 -89 —86

Codes CAN

FiGUrRE D.21 — Distribution du bruit en entrée de la carte FPGA en unité de
résolution du CAN ~0,12mV pour 107 mesures. (a) la carte est branchée directement
sur l'alimentation fournie par le constructeur, (b) I’alimentation est stabilisée par
un régulateur de tensions LD1085D2T-R.

Les convertisseurs numériques/analogiques (CNA) 14 bits de la carte sont unipo-
laires et fournissent une tension entre 0 et 2 V. Cette tension est symétrisée juste
avant la sortie en soustrayant une tension proportionnelle a la tension d’alimentation.
D’apres la figure D.21, la régulation de cette tension d’alimentation permet de réduire

2. DAQmx USB-6363 National Instruments
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légerement le bruit ('ENOB passe de 13,24 a 13, 36). La moyenne non nulle est due
a un défaut de symétrisation de la tension de sortie. Elle est aussi modifiée car la
régulation abaisse 1égérement la tension d’alimentation.

Dans le cas dynamique, 'ENOB est défini a partir du rapport signal sur bruit et

distorsion [299] : SINAD = W(rapport de puissances moyennes ). Cela
3.

ENOB = log,(SINAD) — log, <\/§)

Les mesures du SINAD ont été réalisées avec un analyseur de spectre commercial
N9010B EXA Keysight. L’alimentation est régulée. Un signal sinusoidal est généré
au sein de la carte FPGA puis ajouté numériquement au signal d’entrée. Pour
une amplitude maximale, 'ENOB est de 10,9 & 0,1 bits entre 10 Hz et 14kHz. La
figure D.22 donne 1’évolution du nombre de bits occupés par le signal en fonction
de 'amplitude pour une fréquence de 79 Hz. Plus 'amplitude est faible et plus la
distorsion est importante : le coefficient directeur est supérieur a 1 (~ 1,2 figure
D.22). L’amplitude minimale d’un signal généré est de 1,2mV (2,5mV créte a créte).

donne

1 4 T T T T 1 1

12 1= Amplitude c-c¢ > 4.3 bits, soit 2.5 mV 7
10

ENOB max = 10.9 + 0.1 bits

ENOB

4 6 8 10 12 14
Amplitude créte a créte (bits)

FI1GURE D.22 — Nombre de bits effectifs d'un signal sinusoidal généré au sein de
la carte FPGA en fonction de son amplitude unité de résolution du CNA. Une
régression linéaire bornée est ajustée a la courbe avec un ENOB maximal fixé a 10.9,
elle renvoie une amplitude minimale créte a créte de 2,5mV pour une génération de
signaux.

Le nombre de bits indiqué par le constructeur en régime dynamique est de 13. Le
régulateur de tension n’est pas suffisant pour retrouver cette valeur. Il est possible

3. Le \/g provient du bruit de quantification d’'un CNA idéal.
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d’atteindre un ENOB de 12 bits en prélevant la tension de sortie directement sur le
CNA ou en utilisant une alimentation stabilisée [300, 249]. Cela n’a pas été mis en
place dans cette these.

D.2.2 Signaux d’erreur standards
Un signal d’erreur convenable doit vérifier les criteres suivants :

o Il doit étre localement proportionnel a L— L., pour que le gain de la rétroaction
reste adapté quelle que soit 'amplitude des fluctuations.

o Il doit rester du méme signe que L — Loy sur la plus grande plage possible. Si
le signal d’erreur change de signe, la rétroaction amplifie les fluctuations au
lieu de stabiliser le systeme.

e Sa mesure doit étre suffisamment rapide pour suivre les fluctuations pour éviter
le probleme de déphasage expliqué dans la partie 4.3.1.2.

Stabilisation sur le flanc d’un pic de transmission

Avant la généralisation des techniques de Pound-Drever-Hall et de Hénsch-
Couillaud ou dans le cas d’une cavité de finesse moyenne (F ~ 10?), les variations de
longueur de cavité sont tirées directement de l'intensité réfléchie par la cavité pres
d’un flanc de pic de transmission [251, 301]. Ce signal d’erreur est centré sur zéro en
soustrayant une référence prélevée sur le laser d’excitation représentée figure D.23.
D’apres 'équation D.2.2; il est bien linéaire sur une plage de l'ordre de la largeur
d’un pic de transmission et la mesure par photodiode est particulierement rapide
(>100kHz). 11 s’agit de la mesure d’erreur la plus simple a mettre en ceuvre.

Cayvité

F1GURE D.23 — Schéma d’une stabilisation sur le flanc d’une résonance de la cavité.
Le signal d’erreur provient de la différence entre la réflexion de la cavité et une
référence prélevée sur le laser d’excitation.

Néanmoins, puisque le faisceau de référence et celui réfléchi sur la cavité ne
parcourent pas le méme chemin optique, cette technique de stabilisation est assez
peu robuste aux perturbations extérieures (dérive de l'injection dans la cavité ou du
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ratio signal/référence). De plus, ce signal d’erreur n’a le méme signe que L — Lcops
que sur la largeur du pic de cavité. Pour cette raison, cette méthode n’est pas utilisée
pour stabiliser une cavité de finesse élevée.

Pound-Drever-Hall

Le signal d’erreur le plus couramment utilisé pour stabiliser une cavité est celui
de PDH. 1l est particulierement employé pour asservir la fréquence d’un laser sur
une cavité ultra-stable [252] ou une transition atomique [250]. Le principe est de
comparer la transmission de la cavité pour deux bandes latérales (voir figure D.25a)
générées en modulant la phase du laser. Dans notre cas, le laser est considéré comme
stable et 'asservissement agit sur la longueur de cavité. La méthode se résume par
le dispositif présenté figure D.24 un laser modulé excite la cavité et le signal d’erreur
est obtenu par détection synchrone de 'intensité réfléchie.

E_O Cavité
=
L

F1GURE D.24 — Schéma d’un asservissement de cavité par méthode PDH. La phase
d’un laser est modulé par effet électro-optique (EQO) puis envoyé dans la cavité. Une
partie de l'intensité réfléchie est détectée de fagon synchrone par une photodiode. Ce
signal d’erreur est ensuite utilisé via un gain PID (voir partie 4.3.1.2) pour la boucle
de rétroaction.

Pour une faible modulation de phase de pulsation €2, 'amplitude du laser présente
deux pics latéraux (voir figure D.25a) et s’écrit :

E = Ey [ei“’t + ai (ei(‘”mt — ei(“’_mtﬂ avec o < 1 (D.17)

Or, pour des miroirs de Bragg de réflexion Rp en intensité, le coefficient de
réflexion en amplitude d’une cavité Fabry-Pérot de longueur L est :

1 ein%
(e o1
La partie imaginaire de ce coefficient de réflexion vaut :

i)~ - (= o) D19

[
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Elle est tracée figure D.25¢ et varie linéairement a proximité d’une résonance.
Cette dispersion est utilisée pour obtenir le signal d’erreur. D’apres D.17, 'ampli-
tude de l'onde réfléchie vaut :

E=E, {r(w)ei“’t + od (r(w + Q)@ — Q)ei(w_g)tﬂ (D.20)

Le signal d’erreur est le signal modulé a €2. Il est démodulé par une détection
synchrone ce qui donne :

s o a[rf(w)r(w+ Q) — r(w)r(w — Q)] — c.c.

Pour une finesse de 5000 et le plus petit mode de cavité atteint expérimentalement
(le mode 5), la largeur du pic de cavité est d’environ 0,05 nm soit 9 GHz et pour une
finesse de 750, la largeur du pic est de 0,05 nm soit 61 GHz. Expérimentalement, une
modulation EO a 10 GHz reste possible mais il est difficile d’atteindre 60 GHz.

Si la fréquence de modulation €2 est inférieure a la FWHM du pic de cavité <2,

5 ~ aQr*(w) I (wy) — c.c. = af

o (%(Wo)‘ Jm(r). Le signal d’erreur obtenu s’apparente
localement a la partie imaginaire du coefficient de réflexion de la cavité tracée figure
D.25c. Dans ce cas, le signal PDH a pour seul avantage moins sensible au bruit
extérieur que celui obtenu sur flanc de pic grace a la détection synchrone.

Pour une modulation plus rapide, le signal d’erreur a une forme plus complexe
mais a 'avantage de conserver le méme signe que L — L¢,s sur une plage plus
large que le pic de cavité. Cet avantage rend la stabilisation par méthode de PDH
particulierement robuste dans le cas d'une cavité haute finesse. Ce signal d’erreur,
représenté pour plusieurs modes figure D.25b reste proportionnel a I'écart L — Leons

pour de faibles fluctuations.
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FIGURE D.25 — (a) Simulation de I'intensité normalisée d'une diode laser centré a
0,95eV (1310nm) et modulée en phase & 10 GHz. Des pics latéraux apparaissent a la
fréquence de modulation. (b) Simulation de signaux d’erreur obtenus par la méthode
PDH sur une cavité de finesse d’environ 5000 pour différents modes longitudinaux.
(c) Partie dispersive du coefficient de réflexion de la cavité.

Cette technique a déja été utilisée pour stabiliser des micro-cavité fibrées [302,
303, 297] de hautes finesses.

La méthode PDH est particulierement robuste mais nécessite une partie électro-
nique relativement complexe du fait de la modulation & haute fréquence (~GHz). Un
signal d’erreur performant mais moins contraignant d’un point de vue électronique
peut aussi étre construit en suivant la méthode de Hansch et Couillaud.

Hansch-Couillaud

Pour mettre en place la méthode HC [253], la cavité a stabiliser doit présenter
une certaine biréfringence (voir figure D.26).
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Cavité

CSP

FIGURE D.26 — Schéma d’un asservissement de cavité par méthode HC. Si la
cavité optique est légerement biréfringente alors il existe deux modes résonnants
correspondant aux deux axes neutres. L’analyse de la polarisation elliptique en
réflexion permet d’obtenir directement un signal d’erreur utilisable pour stabiliser la
cavité.

La biréfringence provoque une levée de dégénérescence dv de la résonance de
deux modes de polarisation orthogonale correspondant aux axes neutres de la cavité.
Les intensités de ces deux modes peuvent étre séparées en analysant la polarisation
elliptique en réflexion ou en transmission de la cavité. Leur différence donne acces
a un signal comparable & la dérivée d’un pic de transmission (tant que la largeur
des pics est supérieure a ov). A proximité d’une résonance comme sur la figure D.27,
cette différence est linéaire et sert de signal d’erreur.
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FIGURE D.27 - (a) Pics de transmission en lumiere blanche d’une cavité en fonction de
la longueur de celle-ci. pour le mode p = 5. La finesse est d’environ 5000 et correspond
au miroir de Bragg défini dans la partie 3.2.2.2. Une légere biréfringence est prise
en compte et provoque une séparation des pics d’environ 6 GHz. (b) Simulation de
signaux d’erreur obtenus par la méthode HC. Contrairement a la méthode PDH, le
signal est indépendant du mode longitudinale de la cavité. (c¢) Dérivée de I'intensité
d’un pic de transmission en fonction de la longueur de cavité normalisé par kF ou k
est le vecteur d’onde et F la finesse.

Le signal d’erreur est proportionnel a I’anisotropie de la cavité. Cependant, il reste
possible d’utiliser cette technique pour des cavités isotropes en modulant le laser pour
un seul axe de polarisation (verticale ou horizontale par exemple). Le dispositif HC
reste moins contraignant que le PDH car un modulateur acousto-optique peut suffire
et car l'obtention du signal d’erreur ne requiére pas de détection synchrone [304].

Une levée de dégénérescence en polarisation pour les modes TEM, existe dans les
micro-cavités fibrées. Elle est majoritairement due a lellipticité du miroir usiné [305]
et vaut ov = 57 %:75 v o= (271?)21) 7%;75 Y ol p est le mode considéré et R, et R, sont
les rayons de courbures des axes du miroir. Ainsi, le rapport entre dv et la largeur

du pic de transmission Av vaut % =F (27’))2 73;_7?” et est indépendant du mode.
a Ity

Ro—Ry
RaRy
et, en particulier, 0,4 x 1072 um™! pour la fibre 55/84 grace a laquelle la plupart des

résultats de cette these ont été obtenus. Cela correspond a dv ~ 0, 7Av pour une
finesse espérée de 5000 (voir figure D.27) et & v ~ 0, 1Av pour une finesse de 750.

vaut (1,0 4 0,7) x 1072 um ™! dans le cas des fibres usinées dans cette thése

La méthode de HC a déja été mise en place sur ce type cavité pour une finesse
de 200 dans I’équipe Nano-Optics de Vahid Sandoghdar [225]. Les vibrations de
la micro-cavité ont d’abord été réduite a une amplitude de 0,6 nm par des moyens
passifs (soit 1/3 de leur largeur de pic de transmission) puis la stabilisation leur a
permis d’atteindre 0,1 nm.
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Une rétroaction peut étre implémentée pour des vibrations de fréquences in-
férieures a 200 Hz tant que la mesure permet de maintenir le signal en entrée et
en sortie de la carte FPGA nettement au dessus du bruit électronique. Plusieurs
choix sont possibles pour construire un signal d’erreur : la stabilisation sur un flanc
de pic ou les méthodes de PDH ou de HC. Ces derniéres sont plus robustes aux
perturbations extérieures a la cavités mais sont aussi plus lourdes a mettre en place
(elles nécessitent soit une électronique rapide soit un bon controle de la polarisation).
La partie suivante détaille une tentative de stabilisation active de la cavité.

D.2.3 Distorsion du signal d’erreur

La linéarité tirée de la relation 4.12 n’est valable que sous certaines hypotheses.
En effet, en supposant que §L est une perturbation centrée sur la fréquence fp,
(L — LCOHS)2 donne aussi un terme en 2 f;, représenté figure D.28 d’amplitude su-
périeure? a celle du terme en fioq & fuin- 1l faut donc que la constante de temps 7
vérifie les inégalités :

2 2
l > fVlb et fmod 1 > 2fvfb (D21)
T

1 / (27TT)
fvib Q,fvib fmod f\ lhfmo fm()d + f\ ib

Y
,
Y
\
"\
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Y
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S
hS )

fvib fnm(l fv1b fm()d + fvib
fwb fmod

FIGURE D.28 — La transformée de Fourier de (L — Leons) est en bleu, la partie du
signal proportionnelle aux vibrations est en vert et, a leur carré, en rouge (le terme
en 2 fioq N'est pas représenté). Le filtre passe-bas de la détection synchrone est centré
sur la fréquence de modulation f,0q.

La fréquence de modulation doit étre suffisamment élevée pour éviter d’introduire
des non-linéarités. La figure D.29 montre l'effet d’'une modulation de trop basse

4. lmoq est choisi inférieur & 6 L pour que la modulation ne prennent pas le pas sur les vibrations.
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fréquence sur la pureté du signal (I'absence de distorsion). Les non-linéarités ont
pour effet de réduire la bande passante fiable du signal d’erreur. Pour cette raison, un
filtrage passe-bas numérique avec une fréquence de coupure de 300 Hz est ajouté sur
la carte FPGA avant I'entrée du gain K. Cette nouvelle bande passante est suffisante
puisqu’au moins 80% des vibrations sont de fréquence inférieure a 200 Hz (voir figure
4.12).

1/ (2nt) ~ 0.16kHz

signal =distorsion

SINAD normalisé (dB)

Mauvais signal d'erreur

4
-6+ — fmod — 0.7kHZ
— fmod = 7kHz
-8 nn |l nn |l
10° 10! 10%

Fréquence des vibrations (Hz)

FIGURE D.29 — Simulation du signal sur bruit et distorsion (SINAD) en fonction
de la fréquence des vibrations f;, pour deux fréquences de modulation : 0,7 Hz et
7kHz. La zone rouge définit la partie du graphique ou le signal est plus faible que
la distorsion. Pour que la démodulation soit acceptable pour les deux fréquences
7 =1ms au lieu de 7 =0,3 ms. Cela correspond a une fréquence de coupure de 159 Hz.
La plage dans laquelle le signal reste proportionnel aux vibrations est proche de
la fonction de transfert de la détection synchrone pour f,.q =7kHz alors que les
non-linéarités dominent des 10 Hz pour f,.q = 0,7 kHz.

D.2.4 Stabilisation en amplitude du laser d’excitation

La stabilisation en intensité du laser d’excitation permet de diminuer le bruit du
signal d’erreur hors résonance. Par ailleurs, il s’agit d'une occasion de tester la carte
FPGA dans le cas d’une stabilisation moins complexe que celle de la micro-cavité.
Le dispositif employé est décrit sur la figure D.30. Un Modulateur Acousto-Optique
(AOM) est utilisé pour contrdler 'intensité laser. En sortie de ’AOM, une partie de
I'intensité du laser est déviée d'un angle 6 dépendant de la fréquence de modulation
(ici 80 MHz) et de la longueur d’onde. La proportion de I'intensité déviée dépend de
I’amplitude de la modulation de I’AOM, il s’agit du parametre controlé par la carte
FPGA.
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©

Controle

ﬂ @ Carte FPGA

F1GURE D.30 — L’amplitude de l'oscillateur d’'un modulateur acousto-optique (AOM)
est commandé par la carte FPGA RedPitaya. Une partie de I'intensité du laser est
prélevée en sortie du AOM et envoyée sur une photodiode rapide. Ce signal est filtré
numériquement et sa différence avec une valeur consigne est envoyée vers I'atténuateur
commandé via un gain Proportionnel-Intégral. La mesure de I'intensité du laser se
fait avec une autre photodiode que celle incluse dans la boucle de rétroaction.

Les intensités sans AOM et avec stabilisation sont comparées sur la figure D.31.
Pour un gain proche de l'optimisation de Ziegler et Nichols (voir la partie 4.3.3.1)
Iécart-type atteint o =~ 0, 11%. Les fluctuations d’intensité sont en moyenne atténuées
d’un facteur 20, ce facteur atteint 500 a 0,1 Hz.
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F1GURE D.31 — Fluctuations d’intensité du laser a 856 nm et leurs transformées de
Fourier dans les cas sans MAO (en noir) et en boucle fermée avec des coefficients
proches de ceux de Ziegler et Nichols (en bleu).

Toutefois, ’AOM ajoute aussi du bruit électronique en boucle ouverte : ’écart-
type de l'intensité o passe de 2% a 2,4%. La stabilisation du laser en intensité pourrait
donc encore étre améliorée en réduisant le bruit introduit par ’AOM (en ajoutant un
réjecteur de bande a 50 Hz par exemple). La carte FPGA n’est donc pas a 'origine
des instabilités observées partie 4.3.3.1 et permet la comparaison des deux signaux
d’erreur de basse et moyenne finesses.

D.2.5 Probléeme de phase non minimale

La plupart des mécanismes menant a une instabilité du systéme en boucle fermée
ont été abordés partie 4.3.1.2. Toutefois, une instabilité peut aussi survenir dans un
cas pathologique ou la fonction de transfert en boucle ouverte présente un zéro dans
la partie droite du plan complexe [246].

La fonction de transfert SP peut s’écrire sous la forme g(j) ou N et D sont
des polyndmes de s. Les racines de N sont les zéros de KSP et celles de D ses poles.
Une instabilité apparaitrait dans le systeme si un de ces poles était dans la partie
droite du plan complexe (partie réelle positive). La fonction de transfert en boucle
fermée s'écrit 252 = N _ Ajnsi, plus le gain K, est grand plus les noeuds de
la fonction de transfert en boucle fermée tendent vers les zéros de la fonction de

1+KSP — N4D*
transfert en boucle ouverte. Une instabilité peut apparaitre si un des zéros de KSP
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est dans la partie droite du plan complexe. Cette situation est difficile a identifier
car elle n’apparait pas dans les résonances visible dans un diagramme de Bode. En
guise d’illustration, les fonctions de transferts G; =1 et G, = }jrj ont toutes deux
un gain de 1 mais le retard de phase de G5 sur G; tend vers 180° a haute fréquence.
Dans le domaine de la stabilisation active, cela s’appelle un probléme de phase non
minimale® : il n’y a plus de lien direct comme la relation de Kramers-Kronig [306]

entre le gain et la phase du diagramme de Bode de la boucle ouverte.

, > 0
ZA R z

>
z

FIGURE D.32 — Pendule élastique dont le FIGURE D.33 — A fréquence basse
point de pivot A peut glisser sur 'axe z.  devant la résonance du pendule une
La barre représente le support de la lentille translation par I’actionneur se fait en
percée et G marque a la fois le barycentre  bloc : la longueur de cavité diminue. A
du pendule et 'emplacement de la fibre  haute fréquence, abscisse zg du bary-
usinée : la longueur de cavité vaut zg. Le centre ne bouge pas et le pendule pi-
support est relié en O au point de pivot A vote : la longueur de cavité augmente.
par 'actionneur piézoélectrique (en vert). Il y a un changement de signe de la
réponse du systeme si la position de
la fibre usinée est au-dessus du bary-
centre du pendule.

Pour illustrer ce probleme de phase non minimale, considérons un modele simple
pour décrire le comportement du support de la fibre déplacé par ’actionneur pié-
zoélectrique. Le support de la lentille forme un pendule élastique excité comme sur
la figure D.32. L’objectif est d’écrire la fonction de transfert C' reliant le déplace-
ment de la fibre (fixée au barycentre G du pendule) a la tension appliquée sur le
piézoélectrique. Le lagrangien du systeme s’écrit :

1

1. . 1 1
= —Jab0%* + M2 — ~T0? on = — Mh? D.22
£ 2JG + 5 Mg — 510" ot Ja 5 ( )

5. Dans un systeme sans zéro dans la partie droite du plan complexe, le retard de phase vaut
approximativement la dérivée de la magnitude par le logarithme de la fréquence multipliée par
7/2 [306]. Dans cette situation, le retard de phase est minimal.
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Pour de petits déplacements,z2q ~ Z4 + %9 L’équation de mouvement est la
suivante :

. 1 1

Ja0 +T6 = —§Mhz,4 ot Jy = ngﬂ (D.23)
En transformée de Laplace, I’équation D.23 donne :
ho Mhs? 3 2

v i S (D.24)

ZA N _2JA82+F B _532+ﬂ

Ainsi, en notant P, la réponse de 'actionneur piézoélectrique seul, le controle en
position de la longueur de cavité vaut :

P =Pu(s) ¢ = Pu(s) (/H;A) (D.25)

2
z
A s+JA

Dans ce cas, les zéros dus au pendule élastique sont imaginaires purs, il n’y a
pas de probléeme de phase non minimale. Pour prendre en compte une asymétrie du
systeme, imaginons maintenant que la fibre usinée est fixée a une distance eh entre
l'actionneur piézoélectrique et 'extrémité du support (voir figure D.33). La position
de la cavité vaut z = 24 + ehf et

1—3¢)s?+1 /T
77; — ( 322 3_ . avec s en unité de TA (D.26)

€ = 0 correspond a une longueur de cavité totalement solidaire du piézoélectrique et
€ = 1/2 au cas traité précédemment. A partir de € = %, les zéros de 73% passent dans
la partie droite du plan complexe, un probleme de phase non minimale apparait. Le
diagrammes de Bode de P a été tracé figure D.34 avec un facteur de qualité de 10 pour
gagner en lisibilité et P, une fonction du second ordre résonant a plus haute fréquence
(P, = % ou wy est la résonance de 'actionneur, ici wy = 5\/%). La fonction
de transfert est comparée a un probléme mécanique similaire ne présentant pas de
probleme de phase non minimale. En effet, toute fonction de transfert peut s’écrire
sous la forme d’un produit d'un filtre de phase minimale par un filtre déphaseur [306] :

P I3 41 (1-3c)s*+1
Po 5241 11— 3¢ 52 +1

Phase minimale

(D.27)

Déphaseur
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F1GURE D.34 — Tracé du diagramme de Bode de la fonction de transfert P définie
équation D.26. Lorsque la fibre usinée est solidaire de 'actionneur piézoélectrique
(e =0), il n’y a évidemment aucun probléme de phase. Cependant si € # 0, un retard
de phase est observé mais, tant que € < 2/3, il est associé a une chute du gain : le
probléme sur la rétroaction n’est pas significatif. A partir de e = 2 /3, un probleme
de phase non minimale apparait : un retard de phase définitif de 7 est observé sans
qu’il n’y ait de chute de gain, le systeme devient instable en boucle fermée.

Il est possible d’expliquer le saut de phase entre les signaux d’erreur de référence
et de stabilisation observé figure 4.29 de cette maniere. La fréquence de 63 Hz répond
aux criteres du probleme de phase non minimale : un déphasage de 7 est visible
en boucle ouverte et une résonance est observée en boucle fermée pour un gain
suffisamment grand (voir figures 4.29 et 4.22).

En effet, d’apres ’équation D.26, la phase de z4 + %6 est minimale tandis que
celle de (zA + %0) + %9 ne l'est pas. Or, les variations de I’angle # peuvent prendre
une part plus importante dans la mesure basse finesse (hors résonance) que pour
celle de finesse élevée (signal de référence). Comme illustré figure D.35, 'angle relatif
des miroirs peut modifier la figure d’interférence a basse finesse tandis que, pour une
finesse élevée, le mode reste orthogonal au miroir plan et n’est que peu sensible aux
variations de . Ce phénomene est d’autant plus marqué en prenant en compte le
mouvement du nano-positionneur inertiel. Dans ce cas, le systéme est analogue a un
pendule élastique double et I’angle de la fibre peut varier sans que la longueur de
cavité ne change (voir la figure D.36).
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F1GURE D.35 — Deux situations ou
I’angle 0 est différent pour une méme
longueur de cavité, zA+%0 = cte. Pour
une finesse élevée, le mode (en rouge)
ne change pas et reste orthogonal au
miroir plan. Pour une finesse faible,
les interférences (en orange) sur les
miroirs peuvent étre sensibles a ’angle
0 varie.

F1GURE D.36 — Deux positions d'un pen-
dule double élastique. La barre du bas re-
présente le nano-positionneur inertiel et,
celle du haut, le support de la lentille per-
cée. Elles sont liées par 'actionneur pié-
zoélectrique (en vert). G marque 'empla-
cement de la fibre usinée, la longueur de
cavité est donnée par zg. Pour ces deux
positions, les longueurs de 'actionneur pié-
zoélectrique sont opposées pour une méme
longueur de cavité.

Pour pallier le probleme de phase non minimale, il faut limiter les degrés de
liberté du systeme. En rigidifiant le dispositif, il faut restreindre au maximum les
vibrations a I’axe de déplacement de 'actionneur piézoélectrique.
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APPENDIX E : PROCEDURE
D’ALIGNEMENT

Pour pouvoir comparer la photoluminescence de ’échantillon en cavité a celle
en espace libre, il faut que 'excitation soit comparable dans les deux cas. Pour ce
faire, I’échantillon est excité par 'arriére et n’est pas déplacé lorsque la cavité est
refermée. Ainsi, seule la fibre est translatée pour mettre I’échantillon en cavité (selon
z). Partant de ce constat, deux configurations sont possibles :

1. L’échantillon est gardé fixe et la fibre peut étre déplacée dans les 3 directions
de I'espace. Cette configuration a été exploitée dans la version antérieure de ce
dispositif [40].

2. La fibre ne peut étre translatée que selon une seule direction tandis que
I’échantillon est déplagable selon les directions orthogonales (x et y). Cette
configuration a I'avantage de réduire la hauteur des piles supportant la fibre et
I’échantillon ce qui diminue a priori 'amplitude des vibrations de la cavité. Il
s’agit de celle adoptée dans cette these.

Le premier cas présente une grande flexibilité mais 1’alignement est propre a un
CNT : I'excitation et la collection arrieres doivent étre adaptés a chaque émetteur
étudié. Le second est plus robuste car la cavité se referme toujours au méme endroit
par rapport a la table optique. De cette facon, ils est possible d’étudier plusieurs
CNT a la chaine en décalant simplement 1’échantillon. Cependant, le chemin optique
est imposé par la position de la cavité et cela peut entrainer des aberrations et
complexifier I'alignement.

Pour résumer, le systéme est décrit par les positions suivantes :

« La distance entre ’échantillon et la lentille percée est ajustable et définit I'axe
(z). Si la lentille percée est a distance focale de I’échantillon (1,8 mm de distance
de travail), les CNT sont observés en espace libre. Si la fibre usinée est proche
du contact avec I’échantillon (0,5 & 1 mm entre la lentille et I’échantillon), les
CNT sont observés en cavité.

o L’échantillon peut étre translaté dans les deux directions orthogonales x et
y. Un CNT sur I’échantillon est identifié par les coordonnées (z,y) prenant
pour origine 'emplacement ou se referme la cavité. Un CNT en (x =0,y = 0)
pourra étre observé en espace libre puis en cavité par une simple translation
de la lentille percée (selon z).

o L’excitation et la collection avant sont déplacées conjointement sur 1I’échantillon
grace au miroir controlé décrit dans 'annexe A.2. Cela permet d’obtenir un
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balayage de la photoluminescence de 1’échantillon. Un CNT observé en espace
libre est associé a des coordonnées (X, Y") dont l'origine correspond a la position
de D'excitation/collection « avant » & mi-course du miroir controlé. Pour un
alignement idéal, les origines des deux systeémes de coordonnées (z,y) et (X,Y)
sont confondues.

E.1 Alignement des faisceaux

Pour pouvoir mettre un CNT en cavité, il faut repérer ou la cavité va se refermer
sur I’échantillon. Comme ’excitation arriere ne dépend ni de la position de 1’échan-
tillon ni de celle du miroir controlé, elle permet de garder en mémoire la position de
la cavité. Puisque ’excitation est en dehors de la bande de réflexion des miroirs de
Bragg, une partie de son intensité est transmise a travers la cavité via la fibre usinée.
Ainsi, pour mieux résoudre '’emplacement de la cavité, le couplage de I'excitation
arriere dans la fibre est optimisé lorsque le micro-miroir est quasiment au contact.
Une fois alignée, I'excitation arriere définit I’axe optique du montage. L’excitation
et la collection « avant » sont donc alignées pour passer par cet axe : la position
a mi-course du miroir controlé doit correspondre a ’emplacement de la cavité. En
pratique ce n’est jamais tout a fait le cas, la cavité est repérée par les coordonnées

(Xc, Yo).

@ @ @ Balayage @

Y Y Y N .
Excitation arriere Apres alignement

Collection
avant

Excitation : :

avant - Xe! x : <
FIGURE E.1 — Schéma des différentes étapes nécessaires pour positionner un CNT a
I’endroit ou se referme la cavité et ’étudier dans des conditions d’excitation similaires

en espace libre et en cavité.

0 Cavité

Le fonctionnement de routine du dispositif est schématisé figure E.1 et se résume
comme suit :

o La collection avant est alignée sur I'excitation arriere (1).
« L’excitation avant est alignée sur la collection avant (2).

o L’échantillon est placé en espace libre sous excitation avant et balayé
grace au miroir controlé pour trouver un émetteur intéressant (intense,
stable et de grand facteur de qualité). Une carte en coordonnées (X,Y) est
obtenue.
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o L’émetteur est amené la ou se referme la cavité (3). Le déplacement est
effectué de proche en proche : I’échantillon est translaté de quelques pm tout
en suivant "émetteur a 'aide du miroir contr6lé pour 'amener en (X¢, Yo).

e La photoluminescence de ’émetteur est étudiée sous excitation arriere
pour ne pas avoir a changer d’excitation une fois en cavité (4).

e La cavité est refermée sur I’émetteur et sa photoluminescence est étudiée
avec les méthodes présentées partie 5.2.

e Ponctuellement, un retour en espace libre est nécessaire pour controler si
I’émetteur n’a pas subi de changement.

Pour arriver a une bonne reproductibilité, certaines difficultés d’alignement ont du
étre résolues. Les principales sont abordées dans les parties suivantes.

E.2 Transmission de ’excitation arriére

Une fois 'axe optique défini par la cavité, la collection et ’excitation « avant »
doivent étre superposées a l’excitation « arriere ». Cependant, dans le dispositif
initial, I'intensité de I'excitation « arriere » transmise a travers I’enceinte du cryostat
était trop faible pour mener a bien 'alignement. Comme schématisé a gauche de
la figure E.2; ce phénomene est dii au trou dans la lentille percée : les collections
de la lentille percée et de celle placée a larriere ! de 1’échantillon ne se recouvrent
quasiment pas.

La distance de travail de la lentille percée est de 1,8 mm et le trou a un diametre
de 330 nm ce qui cache une ouverture numérique de 0,09. Or, la réfraction induite
par I’échantillon (n = 1,45) fait passer cette ouverture morte a 0,13. Sachant que la
lentille arriere a une ouverture numérique de 0,15, seulement une tres faible fraction
de intensité d’excitation est transmise a travers le cryostat.

Pour évaluer le probleme, I’échantillon a été remplacé par un substrat comportant
des marqueurs en argent (déja mentionné dans la partie 1.2.2.1). L’excitation « avant »
est focalisée sur ces marqueurs et le substrat est balayé a ’aide du miroir controlé.
Les intensités réfléchie et transmise sont mesurées a 1’aide d’une photodiode et tracées
figure E.3. Lorsque la tache de focalisation passe sur les marqueurs 'intensité réfléchie
doit augmenter et celle transmise doit diminuer. Cet effet est bien visible en réflexion
mais il reste extrémement ténu en transmission (Transmission 1).

En s’inspirant des lentilles & immersion solide, une lentille de correction? a été
accolée a la face arriere de I’échantillon pour augmenter la transmission (voir a droite
de la figure E.2). Cette lentille a été choisie pour que le point focal de I'excitation
corresponde au centre de courbure de la lentille. Plus précisément, le rayon de courbure

1. Lentille asphérique 354120C amsTechnologies.
2. Lentille plan-convexe 67-457 Edmund Optics.
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de la lentille est de 7,75 mm ce qui correspond approximativement a la somme de
son épaisseur de 1,6 mm avec celle de 6,35 mm du substrat de I’échantillon (1,6 +
6,35 =7,95mm). De cette facon, la réfraction due a la face arriére de I’échantillon
est bien compensée. L’expérience de transmission a été réitérée dans ces conditions
et les marqueurs sont, cette fois, bien visibles (Transmission 2). Cette lentille a aussi
I'avantage d’augmenter la collection arriere du mode de cavité (voir annexe C.3.1).

Transmission 1 Transmission 2

Lentille percée Lentille de correction

EROR IR e
Eam

Fibre (. /— 1

usinée ¢ .
Echantillon Lentille arriere

F1GURE E.2 — Transmission 1 : Le trou dans la lentille percée couvre une grande
partie de 'ouverture numérique de la lentille arriere. L’excitation avant n’est quasi-
ment pas transmise a travers le dispositif. Transmission 2 : L’ajout d’une lentille de
correction permet de s’affranchir de la réfraction due a la face arriere de 1’échantillon.
Cela augmente significativement la transmission de I'excitation avant.

Réflexion Transmission 1 Transmission 2
£
=
N
—40-20 0 20 40 —40-20 0 20 40 —40-20 0 20 40

x (um) x (um) x (um)

F1GURE E.3 — Un substrat avec marqueurs en argent est balayé par 1’excitation avant
grace au miroir controlé. Les intensités réfléchie et transmise sont tracées en échelle
de couleur. La carte Transmission 1 correspond au dispositif initial tandis que la
Transmission 2 a ’ajout de la lentille de correction.

Une fois une partie de 'excitation arriére transmise a travers le dispositif, il est
possible d’aligner la collection avant en maximisant l'intensité d’excitation arriere
sur le spectrometre. C’est ce réglage qui définit 'origine des balayages réalisés avec le
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miroir contrdlé (voir figure E.4). L’excitation avant est ensuite alignée en maximisant
I'intensité mesurée au spectrometre de sa réflexion sur 1’échantillon.

E.3 Aberrations sphériques et chromatiques

Forcer I'axe optique du montage a passer par I’emplacement ou se referme la
cavité n’est pas idéal pour satisfaire les conditions de Gauss. En effet, si la fibre
usinée ou si le déplacement du nano-positionneur ne sont pas parfaitement paralléles
a I'axe de symétrie de la lentille, cette derniere sera inclinée par rapport a l'axe
optique comme schématisé figure E.4 (dans le cas du nano-positionneur).

Echamlon

Axe optique
(origine du miroir
s controlé)

Balayage du

miroir controlé

Lentille

asphérique Alignement

Fibre usinée 7 sur la cavité

O Emplacement

J de la cavité
Déplacement pour \

refermer la cavité
F1cureE E.4 — Schéma illustrant 1’écart possible entre 1’axe optique imposé par
la cavité et l’axe de symétrie de la lentille. Ce phénomene induit des aberrations
sphérique et diminue la collection si les éléments du cryostat ne sont pas alignés a

moins de 5° pres. L’inclinaison du déplacement du nano-positionneur n’est pas a
I’échelle.

Méme si la lentille percée est asphérique, ce phénomeéne doit étre minimisé car il
induit des aberrations. Pour cela, les éléments dans 1’enceinte du cryostat doivent
étre fixés avec précision.

L’aire de I’échantillon balayée par le miroir contrélé sans constater de diminution
de la collection est d’environ 160 x 160pm?2. Pour que la cavité se referme dans cette
zone, le nano-positionneur ne doit pas dévier de plus de 80 pm sur 1 mm de course
soit 5H°.

Pour atteindre cette précision, de la lumiere est injectée dans la fibre optique
de facon a ce qu’elle sorte du micro-miroir. Cela permet d’orienter correctement la
lentille percée et de régler la position de la lentille arriere apres avoir fermé la cavité.

La lentille arriere est fixe et est réglée a la main, 'alignement et le réglage du
point focal est donc délicat et reste approximatif. Pour compenser une mauvaise
focalisation, la divergence de I'excitation arriére est ajustée via la collimation en sortie
de fibre optique et celle de la collection arriere via un télescope. Plus généralement,
les imperfections de focalisation sont inhérentes au dispositif a cause de la grande
différence de longueur d’onde entre la photoluminescence des CNT et 'excitation. En

275



E.3. ABERRATIONS SPHERIQUES ET CHROMATIQUES

effet, aucune lentille dans ’enceinte du cryostat n’est achromatique pour minimiser
I’encombrement ou pour éviter 1’éclatement des doublets lors de la descente en
température ou lors d'un percage.

Entre 'excitation a 856 nm et la photoluminescence a 1310 nm, la focale de 3,1 mm
de la lentille percée varie de 30 pm. Considérant le systéme parfaitement collimaté
pour 1310nm et un faisceau d’excitation de 1,5mm de large, la tache d’excitation a
un rayon de 15 pm. Son intensité est 1200 fois plus faible qu'un cas focalisé.

Puisque l'excitation avant n’est utile que lors de la recherche d’un émetteur,
I’ajustement de la focale de la lentille percée est toujours réalisé au profit de la
collection (sur un CNT en excitation arriere).

Cet effet chromatique a aussi lieu entre 1’excitation et la collection arriére (collec-
tion en cavité). Toutefois, la divergence de la collection est systématiquement ajustée
a l'aide du systeme afocal mentionné précédemment lors des tests de transmission de
la cavité (voir annexe C.3.1). Quant a celle de I'excitation, elle est optimisée via la
collimation du faisceau en sortie de fibre.

Le cumul des aberrations sphériques et chromatiques complexifie I'utilisation du
dispositif. C’est pourquoi, le protocole d’alignement est toujours répété plusieurs fois
pour converger vers un réglage robuste.
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LISTE DES SYMBOLES

Tenseur de Green du champ.

Vecteur moment dipolaire.

n,m) Indice de chiralité des nanotubes de carbone.

=k J5°dt (a'a), efficacité de la source.

= Weay — Wem, désaccord entre ’émetteur et la cavité.
Amplitude spatiale des vibrations.

= %5L, amplitude spectrale des vibrations.
Rendement quantique de I’émetteur.

Taux de relaxation total de I’émetteur en espace libre.

Taux de déphasage pur de ’émetteur.

Taux de relaxation non radiative de ’émetteur.

Taux de relaxation radiative de ’émetteur en espace libre.
Taux de relaxation de I’émetteur dans le mode de cavité.
=k + 7+ 7%, taux de déphasage total.

Energie d’un phonon.

Taux de relaxation de la cavité.

Densité d’état.

Rugosité quadratique moyenne ou écart-type d’'un signal.
Temps de vie de I’émetteur.

Temps de stockage du photon dans la cavité.

Temps de cohérence de I'émetteur.

Diametre d’un nanotube de carbone.

Distribution des vibrations brouillant les mesures.
= %2, facteur de Purcell.

4g2
YR Yt0t ?

facteur de Purcell généralisé.
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g Taux de couplage de Rabi.

g (1) = %, corrélation de 'intensité.

L.;; Longueur maximale entre le miroir plan et le micro-miroir.

Leons Longueur de cavité de consigne.

)\2

Lysp = TFSR, longueur propre au chemin optique percu par le mode de cavité.
L Profondeur de la dépression concave du micro-miroir.

n Indice de réfraction.

P Pertes dans la micro-cavité.

P Indice du mode de cavité (p € N*).
Py Profil spectral de I’émission d’'un CNT en cavité.

@y Parametre de Mandel.

Qom = A%\, facteur de qualité de I’émetteur.

Qeav = ﬁ, facteur de qualité de la cavité.

Qe = chav + é, facteur de qualité effectif.

R* = %, énergie de Rydberg de I'exciton.
S Spectre d’émission Sgy,; ou d’absorption Saps.

S11 Transition optique de plus basse énergie pour un CNT.
11 Transition optique de plus basse énergie pour un CNT dopé chimiquement.
T... Profil lorentzien de la transmission du mode de cavité normalisé a 1.
w Largeur d’un faisceau laser ou d’un mode de cavité.
X5 Pic d’absorption des CNT a ~200 meV de I'énergie de la S;.
Module de Young.

Finesse de la cavité.

Fonction de transfert de 'actionneur rapide.

Y
F
K =K, + iKi +iwKy, gain de la boucle de rétroaction.
P
R Rayon de courbure du micro-miroir.

S

Fonction de tranfert de la mesure de la longueur de cavité.

S = S * Te.y, spectre de I’'émetteur convolué par T.,,.

307



	Titre
	Résumé
	Remerciements
	Table des matières
	Introduction
	Propriétés optiques des nanotubes de carbone
	Propriétés des nanotubes de carbone
	Structure de bande
	Structure spatiale
	Densité d'états

	Transitions optiques
	Règles de sélection
	Effets excitoniques


	Préparation et caractérisation des échantillons
	Production de nanotubes de carbone individuels
	Synthèse
	Dispersion, sélection et dopage
	Dépôts

	Photoluminescence
	Dispositif de micro-photoluminescence
	Spectre typique
	Influence de l'environnement électrostatique


	Émission de photons uniques
	Expérience de Hanbury Brown et Twiss
	Émetteurs dans les bandes télécoms


	Localisation non intentionnelle des excitons
	Localisation des excitons
	Piégeage des excitons
	Imagerie hyper-spectrale super-résolue

	Photoluminescence résolue en excitation
	Constatations expérimentales
	Simulation du mécanisme de piégeage
	Parallèle avec les nanotubes de carbone dopés


	Émetteur unique couplé à une cavité optique
	Couplage émetteur/cavité
	Contrôler l'émission d'un dipôle
	Rayonnement dipolaire en cavité
	Physique atomique

	Atome artificiel
	Déphasage pur
	Facteur de Purcell généralisé et efficacité

	État de l'art expérimental
	Structures de confinement
	Nanotubes de carbone en cavité


	Micro-cavité fibrée
	Cavité Fabry-Pérot
	Modes de cavité
	Transmission

	Volume de mode
	Micro-miroirs
	Miroir de Bragg
	Volume effectif

	Finesse réelle
	Mesure de la finesse
	Pertes sèches



	Stabilisation de la micro-cavité
	Influence des vibrations
	Description du dispositif
	Sources de vibrations
	Système mécanique

	Estimation des vibrations
	Principe
	Objectifs de stabilisation


	Stabilisation passive
	Atténuation des vibrations
	Frottements solides
	Raideur différentielle

	Bilan à températures ambiante et cryogénique 
	Comportement à température ambiante
	Transmission de la cavité à basse température


	Stabilisation active
	Boucle de rétroaction
	Réponse en boucle ouverte et en boucle fermée
	Sources d'instabilité et gain intégral

	Fonction de transfert
	Réponse des appareils fixes
	Signal d'erreur

	Mise en œuvre expérimentale
	Effet de la rétroaction
	Critique du signal d'erreur
	Stabilisations envisagées



	Nanotube de carbone en cavité
	Passer de micro-PL à cavité
	Principe
	Description du dispositif
	Procédure d'alignement

	Mise en place
	Perçage des lentilles
	Collage de la fibre usiné


	Effets de couplage
	Balayage de la longueur de cavité
	Accords spatial et spectral
	Comparaison des flux de photons
	Estimation du facteur de Purcell

	Effet sur l'intégralité du spectre
	Reconstruction du spectre en cavité
	Lien entre l'efficacité et le spectre reconstruit
	Estimation du couplage



	Conclusion et perspectives
	Annexe Caractérisation des nanotubes de carbone
	Caractérisation préliminaire
	Miroir contrôlé et dispositif 4f
	Modélisation du spectre de PL

	Annexe Couplage émetteur/cavité
	Analogie électrocinétique et couplage
	Influence des phonons

	Annexe Micro-cavité fibrée
	Usinage du micro-miroir
	Dispositif expérimental
	Défauts d'usinage

	Mesure de la finesse de la micro-cavité
	Rampe rapide
	Modulation sinusoïdale rapide
	Modulation triangulaire lente

	Collections du mode de cavité
	par le miroir plan
	par la fibre usinée


	Annexe Stabilisation de la micro-cavité
	Stabilisation passive
	Filtrage mécanique
	Amortissement par courant de Foucault
	Pistes d'amélioration

	Stabilisation active
	Calibrations
	Signaux d'erreur standards
	Distorsion du signal d'erreur
	Stabilisation en amplitude du laser d'excitation
	Phase non minimale


	Annexe Procédure d'alignement
	Alignement des faisceaux
	Transmission de l'excitation arrière
	Aberrations sphériques et chromatiques

	Bibliographie
	Index des acronymes
	Symboles récurrents

