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Introduction

Les nanostructures de semiconducteurs offrent depuis les derniéres décennies
la possibilité de modifier I'interaction matiére-rayonnement dans le domaine de la
matiére condensée. Ces systémes se sont imposés tant dans le domaine de la phy-
sique fondamentale que dans celui des applications en optoélectronique. Le déve-
loppement des techniques de croissance de matériaux telles que 1’épitaxie par jets
moléculaires ("Molecular Beam Epitaxy", MBE) ou I'épitaxie en phase vapeur
d’organo-métalliques ("Metal-Organic Chemical Vapor Deposition", MOCVD)
ont permis la fabrication de couches minces, conduisant au confinement quan-
tique bidimensionnel des porteurs dans des puits quantiques. Elles ont également
rendu possible I’exploration de systémes de plus basse dimensionnalité comme les
fils quantiques (confinement 1D) ou les boites quantiques (confinement 0D). Le
controle de 'interaction de la lumiére avec les porteurs est assuré notamment par
des cavités Fabry-Pérot de dimensions micrométriques qui confinent les modes
du champ électromagnétique |1]. L’insertion d’un puits quantique (milieu actif)
dans ce type de cavité planaire est a la base, aprés la premiére apparition des
lasers a semiconducteurs dans les années 60, d'une nouvelle génération de lasers a
émission de surface a cavité verticale ("Vertical Cavity Surface Emitting Laser",
VCSEL) [2]. Ces systémes miniaturisés permettent une meilleure extraction de la
lumiére ainsi qu’'une divergence trés faible du faisceau émis par rapport aux lasers
a puits quantiques classiques émettant par la tranche. Ils fonctionnent dans un
régime de couplage faible, régime perturbatif décrit par la régle d’or de Fermi,
dans lequel une transition du puits quantique est couplée a un continuum de
modes du champ électromagnétique.

Par ailleurs, en optique non-linéaire, les sources paramétriques optiques s’im-
posent comme sources de lumiére accordables dans des gammes de longueur
d’onde non couvertes par des sources classiques, essentiellement dans l'infra-
rouge moyen et lointain (de 3 jusqu’a 100 pm). Elles reposent sur le phénoméne
non-linéaire d’oscillation paramétrique optique qui permet la génération cohé-
rente d’ondes "signal" et "complémentaire", décalées en énergie par rapport a
I'onde de "pompe" [3,4]. Dans une description en termes de photons, des photons
"pompes", de fréquence w,, sont convertis en photons "signal" et "complémen-
taire", aux fréquences respectives wy et w.. La conservation de 1’énergie n’assure
pas a elle seule la sélection des fréquences (w, = wy + w, pour un processus non-



6 Introduction

linéaire du deuxiéme ordre faisant intervenir la susceptibilité non-linéaire y® du
matériau, ou ws + w. = 2w, pour un processus du troisiéme ordre faisant interve-
nir la susceptibilité non-linéaire X(3)), elle doit étre associée & une condition dite
d’accord de phase sur la longueur de I’échantillon.

Une conversion paramétrique efficace est le paradigme pour la génération de
nouvelles fréquences dans des domaines spectraux non atteints par des disposi-
tifs déja existants, mais aussi pour la génération de photons jumeaux ou intri-
qués. Depuis quelques années, une grande attention s’est en effet portée sur ces
paires de photons fortement corrélés pour des applications en optique quantique
comme la cryptographie quantique [5, 6. Elles peuvent par exemple étre utili-
sées comme états pseudo-uniques |7,8] ot I'un des photons déclenche la détection
du second [6]. Alternativement, les deux photons peuvent étre préparés sous la
forme d’un état intriqué EPR (Einstein-Podolski-Rosen) pour la génération de
clefs quantiques |5,6]. Ainsi, les rapides développements en information quantique
requiéerent des sources monolithiques ne demandant pas d’alignements compliqués
et permettant un couplage efficace par 'intermédiaire de fibres optiques. Dans ce
contexte, la recherche s’est naturellement tournée depuis une dizaine d’années
vers le développement de dispositifs intégrés pour l'information quantique [7-10]
et la réalisation d’oscillateurs paramétriques optiques (OPO) a base de structures
semiconductrices |11,12].

Les oscillateurs paramétriques optiques actuels reposent sur des cristaux non-
linéaires comme le niobiate de lithium, insérés dans une cavité optique complexe et
pompés par des lasers externes puissants. De tels systémes nécessitent de grandes
longueurs d’interaction et la propagation des ondes signal, pompe et complémen-
taire, a différentes vitesses au sein du matériau non-linéaire, résulte en un mauvais
accord de phase entre les ondes paramétriques. Ceci se traduit par une diminu-
tion de l'efficacité de conversion paramétrique. Plusieurs stratégies pour conserver
l'accord de phase entre les ondes existent [12—16]. Elles reposent le plus communé-
ment sur le principe d’accord de phase par biréfringence [13]. D’autres solutions
s’appuient sur la méthode du quasi-accord de phase [12,14, 16] ou sont utilisés
des cristaux structurés, dont un exemple typique est le PPLN, afin de présenter
une inversion périodique de la non-linéarité. Par ailleurs, le matériau non-linéaire
est inséré dans une cavité résonante avec les fréquences paramétriques. Le régime
d’oscillation paramétrique est atteint lorsque le gain paramétrique égale les pertes
du systéme. Les oscillateurs paramétriques optiques doublement ou triplement
résonants (DROPO ou TROPO) ainsi obtenus présentent des seuils d’oscillation
paramétrique plus faibles et constituent des sources monomodes efficaces de fais-
ceaux jumeaux fortement corrélés [17-19]. Néanmoins, ces systémes restent larges
et complexes a utiliser, ce qui empéche la réalisation d’une structure intégrée pour
des applications a grande échelle. Le développement d’oscillateurs paramétriques
optiques a base de structures semiconductrices s’avére étre, dans ce contexte, un
enjeu essentiel.



Les microcavités de semiconducteurs qui sont composées d’un milieu non-
linéaire (puits quantique) inséré dans une cavité Fabry-Pérot planaire sont, comme
les OPO, des candidats intéressants pour la génération de photons jumeaux. La
transition excitonique discréte du puits quantique, état lié d’électron et de trou,
est couplée a un seul mode du champ électromagnétique sélectionné par la micro-
cavité. Lorsque la force de I'interaction est plus grande que les sources d’amortis-
sement dans le systéme, il peut s’établir un couplage fort, régime non-perturbatif
ou l’émission devient réversible, faisant apparaitre de nouveaux états propres
qui sont des états mixtes exciton-photon, les polaritons de microcavité. Ces sys-
témes, trés similaires aux VCSEL, ont été largement étudiés depuis la premiére
démonstration expérimentale d’un régime de couplage fort matiére-rayonnement,
analogue a celui obtenu en physique atomique avec des atomes en cavité, en 1992
par Weisbuch et al. [20].

Les premiers travaux sur les microcavités en régime de couplage fort se sont
d’abord concentrés sur les propriétés linéaires des polaritons (énergie, disper-
sion) [21,22|. Puis, le role particulier de la dispersion dans la dynamique de
relaxation des polaritons a été démontré [23,24]. Il apparait une zone d’accu-
mulation des polaritons au niveau du point d’inflexion de la dispersion, appelée
"goulet d’étranglement", qui inhibe la relaxation des polaritons assistée par les
phonons vers le centre de zone de Brillouin |25, 26]. Depuis les années 2000, 1'in-
térét s’est aussi porté sur les processus d’interaction non-linéaires [27-29]. Les
polaritons, qui peuvent étre considérés comme des particules quasi-bosoniques
dans un régime de faible excitation, interagissent entre eux du fait de leur com-
posante excitonique. Plusieurs expériences ont mis en évidence une dynamique
non-linéaire intéressante, attribuée a des effets collectifs bosoniques et a la forme
particuliére de la dispersion. Le Si Dang et al. ont montré, pour une excitation
non-résonante d’une microcavité II-VI, une émission non-linéaire en centre de
zone dans le régime de couplage fort exciton-photon [27]. Celle-ci apparait au-
dessus d’un seuil et s’affine spectralement comme pour un effet laser. Ce n’est
que trés récemment qu’une expérience de Kasprzak et al. a mis en évidence une
émission caractéristique d’un condensat de Bose-Einstein de polaritons dans une
microcavité I1-VI sous excitation non-résonante [30)].

L’excitation en résonance de la branche basse de polariton a permis d’amé-
liorer la compréhension de la dynamique des polaritons dans les microcavités
de semiconducteurs. Des expériences déterminantes de Savvidis et al. [28] et de
Stevenson et al. |29] ont montré que lorsque le systéme est excité & un angle spé-
cifique, appelé dans la littérature "angle magique", la relaxation des polaritons
repose sur des processus de diffusion polariton-polariton. Dans ces mécanismes
gouvernés par les interactions coulombiennes entre les composantes excitoniques
des polaritons, deux polaritons du mode de pompe, photocréés a I’angle magique,
sont convertis en deux polaritons appelés "signal" (en centre de zone) et "com-
plémentaire" (proche du réservoir excitonique) par analogie avec les oscillateurs
paramétriques optiques. Le complémentaire, de composante excitonique trés éle-
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vée, est trés peu couplé a l'extérieur. L’ensemble des résultats a été modélisé en
termes d’amplification ou d’oscillation paramétrique optique du troisiéme ordre
dans les microcavités par des théories classique [31] et quantique [32,33|. Dans
ce contexte, c’est en tirant parti de la forte non-linéarité en x® apportée par
les résonances polaritoniques du systéme qu’un faible seuil d’oscillation para-
métrique a pu étre observé dans les microcavités de semiconducteurs en régime
continu [29,34-36]. Le régime de couplage fort exciton-photon est indispensable
dans ce cas. Les conditions de conservation de 1’énergie et du vecteur d’onde
dans le plan des couches sont satisfaites grace a la forme particuliére de la dis-
persion des polaritons et pour de larges angles d’excitation. Ces caractéristiques
représentent d’importantes limitations pour I'utilisation des microcavités comme
sources paramétriques de paires de photons fortement corrélés. En effet, la tem-
pérature de fonctionnement doit rester intrinséquement trés basse pour ne pas
perdre le couplage fort et la configuration d’excitation trés particuliére rend im-
possible la réalisation d’un systéme intégré, injecté électriquement par exemple.
A cela s’ajoute le probléme du déséquilibre en intensité des faisceaux signal et
complémentaire en raison de la forte composante excitonique du mode complé-
mentaire, qui dégrade 'efficacité de collection de la lumiére.

Afin de répondre au probléme de la miniaturisation des oscillateurs para-
meétriques optiques pour les applications en optique quantique, nous nous inté-
ressons dans ce travail a I’étude de l'oscillation paramétrique optique et de la
génération de photons jumeaux dans des microcavités de semiconducteurs. Nous
nous concentrons sur des configurations pour l'oscillation paramétrique et sur
des structures semiconductrices permettant de contourner les limites des micro-
cavités planaires. Une structure gravée en fils photoniques ainsi qu’une structure
originale de microcavité triple sont étudiées. Le confinement particulier du champ
électromagnétique, di a la gravure dans le premier cas et au couplage optique
intercavités dans le second, conduit & un multiplet de modes de polaritons en ré-
gime de couplage fort exciton-photon. L’idée maitresse de cette thése repose sur
I’exploitation de ces branches multiples pour mettre en évidence des processus pa-
ramétriques interbranches, adaptés a la réalisation d’'une micro-source de photons
jumeaux. Le point commun des processus interbranches observés est I'excitation
du systéme a incidence normale, facilitant ainsi une éventuelle intégration de la
structure semiconductrice. Un effort particulier est également porté sur ’amélio-
ration de I'équilibre en intensité du signal et du complémentaire pour permettre
une collection efficace de la lumiére. En comparaison de 'oscillation paramétrique
a I’angle magique, nous accédons a un meilleur rapport signal-complémentaire
dans une configuration non dégénérée de l'oscillation paramétrique, dite "verti-
cale", ou les faisceaux signal et complémentaire sont émis perpendiculairement a
la surface. Par ailleurs, une étude approfondie de 'oscillation paramétrique "ver-
ticale" dans la microcavité triple montre que la contrainte du couplage fort peut
étre levée, autorisant ainsi éventuellement un fonctionnement a température am-



biante. Dans la microcavité triple en régime de couplage faible, les résonances
photoniques des cavités couplées restent en effet accessibles pour les fréquences
paramétriques. Une autre configuration conduit a un équilibre parfait entre le si-
gnal et le complémentaire : ’oscillation paramétrique dégénérée "horizontale", ol
les faisceaux signal et complémentaire sont émis a des angles opposés. Nous nous
sommes particuliérement intéressés a cette configuration ou les faisceaux signal
et complémentaire sont bien séparés spatialement et parfaitement équilibrés en
intensité, pour démontrer par des mesures de bruit quantique [37] que ces deux
faisceaux présentent des corrélations quantiques [38] prés du seuil d’oscillation
paramétrique.

Le chapitre 1 introduit les généralités sur I'oscillation paramétrique optique
dans les microcavités planaires de semiconducteurs. Nous présentons les carac-
téristiques des divers éléments qui composent les microcavités, a savoir la cavité
Fabry-Pérot formée de deux miroirs de Bragg et les puits quantiques. Nous dé-
crivons les régimes de couplage fort et faible entre I’état excitonique du puits
quantique et le mode photonique de la microcavité. Nous rappelons la notion
d’oscillation paramétrique optique en optique non-linéaire avant de décrire 1’oscil-
lation paramétrique dans les microcavités planaires. Certains éléments du modéle
théorique développé par Ciuti et al. |32,33|, décrivant l'oscillation paramétrique
a I'angle magique dans les microcavités planaires, sont également exposés.

Le chapitre 2 est consacré a l’étude de l'oscillation paramétrique inter-
branches "verticale" dans une structure gravée en fils photoniques. Nous décri-
vons les propriétés de ces systémes que nous caractérisons grace a des mesures de
spectroscopie résolu en angle. Le dispositif expérimental utilisé durant la majeure
partie de cette thése y est présenté. Nous mettons en évidence une oscillation pa-
ramétrique permettant de controler I’état de spin des polaritons diffusés.

Le chapitre 3 présente la structure de microcavité triple que nous avons
concue. Nous décrivons les nouveaux états propres de ce systéme en présentant le
couplage optique intercavités et le couplage fort exciton-photon. Nous adaptons
le modéle du chapitre 1 a la microcavité triple afin de calculer 'efficacité des
processus interbranches "vertical" et "horizontal" en régime de couplage fort.

Le chapitre 4 est consacré a la mise en évidence expérimentale de ces pro-
cessus paramétriques interbranches dans la microcavité triple. Nous montrons
qu'une oscillation paramétrique peut étre observée aussi bien en régime de cou-
plage fort qu’en régime de couplage faible. Par une étude approfondie de I’émission
en champ lointain, nous montrons I'existence de directions privilégiées pour 1’os-
cillation paramétrique, imposées par la symétrie du cristal composant la cavité.

Le chapitre 5 présente les résultats des mesures de bruit effectuées sur les
faisceaux signal et complémentaire dans la configuration horizontale du processus
paramétrique. Nous donnons une description détaillée du principe des mesures de
bruit quantique et nous démontrons ’existence de corrélations quantiques entre
les faisceaux signal et complémentaire.
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Chapitre 1

Généralités sur 1'oscillation
paramétrique optique dans les
microcavités planaires

Le développement des techniques de croissance de couches minces de semi-
conducteurs comme l'épitaxie par jets moléculaires ("Molecular Beam Epitaxy",
MBE, en anglais) a permis de réaliser le confinement planaire du champ élec-
tromagnétique et des excitations électroniques au sein de microcavités de se-
miconducteurs a puits quantique. De telles structures sont composées de deux
miroirs de Bragg de réflectivité trés élevée qui consistent en un empilement de
couches alternées de deux semiconducteurs d’indices de réfraction différents. La
cavité Fabry-Pérot ainsi formée contient un ou plusieurs puits quantiques réalisés
en insérant une fine couche d’un semiconducteur dans un autre semiconducteur
d’énergie de bande interdite plus grande. Du fait de I'invariance par translation
dans le plan des couches, du confinement des photons et des états électroniques
selon ’axe de croissance de ’échantillon, un état d’excitation fondamentale des
puits quantiques, ’exciton, est couplé a un seul mode de la cavité. En particulier,
lorsque les sources d’amortissement du systéme sont plus faibles que le couplage
entre 1’état excitonique et le mode photonique, un régime de couplage fort peut
étre obtenu. Il apparait alors deux nouveaux états propres, les polaritons de ca-
vité, qui sont des états mixtes exciton-photon.

Depuis la premiére observation du couplage fort dans les microcavités par
Weisbuch et al. [20], de nombreux travaux expérimentaux ont permis de com-
prendre certaines propriétés fondamentales des polaritons comme leur disper-
sion |21], leur temps de vie |22] ou encore leur dynamique de relaxation [23,24]. La
modification de la dispersion des polaritons par rapport a celles de I’exciton et du
photon joue notamment un grand role dans les propriétés optiques non-linéaires
du systéme. En 2000, une expérience déterminante de Savvidis et al. a mis en
évidence un régime d’amplification paramétrique optique dans les microcavités
planaires [28]. Dans cette expérience, un faisceau pompe excite la microcavité
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en résonance avec la branche basse de polaritons, & un angle d’incidence spéci-
fique, tandis qu'un faisceau sonde est injecté sous incidence normale en résonance
avec I’état fondamental. Une amplification de la sonde est alors observée pour un
angle d’excitation trés particulier, appelé dans la littérature "angle magique". Un
mécanisme de diffusion paramétrique de polaritons, gouverné par les interactions
coulombiennes entre les composantes excitoniques des polaritons, est a 1’origine
de ce résultat. Deux polaritons du mode de pompe sont convertis en deux po-
laritons appelés "signal" et "complémentaire" par analogie avec les oscillateurs
paramétriques optiques. Ce processus qui conserve ’énergie doit, comme pour
Ioscillation paramétrique en optique non-linéaire, respecter une condition d’ac-
cord de phase traduisant la conservation de I'impulsion. Un phénoméne similaire
a aussi été observé par Stevenson et al. dans une expérience ot seul un faisceau
de pompe excite la microcavité a ’angle magique [29]. Une trés forte émission du
signal et du complémentaire apparait au-dessus d’une puissance de pompe seuil.
Il s’agit d’'un régime d’oscillation paramétrique. L’ensemble de ces résultats, qui
révélent donc de nombreuses analogies avec 1'oscillation paramétrique en optique
non-linéaire, a été modélisée par des théories classique [31] et quantique [32].
L’oscillation paramétrique optique, qui repose ici sur des processus non-linéaires

du troisiéme ordre en x® de conversion paramétrique de polaritons, est connue
pour générer des états dits non-classiques, fortement corrélés, comme des états
jumeaux, intriqués [18,19] ou comprimés [39]. Dans ce contexte, les microcavités
de semiconducteurs s’avérent étre des candidats intéressants pour la réalisation
de dispositifs pour les applications en optique quantique.

Ce chapitre a pour but d’introduire I'oscillation paramétrique dans les micro-
cavités planaires. Nous commencons dans le paragraphe 1.1 par une description
des polaritons de microcavité de semiconducteurs. Nous rappelons ensuite dans le
paragraphe 1.2 des notions importantes sur 1’oscillation paramétrique en optique
non-linéaire. Ceci nous conduit dans le paragraphe 1.3 a préciser la problématique
de cette these en décrivant l'oscillation paramétrique optique dans les microca-
vités planaires et en exposant les limites des microcavités planaires en tant que
sources de photons jumeaux.

1.1 Microcavité de semiconducteurs

Dans ce paragraphe consacré a la présentation des microcavités de semicon-
ducteurs, nous commencgons par décrire le confinement des photons qui est réalisé
au sein d’une cavité de type Fabry-Pérot (Partie 1.1.1). Nous présentons ensuite
les états excitoniques résultant du confinement des états électroniques dans les

puits quantiques (Partie 1.1.2) dont on étudie le couplage avec la lumiére (Partie
1.1.3).
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Les microcavités semiconductrices sont constituées d’une cavité dont 1’épais-
seur est un petit multiple de A/2 (d’ou le nom de micro-cavité), délimitée dans
notre cas par deux miroirs de Bragg. Les différents échantillons que nous avons
étudiés sont des hétérostructures constituées de matériaux binaires III-V GaAs et
AlAs, ainsi que de ternaires In,Ga;_,As. Les structures exactes des échantillons
que nous avons utilisés seront détaillées dans les chapitres 2 et 3. Ils sont néan-
moins tous constitués d’une cavité-A en GaAs délimitée par des miroirs de Bragg
en AlAs/GaAs. Le ou les puits quantiques insérés au ceeur des cavités, qui consti-
tuent le milieu actif non-linéaire pour 'oscillation paramétrique optique, sont en
InGaAs. Sur la figure 1.1 est représenté un schéma d’une microcavité planaire de
semiconducteurs.

Puits Quantique InGaAs

Miroir de Bragg Miroir de Bragg
GaAs/AlAs GaAs/AlAs

N

Axe de
croissance Oz

L |
Substrat GaAs Cavité-\ GaAs

FiG. 1.1 — Schéma d’une microcavité planaire de semiconducteurs.

1.1.1 Cavité Fabry-Pérot : confinement des photons

Rappels sur la cavité Fabry-Pérot

La cavité Fabry-Pérot classique [40] est constituée de deux miroirs métalliques
séparés par un milieu d’indice de réfraction n. de longueur L.. Un champ incident
sur 'un des miroirs donne naissance a un champ réfléchi et un champ transmis
(cf. figure 1.2(a)). Chacun des miroirs est caractérisé par un coefficient de réflec-
tivité en amplitude rq, ro et par un coefficient de transmission en amplitude 1,
to. Les pertes sont ici négligées.

Dans le cas d’une onde plane incidente de longueur d’onde A éclairant la cavité
Fabry-Pérot sous un angle d’incidence 6 et un angle de réfraction 6, on obtient en
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F1G. 1.2 — (a) Schéma de la cavité Fabry-Pérot. La décomposition du vecteur d’onde
— — —

k en k, et en k, est représentée. (b) Dispersion du mode de cavité en trait continu et
dispersion du mode de photon sans confinement en pointillés.

transmission une succession d’ondes planes présentant des différences de phase :

4mn.L.cost’
= (1.1)

L’intensité transmise par le Fabry-Pérot est donnée par :

(t1t2)? 1
Iransmise — dincidente ; 1.2
| L L S "

ol Liycidente €St 'intensité incidente.

D’aprés cette relation, on déduit la transmission en intensité de la cavité Fabry-
Pérot T = Liransmise/ Lincidente- Des résonances correspondant aux modes transmis
par la cavité apparaissent lorsque ¢ = 2pm (p € N), soit d’apres la relation (1.1)
lorsque :

2n.L.cos @' = pA (1.3)
La finesse de cavité est donnée par F' = Wl—% et est trés grande lorsque les

coefficients de réflectivité sont proches de I'unité. Notons que la transmission du
Fabry-Pérot est maximale lorsque ces coefficients sont égaux. On définit également
un facteur de qualité de cavité @), relié a la finesse de cavité par la relation :

L.

Q=F~ (1.4)
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L’énergie des photons d’un mode de cavité s’écrit £/ = = avec k = k,+k., ou
H
k, est la composante du vecteur d’onde dans le plan de la cavité (cf. figure 1.2(a)).
Dans une cavité Fabry-Pérot planaire, le confinement des photons est réalisé
suivant la direction perpendiculaire aux miroirs et se traduit par la quantification

de la composante k. = £ du vecteur d’onde. L’énergie d'un mode est alors :
c

he p 2
E=—\|k+(— 1.5
=i () (15
La dispersion quasi-parabolique d’'un mode de cavité est représentée pour un
champ en incidence normale sur la figure 1.2(b).

Miroir de Bragg

Dans le cas de nos microcavités planaires de semiconducteurs, la cavité Fabry-
Pérot est constituée par deux miroirs de Bragg qui permettent d’obtenir des
réflectivités plus importantes que des miroirs métalliques.

Dans la pratique, les miroirs de Bragg ("Distributed Bragg Reflector") sont
réalisés par empilement de couches de semiconducteurs AlAs et GaAs de méme
épaisseur optique /4 et d’indice de réfraction najas = 11 = 2.96 et ngaas = no =
3.54. La couche externe des miroirs est en GaAs. Un champ électromagnétique de
longueur d’onde dans le vide voisine de g subit des interférences constructives en
réflexion et destructives en transmission. La réflectivité en intensité d’un miroir
de Bragg est donnée au voisinage de )y, en incidence normale, par [41] :

n n 2N
R=1—4—2 (—1> (1.6)

Nintg \ N2

Ol Negzt €t Ny sont les indices des milieux extérieur et intérieur a la microcavité
(Nint = NGaas = 3.54 et Nezt = Ngirr = 1 pour le miroir en contact avec Pair). N est
le nombre de paires de couches dans le miroir de Bragg. D’aprés cette relation,
un miroir de Bragg est d’autant plus réfléchissant que le contraste d’indices est
élevé et que N est grand.

Sur la figure 1.3 est représentée la réflectivité d’un miroir de Bragg constitué
de 13 paires de couches AlAs/GaAs, calculée en utilisant la méthode numérique
des matrices de transfert [41]. La réflectivité dépend fortement de la longueur
d’onde et est trés élevée (R ~ 0.9708) sur un intervalle d’énergie autour de la
longueur d’onde centrale \o (ici, Ao ~ 8400 A) appelé "bande d’arrét" ("stop
band" en anglais). En-dehors de cette bande d’arrét, la réflectivité diminue et
oscille en passant par des valeurs proches de zéro : ce sont les oscillations de
Bragg. La largeur AFE de la bande d’arrét centrée sur I'énergie £y = ’;—(C) ~ 1.48 eV
s’écrit [42] :

. 4E0 Mo — N

AE =02 (1.7)

T N+ No
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La largeur de la bande d’arrét augmente avec le contraste d’indices. Pour nos
échantillons, AE ~ 170 meV. D’aprés la figure 1.3, la lumiére correspondant a
une énergie £ 2 1.5 eV est absorbée par le GaAs des miroirs de Bragg.

1.0 | Oscillations de Bragg

0.8

Bande d'arrét

0.6

Réflectivité

0.4

0.2

0.0

1.2 1.4 1.6
Energie (eV)

Fia. 1.3 — Réflectivité calculée par la méthode des matrices de transfert d’un miroir de
Bragg constitué de 13 paires de couches AlAs/GaAs.

Enfin, le déphasage a la réflexion sur un miroir de Bragg n’est pas égal a 7
comme pour un miroir métallique. Le champ pénétre a l'intérieur du miroir de
Bragg, ce qui conduit au déphasage [41] :

8(B) = "IDER o ) (18)

ou Lppr, la longueur caractéristique de pénétration du champ électrique dans les
miroirs de Bragg, s’écrit :

)\0 ning

Lppr=>2——"12
pBR 2 nmt(n2 - n1)

(1.9)
Pour nos échantillons, Lpgr ~ 2.5Xq. Il faut par conséquent tenir compte de
cette pénétration du champ électrique dans les miroirs de Bragg et considérer
une épaisseur effective de la cavité L.rs = L. + Lppr (~ 3Xo).
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Microcavité de semiconducteurs

En tenant compte de la structure réelle de la microcavité en GaAs avec
13 paires de couches AlAs/GaAs dans les miroirs de Bragg, il est possible de
calculer la réflectivité de la microcavité par la méthode numérique des matrices
de transfert. Le résultat du calcul est représenté sur la figure 1.4. La réflectivité
maximale est de R ~ 0.9997 et on distingue un pic de transmission de largeur a
mi-hauteur 6 ~ 1 meV, au milieu de la bande d’arrét a £y = 1.488 eV. On en
déduit la finesse théorique de la structure F' = (Xg/Leyys)(Eo/6E) ~ 500.

Notons que la cavité résonante est dimensionnée de telle sorte que la longueur
d’onde du mode de cavité Fabry-Pérot se trouve au centre de la bande d’arrét
des miroirs de Bragg. En outre, I'épaisseur de la cavité étant petite, les modes
de cavité sont spectralement suffisamment éloignés pour n’observer qu'un pic de
résonance dans la bande d’arrét (I'intervalle spectral libre est plus grand que la
bande d’arrét).

1.0 -

0.8 |-

06 |-

Réflectivité

04

02

. 1 . 1 . 1 . 1 . 1
1.2 1.3 1.4 1.5 1.6 1.7

Energie (eV)

F1G. 1.4 — Réflectivité calculée par la méthode des matrices de transfert de la microcavité
GaAs constituée de miroirs de Bragg comprenant 13 paires de couches AlAs/GaAs. La
réflectivité présente un minimum a l’énergie du mode de cavité Fabry-Pérot.

L’ensemble des microcavités utilisées dans ce travail de thése présente un léger
gradient d’épaisseur qui se traduit par une variation d’épaisseur de la cavité en
fonction de la position dans le plan des couches. La cavité reste quasi plane loca-
lement mais ce gradient permet, dans les expériences, d’ajuster finement ’énergie
du mode de cavité en déplacant le spot laser sur la surface de I’échantillon. Le



Chapitre 1. Généralités sur ’oscillation paramétrique optique dans
18 les microcavités planaires

gradient dans les microcavités est typiquement de l'ordre de 5 meV /mm.

En conclusion, le confinement des photons est réalisé uniquement suivant I’axe
de croissance Oz de la microcavité semiconductrice tandis qu’il existe un conti-
nuum d’états du champ électromagnétique dans le plan des couches.

1.1.2 Puits quantique : états excitoniques

Structure de bande d’un semiconducteur

H
La dispersion E( k) des bandes de valence et de conduction d’un semiconduc-

teur a bande interdite directe (E,) est schématisée sur la figure 1.5. Ce schéma
est celui de la structure de bande du GaAs au voisinage du point I' (similaire &
celui du InGaAs formant les puits quantiques utilisés).

La bande de conduction issue d’états de type s (i.e. de moment orbital [ = 0)
est unique tandis que la bande de valence issue d’états de type p (i.e. de moment
orbital [ = 1) comprend trois sous-bandes. La dégénérescence des bandes de va-
lence de moment angulaire total J = 1/2 et J = 3/2 est levée par U'interaction
spin-orbite (Agp). La bande J = 3/2 contient deux sous-bandes de moment an-

gulaire J, = £1/2 et J, = £3/2 dégénérées en & = 0. Ces deux sous-bandes
n’ont pas la méme dispersion, ce qui correspond a des états de masse effective
différente. Ainsi, les états de la sous-bande J, = £1/2 sont appelés trous légers
et les états de la sous-bande J, = £3/2 sont appelés trous lourds.

E
BANDE DE
CONDUCTION
Eg
-
i
J. = +3/2
Ago
J=3/2
BANDE DE J.=+1/2 A
VALENCE / \
J.==+1/2 J=1/2

F1G. 1.5 — Schéma de la structure de bande du GaAs.
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Excitons

Dans I’état fondamental du cristal, les électrons remplissent entiérement la
derniére bande de valence tandis que la bande de conduction est vide. Par ab-
sorption d’un photon d’énergie supérieure & I’énergie de bande interdite F,, un
électron de la bande de valence est excité vers la bande de conduction. Le probléme
a N électrons avec un électron dans la bande de conduction et (N-1) électrons
dans la bande de valence est bien décrit par un probléme a deux corps. Ces (N-1)
électrons forment une quasi-particule appelée trou ("hole" en anglais), de charge
opposée a celle de I'électron et de masse effective positive différente, qui est en
interaction coulombienne avec 1'¢lectron de la bande de conduction. Le trou et
I’électron en interaction coulombienne peuvent étre assimilés & un systéme hy-
drogénoide : c’est I'ezciton [43]. Ce type d’excitation électronique existe dans le
cristal massif et dans les puits quantiques. Le probléme se traite en effectuant la
décomposition canonique du systéme a deux corps. On sépare ainsi le mouvement
libre du centre de masse et le mouvement relatif de la paire électron-trou.

Matériau massif : Dans un matériau massif, I’énergie de liaison de ’exciton
est donnée en fonction du nombre quantique principal des états liés n (n € N¥)
et de la constante de Rydberg effective R [44] :

R e?
E =2, Ry=—1— (1.10)
8TEA o,
ou € est la constante diélectrique du milieu.

Le rayon de Bohr effectif de ’exciton a},,, s’écrit en fonction de la masse ré-
duite de 'exciton p donnée par 1/p = 1/m.+1/my, (m. et my, sont respectivement
les masses effectives de 'électron et du trou) :

4Aeh?

Bohr = ———— 1.11
ABohr ,ue2 ( )

R} et aj,y, s'écrivent aussi en fonction de la constante de Rydberg R, = 13.6
0\ 2
eV et du rayon de Bohr agep, = 0.53 A : Ry = - (2)" Ry et aly,,, = oL & ABohr

T mo \e€

(€o est la permittivité du vide et mg la masse de 1’électron).
Pour GaAs, R ~ 4.5 meV et aj,,, ~ 110 A.

La relation de dispersion des états excitoniques est donnée par :

— R* h2K2
_ T
E(n, K) =B, — — + - (1.12)

ou M = m.+my, est la masse totale de I'exciton et F, I’énergie de bande interdite
du matériau massif.

Le centre de masse de ’exciton est délocalisé dans tout le cristal avec un mouve-
ment libre d’énergie cinétique h? K?/2M. L’invariance par translation assure que
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K est un bon nombre quantique. Le mouvement relatif de la paire électron-trou
de masse réduite p présente des états liés pour lesquels I'énergie F,, est quantifiée.
Dans la limite n — o0, les états excitoniques convergent vers le_) contir)luum des
états libres de la paire électron-trou de plus basse énergie F;. En K = 0, il existe
des états excitoniques liés dont 1’énergie est inférieure a celle de la bande interdite.

Puits quantique : Un puits quantique de semiconducteurs est formé d’une
superposition de fines couches de semiconducteurs. Dans nos échantillons, une
fine couche de InGaAs est insérée dans du GaAs de bande interdite plus grande.
Suivant I’axe de croissance Oz, les extrema en énergie des bandes de conduction
et de valence présentent des discontinuités aux interfaces, créant un puits de
potentiel pour les électrons et pour les trous (cf. figure 1.6).

barriére puits barriére

InGaAs

BC
,,,,,,,,,, '
E!i
O N I d e
Ly
0=

Fic. 1.6 — Schéma d’un puits quantique InGaAs enserré dans une cavité GaAs. Les
bandes de valence (BV) et de conduction (BC) sont représentées. I, est la bande d’éner-
gie interdite ("gap") du puits quantique, et EY et E{‘ les énergies de confinement des
électrons et des trous dans leur état fondamental.

Lorsque la largeur de ce puits est de l'ordre de la longueur d’onde de de Broglie
des porteurs, ceux-ci sont de type bidimensionnels : les porteurs sont confinés dans
la direction de I'axe de croissance Oz mais gardent un mouvement libre dans le
plan des couches. En d’autres termes, du matériau massif au puits quantique,
I’'invariance par translation selon I’axe de croissance est brisée et k, n’est plus un
bon nombre quantique pour le mouvement suivant Oz. En revanche, I'invariance
par translation dans le plan des couches est conservée et k, reste un bon nombre
quantique. Les états de 1’électron et du trou sont donc quantifiés selon Oz et
indicés respectivement par les nombres quantiques p et ¢. En particulier, cette
quantification léve la dégénérescence trou lourd-trou léger.
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Les énergies des états électroniques de valence et de conduction s’écrivent en
H
fonction du vecteur d’onde dans le plan des couches &, :

T . PR
E ( Il) = Eg + Ep + Qme (113)
h2k?
E'k) = —Eh— 1.14
() = (114)

ou m. et my sont les masses effectives de I’électron et du trou dans le plan des
couches, F, I’énergie de bande interdite du puits quantique et E;:g les énergies
de confinement des électrons et des trous.

. . < .o . . 2.2
Dans le cas d'un puits quantique a hauteurs de barriéres infinies, £ = PP

2me L2

h _ 2 hn? :
et £ =q Sy [20 AVeC L la largeur du puits.

Dans le cas des puits quantiques réels, les hauteurs de barriéres sont finies.
Les énergies de confinement des électrons et des trous n’ont alors pas d’expression

analytique mais sont du méme ordre de grandeur.

Nous traitons ici le cas des excitons du puits quantique infini. En effectuant la
décomposition canonique du systéme a deux corps, c’est a dire un électron dans
I’état p et un trou dans I’état ¢ en interaction coulombienne, I’énergie de ’exciton
bidimensionnel est la somme des deux termes suivants : L

— Le mouvement du centre de masse, de vecteur d’onde K, = ke — kM et de
masse M = m, + my, :

hK?

Ey+ By + By + —+

(1.15)

— Le mouvement relatif de masse réduite p (1/u = 1/m. + 1/my,) dont les
états sont décrits par les états liés (1s, 2s, etc.) d’un systéme hydrogénoide a deux
dimensions, indicés par le nombre quantique n (n € N*) :

Ey=——2Y_ (1.16)

La figure 1.7 représente la dispersion de I’exciton bidimensionnel dans le plan
des couches.

Dans le cas d’un puits quantique de hauteur non infinie, I’énergie de liaison
de lexciton est légérement inférieure [45].

Compte tenu des ordres de grandeur de h*/2M ~ 2.107'% meV.cm? et de
he/n ~ 51073 meV.cm, I'énergie des excitons varie beaucoup plus lentement
avec le vecteur d’onde dans le plan des couches que celle des photons. Aux faibles
vecteurs d’onde, la dispersion des excitons est donc plate en comparaison de celle
des photons (cf. figure 1.2(b)).
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E

(_continuum)

Fic. 1.7 — Dispersion des états de l’exciton bidimensionnel ﬁms un puits quantique
mfini en fonction du vecteur d’onde dans le plan des couches K,,.

Dans toute la suite, nous considérerons ’exciton lourd 1s correspondant au
premier état confiné de I’électron et du trou (p, q) = (1,1) d’énergie totale la plus
basse :

BE) =B B+ B g T PR 1.17
( n)_ g+ 1t Ly — L+ IM = Lege + IM ( )
avec by = —E,—1 et E.,. I'énergie de liaison de ’exciton lourd 1s.

En conclusion, dans un puits quantique comme dans le massif, la discrétisation
des états électroniques n’est que partielle. En effet, a I'exciton est associé un
continuum d’états correspondant au mouvement libre de son centre de masse
dans le plan des couches.
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1.1.3 Couplage fort /faible exciton-photon

Dans cette partie, nous nous intéressons au couplage des excitons de puits
quantique avec le rayonnement dans une microcavité de semiconducteurs. La
nature du couplage lumiére-matiére peut étre de deux types : fort ou faible.

Avant de discuter des différents paramétres dont dépend la nature du couplage
exciton-photon dans les microcavités, a savoir les largeurs des modes excitonique
et photonique ainsi que la force d’oscillateur de I’exciton, nous examinons les
différentes régles de sélection de l'interaction entre I’exciton et le photon.

Nous rappelons que dans une microcavité planaire le confinement des photons
et des excitons n’est réalisé que suivant la direction de I'axe de croissance Oz.
Dans le plan des couches, le vecteur d’onde de 'exciton 1s et le vecteur d’onde
du photon peuvent prendre toutes les valeurs possibles.

Reégles de sélection

Dans I'approximation dipolaire électrique, I’hamiltonien de couplage exciton-
lumiére est donné par [45] :

Hup= -7 A (1.18)

_>
oit P est I'opérateur impulsion d’un électron de charge —e et de masse mg et A
le potentiel vecteur du champ électromagnétique.

La probabilité d’absorption d’un photon (création d’un exciton) ou d’émission
d’un photon (recombinaison radiative de 'électron et du trou) est proportionnelle

-
al’élément de matrice (g| D - Alexc). L'état fondamental |g) correspond au cristal
dans 'état fondamental et Pétat |exc) a Pexciton.

On en déduit les régles de sélection suivantes [45] :

- Fonctions d’onde : I'élément de matrice (g|p - Alexc) est non nul si les
excitons sont de type s, la fonction d’onde du mouvement relatif électron-trou ne
devant pas s’annuler & l'origine.

- Moments angulaires : I’état fondamental a un moment angulaire nul alors
qu'un exciton a un moment angulaire total J.,. égal & 2 ou 1 puisque les électrons
de conduction (les trous lourds) ont un moment J. = 1/2 (J,, = 3/2). Comme
le photon apporte un moment angulaire valant 1 ou -1, les états J.,. = 2 ne sont
pas couplés a la lumiére. On les appelle "excitons noirs". Les états couplés par
I’'intermédiaire de I'interaction dipolaire peuvent seulement émettre ou absorber
des photons de polarisation o, ou o_.

- Vecteur d’onde : du fait de ['tnvariance par translation dﬂzs le plan des
couches, un exciton de vecteur d’onde dans le plan des couches K, ne se couple

—)
qu’avec un photon de vecteur d’onde k, tel que :

- —

K, =k, (1.19)
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- Energie : I'absorption ou I’émission d’un photon par un exciton conserve
I’énergie. Un exciton dans un puits quantique, d’énergie donnée par la relation
(1.17), ne se couple qu’avec un photon dans une microcavité, d’énergie donnée
par la relation (1.5), tel que :

K2 he pr\°
E Y .
exc + 2M nc kll + (LC) (]' 20)

Ces trois régles de sélection montrent qu’un état excitonique de puits quan-

—
tique de K, donné est couplé avec un seul mode de photon dans une microcavité
de semiconducteurs.

La recombinaison excitonique est souvent caractérisée par sa force d’oscillateur
par unité de surface f. Elle caractérise la force du couplage exciton-photon et est
définie par [46] :

2 [yl - Flex)f?

f - mOEemc S (121)

avec ¢ la polarisation du champ et E.,. I’énergie de I'exciton donnée par la
relation (1.17). Dans le cas out N puits quantiques sont insérés dans la microcaviteé,
la force d’oscillateur est multipliée par N [47].

Couplage fort

Dans le cas de deux états discrets exciton et photon de méme énergie, les
régles de sélection dans les microcavité de semiconducteurs imposent un régime
de couplage lumiére-matiére dit de couplage fort lorsque la force du couplage
est plus grande que les sources d’amortissement dans le systéme. La dégénéres-
cence en énergie de ces deux états est levée d’une quantité Ay, correspondant
au dédoublement de Rabi, et conduit & des états propres du systéme qui sont
des états mixtes exciton-photon. Weisbuch et al. qui ont mis en évidence pour la
premiére fois le régime de couplage fort dans les microcavités, ont appelé cette
quasi-particule le polariton de cavité |20|, par analogie avec les polaritons du ma-
tériau massif [48,49|.

Le couplage fort dans les microcavités peut étre traité dans le cadre de la
mécanique quantique ou bien par un modéle semi-classique de deux oscillateurs
couplés |41]. On trouve facilement les états stationnaires du systéme en couplage
fort en considérant I'hamiltonien dans la base des états exciton |exc) et photon

Iph) :
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ou Ex(k,) et Ec(k,) sont respectivement les énergies de l'exciton (éq. (1.17)) et
du photon (éq. (1.5)). h€2r/2 représente la constante de couplage exciton-photon.

Le dédoublement de Rabi s’écrit en fonction de la force d’oscillateur excito-
nique [46] :

fe?

2n2 L. s pmoe€y

Qg =2 (1.23)

Energie (eV)

désaccord 6 (meV)

FiG. 1.8 — Courbe d’anticroisement représentant [’énergie des deux polaritons en fonction
du désaccord . Les énergies de l’exciton et du mode de cavité sont également représentées
en pointillés. A la résonance (6 =0 meV), il y a levée de dégénérescence de hQdg entre
les deuz polaritons.

Les nouveaux modes propres du systéme, le polariton de basse énergie |PB) et
le polariton de haute énergie |PH), s’écrivent comme des combinaisons linéaires
de Détat excitonique |exc) et de 1’état de photon |ph) :

|PB) = X |exc) + Cy, |ph) (1.24)
|PH) = —CYy, |exc) + Xy, |ph) (1.25)

ou X, et Cy, sont les coefficients de Hopfield [48] qui donnent les poids statistiques
respectifs de I'exciton et du photon dans les polaritons.
Les polaritons ont pour énergie :
Ex(k,) + Ec(k, 1
Bpn(h) = DXBIEECR) 2 )~ B+ (3007 (1.26)
EX(kH) + EC’(kn
2

Bpn(h) L VB GR) — Belk)P + (R0 (127



Chapitre 1. Généralités sur ’oscillation paramétrique optique dans
26 les microcavités planaires

et les coefficients de Hopfield s’écrivent :

1
X, = (1.28)

1" 2
1 hQ2
\/1 T <EPB(1€H)—REC(/€H))

1
C, = — (1.29)

1 2
E (k,‘)—E (k‘.)
1+ 4 (Eentgoro)

Le désaccord exciton-photon, parameétre essentiel du couplage, est défini comme
0 = Ec¢(k,) — Ex(k,). Les niveaux d’énergie présentent un anticroisement ca-
ractéristique du couplage fort qui est représenté sur la figure 1.8. Lorsque le
désaccord varie, une levée de dégénérescence est observée autour de la réso-
nance 0 = 0. A la résonance, les polaritons sont moitié exciton, moitié photon :
| X5 |* = |Ch, | = 1/2.

Les dispersions des polaritons de basse et haute énergie sont données par
les relations (1.26) et (1.27) et tracées sur la figure 1.9 en fonction de k,, pour
h{2r = 8 meV et pour trois valeurs de désaccord 6. On représente parallélement
aux dispersions les fractions excitonique | Xy, |* et photonique |Cy, |* du polariton
de basse énergie pour chacun de ces désaccords.

Expérimentalement, il est possible de faire varier k, pour obtenir la relation
de dispersion {Epg(k,), Epy(k,)} en faisant varier Pangle d’excitation ou de
détection € par rapport a la normale de I’échantillon [21]. L’un et l'autre sont
reliés par la simple relation trigonométrique :

k, = “’T”Csme (1.30)
La dispersion du polariton de basse énergie est fortement modifiée en centre de
zone par rapport a celle de ’exciton et se rapproche de la dispersion du photon. La
densité d’états est alors trés faible. Au contraire, pour les grands vecteurs d’onde,
la dispersion du polariton bas est plate et trés proche de celle de I'exciton : cette
région est appelée réservoir excitonique car la densité d’états de ces états quasi-
excitoniques est trés grande. Dans la région des vecteurs d’onde intermédiaires,
la dispersion du polariton de basse énergie présente une pente importante et cela
crée un goulet d’étranglement pour la relaxation des polaritons par I'intermédiaire
des phonons [25]. Pour la suite, il est important de remarquer la forme particu-
liere en "S" du mode de polariton de basse énergie, caractéristique du couplage
fort dans une microcavité.
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FiG. 1.9 — A gauche, dispersion des polaritons et & droite, fractions excitonique | X |?
(en pointillés) et photonique |C|? (en trait plein) du polariton bas pour trois désaccords
différents 6 = +4 meV, § = 0 meV et 6 = —4 meV (de haut en bas). Sur chaque
dispersion sont représentées en pointillés les dispersions de l’exciton et du mode de

cavite.
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Jusqu’ici, nous n’avons pas considéré les sources d’amortissements dans le
systéme qui conférent aux différents modes d’exciton, de photon et de polariton
des largeurs spectrales. Cet élargissement peut étre pris en compte dans le modéle
des oscillateurs couplés que nous venons de présenter en considérant des énergies
complexes du type E = E + i.

Les largeurs de raies du photon v, et de 'exciton 7.,. doivent rester faibles
devant le dédoublement de Rabi A{2r afin de conserver I'existence de deux valeurs
propres distinctes et par conséquent le couplage fort (cf. figure 1.10). En d’autres
termes, la condition pour observer le régime de couplage fort dans les microcavités
s’écrit :

QR > Yexes Vph (131)

|PH)
VYexc — “Yph

A

lexc) Qr [ph)

Fi1G. 1.10 — Régime de couplage fort entre un exciton et un photon dans une microcavité
de semiconducteurs.

Dans le cas inverse, on aboutit a la disparition du couplage fort et au passage
au régime de couplage faible, situation naturelle du puits quantique non inséré
dans une microcavité.

Couplage faible

Le couplage faible dans une microcavité est analogue a la situation d’un puits
quantique nu couplé avec un champ électromagnétique. Dans 'approximation di-
polaire électrique, 'impulsion dans le plan des couches et 1’énergie sont toujours
conservées. Cependant, a k, donné, un état excitonique est alors couplé avec un
continuum d’états photoniques (en I'absence de cavité), la composante k. du pho-
ton n’étant plus fixée par la microcavité. L’état excitonique se désexcite de fagon
irréversible et sa durée de vie radiative est donnée par la régle d’or de Fermi [50].

Pour une microcavité en régime de couplage faible, la dispersion en fonction
de k, des états propres du systéme est réduite a la dispersion du mode excito-
nique et a la dispersion du mode de cavité (cf. figure 1.9). Il n’y a plus de levée
de dégénérescence entre les états et les niveaux ne se repoussent plus.
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Présentons maintenant les différentes raisons qui peuvent conduire & un régime
de couplage faible dans les microcavités. Le régime de couplage faible apparait
lorsque :

Qr < Yee> Vph (1.32)

D’une part, lorsque 'amortissement du mode du champ électromagnétique est
trop important (faible finesse), le couplage fort est perdu. Cela traduit le fait que
le photon sort de la cavité avant d’étre réabsorbé par 1’exciton.

D’autre part, différentes interactions contribuent a ’élargissement du mode
excitonique dans les puits quantiques :

- L’interaction avec les phonons [51,52| : en raison du couplage aux excita-
tions thermiques collectives du cristal, c’est a dire I'interaction exciton-phonons
(acoustiques ou optiques), la largeur des raies excitoniques augmente avec la tem-
pérature.

- L’interaction entre porteurs et les effets & N corps [53-55| : interaction cou-
lombienne entre les différentes excitations (électrons, trous, excitons) ainsi que les
effets de statistique (blocage de Pauli) conduisent a une diminution de la force
d’oscillateur excitonique aux fortes densités de porteurs, ainsi qu’a un élargisse-
ment des transitions (donnant naissance en particulier a la notion d’élargissement
collisionnel pour les excitons et les polaritons [56-58|). Concernant les effets de
statistique, a forte puissance d’excitation, ’espace des phases des états fermio-
niques sur lequel est construit un exciton est occupé de maniére importante et les
états des trous et des électrons ne sont alors plus disponibles pour construire 1’état
d’exciton. En d’autres termes, le principe d’exclusion de Pauli empéche la créa-
tion d’excitons supplémentaires. Ainsi, au-dela d’une certaine densité de porteurs,
il faudra considérer un gaz d’électrons et de trous tandis qu’aux faibles densités
de porteurs, I'exciton constitué de deux fermions peut étre considéré comme un
quasi-boson. Dans le cadre de I’approximation développée dans la théorie de Ro-
chat et al. qui est celle que nous utiliserons dans la suite du manuscrit, la densité
de saturation est 1y = 7/(16ma’2,,.) [59] (~ 10" cm™=2 pour apo, ~ 110 A).

- Enfin, la rugosité aux interfaces d’un puits quantique, I'inhomogénéité entre
puits quantiques, la présence d’impuretés, sont des facteurs qui peuvent aussi
conduire a un élargissement des transitions excitoniques |60, 61].

Expérimentalement, le couplage fort dans une microcavité laisse place au cou-
plage faible lorsqu’on augmente soit la puissance optique, soit la température du
cristal |62]. Typiquement, dans les microcavités réalisées a partir de matériaux
ITI-V contenant un unique puits quantique, le couplage fort est perdu a par-
tir de températures de 1'ordre de 50 K et de densités d’excitation de l'ordre de
8 kW /cm”.
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Par la suite, nous nous sommes intéressés au régime de couplage fort exciton-
photon ainsi qu’au régime de couplage faible. Le fonctionnement des microcavités
en couplage faible est a rapprocher de celui des diodes laser & microcavité verticale
émettant par la surface, VCSEL ("Vertical Cavity Surface Emitting Laser") [2],
qui sont des structures de microcavités fonctionnant en régime de couplage faible.

1.2 Oscillation paramétrique optique

Dans ce paragraphe consacré a l'oscillation paramétrique optique, nous com-
mencons par rappeler les équations de base de l’optique non-linéaire dans le cas
particulier du mélange & quatre ondes (Partie 1.2.1) pour discuter ensuite des
conditions de conservation d’énergie et d’accord de phase dans les processus de
conversion paramétrique (Partie 1.2.2). Nous présentons pour finir le cas de l’os-
cillation paramétrique optique (Partie 1.2.3).

Dans les microcavités de semiconducteurs, c’est en tirant parti des larges non-
linéarités d’ordre 3 au voisinage des résonances polaritoniques ou photoniques
(cela dépend du régime de couplage exciton-photon) qu’un régime d’oscillation
parameétrique optique peut étre mis en évidence. Nous décidons par conséquent
de présenter dans ce paragraphe les équations non-linéaires faisant intervenir les
termes d’ordre trois en champ. Cela revient a considérer le cas du mélange a
quatre ondes en optique non-linéaire |3].

1.2.1 Conversion paramétrique

L’optique non-linéaire concerne les processus intervenant lorsqu’un milieu ma-
tériel est soumis & un faisceau lumineux intense. La polarisation induite dans le
milieu est linéaire avec les champs faibles (cas de l'optique linéaire) et doit étre
exprimée en une série convergente de puissances du champ dés que "amplitude
devient plus importante :

—

P

PO L PO L PO
eoX(I)E’> + €0X(2)E’>2 + €0X(3)E>3 + (1.33)

avec €y la permittivité du vide, YV la susceptibilité linéaire du matériau et y®
(¢ > 2) les susceptibilités non-linéaires d’ordre i du milieu. Les propriétés li-
néaires caractéristiques du matériau telles que I'indice de réfraction ou le coef-
ficient d’absorption se déduisent du premier terme X(I)E). Les termes d’ordres
supérieurs sont a l'origine de phénoménes non-linéaires comme la génération de
fréquence, I'indice non-linéaire, la conversion paramétrique, 'amplification, I’os-
cillation paramétrique optique, l'effet Kerr optique, I'effet Pockels. On suppose
ici pour simplifier le systéme isotrope.
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L’équation de Maxwell qui régit I’évolution des champs lors de leur propaga-
tion dans le milieu non-linéaire s’écrit :
~ 10E 1 ®PW 1 §PPOD

AE — — = 1.34
c2 Ot? €oc?  Ot? + € Ot? ( )

avec P = egx(l)ﬁ et PV — P@ 4 B® 4 le terme non-linéaire de la
k.7

polarisation et E(7,t) = Re {Z] 5(7’%)61( i —%‘f)},

Les effets non-linéaires étant a priori petits devant les effets linéaires, ils sont
considérés comme une perturbation de la solution linéaire. Il est alors possible de
faire 'approximation de I’enveloppe lentement variable a 1’échelle de la longueur
d’onde dans I’équation de propagation selon z en régime non-linéaire, qui devient :

1 9*PWD

6002 ot?

—

0E; _siir
Z Qikja_zje—z(wjt—kj. ) (135)
J

ou&; = E(z,w)), k2 = k*(w;) = i—5(1+x(1)(wj)) et PVD) (2, 1) = Re {PWE) (2, 1) }.

Les processus non-linéaires du troisiéme ordre qui nous intéressent résultent
de la polarisation d’ordre trois induite dans le matériau :

POT, 1) = Y g el Rrin Tt (1.36)
jkl
avec Xﬁ)l = x\®(wj,wr, w;) la susceptibilité non-linéaire d’ordre 3.
En projetant I’équation (1.35) sur le mode de fréquence w; et en intégrant sur un
volume V' dont les dimensions sont petites devant 1’échelle de variation spatiale
de &, on obtient :

. agz wi_Aw2 * i wf-)7
211@@5 = Z [_(‘/T) /xﬁ)lfjgk&e (Awt=Ak. )dV (137)
jkl

- = = = =
avec Aw =w; —w; +wp —wy et Ak =k, — k;j +kp — k.

Les expressions de la polarisation (1.36) et de I’équation de propagation en
régime non-linéaire (1.37) montrent que le mélange de fréquences entre les com-
posantes spectrales w;, wy, et w; du champ électrique donne naissance a un terme
de polarisation non-linéaire a la fréquence w;. Le terme source du champ &; dans
la relation (1.37) est constitué d’une somme de termes en £;&;&;. La relation entre
ces différents termes s’interpréte comme un processus d’absorption d’un photon
dans I'onde &; et d’un photon dans I'onde & associé & un processus d’émission
d’un photon dans I'onde & et d’un photon dans 'onde &;.
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Dans le cas du mélange a quatre ondes qui nous intéresse dans ce manuscrit,
le processus de conversion paramétrique consiste en la création de deux photons
dits signal et complémentaire ("idler" en anglais) & partir de deux photons dits
de pompe, issus d’un unique faisceau de pompe (cf. figure 1.11).

&)
Conversion paramétrique
We
wp ||wp W

F1G. 1.11 — Conversion paramétrique de deuz photons "pompe”, de fréquence wy, en un
photon "signal”, de fréquence ws, et un photon "complémentaire”, de fréquence w., dans
le mélange a quatre ondes a une seule pompe.

Pour un processus non-linéaire du second ordre faisant intervenir la suscepti-
bilité non-linéaire du deuxiéme ordre Y (mélange a trois ondes), la conversion
paramétrique repose sur la création de deux photons signal et complémentaire a
partir d’un photon pompe.

X(2)

Conversion paramétrique

FiGg. 1.12 — Conwversion paramétrique dans le mélange a trois ondes.

1.2.2 Conservation de I’énergie et condition d’accord de
phase

Conservation de I’énergie : Dans I'équation (1.37), la conservation de I’éner-

gie implique w; + wy = w; + w; (Aw = 0). Dans l'exemple de la figure 1.11, U'in-

teraction avec les différents champs lors du processus de conversion paramétrique

dans le mélange a quatre ondes doit respecter la relation suivante :

2wp = Wy + W, (1-38)
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Condition d’accord de phase : L’intégrale sur le volume V' dans I’équation

. - — — 7 = — — .
(1.37) est maximum quand k; + k, = k; + k; (Ak = 0). Pour la conversion
paramétrique de la figure 1.11, cette condition s’écrit :

— — —
2k, = ks + ke (1.39)

Dans ce contexte, tous les dipoles sont en phase et rayonnent des champs qui
vont interférer de facon constructive. Cela revient a réaliser une conversion pa-
ramétrique efficace dans le matériau. On dit que le processus est accordé en phase.

Dans le cas ot cette condition d’accord de phase ne peut étre réalisée parfaite-
ment, les champs émis par les dipoles vont interférer de fagon _p)artiellernent des-
tructive au dela d’une longueur de cohérence qui dépend de ||A & ||. Ceci constitue
un probléme important en optique non-linéaire puisqu’il entraine une diminution
de Defficacité de conversion paramétrique.

Ce probléme est trés classique dans les systémes basés sur des cristaux non-
linéaires épais. Pour y répondre, plusieurs méthodes existent : par exemple, 1’ac-
cord de phase par biréfringence [13| ou le quasi-accord de phase [12,14,16|. L’ac-
cord de phase par biréfringence tire profit des indices différents vus par les po-
larisations ordinaire et extraordinaire dans un milieu biréfringent tandis que la
technique de quasi-accord de phase consiste a utiliser un matériau formé d’un
empilement alterné de couches pour changer le signe de la non-linéarité a chaque
longueur de cohérence.

Une des originalités de ce travail de thése est d’utiliser, pour les processus de
conversion paramétrique, une structure ou les modes du champ sont essentielle-
ment stationnaires suivant I’axe z. De fait, les problémes de pertes de ’accord de
phase, liés a la propagation des ondes suivant ’épaisseur du milieu non-linéaire,
n’existent pas.

En conclusion, la figure 1.11 et la relation (1.38) conduisent a décrire le pro-
cessus de conversion comme la disparition de deux photons hw, pour donner
naissance a deux photons Aw; et hw. en conservant I’énergie :

2huw, — hw, + hw, (1.40)

On peut également interpréter la relation (1.19) comme une conservation de I'im-
pulsion :

— — —
2hk, = hk, + hik, (1.41)

Ceci suggeére que les photons Aw, et hw. sont émis simultanément par paires.
On parle alors de paires de photons jumeaux. Des mesures de comptage de coinci-
dences dans le régime des faibles intensités [63| ou des mesures de bruit quantique
dans le régime des fortes intensités [37] permettent de mettre en évidence les cor-
rélations quantiques existants entre ces photons jumeaux.



Chapitre 1. Généralités sur ’oscillation paramétrique optique dans
34 les microcavités planaires

1.2.3 Oscillation paramétrique optique

Dans le paragraphe précédent, nous avons mis en évidence 'importance de
I’accord de phase dont dépend l'efficacité de l'interaction non-linéaire. Celle-ci
dépend également de I’amplitude des champs mis en jeu. Ainsi, afin d’augmenter
I'interaction entre les différents champs, le matériau non-linéaire est placé dans
une cavité optique Fabry-Pérot, résonante pour un ou plusieurs champs (cf. figure
1.13). Un champ pompe injecté dans la cavité génére un champ signal et un champ
complémentaire via un processus de conversion paramétrique d’ordre deux ou
trois dans le milieu non-linéaire. Les champs résonants sont alors recyclés au sein
de la cavité. Lorsque le gain paramétrique du milieu non-linéaire égale les pertes
de la cavité (liées a la réflectivité des miroirs), le systéme se met a osciller sur
les modes résonants. Cette relation entre le gain et les pertes du systéme fixe la
valeur de la puissance de pompe seuil qui permet a 1’émission de 1'Oscillateur
Paramétrique Optique (OPO) de s’amorcer. Lorsque les intensités des champs
signal et complémentaire augmentent, il faut tenir compte du phénomeéne de
saturation du gain. Dans l'oscillation paramétrique, I’énergie des champs signal
et complémentaire est prise au champ pompe, ce qui conduit a une atténuation
de la pompe et donc a une diminution du gain paramétrique dans le systéme.

Il apparait finalement de nombreuses analogies avec le fonctionnement des
lasers. Néanmoins, une différence majeure est le nombre de champs impliqués
dans le régime d’oscillation : un pour les lasers et trois ou quatre pour les OPO.

pompe W, V sl COplémentaire
- — - DOINPE

N - Signal

Matériau non-linéaire

FiG. 1.13 — Schéma d’un Oscillateur Paramétriqgue Optique.

Différents types d’OPO existent : 'OPO simplement résonant (SROPO) ou
seul un des trois faisceaux est résonant dans la cavité; 'OPO doublement ré-
sonant (DROPO) ou les champs signal et complémentaire sont recyclés par la
cavité; et 'OPO triplement résonant (TROPO) ou les trois faisceaux pompe,
signal et complémentaire sont recyclés par la cavité.

L’intérét d’utiliser des OPO résonants pour plusieurs modes (DROPO ou
TROPO) est d’abaisser le seuil d’oscillation paramétrique [64]. Typiquement,
sous excitation continue, les puissances seuils d’oscillation paramétrique sont de
lordre de quelques watts pour les SROPO [65], de la dizaine de milliwatts pour
les DROPO [66,67] et de quelques milliwatts pour les TROPO [68]. Cependant,
les conditions de résonance peuvent étre difficiles & obtenir et limiter I'abaisse-
ment de ce seuil d’oscillation, ainsi que poser des problémes de stabilité.
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Enfin, une autre configuration est utilisée pour abaisser le seuil d’oscillation
dans les OPO : 'OPO a amplification intracavité (OPO-OPA) (69, 70]. C’est un
OPO simplement résonant & deux cristaux non-linéaires. Dans ce systéme, un
faisceau pompe issu d’un laser produit dans le premier cristal un faisceau signal
et un faisceau complémentaire (processus OPO). Le faisceau signal est réutilisé
dans le deuxiéme cristal intracavité pour amplifier le faisceau complémentaire
(processus d’amplification paramétrique optique, OPA). Dans ces systémes, le
seuil est de quelques milliwatts.

Les OPO sont souvent utilisés pour générer des longueurs d’onde inaccessibles
avec les lasers actuels. Ils présentent de plus I’avantage d’étre accordables en lon-
gueur d’onde. Par exemple, les OPO couramment utilisés en laboratoire, basés sur
des cristaux de KTP, couvrent une gamme de longueurs d’onde qui peut s’étendre
de 505 & 750 nm ou bien de 1 & 3 pm (Mira-OPO de la marque Coherent). La
taille de ces OPO est de 'ordre du métre. D’autres OPO développés notamment
a 'ONERA (Office Nationale d’Etudes et de Recherche Aérospatiales) sont de
plus petites tailles (environ une dizaine de cm) et les longueurs d’onde acces-
sibles sont comprises entre 3 et 4.5 pum [71,72]. Néanmoins, méme si la taille
des oscillateurs paramétriques optiques a largement diminué depuis les premiéres
générations [73|, leur miniaturisation reste limitée a cause des problémes liés au
gain, a l'accord de phase et & la difficulté d’obtenir les conditions de résonances.

Les OPO présentent un deuxiéme intérét sur lequel nous avons axé ce travail
de thése : ce sont des dispositifs qui produisent des états dits non-classiques forte-
ment corrélés comme des états jumeaux, intriqués [18,19| ou comprimés [39]. Or
de nombreuses applications en optique quantique comme la cryptographie quan-
tique [6, 74|, la téléportation |75, 76| et le stockage d’information [77] requiérent
des sources optiques pouvant produire de tels états. Nous aborderons ce sujet de
maniére plus approfondie dans le dernier chapitre du manuscrit.

1.3 Oscillation paramétrique optique dans des mi-
crocavités simples

Dans ce paragraphe, nous rappelons un résultat marquant, un processus de
diffusion paramétrique de polaritons dans les microcavités de semiconducteurs,
dit a I""angle magique" (Partie 1.3.1). Nous présentons ensuite certains éléments
de la théorie développée par Ciuti et al. sur oscillation paramétrique dans les
microcavités simples |32,33| qui nous seront utiles dans le chapitre 3 (Partie
1.3.2). Enfin, nous discutons des limitations intrinséques du processus a l’angle
magique pour ['utilisation des microcavités simples comme sources de photons
jumeauz (Partie 1.5.3).
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1.3.1 Oscillation paramétrique optique a 1’angle magique

Dans les microcavités planaires simples, les expériences de pompe-sonde de
Savvidis et al. [28] ont montré lexistence d’un processus trés efficace de diffusion
paramétrique de polaritons qui est schématisé sur la figure 1.14.

Dans ces expériences, un faisceau pompe injecte des polaritons au voisinage
du point d’inflexion de la dispersion du polariton de basse énergie, avec le vecteur

H
d’onde k,. Deux polaritons pompe peuvent alors étre diffusés de facon cohérente

— — - —
en un polariton signal & ks = 0 et un polariton complémentaire a k. = 2k, sur la
méme branche polaritonique. Un faisceau sonde résonant avec I’état de plus basse
énergie en ¥ = 0 peut stimuler le mécanisme de conversion paramétrique. Il en
résulte alors une amplification de la sonde lorsque le faisceau pompe est injecté
avec cet angle trés particulier qu’on a appelé dans la littérature I’angle magique.
Ce processus s’accompagne d’'un affinement spectral et d’un déplacement vers le
bleu ("blueshift" en anglais) des modes signal, pompe et complémentaire.

1.495
PH
1.490 +
i complémentaire
P 1.485
on
5 PB
2 -
1.480 AE
AE
[
1475
signal pompe
0 2 4
1<H/1o6 (m™)

F1G. 1.14 — Dispersion des polaritons de haute énergie (PH) et de basse énergie (PB)
pour un désaccord 6 = —4 meV. Le processus paramétrique a [’angle @agéque y est
schématisé : deuz polaritons de pompe photocréés a l’angle magique, en ky, sont diffu-
sés en un polariton signal en ? — 0 et en un polariton complémentaire en 2k_)p. La
conservation de [’énergie et de ['tmpulsion est vérifiée grice o la forme particuliére de
la dispersion en couplage fort.



1.3. Oscillation paramétrique optique dans des microcavités simples
37

Un phénoméne similaire a aussi été observé sous excitation continue par Ste-
venson et al. sans 'introduction supplémentaire d’un faisceau sonde [29]. Une
forte émission au niveau du mode signal et du mode complémentaire a été ob-
servée au-dessus d’une puissance de pompe seuil. Ce résultat correspond ici au
régime d’oscillation paramétrique a ’angle magique.

L’interaction qui met en jeu quatre polaritons repose sur des processus non-
— —
linéaires de conversion paramétrique de polaritons du troisiéme ordre (k,, k,) —

(6}, 25). La non-linéarité est associée aux états électroniques, ici excitoniques,
mais les conditions de résonance sont associées aux polaritons (les trois modes
signal, pompe et complémentaire sont résonants avec les états de polaritons). Dans
ce cas, les conditions d’accord de phase et de conservation d’énergie s’écrivent, :
— - =

{ 2%, = k. + k. (1.4

—

2E(ky) = E(k,) + E(k,)

avec F(k,), E(ks) et E(k.) respectivement les énergies aux vecteurs d’onde des
polaritons pompe, signal et complémentaire. Comme le mouvement des porteurs
le long de I'axe de croissance Oz est complétement quantifié dans une microca-
vité, la condition d’accord de phase porte uniquement sur les vecteurs d’onde des
polaritons dans le plan des couches.

— — —
P

Il est essentiel de remarquer que les conditions (1.42) sont satisfaites grice a la
forme particuliere en "S" de la dispersion des polaritons modifiée par le couplage
fort dans la zone des petits vecteurs d’onde.

1.3.2 Description quantique

Toutes les caractéristiques des processus paramétriques a I’angle magique ont
été expliquées théoriquement par un modéle quantique de Ciuti et al. [32, 33]
ainsi que par un modéle classique de Whittaker 31| en terme d’amplification ou
d’oscillation paramétrique. Il apparait, entre autres, que le décalage vers le bleu
des modes est di & une renormalisation des énergies en raison de l'interaction
coulombienne entre polaritons.

Comme nous I’avons souligné précédemment, dans les microcavités simples
en régime de couplage fort, 'amplification ou 'oscillation paramétrique ne repose
plus sur une conversion paramétrique de photons mais sur une conversion para-
meétrique de polaritons.

Nous présentons dans cette partie les principaux éléments du modéle quan-
tique de Ciuti et al. dont on en trouvera une description détaillée dans les réfé-
rences [32,33].
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La diffusion paramétrique dans les microcavités en régime de couplage fort est
due a l'interaction coulombienne entre porteurs. Dans I’hamiltonien décrivant ces
interactions, deux termes sont considérés : un terme effectif d’interaction exciton-
exciton Hxyx et un terme de saturation anharmonique dans le couplage exciton-
photon H5%,. Ce dernier terme traduit la saturation du couplage exciton-photon
causée par les effets de saturation avec la densité de porteurs que nous avons
introduits rapidement dans la partie 1.1.3 (blocage de Pauli). Ainsi, ’hamiltonien
d’interaction est la somme des termes :

1
_ effnt T
Hxx = 3 > Vb o _qbichie (1.43)
k.k/.q
HEL = =3 Vialal, obl_gbidi + bloblbio—qaiciq) (1.44)
k.k’,q

Les opérateurs ay et by sont respectivement les opérateurs annihilation d’un pho-
ton et d’un exciton de vecteur d’onde dans le plan des couches k. Le terme

2 %
Vel o~ Vet = Gej%hr (pour qaj,,, < 1) est le potentiel effectif d’in-
teraction exciton-exciton, ol ajp,,, est le rayon de Bohr effectif de l'exciton,
€ la constante diélectrique du puits quantique et A D'aire de quantification. Le
terme de saturation s’écrit V,,; = % ol Afdp est le dédoublement de Rabi et

Nsat = 7/(16ma’2, ) la densité de saturation de 'exciton.

L’hamiltonien total du systéme doit prendre en compte également la partie
linéaire associés aux états propres photoniques et excitoniques ainsi que le terme
harmonique du couplage exciton-photon a I'origine des deux modes de polariton,
donnés par :

HQ
Hy =" [Ec(R)aac+ Ex(blhe + 3 %" (albe + b)) (1.45)
k Kk

ou Ec(k) = he/n\/k? + (pr/L)? est 'énergie du mode de cavité (cf. éq. (1.5)),
Ex(k) = FEe. + B*k*/2M Ténergie de l'exciton (cf. éq. (1.17)) et hQgr/2 la
constante de couplage de Rabi.

Cet hamiltonien se diagonalise dans la base des états polaritoniques tel que :

Hy = 3" | Brn)plme + Epn(k)ufu] (1.46)

avec Epp(k) et Epy (k) les énergies respectives des branches basse et haute de po-
lariton. L’opérateur py (uy) est ’opérateur annihilation d’un polariton bas (haut)
de vecteur d’onde dans le plan des couches k.

Pour quf et Viu petits devant h g /2, interaction non-linéaire entre les po-
laritons de haute énergie et de basse énergie, qui donne des termes non résonants,
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est négligeable. De plus, dans I'expérience modélisée, seule la branche polarito-
nique basse est excitée de facon résonante par un laser quasi monochromatique,
ce qui conduit a considérer uniquement les états de polaritons de basse énergie.
A partir de I’hamiltonien d’interaction et de l'expression de I'opérateur px en
fonction des composantes de Hopfield excitonique Xy > 0 et photonique Cy < 0
(cf. éq. (1.28) et (1.29)), px = Xibk + Cxax, est déduit 'hamiltonien décrivant
I'interaction effective entre les polaritons :

1 a}? hr 1 PP
it =5 22 Vil apleraplo—apme (1.47)
kX' ,q

ou Vk{D 15701 est le potentiel effectif d’interaction polariton-polariton.

Dans le cas particulier de I'oscillation paramétrique a ’angle magique (kp, kp) —
, , ou k;, est le vecteur d’onde de pompe dans le plan des couches, il s’écrit :
0,2kp), o ky, est 1 teur d’onde d dans le plan d hes, il s’écrit

PP _ 1 PP PP
Vi = Vi ko ko T Vi kp,—kp

12¢2
= —— Xok, Xkp, X0 Xk,

ea’Bohr

Qg

*2
NsatAgopy

+ [('CO, X2kp + ‘C2kp| XO) kaka +2 |Okp‘ XOkaszp}

(1.48)

Nous utiliserons au chapitre 3 cette expression pour calculer puis comparer
Pefficacité du processus de conversion paramétrique a I’angle magique dans les
microcavités simples et dans les microcavités triples.

1.3.3 Limitations dans les microcavités simples

Nous avons vu précédemment qu’un régime d’oscillation paramétrique peut
exister dans des microcavités simples, en tirant parti des larges non-linéarités en
x®) au voisinage des résonances de polariton. Le couplage fort exciton-photon
est indispensable pour observer ce phénoméne. Les conditions de conservation
d’énergie et d’accord de phase sont en effet satisfaites uniquement grace a la forme
particuliére en "S" de la dispersion du polariton de basse énergie, caractéristique
du régime de couplage fort dans les microcavités. De surcroit les polaritons de
pompe doivent étre injectés a un angle trés particulier. Cet angle (I’angle "ma-
gique) est généralement de l'ordre d’une quinzaine de degrés et varie en fonction
du désaccord exciton-photon 9.

L’ensemble de ces conditions s’avérent étre d’importantes limitations pour
I'utilisation des microcavités planaires simples comme sources intégrées de pho-
tons jumeaux (i.e. corrélés quantiquement).
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D’une part, le régime de couplage fort exciton-photon étant perdu lorsque la
température de travail exceéde typiquement 50 K dans le cas de microcavités de
semiconducteurs III-V contenant un puits quantique, 'observation d’un régime
d’oscillation paramétrique optique dans les microcavités simples devient impos-
sible au-dela de ces températures [36].

D’autre part, I'obligation de pomper optiquement le systéme au niveau du
point d’inflexion de la dispersion du polariton de basse énergie, c’est a dire a
un grand angle d’incidence, constitue une limite pour la réalisation d’un systéme
OPO miniaturisé et intégré. On ne peut envisager, par exemple, un pompage op-
tique de la microcavité par un VCSEL qui constituerait une premiére étape pour
I'intégration du systéme. Une deuxiéme étape qui reposerait sur une injection
électrique de la microcavité pour peupler I’état de pompe est également impos-
sible dans ce contexte.

Enfin, le polariton complémentaire est diffusé a un trés grand angle. Or, aux
grands vecteurs d’onde, la dispersion de la branche basse de polariton tend vers
celle de ’exciton. La fraction photonique du complémentaire est alors trés faible
et il est trés peu couplé a 'extérieur de la microcavité. La collection des photons
issus de ce mode est par conséquent trés inefficace, ce qui constitue un sérieux
probléme pour I'utilisation des photons jumeaux émis par la microcavité pour une
application en optique quantique. En effet, les applications en optique quantique
qui reposent sur des corrélations quantiques en régime de comptage de photons
requiérent une bonne efficacité de collection des photons jumeaux [63]. En régime
de variables continues o 'on procéde a des mesures du bruit quantique entre fais-
ceaux corrélés, il est nécessaire d’avoir des faisceaux équilibrés en intensité [37]
(cf. chapitre 5).

1.4 Conclusion

Dans ce chapitre, nous avons rappelé les caractéristiques d’une microcavité
planaire de semiconducteurs. Suivant I’axe de croissance de la structure, le confi-
nement des excitations électroniques est réalisé dans un puits quantique et celui
des photons dans une cavité de type Fabry-Pérot, constituée de miroirs de Bragg.
Un régime de couplage fort entre un exciton du puits quantique et un photon de
cavité peut étre atteint si les amortissements du systéme sont plus petits que le
couplage caractérisé par le dédoublement de Rabi. Dans ce cas, le couplage fort
donne naissance a des états hybrides exciton-photon, les polaritons de microca-
vité. La dispersion de ces nouveaux états est fortement modifiée par rapport a
celle des états non couplés. En particulier, la branche basse de polariton présente
un point d’inflexion caractéristique du couplage fort dans ces systémes. Grace a
la forme particuliére de cette dispersion, sous excitation résonante a ’angle ma-
gique et au-dessus d’une puissance seuil d’excitation, un phénoméne d’oscillation
parameétrique peut s’établir dans les microcavités planaires. Toutefois, lorsque la
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température ou la puissance d’excitation (i.e. la densité de porteurs) augmente
dans ces systémes, le régime de couplage fort laisse place a un régime de couplage
faible. La dispersion est alors réduite aux dispersions de ’exciton et du photon,
et les conditions de conservation d’énergie et d’accord de phase indispensables
a loscillation paramétrique sont impossibles a satisfaire. Dans ce contexte, nous
avons souligné d’une part que la température de fonctionnement doit rester in-
trinséquement trés basse et que d’autre part, la configuration d’excitation trés
particuliére de la microcavité rend impossible la réalisation d’un systéme intégré.
Enfin, le déséquilibre en intensité des photons émis, a priori jumeaux, dégraderait
efficacité de leur collection. La réalisation d’'une microsource de photons jumeaux
a partir d’une microcavité simple en utilisant un processus paramétrique a I’angle
magique est donc compromise.
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Chapitre 2

Fils photoniques

Dans le chapitre précédent, nous avons exposé les caractéristiques de 1’oscilla-
tion paramétrique optique dans les microcavités planaires en régime de couplage
fort [28,29,31,32|. Dans cette configuration, le faisceau de pompe excite I’échan-
tillon & un angle spécifique sur la branche de polariton de basse énergie. Le signal
est détecté en 0° tandis que le complémentaire est émis a un grand angle, proche
du réservoir excitonique. Ce processus non-linéaire qui repose sur la diffusion pa-
ramétrique de polaritons est dii aux interactions coulombiennes entre porteurs. Il
présente plusieurs limitations pour 1'utilisation des microcavités semiconductrices
comme source intégrée efficace de photons jumeaux. Le régime de couplage fort
lumiére-matiére est indispensable pour satisfaire les conditions d’accord de phase
et de conservation de I'énergie, ce qui impose une température de fonctionnement
trés basse. Le complémentaire n’est pas protégé des effets d’élargissement colli-
sionnel [56-58,78,79| par rapport au signal. Ceci affecte 'efficacité de collection
du complémentaire et résulte en un déséquilibre d’intensité entre les deux fais-
ceaux.

Alors que de nombreux aspects de l'interaction entre polaritons dans les pro-
cessus de diffusion paramétrique sont bien compris, la dynamique de spin des
polaritons reste une phénoménologie complexe a expliquer. Plusieurs études se
sont concentrées sur 1’émission de I'état fondamental des polaritons en k& = 0
dans le régime non-linéaire [80,81]. Dans le cas d’une excitation non-résonante
du systéme, les porteurs photocréés relaxent d’abord rapidement vers le réservoir
excitonique. Dans la région des vecteurs d’onde intermédiaires, les porteurs s’ac-
cumulent au niveau du goulet d’étranglement ot la relaxation des polaritons par
I'intermédiaire des phonons est ralentie. Du fait de I'allongement du temps de vie
des porteurs dans cette zone, une levée de dégénérescence de la polarisation des
états de polaritons, méme trés faible, peut influencer fortement la dynamique de
spin et Iorientation du spin des états finaux de polaritons en k£ = 0. Par exemple,
la levée de dégénérescence des polarisations TE-TM des polaritons, imposées par
les conditions de continuité des composantes longitudinale et transverse du champ
électromagnétique 82|, peut conduire a une émission en bas de branche avec une



44 Chapitre 2. Fils photoniques

polarisation trés différente de celle de excitation (par exemple, une excitation de
polarisation rectiligne peut conduire & une émission de polarisation circulaire).

Une partie de cette complexité peut étre contournée grace a des expériences
de pompe-sonde résonantes, similaires a celle de Savvidis et al. [28], ou les états
de bas de branche sont peuplés par l'intermédiaire d’un processus de conver-
sion paramétrique de polaritons. Toutefois, la dynamique de spin des polaritons
reste complexe, méme dans cette configuration [83]. La polarisation circulaire
est conservée dans ces mécanismes tandis qu'une rotation de 45° est observée
pour une excitation de polarisation rectiligne. Plusieurs interprétations ont été
proposées. La premiére considére un processus de retournement du spin ("spin
flip"), stimulé par occupation des états de spin finaux, lors des collisions élastiques
entre polaritons [83]. Un travail théorique et expérimental a ensuite conclu que
les propriétés de spin dans ces expériences sont gouvernées par un effet Faraday
entrainant une rotation de la polarisation [84]. Finalement, une théorie quantique
du spin de polariton a été développée, ot la structure fine du polariton et les pro-
cessus de diffusion stimulée apparaissent comme les éléments importants de la
dynamique de spin dans les microcavités |85,86]. Malheureusement, la levée de
dégénérescence de la polarisation des polaritons, qui refléte la structure fine des
polaritons et dépend du vecteur d’onde, est trés difficile & observer expérimenta-
lement dans les microcavités planaires. Ceci complique par conséquent le controle
du spin des polaritons dans ces systémes.

D’autres systémes intéressants de microcavités gravées en fils photoniques ont
été étudiés ces derniéres années. Des expériences réalisées par Dasbach et al.
ont montré que des phénoménes d’oscillation paramétrique optique, similaires a
ceux décrits dans les microcavités planaires, pouvaient étre observés [87,88]. Dans
ces systémes de dimension réduite (fils photoniques 1D ou plots 0D), un multi-
plet de modes de polaritons apparait [89]. On peut alors exploiter ces multiples
branches de polaritons pour différentes configurations de processus de diffusion
paramétrique. Dans la continuité des résultats obtenus a I’angle magique dans les
microcavités planaires, ces travaux dans les fils photoniques ont principalement
porté sur la mise en évidence de processus paramétriques a ’angle magique. Les
polaritons de pompe sont photocréés au voisinage du point d’inflexion d’une des
branches polaritoniques mais les états finaux de diffusion pour les polaritons si-
gnal et complémentaire sont plus nombreux. Le processus paramétrique peut se
faire sur une seule branche par analogie aux microcavités planaires et on parlera
alors de processus paramétrique intrabranche. Les polaritons signal et complémen-
taire peuvent aussi étre résonants avec des branches de polaritons différentes de
celle du polariton de pompe (i.e. processus paramétrique interbranches).

Pendant la premiére partie de ce travail de thése, nous avons d’une part ap-
profondi les études sur 1'oscillation paramétrique optique dans les fils photoniques
afin de répondre a certains des problémes posés par les microcavités planaires.
Pour ce faire, nous nous sommes concentrés sur la mise en évidence d’un pro-
cessus de diffusion paramétrique interbranches, ot les modes pompe, signal et
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complémentaire sont situés en k£ = 0 et sont protégés du réservoir excitonique
(i.e. énergies inférieures & celle de I'exciton). L’accent a également été porté sur
I’amélioration du rapport d’intensités entre les faisceaux signal et complémentaire.
Nous verrons cependant que quelques limitations subsistent dans ces systémes.
Le couplage fort exciton-photon est encore indispensable pour vérifier la conser-
vation de I’énergie et la gravure des échantillons reste un procédé complexe qui
peut introduire des défauts dans les échantillons.

D’autre part, ces systémes quasi-unidimensionnels ont permis de mettre en
évidence un régime d’oscillation paramétrique particulier permettant de controler
I’état de spin des polaritons diffusés. Contrairement aux microcavités planaires,
la levée de dégénérescence de la polarisation des polaritons, qui résulte ici de
contraintes uniaxiales au sein de la cavité résonante, est suffisamment impor-
tante pour étre directement mesurée. On s’affranchit également de la dépendance
complexe de la structure fine des polaritons avec le vecteur d’onde (en k = 0).
L’ensemble de ces propriétés nous ont ainsi permis de démontrer une inversion
de polarisation via un processus de diffusion paramétrique interbranches [90].

Ce chapitre présente les expériences de spectroscopie résolue en angle que nous
avons menées afin de mettre en évidence des phénoménes d’oscillation paramé-
trique optique dans une microcavité gravée en fils photoniques. Apreés avoir donné
dans le paragraphe 2.1 les caractéristiques de notre échantillon, nous présentons
le dispositif expérimental utilisé. Dans le paragraphe 2.2, nous montrons 1’exis-
tence d’'un régime d’oscillation paramétrique interbranches et, plus spécifique-
ment, 'existence de processus de diffusion paramétrique sélectifs en polarisation,
permettant de controler I’état de spin des polaritons diffusés. Nous concluons dans
le paragraphe 2.3 en exposant les avantages des structures en fils photoniques pour
la génération de photons jumeaux ainsi que les limitations qui subsistent pour
leur utilisation en tant que source intégrée. Le paragraphe 2.4 présente quelques
perspectives concernant la démonstration des corrélations quantiques entre les
photons signal et complémentaire.
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2.1 Echantillon et dispositif expérimental

Dans ce paragraphe, nous commencons par décrire les caractéristiques de la
microcavité de semiconducteurs gravée en fils photoniques que nous avons étudiée
(Partie 2.1.1). Aprés avoir présenté le dispositif erpérimental que nous avons
mis en place pour réaliser les expériences de spectroscopie résolue en angle (Par-
tie 2.1.2), nous montrons des mesures de dispersion en énergie des modes de
polaritons en régime de couplage fort dans les fils photoniques (Partie 2.1.3).

2.1.1 Description de la microcavité gravée

Structure

L’échantillon gravé que nous avons étudié a été fabriqué par épitaxie par jets
moléculaires au "Technische Physik Institut" a Wiirzburg en Allemagne dans
I’équipe d’A. Forchel. La microcavité planaire initiale est constituée d’une ca-
vité résonante en GaAs d’épaisseur A comprise entre deux miroirs de Bragg
AlAs/GaAs. Ces miroirs de Bragg sont formés de 23 paires de couches pour
le miroir en contact avec le substrat (GaAs) et de 21 paires de couches pour le
miroir en contact avec l'air. La réflectivité au niveau de la bande d’arrét est alors
supérieure a 0.999. Le mode de cavité de largeur 7,, ~ 0.2 meV est a I'énergie
Ec ~ 1.4 eV. Le temps de vie des photons dans la cavité est alors de 'ordre de
T ~ 3 ps et la cavité est de grande finesse F' ~ 8000. Un unique puits quan-
tique en Ing14GagggAs de 7 nm d’épaisseur est inséré au milieu de la cavité. La
largeur & mi-hauteur du mode excitonique est assez large, elle est de ’ordre de
Yeze ~ 1 meV.

A partir de cette microcavité planaire, une structure en fils photoniques a
été obtenue par gravure ionique réactive. Celle-ci consiste a transférer dans une
couche ou une multi-couches un motif défini par un masque réalisé a la surface
de I’échantillon par lithographie électronique. Le miroir de Bragg en contact avec
I’air ainsi que la cavité résonante ont été gravés tandis que le miroir de Bragg en
contact avec le substrat est resté quasiment intact. On obtient des groupes de 10
fils photoniques longs de 200 pum, espacés de 4 ym (bord a bord) et regroupés
par largeur de 3, 4 et 5 pm. Les groupes de fils de méme largeur sont distants de
150 pm (cf. figure 2.1(a)). Un exemple de fil photonique de 3 pm de largeur est
montré sur 'image 2.1(b) prise par microscopie électronique a balayage ("Scan-
ning Electron Microscopy", SEM, en anglais) [91].

Il est important de remarquer que 2 a 3 fils de méme largeur sont excités en
méme temps pour un spot laser de 20 ym de diamétre a la surface de la micro-
cavité gravée en fils photoniques. Dans ’ensemble de ce chapitre, les expériences
ont donc portées sur des groupements de fils photoniques de méme largeur.
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groupe de 10 fils
séparés de 4 pm

(bord a bord)
Y /11?1[1] llii(l) 200 pan
OL»x

F1G. 2.1 = (a) Schéma de la microcavité planaire gravée en fils photoniques. (b) Image
issue de la référence |87]. Photographie obtenue par microscopie électronique a balayage
de la microcavité gravée en fils photoniques. L’image d’un des fils de largeur L, = 3 pum
a €té agrandie pour visualiser les multiples couches des miroirs de Bragg ainsi que la
cavité résonante. L’aze de croissance Oz est représenté.

Modes photonique et excitonique

Dans le chapitre 1, nous avons vu que le confinement des photons dans une
microcavité planaire se fait selon ’axe de croissance de la cavité Oz par 'inter-
meédiaire des miroirs de Bragg et que I'énergie d’'un mode de cavité s’écrit (cf. éq.

(1.5)) :

Fo(k) = \/ (B9)2 + (h—) B 1)

C

avec E2 D'énergie du mode de cavité fondamental définie par I'épaisseur de la
cavité L..

Désormais, la gravure en fils photoniques de la microcavité introduit une di-
rection supplémentaire de confinement du champ électromagnétique dans le plan
de la cavité du fait de la discontinuité de la valeur de I'indice de réfraction. Celui-
ci passe brutalement de n. ~ 3 dans la cavité résonante a 1 dans I’air suivant I’axe
Oz, ce qui résulte en un confinement du champ électromagnétique dans le plan
de la cavité normal a I’axe des fils (selon Ox). En revanche, la lumiére se propage
toujours librement selon Oy. En raison de ce confinement selon 'axe Oz, de fagon
analogue au confinement des porteurs dans un puits quantique, le mode de cavité
se divise en plusieurs sous-branches. Chacune de ces sous-branches correspond a
un mode optique discret orthogonal a I’axe du fil et est indicé par un nombre



48 Chapitre 2. Fils photoniques

entier j,.
L’énergie des modes photoniques dans cette cavité quasi-unidimensionnelle
s’écrit [92] :

Betik) = 3| er+ (%) [(M) i

2.2
o I (2:2)

ou L, est la largeur du fil considéré.

Dans cette nouvelle configuration, les modes photoniques ne présentent au-
cune dispersion le long de I'axe Ox : ’énergie selon cet axe est constante pour
chaque mode 7, du multiplet de photons. Inversement, comme dans les micro-
cavités planaires, chacune des branches photoniques j, présente une dispersion
quasi parabolique selon Oy, axe des fils. Elle est représentée sur la figure 2.2 pour
une largeur de 5 ym. Dans cet exemple, les modes photoniques sont espacés selon
les énergies croissantes, en k, = 0, de 1.2 meV, 1.9 meV et 2.8 meV.

1.415

1.410

Energie (eV)

1.405

k/ 10° (m™) k,/ 10° (m™)

Fia. 2.2 — A gauche, dispersion selon k, du mode photonique dans une cavité planaire
(2D). A droite, dispersion selon k, du multiplet de modes photoniques dans la cavité
gravée en fils photoniques (1D), calculée pour un fil de 5 um de largeur. Les modes du
multiplet sont indicés par j, € N.

Contrairement au photon, ’exciton du puits quantique ne ressent pas les effets
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du confinement induit par la gravure. La largeur des fils photoniques étant beau-
coup plus grande que le rayon de Bohr de 'exciton (a’,,, ~ 110 A), ce dernier
est confiné uniquement selon ’axe de croissance Oz, situation identique aux puits
quantiques insérés dans des cavités planaires.

Couplage fort exciton-photon

En régime de couplage fort, I'exciton 1s du puits quantique n’est donc plus
couplé a un unique mode de cavité mais a un multiplet de modes photoniques.
Chacun de ces modes photoniques se couple fortement au mode excitonique de
méme symétrie [89] lorsque I’amortissement dans le systéme est inférieur a la
constante de couplage exciton-photon (cf. chapitre 1).

Dans le modéle des oscillateurs couplés, la matrice de dimension (2 X 2) vue
dans le cas d’'une microcavité planaire est ici étendue a un ensemble de N matrices
(2x2), N étant le nombre de modes photoniques couplés au mode excitonique [89].

Le nombre de modes photoniques impliqués dans le couplage avec le mode
excitonique dépend de I’écart entre les modes du multiplet et de la largeur de
la bande d’arrét de la réflectivité des miroirs de Bragg. D’aprées I'équation (2.2),
deux modes de cavité consécutifs sont d’autant plus proches que le fil considéré
est épais. Or, nous rappelons que la largeur de la bande d’arrét, qui dépend de
la structure des miroirs de Bragg, est fixée. Ainsi, le nombre de résonances dans
la bande d’arrét est limité. Par exemple, pour des fils de 5 um de largeur, nous
observons dans l'expérience quatre modes de cavité. Dans ce cas, les matrices a
considérer s’écrivent :

Hy, = 2 , H, = 2 ,
’ (h§22 EC(O ky) ' Mzz EC(l ky)
Qg
2

_(Ex  FF _(BEx R
= <% Ee(2, ky)) et Hy= (% Ee(3, ky)) :
ou Ex est ’énergie du mode excitonique de dispersion plate aux faibles vecteurs
d’onde ky, Ec(js, ky) I'énergie du mode de cavité j, et h{2r/2 le terme de couplage
exciton-photon. Pour de faibles indices j,, la constante de couplage est indépen-
dante du mode photonique considéré [89].

Il apparait donc en régime de couplage fort un multiplet de modes de polari-
tons de haute énergie et de basse énergie dont les énergies et les vecteurs propres
sont déterminés a partir de la diagonalisation des matrices Hy, Hy, Hy et Hs.
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La figure 2.3 représente la dispersion des polaritons dans les fils photoniques,
calculée dans le modéle des oscillateurs couplés, pour une constante de couplage
de Rabi hQQr = 4 meV et pour plusieurs désaccords exciton-photon § = E2 — E.
Nous reconnaissons sur chacune des branches basses de polaritons le point d’in-
flexion caractéristique du couplage fort qui leur confére une forme en "S". Remar-
quons également que 1’écart en énergie entre les modes dépend du désaccord ¢ :
en changeant le désaccord exciton-photon, il est possible d’obtenir une situation
ou trois modes de polariton sont également espacés en énergie en k, = 0.

1.420

1.415

Energie (eV)

1.410

1.405 L L L
0

Fi1G. 2.3 — Dispersion des modes de polaritons calculée pour un fil photonique de largeur
L, = 5 pum et pour différents désaccords exciton-photon 6 = Eg — Ex (de gauche a
droite, —2 meV, 0 meV et +2 meV). Le mode de cavité fondamental d’énergie Eg et
le mode excitonique d’énergie Ex sont représentés en pointillés sur chacune des disper-
sions.

Expérimentalement, nous accédons a la dispersion des polaritons en variant
I'angle d’excitation ou de détection 6, = (O;Bu) (cf. figure 2.4) qui est direc-
tement relié a la composante k, du vecteur d’onde selon I’axe des fils. De plus,
nous profitons du léger gradient d’épaisseur de la cavité résonante, introduit vo-
lontairement lors de la croissance de la microcavité planaire initiale, pour ajuster
finement ’énergie du mode de cavité (i.e. le désaccord exciton-photon) en dépla-
cant le spot laser le long des fils photoniques.
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FiG. 2.4 — Schéma d/’@_m\ﬁl photonique sur lequel est représenté l’angle d’excitation ou
de détection 0, = (Oz,Ou).

Remarque sur la parité des modes

Le nombre j, qui indice les modes polaritoniques correspond aussi au nombre
de nceuds que présente le profil du champ électromagnétique le long d’un fil
photonique. Un indice j, pair (impair) correspond a un profil symétrique (anti-
symétrique) du champ électromagnétique [87,88]. Cette indication sur la parité
des modes polaritoniques est cruciale dans les fils photoniques dés lors que nous
étudions des processus de diffusion paramétrique interbranches de deux polari-
tons de pompe vers un polariton signal et un polariton complémentaire. En effet,
comme 'ont montré Dasbach et al., la parité doit étre conservée dans ces méca-
nismes [87,88|. Puisque I'état résultant du produit de deux états de polariton de
pompe est toujours symétrique et indépendant de la parité du mode de polariton
de pompe initial, les modes signal et complémentaire résultant d’un processus de
diffusion paramétrique dans les fils doivent étre tous deux des états symétriques
(i.e. j, pair) ou antisymétriques (i.e. j, impair).

2.1.2 Dispositif expérimental pour les expériences de spec-
troscopie résolue en angle

Sur la figure 2.5 est présenté le dispositif expérimental de spectroscopie réso-
lue en angle que nous avons utilisé lors des expériences sur les fils photoniques.

La source optique utilisée est un laser accordable Titane:Saphir (Ti:Sa), pompé
par un laser Nd:Vanadate doublé de longueur d’onde 532 nm (Verdi 8 W de Co-
herent). Le laser Ti:Sa peut fonctionner selon trois régimes : picoseconde, femtose-
conde ou continu. Toutes nos expériences ont été réalisées sous excitation optique
continue. La longueur d’onde de I’émission laser est sélectionnée par rotation d’un
filtre de Lyot a l'intérieur de la courbe de gain du laser Titane:Saphir (de 700
a 980 nm environ). Ainsi, I'échantillon étudié peut étre excité sélectivement en
énergie par une raie laser de largeur environ égale & 0.1 meV. La lame biréfrin-
gente ainsi que le cristal Titane:Saphir sont montés a 'angle de Brewster pour
minimiser les pertes dans la cavité laser et imposer une polarisation horizontale
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Ti:Sa continu (800 - 900 nm) Verdi 532 nm (8 W)

= filtres

[ VVVVV 4_,: CryOStat a Circulation

7‘ ﬁcontinue d’hélium (6 K)
,,,,, A\
,/ spectrometre
échantillon
‘ filtres

fibre optique
barrette de I
photodiodes

en Silicium

FiGc. 2.5 — Schéma du montage expérimental pour les mesures de spectroscopie résolue
en angle en transmission.

du faisceau en sortie de la cavité. Le faisceau a une puissance moyenne de sortie
d’environ 1.5 W et est ensuite atténué par des densités optiques neutres avant
d’exciter ’échantillon.

La majorité des expériences de ce travail de thése a été effectuée a basse tem-
pérature (6 K). L’échantillon est collé sur un porte-échantillon en cuivre (doigt
froid) et est placé dans un cryostat optique a circulation continue d’hélium. Le
refroidissement se fait par contact thermique. Un systéme de régulation, composé
d’une résistance chauffante (source chaude) et d’un controleur de flux qui régle
I'ouverture d’'un pointeau (source froide), permet de stabiliser sa température
pendant plusieurs heures. Les fenétres du cryostat, distantes de 2 cm, sont de
part et d’autre de I’échantillon, paralléles & celui-ci. On peut ainsi travailler en
réflexion ou en transmission, avec une ouverture angulaire de l'ordre de £45°.
Pour permettre des mesures en transmission, le porte-échantillon est percé d’une
fente. De plus, le cryostat est monté sur une platine de translation micrométrique
permettant un déplacement horizontal et vertical de ’échantillon afin de faire
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varier le désaccord exciton-photon (déplacement du faisceau laser sur la surface
de 'échantillon).

Un goniomeétre a été développé au laboratoire pour les expériences de spectro-
scopie résolue en angle : il est composé d’un bras mobile (bras de détection) dont
Paxe de rotation passe par la surface de I’échantillon. Une lentille f' = +5 cm fo-
calise le faisceau laser sur I’échantillon, sous un angle d’incidence nul. Un systéme
de collection de I’émission de la microcavité, composé d’un systéme afocal de deux
lentilles [/ = 45 cm, est monté sur le bras de détection du goniomeétre. Celui-ci
permet d’imager la lumiére émise par ’échantillon a un angle 6 a I’entrée d’une
fibre optique. Nous pouvons analyser I’émission de I’échantillon sur une plage an-
gulaire d’environ £40° et la résolution angulaire atteinte par ce montage est de 1°.

La lumiére en sortie de la fibre optique est focalisée par une lentille f/ = +5 cm
sur la fente d’entrée d’un spectromeétre d’'un meétre de focale qui disperse la lu-
miére par diffraction sur un réseau de 1200 traits.mm~!. Aprés la fente de sortie
du spectrométre se trouve une barrette de photodiodes en silicium qui délivre
un signal traité par un programme d’acquisition sur ordinateur. La résolution de
travail est limitée par le spectromeétre et est égale a 150 eV pour une ouverture
de fente de 100 pm.

La spectroscopie résolue en angle consiste alors a enregistrer a une longueur
d’onde d’excitation fixée I'intensité de photoluminescence émise pour différents
angles de détection 6,,.

Enfin, en excitation continue, la densité moyenne de porteurs injectés dans
une microcavité planaire peut étre estimée par :

NPT

— Y eweT 2.4
"= s, (2.4)

ou « est le coefficient d’absorption de I’échantillon dans le cas d’une excitation
résonante, P,,. la puissance incidente mesurée juste avant la lentille d’excitation,
n Vefficacité due aux pertes dues aux optiques avant 1’échantillon (1 lentille + 1
fenétre de cryostat) qui sont de 4% par interface, 7 le temps de vie des photons
dans la cavité, hwy, 'énergie de la raie laser et S, = 7w? la surface du spot laser
sur I’échantillon avec w le waist du faisceau laser gaussien au niveau de 1’échan-
tillon. Dans le cas des fils photoniques, la densité moyenne de porteurs n doit étre
divisée par un facteur géométrique correspondant a I’éclairement effectif des fils
par le spot laser.

En sortie du Titane:Saphir, le faisceau laser gaussien a une divergence to-
tale de 1.5 mrad. Avec une lentille d’excitation placée a environ 2 m, on estime,
par les formules de conjugaison pour les faisceaux gaussiens, a 2w ~ 40 pm la
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taille du spot sur I’échantillon. L’absorption de I’échantillon est évaluée par le
calcul basé sur la méthode des matrices de transfert. Pour la structure planaire
décrite dans la partie 2.2.1, a ~ 0.01 et 7 ~ 3 ps. Nos conditions expérimentales
(Peze ~ 50 mW, hwy ~ 1.5 eV) correspondent a une densité d’excitation de
I'ordre de 10® porteurs/cm?.

2.1.3 Caractérisation des fils photoniques

La caractérisation des échantillons permet de connaitre précisément les éner-
gies des polaritons et le dédoublement de Rabi.
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F1G. 2.6 — Mesure (symboles) de la photoluminescence résolue en angle des fils photo-
niques de 4 um ((a)) et 5 um ((b)) de largeur. Les dispersions en énergie des polaritons
(traits pleins) sont calculées pour un désaccord exciton-photon 6 = —7 meV et un dé-

doublement de Rabi h{lp = 3.8 meV.

Sous excitation continue non résonante (hwy, = 1.65 eV), a faible puissance
d’excitation (P,. = 2 mW) et & basse température (6 K), nous mesurons en
transmission l'intensité émise par un ensemble de fils photoniques de méme lar-
geur en fonction de I'angle de détection 6,. En repérant I'énergie des maxima
d’intensité en fonction de 6, on reconstruit la dispersion des modes de polaritons
en incidence normale qui est représentée sur la figure 2.6 pour deux largeurs de
fils différentes (4 pm et 5 pm).
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On distingue nettement le multiplet de polaritons de basse énergie tandis que
I’émission des polaritons de haute énergie est peu intense. Les dispersions mesu-
rées sont bien reproduites par les dispersions calculées dans le modéle des oscilla-
teurs couplés (traits continus). Dans le calcul, I’énergie de 'exciton, la constante
de couplage exciton-photon et le désaccord exciton-photon sont ajustés pour re-
produire la courbe expérimentale. Pour les deux largeurs de fils, Ex = 1.4088 eV,
hQr = 3.8 meV et 6 ~ —7 meV. En effet, les fils photoniques ont été gravés a
partir de la méme microcavité.

Pour deux largeurs de fils différentes, le nombre de modes polaritoniques varie.
On vérifie que les modes de polaritons sont plus nombreux lorsque la largeur des
fils augmente.

2.2 Inversion de polarisation via un processus pa-
ramétrique interbranches

Dans ce paragraphe, nous présentons les résultats erpérimentauz de [’étude
d’un processus paramétrique interbranches conduisant a [’inversion des polarisa-
tions linéaires du signal et du complémentaire par rapport a celle de la pompe.
Nous analysons la polarisation de [’émission des fils photoniques avant de dé-
terminer lorigine de la levée de dégénérescence des polarisations linéaires des
modes polaritoniques (Partie 2.2.1). Nous présentons ensuite les différentes signa-
tures expérimentales d’un régime d’oscillation paramétrique optique interbranches
(Partie 2.2.2). Enfin, nous montrons par le calcul comment cette levée de dégé-
nérescence est responsable de linversion de polarisation obtenue (Partie 2.2.3).

La totalité des résultats présentés dans ce paragraphe ont été obtenus sur les
fils photoniques de 5 pm de largeur.

2.2.1 Analyse en polarisation de I’émission

Dans les microcavités quasi-unidimensionnelles, du fait des conditions aux li-
mites imposées par la géométrie des fils sur le champ électromagnétique, les modes
propres de polaritons ont une polarisation rectiligne paralléle aux fils (selon Oy)
ou perpendiculaire aux fils (selon Oz) [92]. Dans la suite, chaque mode j, sera
indicé j, , selon sa polarisation.

Expérimentalement, nous analysons la polarisation de 1’émission selon Oz et
selon Oy avec un polariseur placé sur le bras de détection du goniométre. La
figure 2.7 représente deux spectres de photoluminescence résolue en polarisation
enregistrés en ¢ = (0°, pour une excitation non résonante du systéme et une
polarisation de I’excitation paralléle aux fils.



56 Chapitre 2. Fils photoniques

pol. L LI Ll

Intensité

i~

™ \

AN 1

3
1 . 1 . 1 A =

1.405 1.406 1.407 1.408

Energie (eV)

F1G. 2.7 — Spectres de photoluminescence résolue en polarisation en ky =0 (8, = 0°). La

courbe en trait plein (pointillés) correspond a l’émission polarisée perpendiculairement
(parallélement) auz fils. Les modes de polariton de basse énergie j, = 0, 1 et 2 se

distinguent. Les lignes verticales indiquent les énergies des mazima d’intensité pour
chaque polarisation.

On observe nettement le multiplet des modes de polaritons de basse énergie
pour chaque polarisation. Pour le désaccord exciton-photon considéré, on dis-

tingue une levée de dégénérescence des polarisations perpendiculaire et paralléle
des modes polaritoniques j, = 0, 1 et 2, définie comme :

Ay = E(Jzy,0) = E(jz,, 0) (2.5)

oit E(jz, ,0) est I'énergie du mode de polariton j,, , en k, = 0. Pour les modes
Jz =0, L et 2, A vaut respectivement 250 peV, 200 peV et 160 peV.

Par la suite, nous souhaitons identifier I’origine de la levée de dégénérescence
des polarisations paralléle et perpendiculaire aux fils des modes polaritoniques.
Ceci nous permettra d’analyser des effets plus fondamentaux liés aux spins des
polaritons dans les processus paramétriques interbranches.

Compte-tenu de la nature mixte lumiére-matiére des polaritons, la levée de

dégénérescence de la polarisation des modes polaritoniques peut provenir des
composantes photonique et excitonique des polaritons.
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Evaluation des levées de dégénérescence de la polarisation des compo-
santes photonique et excitonique des polaritons : Sur la figure 2.8 sont
représentées les dispersions calculées dans le modéle des oscillateurs couplés des
modes polaritoniques de polarisations perpendiculaire (traits continus) et paral-
lele (pointillés). Pour ce calcul, les paramétres ajustables du probléme sont les
énergies des excitons Ex |, Ey |, et les énergies des modes de cavité fondamen-
taux E& s E&H. Les paramétres fixes sont les levées de dégénérescence de la
polarisation A | mesurées précédemment.
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Fi1G. 2.8 — Dispersion des modes de polaritons de basse énergie j, = 0, 1 et 2, calculée
dans le modéle des oscillateurs couplés. Les courbes en trait continu (pointillés) cor-
respondent a l’émission polarisée perpendiculairement (parallélement) a l'axze des fils.
Paramétres : Ex | = Ex | = 1.4088 eV, E&J_ = 1.4048 eV et E&” = 1.4051 eV.

La dispersion des trois premiers modes du multiplet de polaritons de polarisa-
tion perpendiculaire est calculée & partir de la mesure expérimentale : ’ajustement
des paramétres Ex, 1 et Eg | donne Ex = 1.4088 eV et E¢, | = 1.4048 eV. La
dispersion des trois premiers modes du multiplet de polaritons de polarisation
parallele se déduisent des valeurs de ces deux parameétres et des A . Il vient
Ex | = 1.40882 eV et E&H = 1.40508 eV.



58 Chapitre 2. Fils photoniques

Ainsi, on déduit que les levées de dégénérescence des polarisations paralléle
et perpendiculaire aux fils des composantes excitonique et photonique sont :

AX = EX7|| — EX,L ~ 20/L€V s AC = E&H — E&J_ ~ 280,&6‘/ (26)

Comme Ax est de I'ordre de la précision expérimentale, nous le négligerons dans
la suite de notre analyse. En revanche, nous calculons A¢ pour plusieurs valeurs
de désaccords exciton-photon 0, = Eg | — Ex 1, ce qui revient a varier Eg | et
déterminer E&”. Le résultat du calcul est représenté sur la figure 2.9. On déduit
une valeur moyenne de la levée de dégénérescence des polarisations paralléle et
perpendiculaire de la composante photonique Ag ~ 280 £ 50 peV.
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Fi1G. 2.9 — Levée de dégénérescence des polarisations paralléle et perpendiculaire de la
composante photonique des polaritons, A, calculée en fonction du désaccord exciton-
photon 6, = Eg‘,l_ — Ex . La ligne en pointillés correspond a la valeur moyenne de
Ac.

Origines physiques connues de Ay et As : Nous nous référons dans un
premier temps au travail de Dasbach et al [91] pour le cas de la composante exci-
tonique. Les auteurs ont mis en évidence, par une expérience d’excitation-sondage
dans une structure de fils photoniques identique a celle que nous étudions, une
levée de dégénérescence de la polarisation de la composante excitonique des pola-
ritons de 100 peV. Cette levée de dégénérescence est supérieure a celle que nous
mesurons mais elle concerne des fils de 3 pum de largeur. Lors de la croissance des
microcavités semiconductrices, le désaccord entre les paramétres de maille des
différents semiconducteurs introduit des contraintes au sein du puits quantique
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InGaAs. Or, dans les fils photoniques, la gravure conduit & un relachement de ces
contraintes uniaxiales dans le plan du puits quantique, principalement dans la
direction perpendiculaire aux fils. On concoit aisément que cet effet est plus im-
portant pour un fil étroit. La symétrie du puits quantique est alors réduite, ce qui
entraine une levée de dégénérescence du doublet de 'exciton |Jeze = 1, Moy = 1)
par interaction d’échange [93]. Néanmoins, dans notre étude, comme nous 'avons
déja vu, cet effet reste trés fin et c’est pourquoi nous le négligeons.

Nous nous concentrons donc maintenant sur le cas de la composante photo-
nique. Quant a la levée de dégénérescence de la polarisation de la composante
photonique des polaritons, plusieurs explications en sont possibles.

Tout d’abord, dans les microcavités de semiconducteurs, les conditions de
continuité des composantes longitudinale et transverse du champ électromagné-
tique, appliquées aux interfaces des miroirs de Bragg, conduisent a une levée
de dégénérescence des polarisations TE-TM du mode de cavité [82]. Cependant,
comme ce dédoublement disparait pour des vecteurs d’onde nuls [82], nous ex-
cluons cette explication.

Par ailleurs, dans les microcavités gravées en fils photoniques, les conditions
aux limites imposées par les interfaces semiconducteur/air sur le champ électro-
magnétique a l'intérieur de la structure produisent également une levée de dégé-
nérescence des polarisations TE-TM du champ électromagnétique [92]. Toutefois,
il apparait que cet effet est négligeable pour des modes indicés par de petits j,
et pour des fils d’une largeur de 5 um (Arg_rar S 20 peV) [92] : il ne peut pas
étre ici a l'origine de Ac.

Origine physique de Ay dans notre expérience : Nous devons considérer
une autre explication pour Aq. Une indication essentielle est qu’aucune levée de
dégénérescence des polarisations paralléle et perpendiculaire aux fils n’est obser-
vée lorsque I’échantillon est refroidi dans un cryostat a immersion, c’est a dire en
I’absence de contraintes mécaniques. En effet, dans le cas d’un cryostat a circu-
lation continue d’hélium, I’échantillon est initialement collé & température am-
biante sur le porte-échantillon. Au cours du refroidissement du porte-échantillon
et de I’échantillon, des contraintes induites par la différence de dilatation ther-
mique des matériaux (cuivre et GaAs) apparaissent. Ainsi, nous supposons que
les contraintes thermiques agissant sur le porte-échantillon et 1’échantillon, lors
de la mise a froid, sont a l'origine de A (contraintes induites au sein des couches
de GaAs de la cavité résonante de 'échantillon).

En raison de la symétrie axiale des fils, la contrainte est anisotrope (elle 1’est
d’autant plus que la structure semiconductrice est collée sur un porte-échantillon
percé d’'une fente de 1.5 mm de largeur et 5 mm de longueur, dont 'axe est
confondu avec celui des fils). La levée de dégénérescence observée est donc due
a une anisotropie (induite par la contrainte) du paramétre de maille aj/, elle-
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méme directement reliée a une anisotropie de I'indice de réfraction n);; . Dans le
GaAs, la relation entre ces paramétres est [94] :

MY Z 0731 /AL

In =0.73-1n (2.7)
n, a |

La valeur de Ag = E&H — Eg ., ou E} = hem/neLe, permet de calculer le

rapport nj/n,. La valeur de la déformation du parameétre de maille est alors
a||/al —1=55x10"%

A titre de comparaison, nous pouvons évaluer la déformation des matériaux
due aux variations thermiques lors du refroidissement. Le coefficient de défor-
mation linéaire moyen entre 0 et 300 K est d’environ 10 x 107% K~ pour le
cuivre [95] et d’environ 3 x 1075 K~ pour le GaAs [96]. En faisant la différence
de ces deux coefficients et en intégrant sur 300 K, on obtient une estimation de la
déformation relative du paramétre de maille ¢j/a; —1 = 2.1 x 1072, Cette valeur
est comparable a ce que I’on obtient expérimentalement. La valeur expérimentale
est cependant plus faible : les contraintes agissant sur notre systéme ne sont sans
doute pas parfaitement unidirectionnelles.

Notre systéme est en effet plus compliqué que I'image simple que nous venons
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FiGg. 2.10 — Emission résolue en polarisation du mode j, = 0 pour trois positions du
spot d’excitation le long des fils (schématisé par les fleches). Peye = 300 mW.
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de donner : par exemple, la symétrie unidirectionnelle est brisée a 'extrémité
des fils et on s’attend a voir A, diminuer. En outre, la figure 2.10 montre
que lorsqu’on déplace le spot laser du centre des fils vers leur extrémité, la le-
vée de dégénérescence de la polarisation du premier mode de polariton passe de
Ay ~300 peV a Ay ~ 100 peV. Cette observation confirme que ’anisotropie
axiale de la contrainte due au refroidissement est responsable ici de la levée de
dégénérescence des polarisations rectilignes perpendiculaire et paralléle aux fils
dans notre systéme.

2.2.2 Oscillation Paramétrique Optique interbranches

Cette partie est consacrée a la mise en évidence d’un processus de diffusion
paramétrique interbranches en k, = 0, ol deux polaritons pompe, résonants avec
le mode j;, = 1, sont diffusés en un polariton signal, résonant avec le mode
Jz,, = 0, et un polariton complémentaire, résonant avec le mode j,, = 2.
Lorsque ces trois modes sont également espacés en k, = 0, les conditions d’accord
de phase et de conservation de I’énergie sont vérifiées et un régime d’oscillation
paramétrique peut étre obtenu.
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Fig. 2.11 — Dispersions de la figure 2.8. Le mécanisme de diffusion paramétrique
(1, 1) — (01,21) en ky = 0 est schématisé par des fléches.
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Etant donné que la levée de dégénérescence des polarisations des modes de
polariton est suffisamment importante pour étre un parameétre pertinent de 'expé-
rience, nous concentrons cette étude sur la recherche d’un processus paramétrique
sélectif en polarisation.

Dans I’ensemble des configurations expérimentales que nous avons pu explo-
rer, seul le processus paramétrique interbranches (1,1;) — (0,2, ), schématisé
sur la figure 2.11, satisfait la condition de conservation de I’énergie.
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FiG. 2.12 — Emussion résolue en angle sous excitation résonante du mode polaritonique
de basse énergie 1. La polarisation de Uexcitation (la détection) est || (L). Echelle
logarithmique sur 3.5 ordres de grandeur. L’émission du complémentaire (idler) a été
multipliée par un facteur 103. (a) P.ye = 20 mW. (b) P.ge = 300 mW. (c) Dépendance
angulaire de I’émission du signal (points noirs) et du complémentaire (points blancs) a
P..c. = 300 mW. Les courbes ont été décalées verticalement.
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Afin de mettre en évidence expérimentalement ce processus, le faisceau la-
ser polarisé parallelement aux fils excite le mode 1 sous un angle d’incidence
6, = 0°. Dans la mesure ot les modes de polaritons ne présentent aucune disper-
sion selon 1'axe Oz, nous choisissons un angle d’incidence 6, = 3° (les conditions
d’excitation sont inchangées) pour s’affranchir dans nos mesures de la lumiére du
laser transmise par la cavité.

Emission résolue en angle : [’émission de 1’échantillon polarisée perpendi-
culairement aux fils est détectée en transmission pour une série d’angle 0,. Les
résultats sont représentés sur la figure 2.12. Pour des puissances inférieures a
120 mW (figure 2.12(a)), ’émission est dominée par la diffusion du laser (sur une
large plage angulaire) ainsi que par la relaxation des porteurs vers 1’état fonda-
mental du systéme 0, ;,—o (i.e. dispersion du premier mode). Pour des puissances
supérieures a 120 mW (figure 2.12(b)), une émission caractéristique d’un pro-
cessus de diffusion paramétrique apparait en 6, = 0° & I’énergie des modes 0
(signal) et 2, (complémentaire). Dans la largeur des modes, 1’émission du signal
et du complémentaire est centrée autour de 0° avec une largeur angulaire de 4°
(figure 2.12(c)).

[’ensemble de ces résultats montre qu'une émission intense est mise en évi-
dence aux énergies du signal et du complémentaire uniquement lorsque les condi-
tions de conservation de I’énergie et d’accord de phase sont vérifiées.

Dépendance en puissance : Sur la figure 2.13 est représentée la variation de
I'intensité d’émission du signal et du complémentaire en fonction de la puissance
d’excitation FP,.,.. Pendant cette mesure, 1’énergie du laser a été ajustée pour
chaque puissance afin de compenser le déplacement en énergie des modes di aux
effets de renormalisation. L’émission des deux modes subit une non-linéarité au-
dessus d’une puissance seuil P2 = 120 mW qui correspond au seuil d’oscillation
paramétrique optique.

A plus haute puissance d’excitation, 1’élargissement collisionnel [56-58,78, 79|
dégrade lefficacité du processus paramétrique. En effet, le complémentaire est
plus affecté que le signal pour les raisons exposées ci-dessous :

Dans les microcavités planaires la diffusion polariton-polariton due aux inter-
actions coulombiennes sur la branche de basse énergie dépend fortement de la
forme particuliére en "S" de la dispersion : la diffusion des polaritons excités en
centre de zone est fortement inhibée lorsqgg ces derniers restent confinés dans la
région de faible densité d’états autour de k = 0. Seule une forte excitation leur
permet d’étre diffusés vers le réservoir excitonique aux grands vecteurs d’onde.
La largeur homogéne du mode polaritonique présente alors un effet de seuil sé-
parant ces deux régimes. Cet effet a pour particula_r)ité d’augmenter avec le poids
excitonique du polariton et donc de dépendre de k [57,58|.

Dans les fils photoniques, le complémentaire résonant avec la troisiéme branche
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du multiplet de polaritons de basse énergie a une composante excitonique plus
grande que le signal résonant avec la premiére branche. Le complémentaire est
donc non seulement moins couplé a I'extérieur de la cavité mais aussi plus touché
par les effets d’élargissement collisionnel & forte puissance que le signal, ce qui
explique le déséquilibre d’intensités entre le signal et le complémentaire.

100 —e—signal
—O— complémentaire

~
W
T

Intensité normalisée
W
(e
T

/.
~,
)

v

O/o O\; O\O/O ©
0 --o—o—o—o——9>0487<.‘.
P T RS T
0 100 200 300
P (mW)

€xc

FiG. 2.13 — Intensités du signal et du complémentaire en fonction de la puissance d’ex-
citation Peye. Les intensités ont été normalisées par rapport a lintensité du signal o la
puissance seuil P2, = 120 mW.

Signatures de D’oscillation paramétrique optique interbranches : Nous
venons de mettre en évidence le seuil d’oscillation paramétrique pour le processus
de diffusion paramétrique de polaritons (1,1;) — (0.,2,). D’autres signatures
du régime d’oscillation paramétrique sont identifiées sur la figure 2.14(a). Cette
figure représente le spectre de I’émission de I’échantillon, polarisée perpendicu-
lairement aux fils, dans le régime linéaire, sous excitation non résonante (tirets).
Le méme spectre est présenté dans le régime non-linéaire pour une excitation ré-
sonante du deuxiéme mode de polariton polarisé parallélement aux fils (la fleche
pointe le mode 1 dans le régime non-linéaire). La polarisation du laser étant croi-
sée par rapport a celle du signal et du complémentaire et le systéme étant excité
sous un angle 6, = 3°, on arrive a s’affranchir totalement de la transmission du
laser.

On observe un décalage en énergie vers le bleu de 'ordre de 500 peV pour les
deux modes signal et complémentaire, di & la renormalisation des énergies [33].
Un affinement spectral des modes est également mis en évidence au-dessus du
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seuil d’oscillation paramétrique : les largeurs des modes passent d’environ 500 peV
dans le régime linéaire a 180 peV dans le régime non-linéaire. Une mesure sys-
tématique de la largeur du mode signal en fonction de la puissance d’excitation
est représentée sur la figure 2.14(b) : dans le régime non-linéaire, les largeurs des
modes passent de 7 ~ 300 peV sous excitation faible du systéme a vy ~ 150 peV
(limitée par la résolution du spectrométre) dans le régime de stimulation.
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FiG. 2.14 — (a) Spectres de ’émission polarisée perpendiculairement auz fils dans le ré-
gime linéaire et dans le régime non-linéaire. L’émission dans le régime linéaire, mesurée
sous excitation non résonante du systeme, est représentée en tirets. L’émission du signal
(continu) et du complémentaire (pointillés) dans le régime non-linéaire est représentée
pour une excitation résonante du mode 1). La fleche indique l'énergie d’excitation du la-
ser correspondant a l’énergie du mode 1) dans le régime non-linéaire. Tous les specires
ont €été normalisés en intensité. La transmission du laser est totalement supprimée.
(b) Largeur spectrale du signal Ysignai en fonction de la puissance d’excitation Peye.

Sélectivité en polarisation : IL’ensemble de ces résultats (émission paramé-
trique, présence d’un seuil d’oscillation paramétrique, décalage vers le bleu et
affinement des modes signal et complémentaire) montre qu’une oscillation para-
métrique optique interbranches "verticale" (i.e. pompe, signal et complémentaire
en k, = 0) est observée dans les microcavités gravées en fils photoniques. De
plus, celle-ci a pour caractéristique d’étre sélective en polarisation. En effet, dans
le régime d’oscillation paramétrique, la figure 2.15 montre que 1’émission du mode
Jz = 0 a un fort degré de polarisation P = (I — 1,)/(I + 1) = —0.94, contrai-
rement au régime linéaire on P = 0.1 (cf. figure 2.7).
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FiG. 2.15 — Emission polarisée perpendiculairement (trait continu) et parallélement
(pointillés) auz fils dans le régime d’oscillation paramétrique. Le désaccord exciton-
photon est ici légérement plus négatif. Pepe = 300 mW. L’intensité dans le domaine
spectral du complémentaire a été multipliée par un facteur 1000.

2.2.3 Interprétation

Afin d’analyser les effets observés dans le régime d’oscillation paramétrique
optique, nous adaptons au cas des fils photoniques I’hamiltonien d’interaction
exciton-exciton donné dans le cas des microcavités planaires au chapitre 1. Nous
rappelons que cet hamiltonien décrit les interactions coulombiennes entre por-
teurs, responsables de la diffusion paramétrique de polaritons. D’aprés les résul-
tats expérimentaux obtenus dans les fils photoniques, I’état de polarisation des
modes impliqués dans le processus paramétrique doit étre pris en compte dans ce
traitement. Le détail des calculs est donné dans I'annexe A.

L’hamiltonien d’interaction dans la base des états des excitons polarisés li-
néairement s’écrit :

Hyx = }1 Z Vr:ff[(blkJrqui,k’—q + bﬁ7k+qbﬁ,k’—q>vakbl’k/
kK ,q
(O] el wq + O serql] e —q) Db K
(bi k+qbﬁ K-q T bH k+qu K/ — )bL,kbll,k’
(bl k+qbﬁ K—q T bH k+qu K/— )bHﬁkbL,k’] (2.8)

ot bk = \/ii(bﬂ,k—i-b,l,k) et b x = \%(bﬂyk —b_1 x) sont respectivement les opé-
rateurs d’annihilation d’un exciton de polarisation paralléle et perpendiculaire a
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I’axe des fils. Le terme V(ff I est le potentiel effectif d’interaction exciton-exciton.

Chaque terme de I’hamiltonien correspond a un processus de diffusion para-
meétrique entre polaritons de polarisations bien définies. Il existe par conséquent
un nombre limité de processus paramétriques possibles.

Pour la configuration d’excitation utilisée dans l'expérience (excitation du
deuxiéme mode polaritonique de polarisation paralléle aux fils), les processus de
diffusion paramétrique possibles sont décrits par le deuxiéme terme de ’hamilto-
nien. Ainsi, les modes signal et complémentaire peuvent étre polarisés, soit per-
pendiculairement aux fils lorsqu’ils sont issus du processus (1j,1;) — (01,2,),
soit parallelement aux fils lorsqu’ils sont issus du processus (1j,1) — (0y,2)).
Par ailleurs, ces deux processus sont équiprobables puisqu’ils apparaissent avec
le méme terme d’interaction.

Dans le régime d’oscillation paramétrique interbranches décrit précédemment
(cf. figures 2.7 et 2.11), le degré de polarisation du signal P = (I} —1,)/(Ij+1.) =
—0.94 montre que le processus qui inverse la polarisation (1, 1) — (01,2,) est
privilégié par rapport au processus qui conserve la polarisation (1, 1) — (0y,2).
Ainsi, méme si deux processus sont équiprobables pour un méme désaccord 4, le
processus paramétrique qui satisfait la condition de conservation de I’énergie est
toujours favorisé.

La validité de cette interprétation est testée en excitant de fagon résonante
le mode 1, pour le méme point de I'échantillon (cf. figure 2.11). La comparaison
des deux premiers termes de I’hamiltonien d’interaction montre que la force de
I'interaction exciton-exciton n’est pas modifiée lorsqu’on change la polarisation
de I'excitation. En revanche, I'écart en 0° entre les modes 1, et 0, /| et celui entre
les modes 1, et 2, sont différents. Aucun des processus (1,,1,) — (0,2,) et
(11,1,) — (0y,2)) n’est donc autorisé par la condition de conservation de I'éner-
gie et nous n’observons pas de signature d’une émission paramétrique associée a
I'un de ces processus (pour les désaccords accessibles de 1’expérience).

Finalement, dans la configuration d’excitation initiale du mode 1, la levée
de dégénérescence de la polarisation du mode j, = 2 est suffisamment faible
(AL = 160peVS v) pour que I'énergie soit conservée lors du processus de dif-
fusion paramétrique (1,1;) — (01,2)). Rien n’interdit a priori ce processus du
point de vue de la conservation de 1’énergie. Cependant, aucune émission de
type paramétrique n’est mise en évidence. D’aprés ’hamiltonien d’interaction,
la diffusion paramétrique vers des états de polarisation orthogonales est en effet
impossible au premier ordre.

Résumé : Un processus de diffusion paramétrique sélective en polarisation per-
mettant de controler I’état de spin des polaritons diffusés a été mis en évidence
dans une microcavité planaire gravée en fils photoniques.
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Une contrainte unidirectionnelle liée au refroidissement dans le systéme est a
I'origine d’une anisotropie du parameétre de maille dans le plan des couches de
la cavité résonante. Cette anisotropie entraine alors une levée de dégénérescence
des polarisations linéaires paralléle et perpendiculaire a I'axe des fils des modes
polaritoniques.

Afin d’observer un régime d’oscillation paramétrique optique interbranches
"vertical" (i.e. pompe, signal et complémentaire en k, = 0), un ajustement ap-
proprié de l'espace des phases des polarisations est indispensable pour que la
condition stricte de conservation de I’énergie soit vérifiée. Dans l'interprétation
de nos résultats, nous voyons qu’une connaissance exacte de la structure fine de
tous les états polaritoniques mis en jeu est la clé d’un controle de la dynamique
de polarisations dans le régime stimulé. Les résultats expérimentaux montrent
également que l'efficacité du phénoméne non-linéaire observé dépend uniquement
des conditions d’accord de phase et de conservation de I’énergie.

2.3 Conclusion

Dans ce chapitre, nous avons présenté les travaux expérimentaux que nous
avons réalisés sur 'oscillation paramétrique optique dans une structure semicon-
ductrice gravée en fils photoniques.

Dans ces systémes, la gravure introduit une direction supplémentaire de confi-
nement du champ électromagnétique dans le plan de la cavité du fait de la dis-
continuité de la valeur de I'indice de réfraction. La quantification du champ élec-
tromagnétique donne alors naissance a un multiplet de modes de polaritons en
régime de couplage fort exciton-photon.

Nous avons exploité ces multiples branches polaritoniques pour mettre en évi-
dence un régime d’oscillation paramétrique interbranches original. Son originalité
tient d’une part a la possibilité de controler ’état de spin des polaritons diffusés.
D’autre part, la configuration "verticale" du processus de diffusion paramétrique,
ou les trois modes signal, pompe et complémentaire sont situés en k, = 0, répond
a certaines des limitations des microcavités planaires (cf. chapitre 1). De plus, la
collection des faisceaux est facilitée et I’équilibre entre les intensités des faisceaux
émis est amélioré. En revanche, le régime de couplage fort reste indispensable
pour observer une oscillation paramétrique "verticale" dans les fils photoniques.
La seule présence d’un multiplet de modes photoniques ne permet pas en effet
de vérifier la condition de conservation de I’énergie. La température de fonction-
nement des échantillons est donc de nouveau intrinséquement limitée. Enfin, la
fabrication des fils photoniques fait appel a un procédé complexe de gravure.

Nous verrons dans les prochains chapitres comment nous avons répondu a
ces limitations rémanentes en imaginant une nouvelle structure : une microcavité
triple.
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2.4 Perspectives

Malgré les différents problémes que les fils photoniques continuent a poser, on
peut envisager de tester le caractére gémellaire des photons émis par le processus
de diffusion paramétrique. Néanmoins, les paires de photons issues de fils diffé-
rents ne sont pas corrélés entre elles et il serait alors nécessaire de travailler sur
un fil unique (donc de refaire des échantillons avec des fils isolés).

Deux types de techniques peuvent étre employées pour démontrer le carac-
tére gémellaire des photons émis. Dans le régime des fortes intensités (régime des
variables continues), au-dessus du seuil de l'oscillation paramétrique optique, on
peut utiliser la méthode de la mesure du bruit quantique |37]. Cette technique né-
cessite néanmoins des faisceaux signal et complémentaire d’égale intensité. Dans le
régime des faibles intensités (sous le seuil), on peut utiliser la technique du comp-
tage de coincidences [63], & condition que les temps caractéristiques de 1’émission
soient compatibles avec la rapidité des détecteurs de photons.

Nous verrons dans le chapitre 5 que des mesures de bruit quantique dans des
microcavités triples présentent une bonne alternative a ces difficultés.
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Chapitre 3

Microcavité Triple

Dans le premier chapitre, nous avons vu que le couplage fort entre un photon
de cavité et un exciton de puits quantique modifie profondément la dispersion
des énergies dans le plan des couches de la microcavité planaire des nouveaux
états propres, les polaritons. Il en résulte de nouvelles propriétés non-linéaires
intéressantes comme des effets d’amplification [28] ou d’oscillation paramétrique
optique [29]. Deux polaritons pompe photocréés au voisinage du point d’inflexion
de la dispersion de basse énergie sont diffusés en un polariton signal en 0° et un
polariton complémentaire a un grand angle. Les conditions d’accord de phase et
de conservation de I'énergie sont vérifiées grace a la forme particuliére de la dis-
persion. Les photons émis a la suite de processus paramétriques sont jumeaux, ce
qui fait des microcavités de semiconducteurs de bons candidats pour la réalisa-
tion de source intégrée de photons jumeaux. Cependant, nous avons montré que
de nombreux problémes limitent I'intégration du systéme : le couplage fort est
indispensable, la pompe doit étre injectée a un angle trés particulier et le com-
plémentaire, qui n’est pas protégé du réservoir excitonique, est trés mal couplé a
Iextérieur.

Dans le chapitre précédent, nous avons étudié des structures gravées en fils
photoniques qui permettent de contourner certains de ces problémes. Le confi-
nement du champ électromagnétique dans ces structures conduit a un multiplet
de modes de polaritons en régime de couplage fort exciton-photon. Nous avons
exploité ces multiples branches polaritoniques pour mettre en évidence une oscil-
lation paramétrique interbranches "verticale", ou la pompe, le signal et le com-
plémentaire sont en 0°, & une énergie inférieure a celle de I'exciton. L’excitation
de I’échantillon et la collection de 1’émission non-linéaire sont ainsi grandement
facilitées. Néanmoins, le couplage fort demeure indispensable pour ’observation
de l'oscillation paramétrique et les intensités du signal et du complémentaire res-
tent déséquilibrées. Les fils photoniques sont de plus des systémes moins flexibles
que des structures planaires parce que la gravure est un procédé complexe.

Afin de répondre a ces limitations, nous avons concu une structure semicon-
ductrice planaire originale. Il s’agit d’une microcavité triple [97,98| composée
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de trois microcavités couplées contenant chacune un ou plusieurs puits quan-
tiques identiques. Le couplage optique intercavités conduit a ’apparition de trois
modes photoniques couplés non dégénérés tandis que les modes excitoniques
de chaque puits quantique sont dégénérés. En régime de couplage fort exciton-
photon, chaque mode de cavité conduit a deux modes de polaritons de basse
énergie et de haute énergie. Il apparait donc, comme pour les fils photoniques, un
multiplet de modes de polaritons (six). On peut ainsi imaginer de mettre en évi-
dence une oscillation paramétrique "verticale", similaire & celle observée dans les
fils photoniques (protégée du réservoir excitonique), qui améliorerait le rapport
d’intensités entre le signal et le complémentaire. Un autre processus paramétrique
interbranches protégé du réservoir excitonique, dit "horizontal", s’avére trés in-
téressant pour obtenir un signal et un complémentaire parfaitement équilibrés
en intensité. C’est une configuration complétement dégénérée ol la pompe est
injectée en résonance avec le deuxiéme mode de polariton en 0°. Le signal et le
complémentaire, qui sont détectés a des angles opposés, sont intrinséquement de
méme nature.

Ce chapitre sert d’introduction théorique au chapitre 4 qui sera consacré a
I’étude expérimentale de 'oscillation paramétrique interbranches dans la micro-
cavité triple. Nous commencons dans le paragraphe 3.1 par une description de
la microcavité triple et des nouveaux modes propres du systéme en régime de
couplage fort exciton-photon. Nous présentons également de facon détaillée les
différents processus de diffusion paramétrique que nous souhaitons mettre en évi-
dence par la suite. Dans le paragraphe 3.2, nous calculons I'efficacité des processus
paramétriques "vertical" et "horizontal" que nous comparons ensuite a 'efficacité
du processus a I'angle magique dans les microcavités simples. Nous utilisons pour
cela le modéle de Ciuti et al. [32,33] aprés 'avoir adapté au cas de la microcavité
triple. Nous verrons enfin dans le paragraphe 3.3 que ’on peut pour la premiére
fois considérer des processus de diffusion paramétrique en régime de couplage
faible exciton-photon.

3.1 Présentation de la microcavité triple

Dans ce paragraphe, nous commencons par décrire les trois modes de cavité
couplés de la structure sans puits quantiques résultant du couplage optique fort
entre les cavités (Partie 3.1.1). Nous présentons ensuite le régime de couplage fort
exciton-photon dans les microcavités triples lorsqu’un ou plusieurs puits quan-
tiques y sont insérés (Partie 3.1.2). Nous voyons que celui-ci peut étre modélisé
par un ensemble d’oscillateurs couplés (Partie 3.1.3) et nous terminons par dé-
crirve les différents processus paramétriques interbranches que nous avons étudiés
théoriquement et expérimentalement pendant ce travail de thése (Partie 3.1.4).
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Une microcavité triple consiste en une structure planaire semiconductrice tri-
plement résonante. Le systéme, schématisé sur la figure 3.1, est constitué de trois
microcavités de GaAs d’épaisseur optique A. Dans notre cas, A vaut 840 nm. Ces
trois cavités de type Fabry-Pérot sont fortement couplées entre elles par I'inter-
médiaire de deux miroirs de Bragg DBR1 et DBR2. L’ensemble est inséré entre
deux miroirs de Bragg externes. Dans cette partie, nous considérerons des mi-
roirs identiques composés de 13 paires de couches de GaAs/AlAs d’épaisseur A\/4.
Chaque cavité contient un unique puits quantique (PQ) d’Ingg7Gagg3As de 80 A
d’épaisseur. A la fin de la croissance de la structure, I’épaisseur totale de la mi-
crocavité triple est d’environ 8 pum, ce qui reste comparable a ’épaisseur d’une
microcavité simple usuelle (i.e. avec des miroirs de Bragg plus épais).

Axe de croissance Oz

Miroir supérieur

GaAs/AlAs
PQ IngorGaggsAs —= g:;\ggn A3
Miroir de couplage
DBR1 (GaAs/AlAs)
PQ Ing,mGa‘o_ggAS — 8‘;‘;\1;(‘ A2
Miroir de couplage
DBR2 (GaAs/AlAs)

Cavité-A 1

PQ Ing.orGaggsAs —= ] G;Z\ls(

Miroir inférieur

GaAs/AlAs

Substrat GaAs

Fig. 3.1 — Schéma d’une microcavité triple de semiconducteurs. Sont représentés le
substrat de GaAs, les trois cavités-A de GaAs, les puits quantiques d’InggrGag.g3As
placés dans chaque cavité, les miroirs de Bragg de couplage intermédiaires DBR1 et
DBR2 et les miroirs de Bragg inférieur et supérieur. Les miroirs sont tous composés de
13 paires de couches \/4 de GaAs/AlAs.
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3.1.1 Couplage fort optique

Considérons dans un premier temps une structure sans puits quantiques. Par
analogie avec les microcavités simples décrites dans le chapitre 1, le confinement
des photons est réalisé dans chacune des trois cavités suivant ’axe de croissance
Oz. La composante selon Oz de leur vecteur d’onde est donc quantifiée et les
photons conservent un mouvement libre dans le plan des couches.

Dans un cadre fictif ou les trois cavités résonantes de mémes épaisseurs ne sont
pas couplées entre elles, les trois modes de cavités de dispersion quasi parabo-
liques sont dégénérés. Dans la pratique, les trois cavités sont couplées entre elles
par l'intermédiaire des miroirs de Bragg DBR1 et DBR2. Si le couplage optique
intercavités est suffisamment fort, la dégénérescence des trois modes de cavité est
levée et trois nouveaux modes optiques couplés apparaissent.

Le couplage optique dans un systéme de double microcavité de semiconduc-
teurs a déja été le sujet de plusieurs études [99-102]. Ces travaux ont en particulier
démontré la possibilité d’obtenir une émission laser a deux longueurs d’onde dans
ces structures. Il est ainsi connu que la levée de dégénérescence des modes de
cavité dans une microcavité double est possible si [99] :

4R

R. < —
< (1+ R)?

(3.1)

avec R, la réflectivité du miroir de couplage et R celle des deux miroirs externes.

Cette relation est la condition de couplage fort optique entre deux cavités
consécutives. Le premier membre de cette expression est relié a la constante de
couplage optique et le second & la finesse du systéme. Le couplage optique entre
deux cavités résonantes consécutives doit donc étre supérieur aux sources d’amor-
tissement dans le systéme pour observer une levée de dégénérescence entre les
modes photoniques.

Du point de vue de la conception des échantillons, il faut diminuer le nombre
de paires de couches dans les miroirs intermédiaires DBR1 et DBR2 pour augmen-
ter le couplage intercavités. Inversement, il faut augmenter le nombre de paires
dans les miroirs externes si I’on veut diminuer les pertes dans le systéme.

Par la méthode numérique des matrices de transfert, on calcule la réflecti-
vité de la microcavité triple en fonction de I'angle d’incidence pour une force
d’oscillateur excitonique nulle (structure sans puits quantique). Le résultat de ce
calcul est présenté sur la figure 3.2 pour la structure de couches correspondant au
schéma 3.1 de ’échantillon. Dans cet exemple, les trois cavités sont résonantes et
les trois modes optiques couplés, modes propres du systéme, ont pour énergie en
k=0, EY(0) = 1.468 ¢V, EZ(0) = 1.4743 eV et E-)(0) = 1.4806 V. Pour les
matériaux considérés ici, ’écart entre les modes optiques couplés est donc égal a
6.3 meV.
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Fi1G. 3.2 — Réflectivité calculée par la méthode numérique des matrices de transfert de la
microcavité triple en fonction de l'angle d’incidence. Ici, la force d’oscillateur des puits
quantiques est prise égale o zéro.

Pour les mémes paramétres que le calcul précédent, nous pouvons calculer
I’indice de réfraction ainsi que 'amplitude du champ électrique en fonction de la
position dans le systéme. L’indice de réfraction de I’échantillon et la valeur absolue
de 'amplitude du champ électrique associé aux trois modes optiques couplés sont
présentés respectivement sur les figures 5.3(a) et 5.3(b). On remarque que les
modes optiques couplés sont bien spatialement délocalisés dans toute la structure
contrairement a la situation de trois cavités non couplées. De plus, le champ
électrique correspondant au deuxiéme mode couplé est quasi nul dans la cavité
centrale.

3.1.2 Couplage fort exciton-photon

Nous nous intéressons maintenant a la structure compléte, c’est a dire celle
ol un puits quantique est inséré dans chaque cavité. Nous retrouvons une confi-
guration ou un couplage lumiére-matiere peut avoir lieu et nous étudions le cas
du régime de couplage fort exciton-photon.

Dans ce cas, le systéme est similaire & un ensemble de six oscillateurs har-
moniques couplés : les trois modes photoniques résultant du couplage optique
entre les trois cavités et les trois modes excitoniques résultant du confinement
des états électroniques dans chaque puits quantique. Les trois puits quantiques
sont considérés parfaitement identiques, ce qui confére aux modes excitoniques la
méme énergie Ex.
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En régime de couplage fort exciton-photon, chaque mode de cavité conduit
a deux modes de polaritons (basse énergie et haute énergie). La réflectivité de
la structure compléte, calculée par la méthode des matrices de transfert, est re-
présentée sur la figure 3.4 en fonction de I'angle d’incidence, pour un désaccord
exciton-photon 6 = F¢(0) — Ex = —10 meV, ou E¢(0) est ’énergie en k = 0 du
mode de cavité non couplé.
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FiG. 3.4 — Réflectivité calculée par la méthode numérique des matrices de transfert de
la microcavité triple en régime de couplage fort exciton-photon en fonction de [’angle
d’incidence. § = Ec(0) — Ex = —10 meV.

Six nouveaux modes propres de polaritons apparaissent alors : trois de basse
énergie et trois de haute énergie. Nous reconnaissons la forme particuliére en "S"
des dispersions des branches basses. Pour les matériaux considérés dans cette
partie, le dédoublement de Rabi exciton-photon est A2 = 3.5 meV et ’éner-
gie de 'exciton 1s dans le puits quantique contenant 7% d’Indium est égale a
Ex =1.4557 eV.

Par la suite, on suppose que 1'on peut varier les énergies des modes de cavités
non couplés, ce qui a pour effet de modifier le désaccord exciton-photon d. Dans la
pratique, des gradients d’épaisseur sont introduits volontairement dans les cavités
en interrompant la rotation de I’échantillon lors de sa croissance. Si ces gradients
sont judicieusement choisis, nous verrons qu’ils permettent de sonder des cavités
d’épaisseurs légérement différentes et de modifier les énergies des modes de cavités
non couplés indépendamment les unes des autres.

3.1.3 Modéle des oscillateurs couplés

Comme nous venons de le voir, le systéme de microcavité triple en régime
de couplage fort exciton-photon est similaire & un ensemble de six oscillateurs
harmoniques couplés (trois modes excitoniques et trois modes photoniques). La
matrice de dimension (2 X 2) pour une microcavité planaire simple est étendue a
une matrice de dimension (6 X 6) pour la microcavité triple. Elle s’écrit de fagon
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générale dans la base des états excitonique et photonique (lorsque les pertes sont
négligées) comme :

Exi(kK) BQgi/2 0 0 0 0
hQR’1/2 ECJ(k) 0 th 0 hrlg
b 0 0  Exa(k) hQga/2 0O 0 (32)
0 hrlg hQR72/2 ECQ(k) 0 hrgg
0 0 0 0 Exs(k) hQrs/2
0 A5 0 Alss  hQrs/2 Ecs(k)

Le mode photonique dans la cavité j € {1,2,3} a une énergie Ec (k) et le
mode excitonique du puits quantique inséré dans la cavité j a une énergie Ex (k).
Dans le cas de trois cavités résonantes, Ec j(k) = Ec(k). Pour des puits quan-
tiques identiques et dans la zone des faibles vecteurs d’onde, Ex ;(k) = E.

Deux cavités consécutives 7 et j sont couplées entre elles par la constante
de couplage hl';;. Le couplage entre les cavités 1 et 3 est supposé négligeable,
hl'13 = 0. De plus, les miroirs de couplage étant identiques, hl'ys = hl's3 = Al.
Le terme de couplage entre le mode de cavité j et le mode excitonique du puits
quantique qui y est inséré est fidp ;/2. Dans le cas d’une structure symétrique
(mémes cavités et mémes puits quantiques), hQg ;/2 = hQg/2.

Les énergies des nouveaux modes propres du systéeme se déduisent de la dia-
gonalisation de la matrice. Sur la figure 3.5 sont représentées les dispersions des
polaritons calculées dans le modéle des oscillateurs couplés, ou Ex = 1.4557 eV
et A2z = 3.5 meV (valeurs issues du calcul des dispersions par la méthode numé-
rique des matrices de transfert, dans le cas de la structure réelle). La constante
de couplage optique intercavités Al est prise égale a 4.5 meV. La diagonalisation
de la matrice réduite aux modes de cavité montre que I'écart entre deux modes
de cavité couplés consécutifs est égal & v/2 x AI'. Cette valeur correspond donc a
un écart entre les modes optiques de 6.3 meV en k = 0, identique au cas de la
structure réelle.

Comme pour les microcavités simples, le régime de couplage fort dans les
microcavités triples est détruit lorsque les sources d’amortissement du systéme
sont supérieures au dédoublement de Rabi (2g < Yewe, Ypn)- Dans la pratique,
I’élargissement, des raies apparait en augmentant la température de travail ou
la puissance optique d’excitation. Dans le cas de la microcavité triple en régime
de couplage faible exciton-photon, la dispersion des états propres du systéme en
fonction du vecteur d’onde dans le plan des couches est réduite a la dispersion
des trois modes de cavité couplés et a la dispersion des trois modes excitoniques
dégénérés (plate a l'échelle des vecteurs d’onde des modes photoniques). Ces
dispersions sont superposées a celle des polaritons en régime de couplage fort
exciton-photon sur la figure 3.5.
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Fi1G. 3.5 — Dispersions des états propres de la microcavité triple en fonction de ’angle
d’incidence, calculée dans le modéle des oscillateurs couplés, dans le régime de couplage
fort (traits pleins) et dans le régime de couplage faible (pointillés). Paramétres : énergie
de lexciton Ex = 1.4557 eV, dédoublement de Rabi h{dr = 3.5 meV, couplage optique
intercavités hI' = 4.5 meV et désaccord exciton-photon 6 = —3 meV.

3.1.4 Différents processus paramétriques possibles

Comme pour les fils photoniques, on peut envisager de mettre en évidence un
processus de diffusion paramétrique interbranches, protégé du réservoir excito-
nique.

L’ajustement du désaccord exciton-photon permet d’obtenir différentes confi-
gurations pour des processus paramétriques qui respectent les conditions d’accord
de phase et de conservation de I’énergie, et en particulier :

- Un processus paramétrique interbranches "vertical” ou les modes signal,
pompe et complémentaire sont situés en k = 0 (cf. figure 3.6(a)). Deux polari-
tons pompe de la deuxiéme branche sont diffusés vers la premiére et la troisiéme
branche. La condition d’accord de phase est directement vérifiée et 1’énergie est
conservée si les trois branches sont également espacées en énergie. Cette configu-
ration non dégénérée conduit a I’émission de faisceaux signal et complémentaire
qui ne sont pas séparés spatialement.

- Un processus paramétrique interbranches "horizontal” ou les modes signal,
pompe et complémentaire sont dégénérés (cf. figure 3.6(b)). Deux polaritons
pompe de la deuxiéme branche en k = 0 sont diffusés vers la premiére branche.
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Les vecteurs d’onde associés aux modes signal et complémentaire sont opposés.
Les conditions d’accord de phase et de conservation de I’énergie sont par consé-
quent automatiquement vérifiées. Les états finaux qui ont les mémes composantes
excitoniques et photoniques sont intrinséquement identiques. Cette configuration
dégénérée conduit a ’émission de faisceaux signal et complémentaire bien séparés
spatialement, a priori d’égales intensités.

- Un processus paramétrique intrabranche a l'angle magique (cf. figure 3.6(a))
identique a celui présenté dans les microcavités simples.
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F1G. 3.6 — (a) Processus paramétrique interbranches "vertical” (continu). Processus pa-
ramétrique intrabranche a l’angle magique (pointillés). (b) Processus paramétrique in-

terbranches "horizontal”.

Dans la suite de ce chapitre, nous calculons l'efficacité de ces différents pro-
cessus. En particulier, nous comparons 'efficacité des processus paramétriques
interbranches "vertical" et "horizontal" avec celle du processus paramétrique in-
trabranche a ’angle magique. Nous pouvons ainsi directement comparer ces ré-
sultats a ceux obtenus dans les microcavités simples pour le processus a l'angle
magique.
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3.2 Calcul de l'efficacité de deux processus para-
métriques interbranches en couplage fort

Dans ce paragraphe, nous commencons par un calcul préliminaire de [’effica-
cité du processus paramétrique a [’angle magique dans les microcavités planaires
simples (Partie 3.2.1). Nous étendons ensuite le cadre théorique de ce calcul au
cas de nos microcavités triples en régime de couplage fort (Partie 3.2.2) avant de
Uappliquer au cas des deuz processus paramétriques interbranches vertical (Partie
3.2.3) et horizontal (Partie 3.2.4).

3.2.1 Préliminaires

Nous présentons les résultats du calcul de Defficacité du processus d’oscil-
lation paramétrique a l'angle magique observé dans les microcavités planaires
simples [28,29]. Pour ce faire, nous reprenons les résultats de la description quan-
tique de Ciuti et al. [32,33] présentés dans la partie 1.3.2 du chapitre 1. Contrai-
rement au chapitre 2, nous ne tiendrons pas compte de 1’état de spin des porteurs.
Dans le cadre d’un modéle simplifié, les sources d’amortissement dans le systéme
ne sont pas introduites.

Dans le cas particulier de 'oscillation paramétrique a I'angle magique
(kp,kp) — (0,2kp,), ou kp est le vecteur d’onde de pompe dans le plan des
couches, nous avons vu au chapitre 1 que le potentiel effectif d’interaction polariton-
polariton s’écrit :

PP PP PP

VI = Vi ko ko T Viepkp,—kp

12¢2

= —— Xok, Xkp X0 Xk,
6CLBohr
hQr

*2
Nsat@Bopy

= VCOulomb + Vtsat

(3.3)
[(|CO| X2kp + |02kp} XO) kaka +2 |Ckp‘ XOkaX2kp}

Il comprend le terme effectif d’interaction coulombienne exciton-exciton Veoouioms
et le terme de saturation anharmonique dans le couplage exciton-photon V. qui
traduit la saturation du couplage exciton-photon causée par les effets de satura-
tion liés a la densité de porteurs.

Sur la figure 3.7(a) sont représentés les termes Vioouioms €t Vier en fonction
du désaccord 6 pour une microcavité simple GaAs. Le potentiel d’interaction
VPF est présenté en fonction de § sur la figure 3.7(b). Le vecteur d’onde k;, a été
ajusté pour chaque désaccord afin de vérifier les conditions d’accord de phase et de
conservation de I’énergie. Les valeurs des parameétres utilisés sont : h{2g = 3.5meV,
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€ = N2yner Cgopr = 110 A, nyey = 7/(167a,,) et €2 = ¢%/(4mey) = 1.44 meV-pum.

Avec ces parameétres, le préfacteur du terme d’interaction coulombienne vaut :
% = 100 meV, et le préfacteur du terme de saturation vaut : nsﬁﬂﬁ =
24 meV. Pour des désaccords proches de zéro, les poids photoniques du mode
pompe, Ci,, et du mode complémentaire, Cay,, sont faibles (cf. figure 3.8(a)) et
le terme de saturation est négligeable devant le terme d’interaction coulombienne.
Néanmoins, pour des désaccords suffisamment négatifs (ce qui est le cas ici), le
terme de saturation contribue de fagon significative.

Par conséquent, 'augmentation des composantes excitoniques des modes si-
gnal, pompe et complémentaire et la diminution des composantes photoniques
(cf. figure 3.8(a)) a partir de désaccords de 'ordre du dédoublement de Rabi
conduisent & une augmentation du potentiel effectif d’interaction V* avec le

désaccord.
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Fi1G. 3.7 — (a) Terme d’interaction coulombienne exciton-exciton Voouloms €t terme de
saturation anharmonique dans le couplage exciton-photon Via ; (b) Potentiel effectif
d’interaction polariton-polariton VET | calculés pour le processus paramétrique a angle
magique dans une microcavité simple en fonction du désaccord exciton-photon §.

Pour conclure sur l'efficacité du processus paramétrique, il faut évaluer les
intensités des faisceaux signal et complémentaire définies respectivement en k = 0
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et k = 2k, par :

Lignat = x |Cx, ‘ |Col? (3.4)

Leomplémentaire = P x |Ckp‘ X ‘Czkp’2 (3.5)

ol ‘C’k | |C’0 et |C'2kp‘2 sont respectivement les fractions photoniques des

modes pompe, signal et complémentaire. Celles-ci sont représentées en fonction
du désaccord sur la figure 3.8(a).
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Fi1G. 3.8 = (a) Composantes photoniques des modes pompe, signal et complémentaire ; (b)
Intensités émises par le signal et le complémentaire, en fonction du désaccord exciton-
photon § pour le processus paramétrique a ’angle magique dans une microcavité simple.

Les intensités du signal et du complémentaire sont représentées en fonction
du désaccord exciton-photon sur la figure 3.8(b).

Le potentiel effectif d’interaction polariton-polariton qui croit fortement a
partir de 0 >~ —4 meV induit une augmentation des intensités a partir de ces
désaccords. Inversement, les composantes photoniques des modes signal et com-
plémentaire diminuent lorsque le désaccord tend vers zero. Lorsque cet effet
devient trop important, au-dela de 6 ~ —hQg/2, les intensités du signal et
du complémentaire finissent par diminuer. Les intensités sont maximales pour
d ~ —hfdr/2 ~ —2 meV. On vérifie également que le complémentaire, de com-
posante excitonique plus élevée que le signal, est moins couplé a l'extérieur. Fi-
nalement, D'efficacité du processus paramétrique a l’angle magique repose sur
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un compromis entre les poids excitoniques et photoniques des polaritons signal,
pompe et complémentaire.

3.2.2 Principe du calcul

Nous adaptons ici le modéle théorique présenté dans les microcavités planaires
au cas de la microcavité triple. Ceci revient a faire dans chaque hamiltonien du
systéme une somme sur les trois cavités et a inclure un terme décrivant le cou-
plage optique fort entre cavités.

L’hamiltonien qui décrit le systéme s’écrit dans la base des états excitonique
et photonique comme la somme des termes suivants :
— Hamiltonien libre des excitons et des photons :

Ho= >, >, <Ex,j(k)b§,kbj,k + Eaﬂk)‘t;k“%k) 39)

7={1,2,3} k

ou l'opérateur b}k est I'opérateur création d’'un exciton dans la cavité j avec un

vecteur d’onde dans le plan des couches k, d’énergie Ex ;(k). L'opérateur a}’k

est ’analogue pour le photon de cavité, d’énergie E¢ ;(k). Nous rappelons que
dans la zone des faibles vecteurs d’onde et pour des puits quantiques identiques,
Ex j(k) = Ex. On suppose que les énergies des modes photoniques non couplés
peuvent varier pour ajuster le désaccord exciton-photon.

— Hamiltonien décrivant le couplage entre les trois cavités :

HCC = Z [ﬁru (al,ka;k + CLJLk(IZk) + FLF23 (alka;k + a;’ka&k)] (37)
k

avec hl';; la constante de couplage entre deux cavités consécutives ¢ et j. Dans
le cas particulier d’'une structure composée de miroirs de couplage identiques,
hl'1o = hI'93 = AI'. Le couplage entre les cavités 1 et 3 est négligeable (Al';3 = 0).

— Hamiltonien décrivant le couplage linéaire entre un mode de cavité et le
mode excitonique du puits qui y est inclus :

h$2
HXC = Z Z TR (aj,kb;k + a}vkbﬁk) (38)

j={1.23} k

avec hQdr/2 la constante de couplage de Rabi entre un exciton 1s et un photon
de cavité.
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— Hamiltonien effectif d’interaction exciton-exciton a lintérieur d’une ca-
vité 7 :

Hxx = Z Z VOEffb; k+q jk’ qlixbix (3.9)
i={1,2,3} kK ,q

2 %
avec VI = 66&%’” (cf. partie 1.3.2).

€

— Hamiltonien décrivant la saturation anharmonique dans le couplage exciton-
photon :

7={1,2,3} kk',q

avec Vi = % (cf. partie 1.3.2).

Six modes propres de polaritons apparaissent en régime de couplage fort
exciton-photon dans une microcavité triple. On définit 'opérateur p;x qui an-
nihile un polariton de la branche | € {1, ...,6}, de vecteur d’onde dans le plan des
couches k tel que :

bl,k dl,k P1x
a1k dQ,k P2k
box | | dsx | U | P3x
= = Uk
a2 k d4,k Pax
b3 x ds x D5k
asx de x D6,k
Uk est une matrice unitaire de transfert telle que d;x = Zle{l ...6}(Uk)i7lpl7k.

Les opérateurs by et ax ont été remplacés par l'opérateur généralisé d;y ou
i € {1,...,6}. Les opérateurs indicés par des 7 impairs correspondent & des opé-
rateurs de type "exciton" et les opérateurs indicés par des i pairs correspondent
a des opérateurs de type "photon". Les éléments de matrice (Uy);; sont les coef-
ficients de Hopfield réels étendus a la microcavité triple.

L’hamiltonien décrivant les interactions entre polaritons se déduit des équa-
tions (3.9) et (3.10) :

GB R 1 A1yl2,03,0
Hpp = Z Z i TVklk’Q,qg 4ph7k+qpsz,k’—qp137kpl4yk’ (3.11)
kk,q l1,02,13,l4
e{L,...6}
Cet hamiltonien correspond a un processus de diffusion faisant intervenir 4 pola-
ritons. Chaque polariton n € {1,2,3,4} est associé¢ & une branche polaritonique
l, € {1,...,6}. Le processus de diffusion s’interpréte comme I’annihilation de deux
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polaritons (3 et 4) sur les branches I3 et Iy, de vecteurs d’onde dans le plan des
couches k et k', et la création de deux polaritons (1 et 2) sur les branches [; et o,
avec les vecteurs d’onde k + q et kK’ — q. Le transfert du vecteur d’onde q assure
la conservation de I'impulsion lors de la diffusion.

Dans Hpp, le potentiel effectif d’interaction polariton-polariton s’écrit :

6e2
Vit = —— ) (Ukrq)its (Uie—q)its (V)i (Ui iy
€A opy i={1,3,5}
hQR (3.12)

———— Y [(Ura)isrn (Ue—q)iss (Uid)iss (Ui )iy

*2
nsataBOhT Z:{1,3,5}
+ (Uktq)is (U —q)its (Ui )its (Ui )ir1,04]

Dans le cas des processus paramétriques, une seule pompe est utilisée et les
deux polaritons pompe de vecteur d’onde k, = k = k’ sont photocréés sur la
méme branche [, = I3 = [4. IIs sont ensuite diffusés en un polariton signal de vec-
teur d’onde kg = k’ — q sur la branche [, = [ et en un polariton complémentaire
de vecteur d’onde k. = k + q sur la branche [, = {; (ou inversement).

Les valeurs des indices [, [, et [, et des vecteurs d’onde ky, ks et k. dépendent
du processus paramétrique (kp,kp) — (ks, ke) que l'on considére (cf. figure 3.9).

Les vecteurs d’ondes doivent vérifier les conditions de conservation de I'im-
pulsion et de I’énergie :

2k, = k, + ko

3.13
2B (2k,) = BW (k) + B (k) (3.13)
avec E® 1énergie du polariton de la branche .

Les fractions photoniques des modes impliqués dans ce processus sont données
par :

|C’signal‘2 - Z [(Uks)i7ls]2

i={2,4,6}
2 2
| Cpompe|” = Z [(Ukp)ivlp} (3.14)
i={2,4,6}
|Ccomplémentaire|2 = Z [(Ukc)i,lc]2
i={2,4,6)

ou les éléments de matrice (Uy);; indicés par des ¢ pairs sont les coefficients de
Hopfield correspondant & la partie photonique des polaritons. On tient compte
de la partie photonique d’un seul mode en précisant la valeur de I'indice .
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F1G. 3.9 — (a) Processus paramétrique interbranches "vertical”. (b) Processus paramé-
trique interbranches "horizontal”.

Finalement, on analyse 'efficacité des processus paramétriques par I'intermé-
diaire des intensités émises par le mode signal et le mode complémentaire. Ces
intensités s’écrivent selon le méme modéle que les relations (3.4) et (3.5) :

leyds,lp,l 2 2
Isignal - Vk;,limpqp X |Cpompe| X |Csignal|

leyls,lpyl
]complémentaire - Vk;lip?qp X |Cpompe

) , (3.15)
| X |Ccomplémentai're |

3.2.3 Cas du processus paramétrique vertical
Les paramétres utilisés sont les mémes que ceux de la partie 3.2.1 : h{dr = 3.5

meV, € = N2, e Ahonr = 110 A, puis AT = 4.5 meV.

Conservation de I’énergie : Avant de calculer I'efficacité du processus para-
métrique interbranches "vertical" (cf. figure 3.9(a)), nous devons considérer des
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configurations ou les conditions de conservation (3.13) sont vérifiées. La conserva-
tion de I'impulsion est assurée de maniére évidente. En revanche, les trois modes
polaritoniques de basse énergie ne sont également espacés en k = 0 que pour des
valeurs particuliéres des énergies des trois modes photoniques non couplés. Les
parameétres ajustables du probléme sont donc E¢;1(0), Ec2(0) et Ec3(0). Nous
verrons au chapitre 4 que ces énergies sont ajustées dans la pratique grace a un
double gradient croisé introduit volontairement dans la microcavité triple.

Si I’énergie de la premiére cavité est fixée, il existe une gamme de valeurs pour
Ec2(0) et Ec3(0) telles que = 2E3)(0) — EW(0) — E®)(0) =0 . Un exemple
de solution est donné sur la figure 3.10.
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Fic. 3.10 — Graphique en trois dimensions représentant l'intersection de la surface
z = 2E®(0) — EM(0) — EGCN(0) avec le plan x = 0, en fonction des paramétres
Ec2(0) et Ec3(0) pour la valeur fizée de Ec(1,0) = Ex — 6meV.

Désaccord : Jusqu’a présent, le désaccord ¢ était défini par rapport a I’énergie
des modes de cavité non couplés (0 = Ec(0) — Ex, avec Ec(0) Iénergie du
mode de cavité non couplé en k = 0). Cette définition est la plus naturelle et
correspond au désaccord utilisé pour les microcavités simples. Néanmoins, dans
la suite, nous préférons introduire un désaccord défini par rapport a ’énergie du
mode de pompe qui est plus adapté aux expériences sur ’oscillation paramétrique
optique dans les microcavités triples. Celui-ci s’écrit :

§ = EW(k,) — Ex
avec B (k,) I'énergie du mode de pompe en k = k.
Il existe trois paramétres ajustables dans notre probléme (les trois énergies des

modes de cavité non couplés, ou bien trois désaccords). Par soucis de simpliciteé,
nous ne ferons varier qu’un seul désaccord dans la suite.
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Fractions photoniques : Nous présentons sur la figure 3.11 les valeurs des
composantes photoniques des modes pompe, signal et complémentaire dont dé-
pendent les intensités du signal et du complémentaire, en fonction du désaccord.
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FiGg. 3.11 — Composantes photoniques des modes pompe, signal et complémentaire en
fonction du désaccord 6 dans le processus de diffusion paramétrique (a) a l’angle ma-
gique, (b) vertical.

Dans le cas du processus a 1’angle magique (cf. figure 3.11(a)), on vérifie que
les polaritons signal et pompe ont une fraction photonique trés importante pour
I’ensemble des désaccords, contrairement au polariton complémentaire. Ce résul-
tat est identique a ce qui est connu dans les microcavités planaires simples.

Dans le cas du processus "vertical" (cf. figure 3.11(b)), les composantes pho-
toniques des modes signal et pompe ont le méme comportement en fonction de
0. Elles sont quasiment égales aux composantes photoniques des modes signal et
pompe dans le processus a ’angle magique. En revanche, la fraction photonique
du complémentaire est beaucoup plus élevée que dans la situation du processus
a 'angle magique. Celle-ci diminue avec le désaccord (en valeur absolue) puisque
la dispersion de la troisiéme branche du polariton bas tend vers celle de I’exciton.

Potentiel d’interaction : Sur la figure 3.12 est représenté en fonction du

désaccord le potentiel effectif d’interaction pour le processus paramétrique a
P’angl ique, VLML et 1 tri tical, Vo ()1(3):2:2
angle magique, Vi " 1, et pour le processus paramétrique vertical, Vg o g .
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Fi1G. 3.12 — Potentiel effectif d’interaction du processus a l’'angle magique (Vkll’)ll’(lélikp)

: 3(1),1(3),2,2 : ,
et du processus "vertical” (Vo%% ® ) en fonction du désaccord .

Nous retrouvons le méme comportement du potentiel d’interaction en fonction
de 0 pour le processus a I'angle magique dans les microcavités triples que dans
les microcavités simples. La configuration du processus étant tout a fait similaire
dans les deux systémes, ce résultat était attendu.

Le potentiel d’interaction relatif au processus "vertical" est plus faible que
le potentiel d’interaction relatif au processus a ’angle magique. La composante
excitonique du mode complémentaire dans le processus "vertical", qui intervient
dans le calcul du potentiel d’interaction, est en effet inférieure dans ce cas. L’in-
teraction entre polaritons dans le processus "vertical" est maximale pour des
désaccords de 'ordre de -5 meV.

Intensités : La valeur du potentiel d’interaction ne refléte qu'une partie de
Iefficacité des processus paramétriques. Pour conclure, nous devons considérer le
taux d’émission des modes signal et complémentaire défini par les relations (3.15)
et représenté sur la figure 3.13.

Les intensités du signal et du complémentaire dans le processus a I’angle ma-
gique augmentent avec le désaccord, ce qui a déja été mis en évidence dans la
partie 3.2.1. En raison du poids excitonique important du mode complémentaire,
les intensités entre le signal et le complémentaire demeurent trés différentes.

Dans le cas du processus "vertical", l'intensité est maximale en 6 >~ —5 meV
pour le signal et en § ~ —6.5 meV pour le complémentaire. Dés que § < —5 meV,
I'intensité du complémentaire est beaucoup plus élevée que dans la configura-
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F1G. 3.13 — Intensités émises par le signal (carrés) et le complémentaire (ronds) en fonc-
tion du désaccord § dans le processus a l’angle magique (symboles vides) et le processus
"vertical" (symboles pleins).

tion & 'angle magique. Ce résultat s’explique par la fraction photonique élevée
du complémentaire a ces désaccords. Le rapport d’intensités entre le signal et le
complémentaire diminue avec le désaccord jusqu’a étre quasiment égal a 1 pour
des désaccords trés négatifs. Un processus paramétrique interbranches "vertical"
dans la microcavité triple peut ainsi conduire a des faisceaux quasi-équilibrés en
intensité.

En conclusion, pour les désaccords négatifs étudiés, le processus paramétrique
"vertical" conduit a un signal d’intensité plus faible que dans les microcavités
simples tandis que les intensités du complémentaire sont du méme ordre de gran-
deur. L’efficacité du processus interbranches dans une structure multiple reste
néanmoins comparable a celle du processus intrabranche dans une microcavité
planaire simple. Des phénomeénes de diffusion paramétrique peuvent donc a priori
étre mis en évidence dans notre nouveau systéme. D’apreés cette étude théorique,
le désaccord optimum pour observer un complémentaire d’intensité maximale,
avec un bon équilibre entre les intensités du signal et du complémentaire, est
0 >~ —6 meV.
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3.2.4 Cas du processus paramétrique horizontal

Le processus paramétrique interbranches "horizontal" (cf. figure 3.9(b)) est
toujours autorisé par les conditions d’accord de phase et de conservation de

I’énergie. Le désaccord est défini de la méme fagon que dans le cas du proces-
sus "vertical" : 6 = E®(0) — Ex.

Le potentiel effectif d’interaction V& olis et les intensités du signal et du com-
plémentaire sont représentés en fonction du désaccord sur la figure 3.14. Les
résultats obtenus dans le cas du processus "vertical" y sont superposés.
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14 (b)
" Vertvlcal o ®  signal (vertical)
12| © horizontal o0 mum ® idler (vertical)
r LI A signal et idler (horizontal)
1.0 - "
I . 7 1E-3 | nmmnens
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% 0.6 | - . :é/ - N -
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> I " . |5} . a
04 " E A D e e, °
I [ ] . ] ° e L] °
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F1G. 3.14 - (a) Potentiel effectif d’interaction du processus "horizontal” (Vololié) et du

processus "vertical” 58{31(3)’2’2) en fonction du désaccord §. (b) Intensités du signal

et du complémentaire (triangles) dans le processus "horizontal” superposées a celles du
signal (carrés) et du complémentaire (ronds) dans le processus "vertical" en fonction du
désaccord 9.

Comme attendu, nous vérifions que les intensités du signal et du complémen-
taire sont égales dans la configuration horizontale du processus paramétrique. Le
potentiel d’'interaction relatif au processus "horizontal" est comparable & celui du

processus "vertical". Par exemple, pour le désaccord optimum 6 = —6.5 meV,
1,1,2,2 . s . ) .
Vo.04q = 0.437 meV, et les intensités du signal et du complémentaire sont alors
— _ 111,22 2 2 __ —4
Isignal — Icomplémentaire — Y0,0,+q X |Cpompe| X ‘Csignal| = 3.87 x 10 u.a.

Dans la situation particuliére ou le processus "vertical" est autorisé par la
condition de conservation de I’énergie, ces deux processus sont en compétition.
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3.3 Perspectives

Dans les structures multiples, c’est finalement en agissant sur l'espace des
phases du photon que les conditions d’accord de phase et de conservation de I’éner-
gie sont vérifiées. Contrairement au cas des microcavités uniques ou le régime de
couplage fort exciton-photon est indispensable pour 'observation de l'oscillation
paramétrique, il est possible d’exploiter les trois modes photoniques couplés afin
de mettre en évidence des processus paramétriques en régime de couplage faible.
Dans ce cas, les conditions d’accord de phase et de conservation de I’énergie
peuvent étre satisfaites. Les processus "vertical" et "horizontal" précédemment
décrits en régime de couplage fort exciton-photon sont schématisés sur la figure
3.15 dans le cas du couplage faible. Le calcul de D'efficacité du processus para-
métrique dans ce cas reste a faire, mais la démonstration expérimentale a été
effectuée (voir chapitre 4).
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FiG. 3.15 — Processus de diffusion paramétrique "horizontal” et "vertical” en régime de
couplage faible exciton-photon.

3.4 Conclusion

Dans ce chapitre, nous avons présenté un nouveau schéma de micro-oscillateur
paramétrique optique triplement résonant, imaginé au laboratoire. La nouvelle
structure est composée de trois cavités fortement couplées entre elles (couplage
optique) dans lesquelles sont insérés les puits quantiques (milieu actif) a I'origine
des non-linéarités. Trois modes résonants de polaritons en régime de couplage
fort exciton-photon, ou trois modes de photons en régime de couplage faible
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exciton-photon, sont alors accessibles pour les fréquences paramétriques. Les deux
processus paramétriques interbranches "vertical" et "horizontal" que nous avons
décrits dans ce chapitre nous intéressent particulierement pour répondre aux limi-
tations des microcavités simples ou des fils photoniques. Les états finaux ont des
composantes photoniques importantes voire égales et le couplage fort n’est plus
indispensable pour satisfaire les conditions d’accord de phase et de conservation
de I’énergie.

Le calcul de Defficacité de ces différents processus en régime de couplage fort
exciton-photon montre, en comparaison avec les microcavités simples, que leur
observation expérimentale est a priori possible. Le prochain chapitre est dédié a
la mise en évidence expérimentale d’un régime d’oscillation paramétrique optique
dans des microcavités triples.



Chapitre 4

Micro-OPO

Ce chapitre expérimental, qui présente les résultats les plus marquants de ce
travail de thése, est consacré a I'oscillation paramétrique optique dans les micro-
cavités triples de semiconducteurs [103]. Comme dans le cas des fils photoniques
(cf. chapitre 2), des processus paramétriques interbranches peuvent étre imaginés
dans ces nouveaux systémes du fait de la présence d’un multiplet de branches
polaritoniques en régime de couplage fort exciton-photon. Nous nous attachons
ici & mettre en évidence expérimentalement les deux configurations de processus
que nous avons présentées de maniére théorique au chapitre 3 : le processus pa-
ramétrique "vertical", configuration non dégénérée, ou le signal, la pompe et le
complémentaire sont en 0°; et le processus paramétrique "horizontal", configu-
ration dégénérée, o la pompe est injectée a incidence normale et le signal et le
complémentaire sont émis a des angles opposés.

Nous montrons que l'oscillation paramétrique optique existe dans la microca-
vité triple en régime de couplage fort exciton-photon. Mais le résultat le plus ori-
ginal est ’observation de l'oscillation paramétrique en régime de couplage faible.
Contrairement aux microcavités planaires uniques et aux fils photoniques, le cou-
plage fort n’est plus indispensable pour satisfaire les conditions d’accord de phase
et de conservation de I’énergie. Ainsi, 'action sur I'espace des phases du photon
dans les microcavités triples permet pour la premiére fois I’extension de I’étude de
l'oscillation paramétrique au régime de couplage faible. Les trois modes de cavité
couplés sont en effet désormais accessibles pour les fréquences paramétriques.

L’oscillation paramétrique dans la configuration horizontale est aussi un ré-
sultat trés intéressant puisqu’elle conduit a 1’équilibre parfait des intensités du
signal et du complémentaire. Nous verrons dans le dernier chapitre du manuscrit
comment cette propriété du processus paramétrique "horizontal" nous a permis
de mesurer des corrélations quantiques entre le signal et le complémentaire.

Ces deux résultats principaux constituent une importante avancée dans I’amé-
lioration de Defficacité de collection des faisceaux émis et dans la réalisation d’un
micro-OPO.
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Durant ce travail de thése, nous avons étudié deux échantillons, différents par
le nombre de puits quantiques et par leur finesse de cavité, que nous caractérisons
dans le paragraphe 4.1. Dans le paragraphe 4.2, nous nous intéressons au proces-
sus paramétrique "vertical" dans les deux régimes de couplage exciton-photon fort
et faible, avant de passer a une étude en puissance de l'oscillation paramétrique
dans chacun des échantillons. Nous mettons notamment en évidence un régime
particulier d’oscillation paramétrique intracavité qui est décrit dans ’annexe B.
Dans le paragraphe 4.3, nous nous concentrons sur le processus paramétrique
"horizontal". Le dispositif expérimental d’imagerie par caméra CCD permettant
la détection de I’émission en champ lointain des échantillons y est décrit. Nous
verrons que la caractérisation précise de cette émission révéle notamment que
la symétrie du cristal composant les cavités résonantes est responsable de la sé-
lection des modes impliqués dans I'oscillation paramétrique "horizontale". Enfin,
nous proposons dans le paragraphe 4.4 un schéma d’injection électrique des micro-
cavités triples en vue de la réalisation a long terme d’un oscillateur paramétrique
optique intégré dans une microstructure de semiconducteurs.

4.1 Caractérisation des microcavités triples

Dans ce paragraphe, nous commengons par la description des deux échan-
tillons de microcavités triples que nous avons étudiés pendant ce travail de thése
(Partie 4.1.1). Pour chaque échantillon, nous caractérisons, par des mesures de
spectroscopie résolue en angle, I’émission dans le régime linéaire (Partie 4.1.2).
Nous confrontons ces caractérisations au modéle théorique exposé au chapitre 3.

4.1.1 Description des échantillons

Les deux échantillons de microcavités triples MT1 et MT2 que nous avons
étudiés ont été fabriqués par épitaxie par jets moléculaires au Laboratoire de
Photonique et Nanostructures de Marcoussis, par A. Lemaitre. Les miroirs de
Bragg sont constitués par un empilement de couches GaAs/AlAs; le GaAs forme
les trois cavités et constitue aussi la barriére des puits quantiques d’Ing g7 Gag.ozAs
que 'on insére dans chacune d’elles.

La structure des deux échantillons est détaillée sur les figures 4.1 et 4.2.
[’échantillon MT1 correspond au schéma de principe que nous avons décrit de
facon théorique dans le chapitre 3. Nous rappelons qu’il est composé de trois cavi-
tés A\ contenant chacune un puits quantique. Le nombre de paires de couches dans
les miroirs de Bragg est, du miroir supérieur (en contact avec l’air) au substrat
de GaAs, 13/13.5/13.5/13.5. L’échantillon MT2 est composé de trois cavités A
qui contiennent chacune neuf puits quantiques. Le nombre de paires de couches
dans les miroirs de Bragg est, du miroir supérieur au substrat, 15/11.5/11.5/18.5.
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L’épaisseur totale des échantillons est de 'ordre de 8 um et les substrats ont été
polis afin d’effectuer des expériences en transmission. La finesse totale imposée
par ’épaisseur des miroirs externes est différente dans les deux échantillons : MT1
posséde une finesse de 740 tandis que M'T2 une finesse de 1350.

Nous discuterons dans la partie 4.2.2.c de 'influence de la finesse de la mi-
crocavité triple ainsi que du nombre de puits quantiques par cavité sur le régime
d’oscillation paramétrique optique.
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FiG. 4.1 — Structure de l’échantillon MT1. Profil de la bande de conduction le long de
l’aze de croissance.
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Fia. 4.2 — Structure de ’échantillon MT2. Profil de la bande de conduction le long de
l’aze de croissance.
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Comme pour les microcavités simples, un gradient d’épaisseur peut étre in-
troduit dans une ou plusieurs cavités. Pour plus de flexibilité, les gradients sont
réalisés dans deux des trois cavités, dans des directions orthogonales (cf. figure
4.3). Ainsi, les énergies des modes de cavité varient légérement, indépendamment
les unes par rapport aux autres, en fonction de la position sur I’échantillon. Ce
double gradient croisé permet d’ajuster les énergies des modes photoniques et de
modifier le désaccord exciton-photon pendant I'expérience. On peut alors trouver
une configuration ou la diffusion paramétrique "verticale" est autorisée par les
conditions de conservation de I’énergie (i.e. modes également espacés en énergie).

\

Axe de croissance

Z

Y Microcavité Simple LY Microcavité Triple

Ec : Ec

T

[SURICIr

X XouY

FiG. 4.3 — Schémas de principe représentant les gradients d’épaisseur dans une mi-
crocavité simple (selon X ) et dans une microcavité triple (selon Y dans la cavité 1 et
selon X dans la cavité 3) (I’échelle n’est pas respectée). La variation de l’énergie des
modes de cavité non couplés en fonction de la position sur la surface de I’échantillon est
schématisée pour chaque structure.

4.1.2 Caractérisation

Nous avons caractérisé les échantillons a ’aide du montage expérimental de
spectroscopie de photoluminescence résolue en angle décrit dans le chapitre 2.
Ceci consiste a enregistrer I'intensité émise en faisant varier 'angle de détection
a une longueur d’onde d’excitation fixée pour un spectre de photoluminescence.

Sous excitation continue non résonante, a faible puissance d’excitation (P, <
10 mW) et a basse température (6 K), nous mesurons en transmission l'intensité
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émise par I’échantillon en fonction de ’angle de détection. La dispersion des modes
de polaritons en régime linéaire est obtenue en repérant l'énergie des maxima
d’intensité pour chaque angle. La représentation des résultats prend en compte
I'information sur l'intensité.
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Fic. 4.4 — Caractérisation de l’échantillon MT1 : dispersion en énergie des polaritons
mesurée en transmission et calculée d’aprés le modéle des oscillateurs couplés (traits
continus). § = —1 meV. Paramétres pour le calcul de la dispersion : les énergies des ex-
citons Ex1 = Ex o =1.4569 eV, Ex 3 = 1.4542 eV, la constante de couplage entre deuz
cavités consécutives hI' = 4.3 meV, le dédoublement de Rabi hQlr = 3.6 meV et les éner-
gies des cavités non couplées Ec1 = 1.4565 eV, Eco = 1.4585 eV et Ec3 = 1.4560 eV.

Echantillon MT1 : Surla figure 4.4 sont représentées les dispersions mesurées
et calculées dans le modele des oscillateurs couplés (cf.chapitre 3) de I’échantillon
MT1. Cinq modes de polaritons sont clairement visibles tandis que I’émission du
mode de plus haute énergie est trés peu intense.

Un anticroisement supplémentaire entre un des trois modes excitoniques et
le mode photonique couplé de plus basse énergie apparait vers 13° a 1.454 eV.
Les trois excitons n’ont pas tous la méme énergie dans cette structure du fait
de la présence d’'un puits quantique d’épaisseur légérement différente des deux
autres (variation d’épaisseur apparue a la suite de problémes de croissance) : la
différence des énergies des excitons AEx = 2.7 meV correspond & une variation
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de la largeur du puits, estimée dans le cas de puits infinis, de 1% (AL ~ 0.85 A),
soit un peu plus de deux monocouches. Les paramétres utilisés pour reproduire
la dispersion expérimentale ont été ajustés en conséquence.
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Fic. 4.5 — Caractérisation de [’échantillon MT2 : dispersion en énergie des polari-
tons mesurée et calculée d’aprés le modéle des oscillateurs couplés (traits continus).

0 = +3.5 meV. Paramétres pour le calcul de la dispersion : l’énergie de [’exciton
Ex = 14677 eV, la constante de couplage entre deux cavités consécutives hI' = 6.1 meV,
le dédoublement de Rabi hQlp = 10.4 meV et les énergies des cavités non couplées

Ec1=1.4699 eV, Ecy = 1.4741 eV et Egs = 1.4695 e V.

Echantillon MT2 : Sur la figure 4.5 sont représentées les dispersions mesurées
et calculées dans le modéle des oscillateurs couplés de I’échantillon M'T2. Seuls
les trois modes de polaritons de basse énergie sont visibles en photoluminescence
dans cet échantillon.

Le dédoublement de Rabi, déduit du modéle des oscillateurs couplés, vérifie :

ROGT ~ 3ROPTY o VNMIT2) 5 pOGITY

avec NMT2) le nombre de puits quantiques dans chaque cavité de 1’échantillon
MT2. On retrouve expérimentalement et théoriquement que le dédoublement de
Rabi est proportionnel & la racine carré du nombre de puits quantiques [47].
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4.2 Oscillation paramétrique optique verticale

Ce paragraphe est consacré a la mise en évidence expérimentale du proces-
sus paramétrique interbranches "vertical” décrit dans le chapitre 3. Nous mon-
trons qu’une oscillation paramétrique optique "verticale” est obtenue aussi bien
en régime de couplage fort exciton-photon qu’en régime de couplage faible (Par-
tie 4.2.1). Nous présentons ensuite une étude en puissance (Partie 4.2.2). Nous
comparons enfin les valeurs des seuils observés dans les deux structures et nous
montrons comment ces derniers dépendent des caractéristiques intrinséques des
échantillons.

4.2.1 Mise en évidence

4.2.1.a En régime de couplage faible

La figure 4.6 présente ’émission résolue en angle de I’échantillon MT1 pour une
excitation continue résonante, a incidence normale, du deuxiéme mode photonique
couplé d’énergie Eg)(O) = hw, = 1.4636 eV (i.e. la pompe).

Fond d’émission : On distingue trois modes dont les dispersions ne présentent
aucune signature de couplage fort. [L’émission mesurée est caractéristique du ré-
gime de couplage faible. La position du spot laser sur la surface de ’échantillon a
été ajustée afin d’observer les trois modes photoniques couplés également espacés
en énergie en 0° (i.e. situation ou les trois cavités sont résonantes). Les condi-
tions sont alors réunies pour mettre en évidence une oscillation paramétrique
"verticale".

Emission aux faibles angles : Une forte émission, spectralement étroite
(v < 0.15 meV, limite de la résolution spectrale du spectrométre), apparait
au-dessus d’une puissance seuil, au niveau du premier mode photonique couplé
d’énergie E(Cl)(O) = hws = 1.4574 eV (le signal), ainsi qu’au niveau du troisiéme
mode photonique couplé d’énergie Eg))(O) = hw. = 1.4697 eV (le complémen-
taire).

Cette émission, qui n’est pas centrée uniquement en 0°, montre les signatures
caractéristiques d’un processus paramétrique avec la conservation de 1’énergie
(2hw, = hws + hw,) et la conservation du vecteur d’onde (2k, = ks + k). Ces
conditions sont en effet bien reflétées par la dispersion négative du mode complé-
mentaire (en opposition a la dispersion positive du mode de cavité conventionnel)
qui est symétrique a la dispersion du mode signal. Etant donnée la faible finesse
de I’échantillon (740), la diffusion paramétrique peut générer, dans la largeur du
mode, des paires de photons de vecteurs d’onde nuls ainsi que des paires de pho-
tons de vecteurs d’onde opposés. Par exemple, on trouve une situation ou un
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FiG. 4.6 — Emission résolue en angle de la microcavité triple MT1, mesurée en trans-
mission, & T=6 K, pour une excitation résonante du deuxiéeme mode de cavité couplé,
a 1.4636 eV. La puissance de pompe est de 28 kW/cm2 et le désaccord exciton-photon
0 = +10 meV. Un polariseur en position croisée par rapport & la polarisation du fais-
ceau incident minimise [’effet parasite de la transmission du laser & travers la structure.
L’¢émission du troisiéme mode autour de 0° a été multipliée par un facteur 200.

photon complémentaire & +5° est associé a un photon signal a F5° (cf. figure
4.7).

Emission aux grands angles : D’autres mécanismes de diffusion "parasites",
semblables au processus paramétrique interbranches "horizontal" décrit au cha-
pitre 3, peuvent étre mis en évidence. Ceux-ci sont schématisés sur la figure 4.8
lorsque les trois modes photoniques couplés sont situés au-dessus du mode exci-
tonique (6 > hQdg).

Des processus de diffusion des modes signal, pompe et complémentaire vers le
réservoir excitonique (ronds vides) ainsi que des processus de diffusion des modes
de pompe et du complémentaire vers les deux premiers modes photoniques cou-
plés (ronds pleins) existent dans cette configuration. Dans 'expérience, seule la
diffusion du mode complémentaire vers le deuxiéme mode photonique couplé est
visible & £20°. Le signal n’est pas influencé par ce type de diffusion.
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F1G. 4.7 — Deuz processus paramétriques, ot un photon complémentaire a £5° est associé

a un photon signal a F5°, sont schématisés sur la figure représentant [’émission résolue
en angle de MT1.

modes photoniques couplés

mode excitonique

Fi1G. 4.8 — Schéma présentant les mécanismes de diffusion "parasites” du signal (S), de
la pompe (P) et du complémentaire (C) vers les états du réservoir excitonique (ronds
vides) et les états propres du systéme (ronds pleins), pour un désaccord exciton-photon

0> hilp.

L’ensemble de ces mécanismes de diffusion multiples "parasites" constitue des
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pertes pour les modes impliqués dans l'oscillation paramétrique "verticale". Ces
pertes sont plus importantes pour le complémentaire.

Par ailleurs, pour cette configuration expérimentale, le désaccord est positif et
les modes signal et complémentaire sont dégénérés avec le continuum d’absorption
des puits quantiques qui est situé a environ 6 meV au-dessus de I’énergie de
Iexciton 1s (pour des puits quantiques d'Ing o7Gagg3As de 80 A d’épaisseur [104]).
[’absorption par le continuum constitue une source de pertes supplémentaire
dans le systéme mais celles-ci sont ici a priori égales pour les deux modes signal
et complémentaire.

Température : Finalement, comme nous ’avons annoncé, la contrainte de la
température est moins forte lorsque l'oscillation paramétrique "verticale" est mise
en évidence en régime de couplage faible. Une émission caractéristique d’un pro-
cessus paramétrique a en effet été observée jusqu’a 150 K. A plus haute tempéra-
ture, I’énergie du puits quantique change de fagon importante et ne permet plus
un couplage efficace aux modes de cavités (au point ou se fait la résonance). La
solution pour améliorer ce résultat serait d’utiliser des échantillons concus pour
fonctionner a température ambiante, ce qui n’est pas le cas ici.

4.2.1.b En régime de couplage fort

La figure 4.9 présente ’émission résolue en angle de I’échantillon M'T2 pour
une excitation continue résonante, a incidence normale, du deuxiéme mode de
polariton d’énergie £®(0) = hAw, = 1.4644 eV (i.e. la pompe). Les dispersions des
modes de polaritons en régime linéaire, calculées dans le modéle des oscillateurs
couplés, sont superposées a la mesure.

Emission aux grands angles : L’émission aux grands angles (> 15°) pré-
sente les caractéristiques du couplage fort exciton-photon. On distingue en effet
un point d’inflexion sur chacune des dispersions des deux premiers modes de po-
laritons, vers 20° pour celui de plus basse énergie et vers 18° pour le deuxiéme. La
comparaison du régime d’émission linéaire avec le régime d’émission non-linéaire
par I'intermédiaire des dispersions calculées confirme cette observation.

Emission a 0° : Une émission importante spectralement étroite apparait au-
dessus d’une puissance seuil, a hw, = 1.4609 eV (le signal) et & hw. = 1.4678 eV
(le complémentaire). Le signal est résonant avec le premier mode de polariton qui
a subi un décalage vers le bleu de l'ordre de la largeur de raie (~ 0.4 meV). En
revanche, le complémentaire n’est pas résonant avec I’'un des modes de polaritons.
L’écart en énergie entre le complémentaire et le troisiéme (quatriéme) mode de
polaritons est en effet trop important pour étre expliqué par un simple décalage
du mode de polariton vers le bleu (rouge). En résumé, outre 'intérét de montrer
clairement une dispersion de couplage fort, cet exemple particulier montre aussi
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Fi1Gg. 4.9 — Emission résolue en angle de la microcavité triple MT2, mesurée en trans-
mission, a T=6 K, pour une excitation résonante du deuziéme mode de polariton, a
1.4644 eV. La puissance de pompe est de 1.6 kW/cm2 et le désaccord exciton-photon
0 = —3 meV. Un polariseur en position croisée par rapport & la polarisation du fais-
ceau incident minimise l’effet parasite de la transmission du laser a travers la structure.
L’¢émission du complémentaire autour de 0° a été multipliée par un facteur 1000. Les dis-
persions calculées dans le modéle des oscillateurs couplés sont superposées en traits conti-
nus (Paramétres ajustés : Ecy = 1.4724 eV, Eco = 1.4724 eV et Ecg = 1.4704 eV).

que ’OPO fonctionne encore lorsque le systéme n’est pas triplement résonant
mais doublement résonant avec un complémentaire "hors branche".

Les conditions de conservation de l’énergie et du vecteur d’onde sont bien
respectées en 0°. On remarque par ailleurs que les dispersions angulaires du signal
et du complémentaire sont trés piquées autour de 0°. L’échantillon MT2 ayant
une finesse plus grande que MT1, les largeurs des modes sont plus faibles et la
génération de paires de polaritons de vecteurs d’onde différents dans la largeur
spectrale du mode est impossible. Le processus paramétrique observé est donc
strictement vertical, ce qui différe du résultat présenté en couplage faible.
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Différence d’intensités entre le signal et le complémentaire : Dans un
processus de conversion paramétrique, un photon complémentaire est nécessaire-
ment associé & un photon signal. On observe néanmoins une différence d’intensités
entre le signal et le complémentaire de trois ordres de grandeur. Comme dans le
cas des fils photoniques (cf. chapitre 2), cette différence d’intensités est liée a un
probléme de collection de I’émission du complémentaire. En plus des mécanismes
de diffusion multiples vers le réservoir excitonique précédemment cités qui af-
fectent le couplage du complémentaire a 'extérieur du systéme, on peut invoquer
dans ce cas particulier des raisons supplémentaires qui sont décrites ci-apres :

- Au désaccord étudié ici, l'oscillation paramétrique optique en régime de cou-
plage fort n’est pas triplement résonante et 'efficacité du phénomeéne non-linéaire
est diminuée dans son ensemble (i.e. pour les deux modes signal et complémen-
taire). Cependant, dans ce contexte, le complémentaire qui n’est pas résonant
avec I'un des modes de polaritons est moins bien couplé a 'extérieur que le signal
et I'intensité transmise par la microcavité triple a 1’énergie du complémentaire
est alors grandement altérée. Le calcul de la réflectivité de la structure par la
méthode des matrices de transfert, a I’énergie du signal (résonant avec le premier
mode de polaritons) et a I’énergie du complémentaire (non-résonant), explique
un rapport d’intensité entre le signal et le complémentaire d’environ 100.

- L’absorption du complémentaire par le continuum des puits quantiques peut
également conduire a un déséquilibre d’intensité entre le signal et le complémen-
taire. Ceci dépend plus particulierement du désaccord étudié.

Il existe d'une part des désaccords pour lesquels le signal et le complémentaire
sont & des énergies inférieures a celle du continuum des puits quantiques, ce qui
correspond a la figure 4.9. Dans ce cas, le signal et le complémentaire ne sont
pas absorbés par le continuum et cette raison n’explique pas le déséquilibre en
intensité des deux faisceaux.

Il existe d’autre part des désaccords pour lesquels seul le complémentaire est
dégénéré avec le continuum des puits quantiques. Dans ce cas, ’absorption du
complémentaire par le continuum peut induire un fort déséquilibre d’intensité
entre le signal et le complémentaire. Le taux d’absorption du continuum étant de
l'ordre de 1% par bande [45,105| (ici, uniquement la bande des trous légers), un
facteur maximum de 200 sur le rapport d’intensité signal-complémentaire peut
étre expliqué dans le cas de ’échantillon MT2 (9 puits quantiques par cavité,
finesse de 1350).

Enfin, le signal et le complémentaire peuvent étre tous deux dégénérés avec le
continuum des puits quantiques pour des désaccords trés positifs. Ceci correspond
au cas particulier du résultat en couplage faible dans I'échantillon MT1 (cf. figure
4.6), ou le signal et le complémentaire sont absorbés a priori dans les mémes
proportions. L’absorption par le continuum des puits ne contribue pas alors au
déséquilibre en intensité des deux faisceaux.
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En conclusion, le rapport d’intensité entre le signal et le complémentaire dé-
pend beaucoup des conditions expérimentales. Selon le cas, différents effets sont a
prendre en compte parmi les mécanismes de diffusion multiples sur le complémen-
taire, la nature du régime d’oscillation paramétrique optique (doublement versus
triplement résonant) et 1’absorption par le continuum des puits quantiques. D’un
point de vue général, le complémentaire doit étre protégé du réservoir excitonique
et résonant avec un mode de polariton afin d’améliorer la collection du faisceau
complémentaire. Puisque les résultats présentés dans cette sous-partie constituent
une démonstration de principe, nous pouvons envisager d’étudier des échantillons
pour lesquels le régime d’oscillation paramétrique "verticale" serait atteint a des
désaccords plus négatifs. Cette solution nécessiterait éventuellement de réaliser
des échantillons présentant de plus grands dédoublements de Rabi (augmenta-
tion du nombre de puits quantiques ou utilisation d’autres matériaux comme les
matériaux [I-VI).
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F1G. 4.10 — Spectre d’émission 4 0° de Iéchantillon MT2 en-dessous (tirets, 2.4 kW /cm?)
et au-dessus du seuil d’oscillation paramétrique optique (trait continu, 3.2 kW/cm2).
Lintensité d’émission est normalisée a la puissance de pompe pour que l’émission du
signal sous le seuil (multipliée par un facteur 1000) soit égale a 1.
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Spectre dans un cas triplement résonant : Précédemment, nous avons
choisi de présenter une caractérisation de l'oscillation paramétrique doublement
résonante pour laquelle les signatures du couplage fort sont clairement visibles.
Grace a cet exemple, nous montrons qu’une oscillation paramétrique optique peut
étre mise en évidence dans notre systéme, sans étre obligatoirement triplement
résonante, méme si le couplage du complémentaire & I’extérieur est dégradé.

Sur la figure 4.10 est présenté un spectre d’émission a 0° de ’échantillon MT2,
en-dessous (tirets) et au-dessus (trait continu) du seuil d’oscillation paramétrique,
dans un cas triplement résonant. L’intensité est normalisée a la puissance de
pompe : l'intensité du signal augmente d’un facteur 5400 lorsque la puissance
de pompe varie de 2.4 kW /cm® (seuil) a 3.2 kW /cm®. On observe un affinement
spectral de 1 meV a 150 peV (limitée par la résolution spectrale du spectrométre)
et, un décalage vers le bleu de 0.5 meV par rapport a I’énergie du mode sous le
seuil.

4.2.1.c Importance de la conservation de ’énergie

Comme nous l'avons déja expliqué, la condition de conservation de I’énergie
joue un role critique dans la configuration verticale du processus de diffusion
paramétrique. Afin d’illustrer ces propos, nous étudions 'efficacité du processus
en régime de couplage faible en fonction du paramétre :

2 1 3
Llinéaire = QEé)(O) - Eé)(o) - Eé)(O)

ou E(Cl)(O), E(Cz)(O) et Eg’)(O) sont les énergies des trois modes photoniques cou-
plés dans le régime d’émission linéaire.

Dans la pratique, nous modifions la position du spot laser a la surface de
I’échantillon MT1 et mesurons les intensités émises par le signal et le complé-
mentaire. La longueur d’onde du laser est a chaque fois ajustée pour exciter le
deuxiéme mode et la puissance de pompe est choisie bien supérieure a la puissance
seuil caractéristique du régime d’oscillation paramétrique obtenue en couplage
faible. Le résultat est présenté sur la figure 4.11.

L’allure générale des courbes montre qu'une forte émission du signal et du
complémentaire est atteinte pour un désaccord nul.

Le régime d’oscillation paramétrique triplement résonant est perdu lorsque
le paramétre Zjnéqire devient supérieur a la largeur des modes (~ 1 meV) et
I’émission du troisiéme mode est alors trés faible. En revanche, 'intensité du
signal reste élevée car un régime d’oscillation laser a 1’énergie du signal subsiste
pour une puissance d’excitation du systéme de 49 kW /cm® (cf. annexe B).
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Fia. 4.11 — Intensités (a) du signal et (b) du complémentaire en fonction du paramétre
Tlincaire = 2E(CZ)(O) — E(Cl)(O) — g)(O) qui refiete ’écart entre les modes photoniques
couplés en régime linéaire. Pope = 49 kW/ch.

4.2.2 Etude en puissance / Comparaison i ’effet laser

Nous étudions la dépendance des intensités du signal et du complémentaire
émis & 0°, en fonction de la puissance de pompe, dans les deux échantillons. Une
oscillation paramétrique classique et une oscillation paramétrique intracavité sont
mises en évidence respectivement dans M'T2 et dans MT1. Ce dernier régime plus
complexe est détaillé dans I’annexe B.

4.2.2.a Echantillon MT?2

La figure 4.12 présente la variation des intensités du signal et du complémen-
taire en fonction de la puissance de pompe.

Seuil d’oscillation paramétrique (cas (a)) : En-dessous d’une puissance
d’excitation POPO = 2.4 kW /em?, les intensités du signal (ronds vides) et du com-
plémentaire (ronds pleins) augmentent quasi-linéairement avec la puissance. La
croissance de ’émission des deux modes devient ensuite fortement non-linéaire au
voisinage du seuil d’oscillation paramétrique optique onpo. Au-dela de ce seuil,
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Fic. 4.12 — Cas (a) : Intensités normalisées (au sewil OPO) émises par le signal
(ronds vides) et le complémentaire (ronds pleins) en fonction de la puissance de pompe
dans ’échantillon MT2. Cas (b) : Intensité d’émission du mode de plus basse éner-
gie (triangles), pour une excitation du mode d’énergie supérieure, lorsque la conver-
ston paramétriqgue n’est pas autorisée par la condition de conservation de l’énergie
(position légérement différente sur l’échantillon). La premiére ligne verticale indique
le seuil en puissance au-dela duquel apparait le régime d’oscillation paramétrique,

POFPO = 24 kW/em®. La deuziéme correspond au seuil laser ou sewil VCSEL de
Véchantillon, PF =6 kW/em®. 6 2 0.

I'intensité du signal retrouve une variation quasi-linéaire (voir ci-aprés) tandis que
le complémentaire sature. Au seuil, on observe également un affinement spectral
du signal (de 640 peV a 200 peV) et du complémentaire (de 2 meV a 300 peV)
caractéristique de 'oscillation paramétrique optique.

La dépendance en puissance que nous observons est similaire a ce qu’ont
montré les travaux expérimentaux sur 'oscillation paramétrique optique en ré-
gime continu dans les microcavités planaires [29,34-36,106]. On peut également
comparer ce résultat aux travaux théoriques qui prévoient une rupture de pente
lorsque le gain paramétrique égale les pertes (i.e. seuil d’oscillation paramétrique),
suivie d’'une dépendance en racine carrée de l'intensité de I’émission paramé-
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trique [31,107]. Des travaux théoriques ont également montré que les fluctuations
dans le systéme induisent un aplanissement de la rupture de pente [108,109]. En
revanche, la dépendance exponentielle de 'intensité au voisinage du seuil n’est
pas expliquée.

La situation présentée ici est plus complexe que le cas théorique qui ne tient
compte que de trois modes couplés. En particulier, ici, de multiples mécanismes
de diffusion supplémentaires sont présents (vers le réservoir excitonique, notam-
ment). Nous verrons dans la partie 4.3.3 une situation beaucoup plus simple, plus
proche des hypothéses faites dans la théorie, et pour laquelle la dépendance en
puissance correspond aux prédictions.

Différence d’intensités entre le signal et le complémentaire : L’écart
en intensités entre le signal et le complémentaire, qui résulte de la saturation
de ce dernier, est de trois ordres de grandeur. Les différentes explications de ce
déséquilibre d’intensité ont été décrites page 105. Dans ce cas particulier (§ 2 0),
ce sont ’absorption du complémentaire par le continuum des puits quantiques
et les diffusions multiples du complémentaire vers le réservoir excitonique qui
altérent ’équilibre en intensité signal-complémentaire.

Seuil laser (cas (b)) : Des structures de microcavités semiconductrices peuvent
laser. Il est donc intéressant de déterminer le seuil d’oscillation laser dans notre
systéme, que nous comparerons ensuite au seuil OPO.

Pour ce faire, tout en gardant un désaccord similaire & I’étude précédente,
nous étudions un point de I’échantillon pour lequel le processus paramétrique
"vertical" n’est pas autorisé par la condition de conservation de l'énergie (i.e.
cas oul trois modes ne sont pas également espacés en 0°). L’intensité d’émission
du mode fondamental (triangles) est mesurée pour une excitation résonante du
mode d’énergie supérieure dans les mémes conditions expérimentales que précé-
demment.

Une émission non-linéaire est observée a une puissance P} = 6 kW/ cm” supé-
rieure au seuil d’oscillation paramétrique PYTC. Aucune émission d'un complé-
mentaire a une énergie supérieure a celle de la pompe n’est associée a 1’émission
laser. La structure se comporte donc comme un VCSEL conventionnel a I’énergie
du mode fondamental.

4.2.2.b Echantillon MT1

Nous analysons maintenant la dépendance en puissance de ’émission paramé-
trique dans ’échantillon MT1. Le résultat est présenté sur la figure 4.13.

Seuil laser et seuil d’oscillation paramétrique : Trois zones distinctes cor-
respondant a trois régimes d’émission différents peuvent étre mises en évidence.
Nous les distinguons en fonction de la puissance d’excitation P.,. croissante :
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F1G. 4.13 - Intensités normalisées (au seuil laser) émises par le signal (symboles vides) et
le complémentaire (symboles pleins) en fonction de la puissance de pompe dans [’échan-
tillon MTI1. La premiére ligne verticale indique le seuil en puissance au-deld duquel
apparait le régime d’oscillation laser a lUénergie du signal, PF = 1.2 kW/cm2. La
deuziéme correspond au sewil d’oscillation paramétrique optique, PloPO =44 kW/ch.
0 =410 meV.

- Zone 1 (P < PP, P = 1.2 kW/cm?) : Pémission du fondamental et du
troisitme mode augmente linéairement avec la puissance d’excitation du systéme.
Cette région de faibles puissances correspond au régime linéaire de la microcavité
triple.

- Zone 2 (PL < Py, < POPO, POFO — 4 4 kW /cm®) : Vintensité du troisiéme
mode continue de varier quasi-linéairement avec la puissance de pompe tandis
que celle du fondamental présente un saut & la puissance Pl = 1.2 kW/cmz.
Ce saut s’accompagne d’un affinement spectral de la raie de 300 peV a 150 peV
(limite de la résolution du spectrométre). Une émission importante a 1’énergie du
signal (i.e. fondamental) apparait donc sans une émission importante a 1’énergie
du complémentaire (i.e. le troisiéme mode) : le régime d’oscillation paramétrique
optique n’est pas atteint. Ici, le systéeme lase a I'énergie du signal au-dessus du
seuil laser PL' = 1.2 kW /em®.

- Zone 3 (Pze > PPFO) : les intensités d’émission des deux modes présentent
simultanément un comportement non-linéaire a la puissance PPYY = 4.4 kW/ cm2,



4.2. Oscillation paramétrique optique verticale 113

seuil d’oscillation paramétrique au-dela duquel les intensités du signal et du com-
plémentaire augmentent puis saturent. Notons en particulier qu'un deuxiéme saut
d’intensité Al apparait a I’énergie du signal. Un affinement spectral de la raie
du complémentaire de 1.7 meV a 300 peV, caractéristique de l'oscillation para-
meétrique optique, est observé.

En résumé, deux régimes de stimulation consécutifs sont observés dans 1’échan-
tillon MT1 : T'oscillation laser a I’énergie du signal a partir de 1.2 kW/cmZ, suivie
de l'oscillation paramétrique optique a partir de 4.4 kW/crnZ. Ce régime par-
ticulier correspond & une oscillation paramétrique optique intracavité [110] : le
faisceau laser a I’énergie du signal agit comme une sonde interne au systéme qui
est amplifiée par le processus de diffusion paramétrique "vertical". Une étude dé-
taillée de ce régime est présentée dans I'annexe B. Cette étude aboutit notamment
a discussion sur la dépendance spectrale des gains laser et paramétrique dans la
microcavité triple.

Interprétation simple de Al : Nous proposons une interprétation qualitative
du deuxiéme saut d’intensité observé sur le signal, en termes de gain laser G, de
gain paramétrique Gopo, et de pertes dans le systéme a (supposées les mémes
pour tous les modes). Le schéma de la figure 4.14 illustre nos propos.

Intensité
du signal

.2 laser + OPO

-------- expérience o7
laser
7’
._.._.._.._.._.._.._.._.._.._.._.._.._} ........... 7 Puissanco
de pompe

FiG. 4.14 — Evolution de lintensité du signal en fonction de la puissance d’excitation.
Premier cas (trait continu) : G, = «. Deuxiéme cas (tirets) : Gp+Gopo = a. Troisiéme
cas (pointillés) : l’expérience.

Considérons dans un premier temps une situation ou seul un gain laser existe
dans le systéme. Une oscillation laser apparait au seuil P} si le gain compense les
pertes tel que G = a. Lorsqu’un gain laser et un gain paramétrique sont présents
dans le méme systéme, une oscillation paramétrique apparait si G + Gopo = «,
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au seuil associé Fy. Le gain global du systéme étant plus important dans cette
derniére configuration, pour les mémes pertes «, le seuil d’oscillation paramé-
trique P est inférieur au seuil laser Pj.

L’expérience (cf. figure 4.13) montre que l'effet laser est atteint dans 'échan-
tillon MT1 avant le régime d’oscillation paramétrique : ’émission du fondamental
suit d’abord la courbe en trait continu du schéma 4.14 et la puissance de seuil laser
mesurée correspond a P). Lorsque le régime d’oscillation paramétrique est atteint,
I’émission du signal finit d’évoluer selon la courbe en pointillés. Ce changement
de régime se traduit par un saut d’intensité du signal Al a la puissance seuil
d’oscillation paramétrique mesurée P = PPPO. Le saut AT est ici responsable de
I’écart d’intensité entre les deux faisceaux.

4.2.2.¢c Discussion sur la valeur des seuils

Nous avons mis en évidence dans 1’échantillon MT1 une oscillation para-
métrique complexe (intracavité), ot le seuil laser de 1.2 kW /cm® (i.e. 15 mW
pour g, ~40 pm) apparait avant le seuil d’oscillation paramétrique optique de
4.4 kW /em® (i.e. 55 mW pour @ o ~40 pm).

Inversement, le régime d’oscillation paramétrique est observé dans I’échan-
tillon MT2 & partir de 2.4 kW /cm® (i.e. 30 mW pour @y ~40 pm), avant le
seuil laser de 6 kW /cm” (i.e. 75 mW pour @pe ~40 pm).

A titre de comparaison,

<P_i) —5, (%) — 055 (41)
Pl exp Pl exp

ot PL et P} sont les puissances de seuil laser et POTO et PPTO les puissances de
seuil d’oscillation paramétrique mesurées dans les échantillons MT1 et MT2.

Les deux échantillons étudiés pendant ce travail de thése sont différents par
leur finesse et le nombre de puits quantiques dans chaque cavité. Comment ces
caractéristiques influencent-elles les valeurs des seuils d’oscillation laser et para-
métrique obtenus dans les microcavités triples MT1 (finesse F; = 740, N; = 1
puits/cavité) et MT2 (finesse Fy = 1350, Ny = 9 puits/cavité) ?

Seuils lasers : Dans les lasers a puits quantiques ou les VCSEL, le seuil laser
est atteint lorsque la population de porteurs dans les puits quantiques est sa-
turée. Au seuil laser correspond donc une densité de saturation de porteurs qui
augmente linéairement avec le nombre de puits quantiques [110,111]. Ainsi, dans
le cas d’un pompage optique, la puissance seuil a fournir est N fois plus grande
dans un systéme contenant N puits quantiques que dans un systéme n’en conte-
nant qu’un seul.
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De plus, dans le cas général des lasers, des VCSEL et des OPO, le gain laser
(paramétrique) doit égaler les pertes pour obtenir une oscillation laser (paramé-
trique). Or ces pertes sont inversement proportionnelles a la finesse de la cavité,
ce qui conduit a une diminution de la puissance seuil lorsque la finesse augmente.

Dans le cas des échantillons MT1 et MT2, le rapport théorique des puissances
de seuil laser est donné par :

PE No F;
<—2L) =221 43 (4.2)
Pr), N F
: PRy o , . PL PL
Cette relation est vérifiée expérimentalement : (P—2L> ~ (P—QL) )
1 /th 1/ exp

Seuils d’oscillation paramétrique : Le seuil d’oscillation paramétrique semble
plus faible dans I’échantillon de plus grande finesse. Cependant, on ne peut pas
attribuer cette diminution de seuil uniquement a I’augmentation de la finesse. Il
faut aussi tenir compte de la dépendance du seuil OPO avec le nombre de puits
quantiques par cavité V.

Nous rappelons que l'interaction entre les fractions excitoniques des polaritons
est a l'origine de 'oscillation paramétrique dans les microcavités de semiconduc-
teurs en régime de couplage fort. Lorsque les échantillons contiennent plusieurs
puits quantiques, la densité d’excitons est répartie sur les N puits quantiques et
'interaction entre polaritons est N fois moins efficace (les excitons de différents
puits n’interagissent pas entre eux) [112]. Ceci revient a considérer un potentiel
d’interaction polariton-polariton V;/[% /N dans le modeéle de Ciuti et al. [32] (cf.
chapitre 1).

Néanmoins, il est difficile de conclure sur la dépendance du seuil d’oscillation
paramétrique avec N. En effet, I'efficacité du processus paramétrique dépend du
terme Vk{D 15,q qui montre une dépendance complexe avec N. Pour un méme désac-
cord exciton-photon, deux échantillons contenant un nombre de puits différent ne
présentent pas les mémes dispersions de polaritons en raison de la variation en
V/N du dédoublement de Rabi. Ainsi, les poids excitoniques et photoniques des
polaritons impliqués dans le processus, ou bien les termes Vk{J 15701, sont différents.
Ceci empéche une comparaison directe des seuils OPO dans les deux échantillons.
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4.2.2.d Perspectives

L’objectif de ce travail de thése est la réalisation d’une source intégrée efficace
de photons jumeaux. Pour cela, nous devons notamment obtenir une oscillation
paramétrique optique avec un seuil le plus faible possible et, pour certaines ap-
plications, des faisceaux signal et complémentaire équilibrés en intensité. Quelles
sont alors dans ce contexte les modifications a apporter a la microcavité triple ?

Comme nous venons de le voir, il est difficile de conclure sur la variation du
seuil d’oscillation paramétrique avec le nombre de puits quantiques par cavité.
En revanche, 'augmentation de la finesse induit trés clairement une diminution
du seuil. Toutefois, celle-ci ne doit pas étre trop grande afin de conserver un
bon couplage a I'extérieur des modes signal et complémentaire. Le calcul de la
réflectivité de ’échantillon par la méthode numérique des matrices de transfert,
avant sa fabrication, permet de trouver un compromis entre finesse et couplage a
I’extérieur.

Finalement, nous rappelons que plusieurs phénoménes affectent 1’équilibre
d’intensités entre le signal et le complémentaire : la nature du régime d’oscil-
lation paramétrique optique (intracavité, doublement résonant), 'absorption du
complémentaire par le continuum des puits quantiques et les diffusions multiples
des modes du complémentaire. Pour s’en affranchir, il faut chercher a mettre en
évidence une oscillation paramétrique "verticale" classique, triplement résonante,
avec des modes protégés du réservoir excitonique et du continuum des puits quan-
tiques (i.e. désaccord négatif).

4.3 Oscillation paramétrique optique horizontale

Dans ce paragraphe consacré a [’oscillation paramétrique optique "horizon-
tale” décrite au chapitre 3, nous présentons dans un premier temps le dispositif
expérimental d’tmagerie que nous avons réalisé pour observer l’émission des mi-
crocavités triples dans le plan (ky, ky) (Partie 4.4.1). Nous passons ensuite a la
caractérisation de l’émission dans ce plan (Partie 4.4.2) : nous montrons notam-
ment que la mosaicité de la structure, liée a la géométrie sous-jacente du cristal,
est responsable de la distribution angulaire particuliére de I’émission. Enfin, nous
passons a 'étude de 'oscillation paramétrique "horizontale” (Partie 4.4.3).

4.3.1 Dispositif expérimental d’imagerie

D’aprés le schéma 4.15 du processus de diffusion paramétrique "horizontal",
il existe dans le plan (k,, k,) un grand nombre d’états finals accessibles pour les
polaritons (ou les photons) signal et complémentaire tels que les conditions de
conservation de I'énergie et de 'impulsion sont satisfaites. On s’attend & observer
dans cette configuration une émission en "anneau".



4.3. Oscillation paramétrique optique horizontale 117

E

F1G. 4.15 — Processus de diffusion paramétriqgue "horizontauz" schématisés dans le plan

(kz, ky).
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FiG. 4.16 — Principe dtmagerie en champ lointain du cone d’émission de [’échantillon.
Dans une configuration 2-f, deur rayons 1 et 2 se propageant dans la méme direction
(1, @) sont focalisés au méme point F du plan de Fourier.

Afin d’accéder expérimentalement a I’ensemble des processus de diffusion dans
le plan (k,, k,), nous avons recours a une technique d’'imagerie du coéone d’émission
de I'échantillon sur une caméra CCD. Ce cone d’émission, qui est défini par le
couple d’angles (1), ¢), est schématisé sur la figure 4.16. La technique d’imagerie
utilisée repose sur un montage optique simple dont le principe est également re-
présenté sur la figure 4.16. Une lentille de collection fait I'image dans le plan de
Fourier (a la distance focale image f) de I’émission en champ lointain de I’échan-



118 Chapitre 4. Micro-OPO

tillon. Celle-ci est placée a la distance focale objet f de ’échantillon afin de filtrer
I'image réelle que nous observons en superposition de 1’émission en champ loin-
tain. Chaque point du plan de Fourier est alors conjugué a une direction donnée
de la lumiére émise par la source ponctuelle qui n’est autre que la tache de lumi-
nescence de I'échantillon (~ @spotraser = 40 pm). Comme le montrent les rayons
1 et 2, un point F du plan de Fourier correspond a I’émission de tous les points
de la source dans la direction (¢, ¢).

La totalité du montage est présentée sur la figure 4.17. Il consiste a faire
I'image du plan de Fourier a I'entrée du spectromeétre auquel est associé une ca-
méra CCD de 1360 x 1024 pixels, concue pour la visualisation de faibles signaux
(CCD sous vide, refroidie par un élément Peltier).

Pour observer le processus de diffusion paramétrique "horizontal" dans son en-
semble, nous faisons I'image d’un large cone d’émission tel que 1) > 30°. Compte
tenu de l'ouverture numérique N.O = sin(¢)) = 0.5 correspondante, il est in-
dispensable d’utiliser des optiques corrigées en aberrations pour bénéficier d’'une
bonne précision. Les dimensions du cryostat imposent par ailleurs une distance
de travail minimum de 10 mm pour des optiques dont le diamétre n’excéde pas
45 mm. Du fait de ces contraintes, nous excluons les objectifs de microscope de
grande ouverture qui ont une distance de travail trés courte. Les lentilles asphé-
riques qui ont donné des images distordues ne sont pas appropriées. Finalement,
un oculaire de télescope a répondu aux diverses contraintes de I’expérience : ce
systéme de 25 mm de diamétre est composé de quatre lentilles (minimisant les
aberrations) et son ouverture angulaire totale est de 82° pour une distance focale
de 16 mm. Placé en position inverse de son utilisation habituelle en astronomie,
I'oculaire fait I'image des rayons paralléles émis suivant les directions (¢, ¢), dans
le plan de Fourier situé a l'intérieur de la monture. Trois lentilles en sortie de
I’oculaire, de focales respectives f; =5 cm, fo = 10 cm et f3 = 5 ¢m, font ensuite
Iimage du plan de Fourier, adaptée a la taille du capteur CCD (8 mm, grandis-
sement total de 0.25).

Grace a ce dispositif expérimental, nous accédons instantanément a I'information :

- sur I'émission de I'échantillon dans le plan (k,, k,) : image directe du plan
de Fourier lorsque la fente du spectrométre est complétement ouverte et le réseau
placé a ordre 0 (i.e. miroir).

- sur la dispersion de I’échantillon (A, k,) & k, = 0 : projection de I'image
du plan de Fourier sur la fente (verticale) fermée du spectrométre — la portion
de lumiére a k, donné qui entre & l'intérieur du spectrométre est dispersée en
fonction de la longueur d’onde par le réseau.



4.3. Oscillation paramétrique optique horizontale 119

Ti:Sa continu (800 - 900 nm) Verdi 532 nm (8 W)

— S

=== filtres

77777 % Cryostat a circulation
-

= ﬁcontinue d’helium (6 K)

échantillon --~
oculaire

-~
| F—
% filtres
Y =\ |
spectrométre -~ ‘

capteur CCD

Fi1G. 4.17 — Schéma du montage expérimental permettant d’imager [’émission de [’échan-
tillon dans le plan (ky, ky).
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4.3.2 Caractérisation de I’émission a faible intensité

Cette partie est consacrée a la caractérisation de ’émission de la microcavité
triple MT1 ou MT2 dans le plan (k,, k,) lorsque le laser continu excite, sous inci-
dence normale (direction cristallographique [001]), le deuxiéme mode de polariton
en régime de couplage fort, ou le deuxiéme mode photonique couplé en régime de
couplage faible.

4.3.2.a Exemples typiques d’émission

Sur la figure 4.18 sont présentés deux exemples typiques d’images. Celles-ci
correspondent & I’émission de 1’échantillon MT1 aux désaccords exciton-photon
d ~ 0 meV (figure 4.18(a)) et 6 < 0 meV (figure 4.18(b)), pour une puissance
d’excitation de 4 kW /em”. (La croix brillante en haut a gauche de la figure 4.18(b)
est due & une réflexion a lintérieur du spectrométre.)

ky
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4297
3906
3516
3125
2734
2344
1953
1563
1172
781.3
390.6

0

Kz

F1G. 4.18 — Emission dans le plan (ky, k) de Uéchantillon MT1 pour une excitation
résonante du deuzieme mode propre. Poge = 4 kW/em®. (a) § ~ 0 meV. (b) 6 < 0 meV.
L’échelle d’intensité est commune aux deur images. L’échelle des vecteurs d’onde k; et
ky équivaut a des angles d’émission compris entre —20° et +20°. L’angle d’émission
correspondant & l'anneau est 1 ~ 15°,

L’émission de P’échantillon dans le plan (k,,k,) se fait sur un anneau "iso-
énergétique" mais elle n’est pas isotrope (la tache centrale correspond au laser
transmis par 1’échantillon). Des points brillants se distinguent en effet de I’an-
neau. Ces points de forte intensité sont toujours diamétralement opposés et de
maniére générale espacés par des angles réguliers valant 15°, 45° ou 90° selon le
cas. La symétrie de révolution est donc brisée.
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Nous verrons dans la suite que le diagramme angulaire particulier de I’émission
est relié au désordre photonique présent dans les miroirs de Bragg. De plus, nous
montrerons que les directions d’émission imposées par ce désordre conduisent a
une sélection de modes pour 'oscillation paramétrique.

4.3.2.b Analyse du régime linéaire : diffusion Rayleigh résonante

Afin d’étudier le régime linéaire de 1’émission, il est possible de s’affranchir des
non-linéarités apportées par la résonance excitonique en se plagant a un désaccord
exciton-photon suffisamment négatif (6 ~ —10 meV) et en considérant la réponse
du systéme a des puissances d’excitation faibles (P,,. = 1 kW/ cm2). La figure
4.19 présente 1’émission de ’échantillon MT1 dans ces conditions expérimentales.
On retrouve une émission sous forme d’anneau qui est particuliérement intense
au niveau des axes horizontal et vertical de I'image (i.e. tous les 90°).

Fi1G. 4.19 — Emission dans le plan (ky, k) de Uéchantillon MT1, sous excitation ré-
sonante du deuziéme mode propre. Angle d’émission 1 ~ 15°. 6 = —10 meV et

P..=1 kW/cmz.

La diffusion élastique des polaritons (ou des photons) sur les défauts internes
de la structure entraine une redistribution des vecteurs d’onde dans le plan (k,, ky)
(selon ¢ sur le schéma 4.16). L’émission résonante prend alors la forme d’un an-
neau dans le plan de Fourier. Ce phénoméne qui correspond a la diffusion Rayleigh
résonante conserve la polarisation et varie linéairement avec la puissance d’exci-
tation.
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De nombreuses études dans les microcavités simples ont porté sur la diffusion
Rayleigh résonante [113-120]. Elles ont notamment mis en évidence une émission
en anneau lorsque la branche basse de polariton est excitée a un angle d’incidence
d’une dizaine de degrés [114,118-120]. Un exemple obtenu dans une microcavité
GaAs par Houdré et al. [118] est présenté sur la figure 4.20.

Le désordre structurel des puits quantiques fut d’abord invoqué [116-118] :
la présence d’impuretés, les fluctuations de composition des alliages (d’autant
plus importantes dans des ternaires comme le InGaAs) ou encore la rugosité aux
interfaces des puits peuvent en effet étre a I'origine d’un désordre statique dans
les puits quantiques. Plus tard, le désordre dans les miroirs de Bragg [119,120] fut
également invoqué. Selon les auteurs, des effets de dislocations aux interfaces des
miroirs, induites par le léger désaccord de maille entre les divers alliages, peuvent
étre a l'origine du désordre photonique. Typiquement, ce phénomeéne apparait
pour des désaccords de maille de lordre de 0.2% et des épaisseurs de miroirs de
I'ordre du micromeétre [121].

Neutral
density
filter
D=25

Reflected
heam

Fia. 4.20 — Figure issue de Houdré et al. [118|. Anneau Rayleigh obtenu en champ
lointain dans une microcavité simple GaAs, sous excitation résonante de la branche
basse de polariton.

Afin de caractériser I’émission en anneau de la microcavité triple, l'inten-
sité des modes situés sur ’horizontale de 'anneau est mesurée en fonction de la
puissance d’excitation. A cet effet, deux diaphragmes sélectionnent spatialement
I’émission de I’échantillon qui est ensuite détectée par deux photodiodes a jonc-
tion. Le résultat de la mesure est présenté sur la figure 4.21 pour un seul des
points brillants de I'horizontale.

L’émission sur I’anneau varie linéairement avec la puissance et sa polarisation
est quasiment identique & la polarisation rectiligne de l'excitation. Il apparait
néanmoins un trés faible degré de polarisation circulaire dans notre systéme. Une
interprétation en termes d’effet Hall optique de spin dans les microcavités [122]
est donnée dans I'annexe C. La diffusion Rayleigh résonante est donc responsable
de I’émission en anneau dans la microcavité triple en ’absence de non-linéarités
(anneau Rayleigh).
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F1G. 4.21 — Intensité du point brillant situé sur l’horizontale de la figure 4.19, en fonction
de la puissance d’excitation. Régression linéaire en pointillés de pente égale a 1.

En conclusion, dans des structures de microcavités semiconductrices, le désordre
a l'origine de la diffusion Rayleigh peut étre d’origine excitonique dans les puits
quantiques ou d’origine photonique dans les miroirs de Bragg. La diffusion Ray-
leigh résonante dans les microcavités se trouve étre principalement due au désordre
photonique imposé par la relaxation des contraintes au sein des miroirs de Bragg
[119]. Cependant, la nature exacte de ce désordre reste a discuter.

Dans les expériences sur les microcavités simples auxquelles nous nous réfé-
rons, la configuration d’excitation est nécessairement asymétrique (i.e. excitation
a un angle non nul). Cette asymétrie de excitation peut privilégier des directions
de diffusion, ce qui est exclu dans notre configuration expérimentale ot nous ob-
servons une brisure spontanée de symétrie (cf. anisotropie de 1’émission). Nous
verrons ainsi qu’exciter un axe de grande symétrie donne accés a une information
supplémentaire sur la nature du désordre dans les miroirs de Bragg.

4.3.2.c Diagramme angulaire

La répartition suivant des angles trés particuliers de 1’émission sur ’anneau
Rayleigh suggére que la géométrie du cristal de GaAs impose des directions de
diffusion privilégiées.

La figure 4.22 présente la projection stéréographique du GaAs [123| sur la-
quelle on distingue un grand nombre d’axes de symétrie : les axes principaux du
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cristal [110] et [110] en pointillés sur la figure; et des axes secondaires dont les
orientations par rapport aux axes principaux rappellent les angles particuliers
observés sur 'anneau Rayleigh de la figure 4.18(a) (0°, 90°, 45°, etc).
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F1a. 4.22 — Projection stéréographique du GaAs [123]. Les pointillés correspondent auz
azes principauz du cristal [110] et [110].

La propagation des défauts dans des structures semiconductrices se fait prin-
cipalement selon ces directions cristallographiques. On en déduit que le désordre
responsable de la diffusion Rayleigh dans nos systémes est relié a la symétrie
cristalline du GaAs. Cependant, ces effets liés a la symétrie du cristal, qui sont
directement visibles pour des dimensions de I'ordre de la maille cristalline, de-
viennent négligeables a 1’échelle de la longueur d’onde des photons. Il reste donc
a expliquer pourquoi les photons sont sensibles au désordre induit par la symétrie
du cristal.

Des mesures de diffraction par rayons X ont été effectuées sur les deux échan-
tillons M'T1 et MT2 par L. Largeau et O. Mauguin, au Laboratoire de Photonique
et Nanostructures (LPN). On obtient de ces mesures une cartographie précise des
échantillons suivant leur axe de croissance. Celle-ci nous renseigne notamment sur
la composition des couches de semiconducteurs, la période de leur empilement,
mais surtout sur leur état de surface. Dans nos échantillons, trés peu de disloca-
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tions voire aucune n’ont été mises en évidence. Un autre phénomeéne prédomine
ici : la mosaicité des couches [124].

Comme pour la dislocation, la mosaicité des couches résulte du désaccord de
maille entre le GaAs et le AlAs qui introduit des contraintes dans les miroirs de
Bragg. En raison du grand nombre de couches de semiconducteurs, ces contraintes
s’accumulent et leur relaxation élastique au sein de chacune des couches induit
une modification de I’état de surface des couches. Ainsi, la structure finale n’est
pas parfaitement plane et posséde un aspect de mosaicité (effet de volume).

Une période de mosaicité, qui peut étre différente suivant les deux directions
du plan, est définie a partir de la cartographie par rayons X de I’échantillon.
Cette période est naturellement reliée a une longueur de cohérence qui est égale
a la demi-période de la mosaicité et traduit I’homogénéité de la surface. Dans
nos structures, la mesure montre que la longueur de cohérence est comparable &
la longueur d’onde des photons : elle est de 'ordre de 400 nm suivant les deux
directions du plan dans I’échantillon MT1, tandis que la mesure révéle une aniso-
tropie de la mosaicité dans I’échantillon MT2. Dans cet échantillon, les longueurs
de corrélations suivant les deux directions du plan sont différentes et valent 500
et 800 nm.

La mosaicité des couches, liée a la géométrie sous-jacente du cristal, est donc
la principale source du désordre photonique dans notre systéme. Cet effet n’est
pas propre a nos échantillons; il est méme courant dans les microcavités de se-
miconducteurs. En revanche, c’est la configuration d’excitation originale de notre
expérience qui a permis de le mettre en évidence au-dela des mesures directes de
diffraction par rayons X.

En résumé, les directions du plan (k;, k,) ne sont pas équivalentes au regard
des mécanismes de diffusion élastique : 'efficacité accrue de la diffusion Rayleigh
suivant les axes de symétrie du cristal le prouve. Nous allons voir dans la partie
4.4.3 que ces mémes axes constituent des directions privilégiées pour I'oscillation
paramétrique optique.

4.3.3 Forte intensité : oscillation paramétrique optique

Cette partie est consacrée au régime non-linéaire de 1’émission dans le plan
(ky, ky), pour une configuration expérimentale identique a celle de la partie pré-
cédente.

4.3.3.a Premier exemple

Sur la figure 4.23(a) est représentée I’émission en champ lointain de 1’échan-
tillon MT1, pour un désaccord exciton-photon nul et une puissance d’excitation
élevée. Nous constatons une forte émission suivant trois directions de ’anneau
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(0°, 90°, 150°) qui, comme nous 'avons démontré précédemment, sont reliées aux
axes de symétrie du cristal. Il apparait, en particulier, une émission trés intense
aux angles opposés ¢ ~ —30° et ¢ ~ 150°.
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Fi1G. 4.23 — (a) Emission en champ lointain de I’échantillon MT1 pour une forte puis-
sance d’excitation et un désaccord 6 =0 meV. Angle d’émission ¢ ~ 15°. (b) Intensités
émises par le signal (¢ ~ —30°) (ronds vides) et le complémentaire (¢ ~ 150°) (ronds
pleins) en fonction de la puissance de pompe. Seuil d’oscillation paramétrique optique &
8 kW/ch. La courbe en pointillés correspond a un fit en racine carrée des courbes.

Nous étudions la dépendance en puissance de I'intensité d’émission des modes
situés sur les trois axes de symeétrie associés aux angles 0°, 90° et 150°.

L’intensité d’émission des modes situés sur I’horizontale et la verticale de 1’an-
neau, qui varie linéairement avec la puissance de pompe, est caractéristique de la
diffusion Rayleigh résonante dans le systéme.

Le résultat est différent pour les modes situées aux angles ¢ ~ —30° et
¢ ~ 150° (cf. figure 4.23(b)). A faible puissance, I’émission des modes est do-
minée par la diffusion Rayleigh résonante dans le systéme. Puis, les émissions
du signal (¢ ~ —30°) et du complémentaire (¢ ~ 150°) ont simultanément un
comportement non-linéaire, associé a une rupture de pente de la courbe, a la
puissance seuil de 'oscillation paramétrique P = 8 kVV/(:m2 (i.e. 100 mW pour

Dspot 40 pm). Enfin, au-dessus du seuil, les intensités augmentent avec la puis-
sance de pompe.

D’aprés le fit de la courbe (pointillés), la dépendance en racine carrée de
I’émission au-dessus du seuil d’oscillation paramétrique, qui est attendue par la
théorie |31,107|, n’est pas parfaitement vérifiée expérimentalement. De plus, le
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seuil déterminé a partir de ce fit (P = 15 kW /cm®) ne correspond pas au seuil
trouvé expérimentalement (P = 8 kW /cm?). Néanmoins, Pémission ne présente
plus de dépendance complexe comme celle observée au seuil pour I'oscillation pa-
ramétrique "verticale" (cf. figure 4.12). En effet, au désaccord étudié (§ = 0 meV),
les modes sont protégés des diffusions multiples vers le réservoir excitonique et
la situation est plus proche des hypothéses faites par la théorie (3 modes couplés).

Dans cet exemple, une seule des directions privilégiées montre une émission
non-linéaire, ce qui nous permet de conclure que le désordre photonique sélec-
tionne les modes pour 'oscillation paramétrique optique.

Par ailleurs, le rapport des intensités du signal et du complémentaire est par-
faitement égal & 1 dans la configuration "horizontale" du processus paramétrique.
Alinsi, cette configuration se révéle étre tres intéressante pour obtenir des faisceaux
équilibrés en intensité, en sortie de la microcavité triple.

4.3.3.b Deuxiéme exemple
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Fi1G. 4.24 — (a) Emission en champ lointain de l’échantillon MT2 pour une forte puis-
sance d’excitation et un désaccord § = —8 meV. Angle d’émission 1 ~ 15°. (b) Intensité
émise par le signal (¢ = 0°) en fonction de la puissance de pompe. Sewil d’oscillation
paramétrique optique a 2 kW/cmz. La courbe en pointillés correspond & un fit en racine
carrée de la courbe.

La figure 4.24(a) présente 1’émission en champ lointain de 1’échantillon MT2,
pour un désaccord § ~ —8 meV et une puissance d’excitation élevée. On reconnait
I’émission en anneau due a la diffusion Rayleigh résonante dans le systéme ainsi
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qu’une émission intense suivant les deux directions cristallographiques principales
du cristal (cf. les 4 points brillants).

La variation de l'intensité d’un des quatre points brillants de ’anneau est
présentée sur la figure 4.24(b) en fonction de la puissance de pompe. L’intensité
augmente linéairement avec la puissance jusqu’a I'apparition d’'un seuil d’oscil-
lation paramétrique & 2 kVV/crn2 (i.e. 25 mW pour @y ~40 pm). On retrouve
le méme comportement que précédemment : la diffusion Rayleigh résonante est
importante pour des puissances d’excitation faibles et devient négligeable devant
I’émission caractéristique de l'oscillation paramétrique au-dela du seuil.

La dépendance en racine carrée de ’émission au-dessus du seuil d’oscillation
paramétrique est trés claire sur cet exemple. Pour une situation ou l'on s’af-
franchit entiérement du couplage avec le réservoir excitonique, la dépendance en
puissance de I’émission dans le régime d’oscillation paramétrique correspond donc
trés bien aux prédictions théoriques [31,107]. Nous retrouvons de plus un seuil
d’oscillation paramétrique optique plus faible dans le deuxiéme échantillon que
dans le premier de moindre finesse.

L’intensité d’émission des trois autres points obéissent a la méme dépendance
en puissance. L’oscillation paramétrique, qui est obtenue dans les deux directions
privilégiées de I’émission, est donc multimode.

En conclusion, il existe dans la configuration "horizontale" du processus pa-
ramétrique des directions privilégiées, reliées a la symétrie du cristal, pour 1’os-
cillation paramétrique optique. Dans le régime d’oscillation paramétrique, un ou
plusieurs couples signal-complémentaire sont sélectionnés (en fonction du désac-
cord) de maniére implicite par le désordre photonique du systéme, conduisant
ainsi a une oscillation paramétrique monomode ou multimode.

4.4 Perspectives

Parmi I’ensemble des résultats que nous avons présentés sur 1’oscillation pa-
ramétrique optique "verticale" et "horizontale" dans les microcavités triples, les
puissances de seuil obtenues sont particuliérement basses. Elles sont en effet tou-
jours comprises entre 15 mW (i.e. 1.2 kW /cm®) et 100 mW (i.e. 8 kW /cm?). A
titre de comparaison, la puissance de pompe au seuil d’oscillation d'un OPO
simplement résonant basé sur un cristal de GaAs recouvert de deux miroirs
R ~ 99%, présentant une forte non-linéarité en y?, est de I'ordre de la dizaine
de MW /em?® [110]. Lorsque le méme OPO est doublement résonant, la puissance
de seuil diminue mais reste de l'ordre de la centaine de kW/ cm’.
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FiG. 4.25 — (a) Schéma du micro-OPO avec une injection électrique de ['une des trois
cavités. Les deuz cavités supérieures sont fortement couplées par lintermédiaire du mi-
roir du couplage 1. Elles sont pompées par la cavité inférieure, faiblement couplées aux
autres par l'intermédiaire du miroir du couplage 2 de plus grande épaisseur. Cette cavité
de pompe est injectée électriguement de fagon similaire aur VCOSEL. (b) Haut : struc-
ture diélectrique du micro-OPQO injecté électriquement (air a gauche). Bas : Réflectivité
calculée par la méthode numérique des matrices de transfert (champ incident & gauche).
Les modes signal et complémentaire (a 0°) sont issus du couplage optique fort entre les
deux cavités supérieures et le mode de pompe de la cavité de pompe.

Ce résultat constitue une des caractéristiques essentielles de ces microcavités
triples que nous avons qualifiées de micro-OPO. L’autre originalité de ces struc-
tures est leur fonctionnement sous excitation continue, a incidence normale. On
peut dans ce contexte envisager une injection électrique des microcavités triples a
la place du pompage optique externe, conduisant ainsi & une miniaturisation com-
pléte des micro-OPO. En ce sens, nous proposons les trois approches suivantes :
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- L’injection par un VCSEL externe (résonant avec le mode de pompe du
micro-OPO) attaché a la microcavité triple par des techniques de "wafer-bonding"
[125].

- L’injection par un VCSEL intégré sous forme de quatriéeme cavité. Cette
approche qui repose sur la croissance simultanée du VCSEL avec la microcavité
triple présente néanmoins des risques. En effet, la probabilité de casser la struc-
ture monolithique finale devient élevée pour des épaisseurs supérieures a 10 pm.

- L’injection électrique de 'une des trois cavités (par exemple, celle en contact
avec le substrat) [126]. La figure 4.25 présente un schéma pour l'injection élec-
trique du micro-OPO : le nombre de paires de couches du premier miroir de
couplage doit étre augmenté afin d’obtenir un couplage optique faible entre la
cavité de pompe et les deux autres cavités ; inversement, un couplage optique fort
imposé par I’épaisseur du deuxiéme miroir de couplage est toujours présent entre
les deux derniéres cavités pour fournir au systéme les modes signal et complé-
mentaire.

4.5 Conclusion

Dans ce chapitre, nous avons présenté les travaux originaux que nous avons
réalisés sur I'oscillation paramétrique optique dans des microcavités triples de se-
miconducteurs. Deux configurations de processus paramétrique interbranches ont
été examinées grace a des techniques différentes : une configuration non dégénérée
"verticale", ou les faisceaux pompe, signal et complémentaire sont perpendicu-
laires a la surface de I’échantillon, par spectroscopie résolue en angle ; une seconde
configuration dégénérée "horizontale", ou les faisceaux signal et complémentaire
sont émis & des angles opposés, par imagerie de ’émission en champ lointain.

Contrairement aux microcavités simples planaires (chapitre 1) ou gravées en
fils photoniques (chapitre 2), nous avons mis en évidence une oscillation para-
métrique optique dans les microcavités triples aussi bien en régime de couplage
fort qu’en régime de couplage faible. L’observation de l'oscillation paramétrique
optique en régime de couplage faible est un résultat majeur de ce travail de thése.
En effet, la température de fonctionnement de la structure n’est alors plus intrin-
sequement limitée. En ce sens, nous avons obtenu une oscillation paramétrique
optique robuste au-dela des températures de ’azote liquide avec des échantillons
optimisés seulement pour de trés basses températures.

Les faibles seuils OPO que nous avons observés ainsi que la configuration expé-
rimentale d’excitation utilisée (excitation continue, a incidence normale) ouvrent
également la voie a 'injection électrique des microcavités triples.

Dans la configuration verticale de l'oscillation paramétrique, nous avons vu
que les faisceaux signal et complémentaire sont émis au méme angle d’émission,
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faisant du micro-OPO une structure bien adaptée pour le couplage de la lumiére a
une fibre optique. Nous n’avons cependant pas observé un parfait équilibre d’in-
tensités entre ces deux faisceaux. Par une analyse au cas par cas des mesures,
nous avons montré que la nature particuliére du régime OPO (intracavité, non
triplement résonant), I’absorption du complémentaire par le continuum des puits
quantiques ou encore les diffusions multiples du complémentaire étaient a 1’ori-
gine de ce déséquilibre.

Une solution & ce probléme particulier est donnée dans la configuration ho-
rizontale de l'oscillation paramétrique. Nous avons en effet mis en évidence un
équilibre parfait entre les faisceaux signal et complémentaire, les modes associés
étant intrinséquement identiques. A partir de la caractérisation précise de I’émis-
sion de 'échantillon dans le plan (k,, k,), nous avons montré que des directions
privilégiées d’émission, reliées a la symétrie cristalline du GaAs, entrainait une
sélection des modes signal et complémentaire dans le régime d’oscillation para-
métrique. En régime linéaire, I’émission est dominée par la diffusion Rayleigh
résonante causée par le désordre photonique au sein des miroirs de Bragg.

Dans le prochain chapitre, nous exploiterons les deux propriétés essentielles
du processus paramétrique "horizontal", & savoir I’équilibre parfait des intensités
des faisceaux signal et complémentaire ainsi que leur bonne séparation spatiale
(émission & des angles opposés sur le cone d’émission correspondant & ¢ ~ 15°),
afin de mettre en évidence des corrélations quantiques entre les faisceaux a priori
jumeaux. Nous verrons en effet que la technique employée, basée sur des mesures
de bruit quantique, est optimale lorsque ces conditions sont réunies.
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Chapitre 5

Génération de photons jumeaux
dans la microcavité triple

De nombreuses applications en optique quantique comme la cryptographie
quantique [6, 74|, la téléportation |75, 76| et le stockage d’information [77] re-
quiérent des sources monolithiques intégrées pouvant générer des impulsions de
photons uniques [127,128| ou de photons jumeaux, i.e. corrélés quantiquement
[129]. En cryptographie quantique, ce type de sources garantit une distribution
sécurisée des clés. Il est alors impossible qu’un espion collecte une information
sans induire une modification de I’état quantique de la lumiére et par conséquent
sans étre repéré [6]. Des systémes de boites quantiques de semiconducteurs dont
I’émission est peu intense peuvent par exemple étre utilisés pour la réalisation de
ces sources intégrées de photons uniques ou jumeaux. Notons également que des
travaux récents de Lanco et al. ont mis en évidence la génération de photons ju-
meaux au sein d’un guide d’onde de semiconducteurs [10]. Les protocoles de cryp-
tographie adaptés a ces sources dans le régime de comptage de photons reposent
sur la manipulation d’états binaires faisant intervenir par exemple la polarisa-
tion du champ. Alternativement, des protocoles de cryptographie s’appuyant sur
des variables continues |76,130] exploitent les fluctuations quantiques des champs
émis pour coder I'information. Ceux-ci permettent d’exploiter des faisceaux lu-
mineux intenses, plus faciles & détecter que des photons uniques. En ce sens, il a
été démontré que des oscillateurs paramétriques optiques traditionnels peuvent
générer des faisceaux jumeaux signal et complémentaire avec des corrélations
quantiques supérieures a 90% au-dessus du seuil OPO [17,18]. Dans la pratique,
la nature quantique des corrélations est démontrée par la mesure du bruit de la
différence des intensités signal-complémentaire. Lorsque ce bruit devient inférieur
a la limite quantique standard (ou "shot noise"), il n’est plus possible de décrire
les champs impliqués que quantiquement. Dans le cas contraire, il peut subsister
des corrélations classiques, mais celles-ci ne satisfont plus aux conditions requises
pour, par exemple, garantir la sécurité en matiére de cryptographie. Néanmoins,
méme si les OPO traditionnels produisent d’intenses faisceaux lumineux forte-
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ment, corrélés, ces systémes demeurent encombrants et complexes a utiliser, ce
qui interdit les applications a grande échelle. Le développement d’oscillateurs pa-
ramétriques optiques intégrés, a base de structures semiconductrices s’avére étre,
dans ce contexte, un enjeu essentiel.

Les microcavités de semiconducteurs constituées d’un milieu non-linéaire (i.e.
puits quantiques) inséré dans une cavité optique, sont, par analogie aux OPO
traditionnels, de bons candidats pour générer des faisceaux jumeaux. L’observa-
tion d’'un régime d’oscillation paramétrique optique par Savvidis et al. dans les
microcavités simples [28] a ouvert la voie & des travaux visant & mettre en évi-
dence des corrélations entre les faisceaux signal et complémentaire émis. Ainsi,
des effets quantiques tels que la compression de 'une des quadratures du champ
("squeezing" en anglais) ont été mis en évidence par Karr et al. pour une confi-
guration entiérement dégénérée en bas de branche de polariton [131]. Une étude
théorique a également montré que le processus paramétrique a ’angle magique
conduit a ’émission de paires de photons corrélés [107|. Néanmoins, en régime de
variables continues, le déséquilibre d’intensité entre les faisceaux signal et complé-
mentaire est un facteur limitant & 'observation de corrélations quantiques dans
cette configuration d’excitation. En réponse a ce probléme, Romanelli et al. ont
mis en place une configuration d’excitation symétrique d’une microcavité simple
par l'intermédiaire de deux faisceaux pompe de vecteurs d’onde planaires oppo-
sés [132,133]. Le signal et le complémentaire sont alors dégénérés en énergie et de
vecteurs d’onde opposés, ce qui autorise une mesure des corrélations d’intensité
pour des faisceaux d’égale intensité. Cependant, si de fortes corrélations ont été
mises en évidence dans ces expériences, celles-ci demeurent classiques.

L’oscillation paramétrique "horizontale" dans la microcavité triple présentée
au chapitre 4 répond également au probléme de I'asymétrie entre le signal et le
complémentaire : les intensités des deux faisceaux sont en effet parfaitement équi-
librées dans cette configuration du processus paramétrique. Elle présente de plus
I’avantage de ne faire appel qu’a un unique faisceau pompe a incidence normale,
ce qui simplifie les conditions expérimentales, diminue a priori les sources de bruit
dans le systeme et permet d’envisager une injection électrique de la structure. Une
collaboration avec le Laboratoire Kastler Brossel (LKB), pendant laquelle nous
avons bénéficié du savoir-faire théorique et technique essentiel de C. Leyder, A.
Bramati, J. -Ph. Karr et E. Giacobino sur les mesures de corrélations d’intensité
en variables continues, a conduit a la mise en évidence de corrélations quantiques
entre les faisceaux signal et complémentaire émis par le micro-OPO [134].

Nous consacrons ce chapitre aux résultats expérimentaux des mesures de bruit
quantique obtenus au Laboratoire Pierre Aigrain (LPA) en collaboration avec C.
Leyder. Dans le paragraphe 5.1, nous commencons par rappeler quelques pro-
priétés du bruit quantique du champ électromagnétique, notamment les notions
de limite quantique standard et d’états comprimés du champ électromagnétique.
Dans le paragraphe 5.2, nous présentons en tant qu’introduction aux mesures de
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corrélations d’intensité entre les faisceaux signal et complémentaire, une synthése
de la théorie des corrélations d’intensité entre deux faisceaux lumineux [37,135].
Nous passons ensuite, dans le paragraphe 5.3, a la description du montage expéri-
mental et nous donnons un exemple de la calibration du bruit quantique standard
dans le systéme. Dans le paragraphe 5.4, nous présentons le résultat majeur de ce
chapitre, a savoir une réduction du bruit quantique en-dessous de la limite quan-
tique standard de 7%, qui constitue une signature de la génération de photons
jumeaux dans le micro-OPO, corrélés quantiquement. Nous proposons enfin, dans
le paragraphe 5.5, des solutions possibles quant a I’amélioration de ce résultat.

5.1 Généralités sur le bruit quantique du champ
électromagnétique

Dans ce paragraphe consacré au bruit quantique du champ électromagnétique,
nous rappelons d’abord la définition du champ quantique et nous montrons no-
tamment que le principe d’incertitude d’Heisenberg conduit a des fluctuations
intrinséques dans les mesures du champ (Partie 5.1.1). Nous discutons ensuite
de la limite quantique standard qui constitue la limite fondamentale a ces fluc-
tuations (Partie 5.1.2) avant d’introduire la notion d’états comprimés, états du
champ électromagnétique qui présentent des fluctuations inférieures a la limite
quantique standard (Partie 5.1.3).

5.1.1 Champ électromagnétique monomode

Classique

FiG. 5.1 — Représentation de Fresnel d’un champ monomode classique parfaitement
déterminé.
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En optique classique, un champ électrique monomode de fréquence, de direc-
tion, de propagation et de polarisation fixées, s’écrit en un point de I'espace :

E(t) = Eycos(wt + ¢) = Re (Eoei(‘”t+¢)) = F cos(wt) + Fssin(wt) (5.1)

On représente ce champ dans le plan de Fresnel, par un point M dont les coor-
données polaires sont 'amplitude Ej et la phase ¢ du champ (cf. figure 5.1). Les
amplitudes des deux quadratures du champ, E; et Es, correspondent aux coor-
données cartésiennes du point M dans ce plan. L’état du champ est entiérement
déterminé par la donnée de ces coordonnées.

Quantique

En optique quantique, le champ électromagnétique est quantifié [136]. Les
variables F; et E5 sont remplacées par des opérateurs hermitiens, notés E; et
EQ, agissant sur l'espace des états du champ. Ces opérateurs de quadrature du
champ s’écrivent en fonction des opérateurs d’annihilation (a) et de création (a')
d’un photon dans le mode du champ de fréquence w :

By = &(a+a)

. 5.2
Ey = —i&(a — a) (5-2)

et 'opérateur champ électrique est donné par :
E(t) = B, cos(wt) + Eysin(wt) (5.3)

La constante de normalisation & = ou € est la constante diélectrique du

_fw
2¢pV?
vide et V' le volume de quantification, représente le champ électrique associé a un

photon dans le volume V.

Les quadratures du champ électromagnétique forment un couple d’opérateurs
conjugués, et la relation de commutation des bosons [, a'] = 1 implique la relation
de commutation des opérateurs de quadrature :

[El, E}] = 2i&2 (5.4)

Les opérateurs E; et Ey ne commutent pas et n’ont donc pas d’états propres com-
muns. I n’existe pas d’état du rayonnement tel que les deux quadratures soient
simultanément mesurées avec une précision absolue. Les mesures de E1 et E2
présentent des dispersions autour des valeurs moyennes (E3) et (Es). Ces écarts
définissent les fluctuations quantiques du champ, caractérisées par les variances

AE? = (E3) — (E))? et AEZ = (E3) — (Ey)%
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De méme que la relation d’Heisenberg AzAp > %L pour les opérateurs position
Z et impulsion p d’un oscillateur harmonique, on déduit I'inégalité d’Heisenberg
pour les deux opérateurs de quadrature :

AE,AE, > &2 (5.5)

L’état quantique du champ ne peut pas étre représenté par un point dans le plan
de Fresnel. Comme le montre la figure 5.2, il faut considérer autour du point M,
dont les coordonnées sont les valeurs moyennes des mesures de El et Eg, une
surface d’extension finie dont les dimensions transverses sont données pas les dis-
persions AEl et AEQ.

AEO \\\
A
\;\‘\ /’/ M \
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FiG. 5.2 — Représentation de Fresnel d’un champ monomode quantique. La surface a
Ueztrémité du vecteur de Fresnel, d’aire minimale EF, représente lincertitude due auz
fluctuations quantiques du champ.

Dans le cas de champs intenses de valeurs moyennes grandes devant les fluc-
tuations, ce qui est le cas pour nous, on peut linéariser le systéme et exprimer le
champ comme la somme d’un champ moyen et de ses fluctuations : £ = (E)+JFE.
On montre alors les inégalités amplitude-phase et intensité-phase écrites pour les
valeurs moyennes [137] :

&

AEOA¢ Z <E()> )

AIAg > 287 (5.6)

avec I = E2 = E? + FEZ l'intensité du champ et AT la variance en intensité telle
que :
AI* = {I)AE} (5.7)
Dans le plan de Fresnel, les fluctuations d’intensité correspondent aux fluctua-
tions dans I'axe du champ et les fluctuations de la phase a celles dans la direction
orthogonale au champ (cf. figure 5.2).
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5.1.2 Limite quantique standard

Par la suite, nous appellerons "états classiques", des états de la lumiére tels
que AEl = AEQ, signifiant que les deux variables conjuguées F; et Es sont de
méme nature physique et que I'une des quadratures n’est pas privilégiée par rap-
port a l'autre. La relation d’Heisenberg (5.5) devient alors AE; = AFEy > & et
la surface représentant les fluctuations dans le plan de Fresnel prend la forme
d’un disque de diamétre minimal &,. Remarquons que 1’on sort de ce cadre si une
source de bruit supplémentaire est ajoutée sur I'une des quadratures.

Dans le cas particulier de I’état du vide, état fondamental du champ pour
lequel la valeur moyenne du champ est nulle, les fluctuations prennent la valeur
minimale autorisée par I'inégalité d’Heisenberg. On en déduit pour le vide :

AEY = AEY = & (5.8)

La constante & représente ainsi 'amplitude des fluctuations du vide, source de
bruit quantique dans les mesures. En d’autres termes, &, est une référence natu-
relle pour le bruit, appelée limite quantique standard. Une représentation de 1’état
du vide dans le plan de Fresnel est donnée sur la figure 5.3(a).

(a) Etat du vide (b) Etat cohérent
A A
o M) e
By T
~ ¢ f
QJ i 0 (B
&o

F1G. 5.3 — Représentation de Fresnel (a) de l’état du vide et (b) d’un état cohérent. Dans
les deux cas, la surface associée auz fluctuations quantiques du champ est un disque de
diametre &.

L’état du vide est un cas particulier d’état cohérent |a) qui est défini comme
un état propre de 'opérateur d’annihilation tel que a|a) = a|a). Pour ces états co-
hérents ou "états quasi-classiques", le champ est non nul en valeur moyenne et les
dispersions des quadratures du champ vérifient la relation AEth = AEgoh =&
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(cf. figure 5.3(b)). Les quadratures du champ d’un état cohérent peuvent donc
étre mesurées avec la meilleure précision autorisée par la mécanique quantique.

Les lasers fonctionnant trés au-dessus du seuil produisent des états cohérents.
Les fluctuations quantiques des quadratures de ce type de champs lasers sont donc
égales a la limite quantique standard &. Nous montrerons dans le paragraphe 5.3
comment déterminer expérimentalement cette limite quantique standard a 1’aide
du laser Ti:Sa.

Dans la pratique, nous accédons au bruit de photons associé aux fluctuations
quantiques du champ. Le bruit de photon standard ou bruit quantique standard,
appelé aussi shot noise en anglais, est caractérisé par la variance en intensité d’un
champ cohérent A7¢". D’aprés la relation (5.7), celle-ci vérifie, dans le traitement
linéaire des fluctuations, I’expression :

(ATM)? = 4(1M g} (5.9)

5.1.3 Etats comprimés

Les états "quasi-classiques" ne sont pas les seuls états minimaux possibles.
Il existe des états non classiques du champ, dits états "comprimés" ("squeezed
states" en anglais), pour lesquels une quadrature a des fluctuations inférieures
a la limite quantique standard. Rien en optique quantique n’interdit en effet de
briser la symétrie entre les deux quadratures du champ a condition que l'inégalité
d’Heisenberg (5.5) soit toujours respectée. Dans ce cas, la quadrature conjuguée
doit simultanément dépasser la limite quantique standard pour que le produit des
dispersions des quadratures reste au moins égal a . Par exemple,

AEC™ < g AEST™ S g (5.10)

On parle alors de réduction de bruit dans la mesure de 'une des deux variables
et d’excés de bruit dans la mesure de la seconde.

De tels états comprimés peuvent étre schématisés dans le plan de Fresnel sous
la forme d’une ellipse. La réduction de bruit se fait selon le petit axe de cette
ellipse tandis que I'excés de bruit se fait selon le grand axe. Sur la figure 5.4 sont
donnés deux exemples d’états comprimés en intensité et en phase.

Pour produire ces états comprimés, il faut faire appel & des processus d’op-
tique non-linéaire généralement d’ordre 2 (amplification paramétrique) ou d’ordre
3 (effet Kerr, mélange a quatre ondes). La premiére démonstration expérimentale,
avec 7% de réduction du bruit en-dessous de la limite quantique standard, a été
obtenue en utilisant le principe de mélange a 4 ondes dans une vapeur de So-
dium [138]. Les records de compression des fluctuations dans un mode du champ,
d’environ 90%, ont été observés dans un OPO [139,140].
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(a) Etat comprimé en intensité

(b) Etat comprimé en phase

F1G. 5.4 — Représentation de Fresnel d’un état comprimé (a) en intensité et (b) en
phase. Etat cohérent en pointillés.

5.2 Corrélations entre deux failsceaux lumineux

Dans ce paragraphe, nous passons a une description plus réaliste du champ
Electromagnétique en considérant des faisceaux lumineux caractérisés par un opé-
rateur enveloppe (Partie 5.2.1). Nous introduisons les définitions du spectre de
bruit et du spectre de corrélation (Partie 5.2.2) pour ensuite discuter du principe
des mesures de corrélation d’intensité entre deuz faisceauzr (Partie 5.2.3). Nous
finissons cette présentation des diverses situations erpérimentales que nous ren-
contrerons concretement par la suite en donnant la condition d’observation de
corrélations quantiques entre deux faisceaur lumineux.

5.2.1 Opérateur enveloppe

Les faisceaux intenses utilisés dans notre systéme (le faisceau laser par exemple)
ne peuvent pas étre associés a un champ électromagnétique monomode. Le champ
est décrit de maniére plus réaliste par un opérateur enveloppe A(f) qui tient
compte du champ moyen a la fréquence wy et de ses fluctuations dans une bande
de fréquence Aw < wy. On montre que les quadratures du champ s’écrivent de
la méme fagon que dans le cas monomode [136] (cf. relations (5.2) et (5.3)) :

E\(t) = & [A(t) + AT(t)] L Eo=4/ 272”3/

L’opérateur intensité du champ est donné par I(t) = Af(t)A(t). La valeur
moyenne du champ étant grande devant les fluctuations pour des faisceaux in-

(5.11)
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tenses, les fluctuations temporelles linéarisées de ’opérateur intensité 6f(t) s’écrivent :

01(t) = 1(t) — (I(1))

; ) L e . 5.12
— (Al + M) (<A> + 5A> ~ANA) ~ (ANGA + (A)o Al (5-12)
Dans le cas ou (A) est réel,
B A A) . I -
51 = (A) <5A + 5AT) - %5131 - g—fanl (5.13)

Les fluctuations d’intensité du champ sont donc directement proportionnelles a
celles de la quadrature du champ E;. Soulignons que cette quadrature correspond
a la quadrature d’amplitude dans le cas de champs intenses. Nous la noterons E
par la suite.

5.2.2 Spectre de bruit et spectre de corrélation

Les fluctuations des quadratures du champ sont caractérisées par une densité
spectrale de bruit (ou spectre de bruit), quantité que I'on mesure en pratique avec
un analyseur de spectre autour d’une fréquence d’analyse 2.

~ On introduit de maniére générale la fonction de corrélation de deux opérateurs
O1(t) et O4(t) entre les instants ¢ et ¢’ définie par :

Cha(t, ') = (O1(£)Oa(t')) = (O1(£))(Os(t")) = (301 (1)30x(t')) (5.14)
Pour un processus stationnaire, C2(t,t') dépend uniquement de l'intervalle de

temps 7 =t — t/, soit Ca(t,t') = Cra(t — t') = Ca(7).

Le spectre de corrélation, défini comme la transformée de Fourier de la fonction
de corrélation, s’écrit alors :

Slg(Q> == /dTOlg(T)GiQT (515)

De plus, le spectre de corrélation est relié aux transformées de Fourier 501,2(9) des

fluctuations 5@172@) par une relation analogue au théoréme de Wiener-Kinchine
137] :

(601(2)605()) = 270(Q + Q') S12() (5.16)
On appelle enfin la fonction de corrélation normalisée :
S12(€2
Cua() = ——2)__ (517)
S1(€2)5:(€2)

ol S1(9) et S5(€2) sont respectivement les spectres de bruit de O;(t) et Os(t), i.e.
les transformées de Fourier de Cy(t,t') et Cao(t, ).
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5.2.3 Mesures de corrélations entre deux faisceaux

Nous appliquons les définitions précédentes au cas de deux faisceaux intenses,
caractérisés par les opérateurs enveloppes A(t) et B(t), dont on souhaite mesurer
les corrélations.

Fonction de corrélation

La fonction de corrélation normalisée qui décrit les corrélations entre la qua-
drature d’amplitude F4 du champ A et la quadrature d’amplitude Eg du champ
B, a une fréquence d’analyse (), a pour expression :

Sap()

Canl ) = e 5,

(5.18)

oit Sap(£2) est le spectre de corrélation entre ﬁA et g, et S4(Q) et Sp(Q) sont
respectivement les spectres de bruit de F4 et Ep. On a d’apres la relation (5.16) :

(EA(Q)0ER(Q)) = 216(Q2 + ) S45(Q)

A

(BEA(Q)0EA(Y)) = 216(Q + Q) SA(D
(

) (5.19)
(E()0ER(Y)) = 216(Q + Q) S5(Q)
Cependant, du point de vue de I’expérience, nous ne mesurons pas directement
I’amplitude du champ mais 'intensité du champ. Il est donc plus approprié de
considérer les corrélations d’intensité entre les deux faisceaux A et B.

Bruit d’intensité d’un faisceau

Dans un premier temps, nous introduisons la fonction d’autocorrélation de
I(§2) qui s’écrit d’aprés la relation (5.13) :

= i<5E(Q)5E(Q’)> _ L

(61%) = (61(Q)0I(Y)) £ =&

(§E?) (5.20)

Cette fonction correspond au bruit d’intensité d’un faisceau unique. En appli-
quant le théoréeme de Wiener-Kinchine, il vient la relation entre le spectre de
bruit de I'intensité S;(€2) et le spectre de bruit normalisé de 'amplitude S(2) =
Se(Q)/&F

S1(2) =15(92) (5.21)
Dans la pratique, nous mesurons le spectre de bruit de I'intensité d’un faisceau,

proportionnel au spectre de bruit de 'amplitude, en associant une photodiode a
un analyseur de spectre.
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Corrélations d’intensité entre deux faisceaux

D’aprés les travaux de Reynaud et al. sur les faisceaux jumeaux émis dans
les OPO [141] et ce que nous allons voir par la suite, les corrélations d’intensité
entre les faisceaux signal (A) et complémentaire (B) sont mises en évidence par
la mesure du spectre de bruit S;_ de la différence des intensités I_ = I4 — Ip
quand celles-ci sont équilibrées.

L’oscillation paramétrique "horizontale" présentée au chapitre 4 remplit ces
conditions. La configuration expérimentale que nous décrirons en détail dans le
paragraphe 5.3 est schématisée sur la figure 5.5.

Photodiode 1

w-OPO
A Analyseur
o
B spectre
Photodiode 2 sommateur/
soustracteur

FiGg. 5.5 — Schéma de principe de la mesure des corrélations d’intensité entre les fais-
ceauz signal A et complémentaire B émis par le micro-OPO. Les spectres de bruit de
la somme et de la différence des intensités sont mesurés en associant 2 photodiodes, un
sommateur/soustracteur et un analyseur de spectre.

En effet, le bruit de la somme et de la différence des intensités a la fréquence €2
s’écrivent :

((610)%) = ([0(1a + 15)]%) = (612) + (612) + 2(614615) (5.22)

D’aprés la relation (5.13), on réécrit :

- 1 . 1 - i PN
((61.)%) = 5—3<an> + 5—§<5Ejg> +2 gf; B (SEA0F) (5.23)
0 0 0

En utilisant la relation (5.21), on obtient :

S]i(Q) :[ASA(Q)+[BSB(Q):EQ\/[A[BSAB<Q) (524)

Finalement, pour des faisceaux d’égale intensité et de méme spectre de bruit,
S () = 21454(2) (1 £ Cap(Q)) (5.25)

avec Cap(12) la fonction de corrélation normalisée définie par la relation (5.18).
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Par conséquent, les spectres de bruit de la différence et de la somme des
intensités de deux faisceaux corrélés (Cup(€2) # 0) ne sont pas identiques. De
surcroit, on obtient un bruit nul sur la différence des intensités lorsque les deux
faisceaux sont parfaitement corrélés (Cyp(€2) = 1).

Comparaison avec le bruit quantique standard

Dans une expérience de mesure des corrélations d’intensité entre deux fais-
ceaux, on compare la mesure de S;_(€) avec celle du spectre du bruit quantique
standard. On accéde a cette quantité par une mesure analogue a celle schémati-
sée sur la figure 5.5 pour des faisceaux A et B produits en séparant en deux un
faisceau cohérent (un faisceau laser) sur une lame semi-réfléchissante (cf. figure
5.6).

A Analyseur
de
Ph 1 i i spectre
Voie 1
llLaserH Itot
. Ph 2
lame semi- / Voie 2 '
réfléchissante ”v(?f .
ide

Fi1G. 5.6 — Schéma de principe de la mesure du bruit quantique standard. Un faisceau
laser d’intensité Lo, entrant par la voie 1 d’une lame semi-réfléchissante, est séparé en
deuz faisceauz équilibrés A et B. Aucun faisceau n’entre par la voie 2. Les spectres de
bruit de la somme et de la différence des intensités des faisceaur A et B sont mesurés
en associant 2 photodiodes, un sommateur/soustracteur et un analyseur de spectre.

Soient Fy = & (A +AD), By = E(Ay+Al) les amplitudes des champs entrants,
et By = E(A+AY), By = E(B+B) les amplitudes des champs sortants. L’action
de la lame semi-réfléchissante sur les champs entrants se traduit par les relations :

Eq= (Ey + E»)
(5.26)
Ep=

ST

(By — E)
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La somme et la différence des intensités mesurées par les photodiodes s’écrivent
alors :

I, =1,+1p=A"A+ BB = AlA, + AjA, (527
[ =1y—Ip=A"A-B'B=AlA,+ AlA, '

Le calcul des fluctuations de la somme et de la différence des intensités donne au
premier ordre :

G A
5]4. - <81>5E1 + <52> (SEQ

Ay A (5:28)
P () e
1) g 05 + & 0E,

Nous nous intéressons au cas particulier ou aucun faisceau n’entre par la voie
2. La valeur moyenne du champ FEs qui correspond ici au "vide" est donc nulle
(i.e. (A2) = 0). Il vient les relations entre les spectres de bruit :

o, (Q) = LixSi(Q) (5.29)
o1 () = LiS2 () = Liot Svide () (5.30)

ot i est la somme des intensités moyennes des champs entrants, o, (§2) et
or () les spectres de bruit de la somme et de la différence des intensités mesu-
rées par les photodiodes, S1(2) le spectre de bruit normalisé de "amplitude du
faisceau laser et Sy4(€2) le spectre normalisé du bruit quantique standard.

La relation (5.30) montre d’une part que le bruit de la différence des in-
tensités est proportionnel au bruit du vide. Expérimentalement, on observe une
dépendance linéaire de o;_(€2) avec U'intensité totale I;,;. Le coefficient de pro-
portionnalité entre ces deux quantités est égal a la valeur du spectre du bruit
quantique standard & la fréquence 2.

D’autre part, la relation (5.29) montre que le bruit de la somme des inten-
sités est proportionnel au bruit de 'amplitude du faisceau. Par la mesure de
o1, (€2), nous pouvons ainsi vérifier que I'état du champ laser utilisé dans l'ex-
périence ne présente pas d’excés de bruit. En effet, si o7, (€2) > o7 () alors la
quadrature d’amplitude du champ présente un excés de bruit. En revanche, si
o1, (2) = o7_(2), le bruit du faisceau est a la limite quantique standard.

Condition d’observation de corrélations quantiques

On peut maintenant comparer la mesure des corrélations d’intensité entre les
faisceaux signal et complémentaire avec le bruit quantique standard que nous
venons de définir. On s’intéresse a la relation (quantité que nous mesurerons dans
I'expérience) :

Sr_()  Sa(Q)
ar_ (Q> Svide(Q>

(1 - Can(9) (5.31)
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ou S;_(9) est le spectre de bruit de la différence des intensités mesuré dans le cas
de la figure 5.5 et o7 (€2) celui mesuré dans le cas de la figure 5.6. Ici, I'intensité
totale Iios = 14+ Ip = 21 4.

Pour des faisceaux au bruit quantique standard, S4(€2) = Syiqe(€2). La condi-
tion d’observation de corrélations quantiques est :

S () S(Q)
or_ (Q) B ItotSvide<Q)

<1 (5.32)

a savoir, le bruit sur la différence des intensités doit étre inférieur a la limite
quantique standard. Dans ce cas, les champs ne peuvent pas étre décrits par
un formalisme classique. Dans le cas contraire, il peut subsister des corrélations
classiques mais celles-ci ne permettent pas de satisfaire aux conditions requises
pour les applications en optique quantique (en particulier, la sécurité n’est plus
garantie en cryptographie).

Notons que cette relation implique Cyp(€2) > 0, témoignant ainsi de 'exis-
tence de corrélations entre les faisceaux signal et complémentaire. D’aprés la
relation (5.25), le taux de corrélation, que nous calculerons a partir des résultats
expérimentaux, s’écrit dans le cas de faisceaux au bruit quantique standard :

_ Sl+(Q) — SI* (Q)
Cap(Q2) = 2110t Svide(§2)

(5.33)

A titre de comparaison avec les états comprimés décrits précédemment, les
fluctuations de la différence des intensités des deux faisceaux sont équivalentes
aux fluctuations d’une combinaison linéaire des amplitudes des champs corres-
pondants [38]. La condition (5.32) refléte ainsi la compression de la quadrature
d’amplitude de cette combinaison linéaire.

Conclusion

Dans l'expérience schématisée sur la figure 5.5, si les spectres de bruit de la
somme et de la différence des intensités détectées par les photodiodes ne sont pas
égaux alors il existe des corrélations entre les faisceaux A et B. De plus, si le
spectre de bruit de la différence des intensités est inférieur au spectre du bruit
quantique standard, ces corrélations sont de nature quantique.
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5.3 Présentation de I’expérience

Dans ce paragraphe, nous commencons par décrire le dispositif expérimental
utilisé a la fois pour la calibration de la limite quantique standard et pour les
mesures des corrélations d’intensité entre les faisceauz signal et complémentaire
émis par le micro-OPO (Partie 5.2.1). Nous présentons ensuite le principe des
mesures des spectres de bruit (Partie 5.2.2) avant de montrer un exemple de
mesure du bruit quantique standard (Partie 5.2.3).

Ti:Sa continu (800 - 900 nm) Verdi 532 nm (8 W)
— S G
/

B cubes polariseurs
' P

' \

'

'

'

'

'

filtres e /\/2 ,’/ /\/2 N Ph1
’ !
miroir amovible C\\_ _____ ﬂ % . ﬂ E} . _ MESURE DU BRUIT
| QUANTIQUE STANDARD
Ph 2
! ' Analyseur

— de
Cryostat (6 K) J:%J
P ‘l spectre
échantillon --~ —
oculaire
sommateur/
soustracteur Analyseur
HF de
amplificateur spectre
Pht x20 dB
diaphragmes — | |—

MESURE DES
CORRELATIONS

miroir amovible

d—lh filtres Ph 2

Spectrométre Moo ------o--

capteur CCD

F1G. 5.7 — Schéma du montage expérimental permettant de calibrer la limite quantique
standard (partie 1) et de mesurer les corrélations d’intensité entre le signal et le complé-
mentaire issus du processus paramétrique "horizontal” (partie 2). Les photodiodes sont
1dentiques.
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5.3.1 Dispositif expérimental

Le montage expérimental de mesure de bruit est représenté sur la figure 5.7.
La base du dispositif a déja été décrite aux chapitres 2 et 4.

Nous présentons les caractéristiques des nouveaux éléments du montage avant
de détailler le principe des mesures :

- Les deux photodiodes utilisées ont une efficacité quantique d’environ 90%
aux longueurs d’onde de travail (830 nm). Il est important de travailler avec
des photodiodes de rendement quantique proche de 'unité car toute perte tend a
détériorer les corrélations quantiques. Les puissances optiques minimales pouvant
étre détectées sont de 'ordre du microwatt. Les photodétecteurs sont montés sur
un circuit électronique réalisé au Laboratoire Kastler Brossel (LKB) qui sépare la
partie continue (sortie "DC") de la partie haute fréquence (sortie "HF") du signal
puis les amplifie. La sortie "DC" délivre une tension proportionnelle a I'intensité
recue par les photodiodes et la sortie HF fournit I'information sur les fluctuations
du champ. Le signal HF passe par un second circuit électronique, réalisé par
I'équipe de G. Leuchs a Erlangen (Allemagne), qui minimise le bruit électronique
a 4 MHz par I'intermédiaire de filtres passe-bande.

- Le dispositif sommateur/soustracteur est un dispositif passif constitué de
trois diviseurs de la marque Mini-Circuit dont le principe est schématisé sur la
figure 5.8. On passe du mode sommateur au mode soustracteur en intervertissant
deux connecteurs BNC.

sortie HF de Phl %
] CHF1
@
@
® .
w vers amplifificateur
sortie HF de Ph2 o ®
] HF2
®
®
(019)
sortie HF de Phl %
] +HF1
®
@
®
ﬂ vers amplifificateur
®
C:) -HF2
sortie HF de Ph2 ®
E—— )

F1G. 5.8 — Schéma de principe du dispositif sommateur/soustracteur.
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- L’amplificateur linéaire bas bruit de la marque Nuclétudes posséde une large
bande passante, 0.1-500 MHz, et un gain de 20 dB. Il amplifie le signal HF a la
sortie du dispositif sommateur/soustracteur afin de s’affranchir du bruit électro-
nique de I'analyseur de spectre dans les mesures.

- L’analyseur de spectre de la marque Agilent (modéle EE4401-B) permet de
tracer des spectres de bruit a une fréquence comprise entre 9 kHz et 1.5 GHz. Le
signal HF est branché sur I’entrée 50 Ohms de I'appareil. Plusieurs paramétres
doivent étre réglés. Le paramétre critique est la fréquence d’analyse € qui est
limitée vers les basses fréquences par le bruit mécanique technique (< 1 MHz)
et vers les hautes fréquences par la rapidité des détecteurs, inférieure a quelques
dizaines de MHz. Toutes les mesures de bruit présentées sont effectuées a 4 MHz.
Cette fréquence correspondant a une énergie beaucoup plus petite (~ 15 neV)
que la largeur des résonances du systéme, on peut considérer que les fluctuations
sont mesurées a fréquence nulle. Les autres paramétres sont la bande passante
("Resolution Bandwidth") sur laquelle on intégre le bruit, fixée ici a 30 kHz, et
la bande passante vidéo ("Video Bandwidth"), qui fait la moyenne du signal de
bruit et a pour effet de lisser les traces, prise égale a 100 Hz.

Test des photodiodes : En plus d'un bon rendement quantique, les deux
photodiodes utilisées doivent présenter des caractéristiques aussi similaires que
possible pour ne pas réduire artificiellement le taux de corrélation mesuré. En
d’autres termes, elles doivent avoir la méme réponse a la puissance optique inci-
dente.

Nous avons donc testé préalablement un ensemble de photodiodes. Pour ce
faire, nous utilisons la partie 1 du montage ou Phl est une photodiode de réfeé-
rence et Ph2 la photodiode a tester. L’association d’une lame demi-onde et d’un
cube séparateur en polarisation permet de modifier la puissance totale incidente
en tournant la lame. Un second ensemble {lame-+cube} sépare en deux le faisceau
laser et assure 1’équilibre des puissances optiques avant chaque photodiode. On
mesure la tension sur la sortie DC de la photodiode a tester en fonction de la
tension sur la sortie DC de la photodiode de référence. Nous vérifions d’une part
la linéarité de la réponse de Ph2 et nous déduisons d’autre part le coefficient di-
recteur de la droite caractérisant la réponse de Ph2. Nous choisissons finalement
deux photodiodes pour lesquelles les coefficients directeurs sont les plus proches
possible.

L’équilibrage des sorties HF des photodiodes se fait au préalable en ajustant
les composants électroniques des montages d’amplification.

Mesure du bruit quantique standard (partie 1) : Un miroir amo-
vible dirige le faisceau laser vers la chaine de détection destinée a la calibration
du bruit quantique standard. Comme nous venons de le mentionner, la puis-
sance incidente totale est ajustée en tournant la lame demi-onde du premier
ensemble {lame-+cube} et 'équilibre de la puissance optique a l’entrée des pho-
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todiodes est obtenu en tournant la lame du second ensemble {lame-+cube}. On
retrouve la configuration expérimentale présentée sur la figure 5.6 ou la lame
semi-réfléchissante a été remplacée par le cube séparateur en polarisation.

Mesure des corrélations (partie 2) : Les faisceaux signal et complémen-
taire issus du processus paramétrique "horizontal" sont filtrés spatialement par
deux diaphragmes que nous avons placés sur des platines de translation. Tout
en observant I’émission en champ lointain de I’échantillon, nous sélectionnons
ainsi avec précision le couple de points brillants signal /complémentaire apparus
sur I'anneau Rayleigh. Chacun des faisceaux est ensuite réfléchi par un miroir
amovible pour étre focalisé sur une photodiode. On retrouve la configuration ex-
périmentale de la figure 5.5 qui permet de mesurer les corrélations d’intensité
entre les deux faisceaux. Le miroir amovible offre & tout moment la possibilité de
controler I’émission de 1’échantillon.

L’objectif des expériences est de comparer de facon rigoureuse le spectre de
bruit de la différence des intensités des faisceaux signal et complémentaire (partie
2) avec le spectre du bruit quantique standard (partie 1), puis conclure sur la
relation (5.32). Les conditions expérimentales pour les mesures du bruit quan-
tique standard et des corrélations d’intensité doivent donc étre identiques. C’est
pourquoi nous utilisons la méme chaine de détection dans les parties 1 et 2 du
montage et fixons les paramétres de 'analyseur de spectre.

5.3.2 Principe de la mesure des spectres de bruit

Dans les deux configurations expérimentales que nous venons de décrire, I’ex-
périence consiste en la mesure du bruit de la somme et de la différence des inten-
sités détectées par les deux photodiodes. Or I'analyseur de spectre enregistre en
temps réels la valeur du bruit d’intensité 6/ (2) a la fréquence d’analyse €2 ('in-
tervalle de temps pour cette mesure est pris égal a 10 secondes). Un traitement
subsidiaire des données est donc nécessaire : il repose sur le calcul de la moyenne
temporelle du carré du bruit d’intensité, soit (612), quantité directement reliée
au spectre de bruit de l'intensité Sy, ().

Le signal mesuré est en fait la somme du bruit des faisceaux lumineux et
du bruit électronique introduit par les divers éléments de la chaine de détection.
Typiquement, ce bruit électronique se mesure a I'analyseur de spectre lorsqu’au-
cune lumiére n’éclaire les photodiodes. Il est indispensable de s’en affranchir pour
conserver uniquement la contribution de I’émission de notre micro-OPO. L’origine
de ces bruits étant différente, les spectres de bruit s’ajoutent. Ainsi, & chaque enre-
gistrement, nous retranchons lors du traitement des données la valeur du spectre
du bruit électronique S(9) a celle de S7,(9).
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5.3.3 Mesure de la limite quantique standard

Cette partie est consacrée a la calibration de la limite quantique standard du
faisceau laser d’intensité I;,; (partie 1 du montage expérimental). Cette intensité
correspond & la puissance optique incidente sur 'ensemble des deux photodiodes
et est associée a une tension totale Vi, = Vi + V5, o Vj et V5 sont les tensions
sur les sorties DC de Phl et Ph2. Nous rappelons les principaux résultats de la
partie 5.2.3 concernant le bruit quantique standard, a savoir les relations (5.29)
et (5.30) :

Iy (Q) = ]totS<Q)
or_ (Q) = ItotSvide(Q)
avec o, () les spectres de bruit de la somme et de la différence des intensités

détectées par les photodiodes, S(£2) le spectre de bruit de 'amplitude du faisceau
laser et Syiqe(€2) le spectre du bruit quantique standard.

2.4x10* < 6.0x10°H(b)
Z -
> s
2 2x10° < 5.0x10
— 3 I
N 5 4.0x10°
jes) 4 Somme 8 X
> 2.0x10° —— Différence "‘é F
g S 3.0x10° F
g nl B I
A 1.8x10 =
B 2.0x10°F
O
- I Q=4 MHz
1.6x10™ | 3 .
X 8 1.0x10° | RBW =30 kHz
Bruit électronique 3 I VBW =100 Hz
1.4x10™ — } } } f f & 0.0 L L L L
0 2 4 6 8 10 0 1 2 3 4
Temps (s) le (mV)

F1G. 5.9 — (a) Traces observées a 'analyseur de spectre des bruits de la différence et de
la somme des intensités (confondus), et du bruit électronique. (b) Variation du spectre
de bruit de la différence des intensités en fonction de la tension totale aux bornes des
photodiodes. Régression linéaire de pente égale au spectre du bruit quantique standard

Spide(92) = 1.29 x 107°V /Hz.

Sur la figure 5.9(a) sont représentées les traces observées a 'analyseur de
spectre correspondant aux bruits 67.(Q) et au bruit électronique 67%() pour
Viee = 1 mV. La somme et la différence des intensités ont en moyenne le méme
bruit. Nous mesurons o7, (), auxquels le spectre du bruit électronique S () est
soustrait, en fonction de Vj,. Sur la figure 5.9(b) est représenté uniquement le
résultat pour o;_(£2), celui pour oy, (2) étant identique. Les spectres de bruit de la
différence et de la somme des intensités dépendent bien linéairement de 'intensité
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totale. On déduit du coefficient directeur de la droite la valeur du spectre du bruit
quantique standard dans les conditions expérimentales de notre étude :

Side () = 1.29 x 107°V /Hz

En conclusion, le bruit de la quadrature d’amplitude du champ laser que nous
utilisons comme pompe du micro-OPO est a la limite quantique standard. Il est
en effet important que le faisceau de pompe ne présente pas d’excés de bruit dit
"classique" pour ne pas fausser les mesures de corrélations d’intensité entre le
signal et le complémentaire.

Nous avons remarqué que la calibration de la limite quantique standard pou-
vait varier trés légérement autour de 1.29 x 107°V /Hz d’un jour a l'autre, ce qui
s’est avéré étre un point critique dans ’étude des corrélations quantiques entre le
signal et le complémentaire. Ce probléme est lié aux instabilités électroniques des
différents éléments du systéme de mesure de la limite quantique standard. Nous
avons par conséquent minutieusement évalué S,4.(€2) avant chaque expérience.

5.4 Génération de photons jumeaux

Ce paragraphe est consacré a la mise en évidence des corrélations quantiques
entre les faisceaux signal et complémentaire émais par le micro-OPO dans la confi-
guration horizontale. L’ensemble des résultats présentés ici ont été obtenus avec
I’échantillon MT1. Nous commencons par présenter les meilleures réductions de
bruit en-dessous de la limite quantique standard que nous avons observées (Partie
5.3.1). Nous passons ensuite & l’étude de ces corrélations en fonction du désaccord
exciton-photon, paramétre essentiel du systéme (Partie 5.3.2), suivie de l'inter-
prétation des résultats (Partie 5.3.3).

5.4.1 Corrélations quantiques

Cette partie est consacrée a la mise en évidence des corrélations de nature
quantique entre les faisceaux signal et complémentaire générés par le micro-
OPO, dans la configuration horizontale du processus paramétrique. Nous présen-
tons d’abord les résultats obtenus en régime de couplage fort pour un désaccord
exciton-photon négatif, 6 = —8 meV.

La dispersion de la microcavité triple, mesurée par le dispositif d’'imagerie sous
excitation non résonante (E.,. ~ 1.47 eV) et a faible puissance d’excitation, est
représentée sur la figure 5.10(a). On distingue les trois branches de polaritons de
basse énergie ainsi que les deux premiéres branches de polaritons de haute énergie
en régime de couplage fort exciton-photon. L’émission au niveau de la troisiéme
branche de polariton de haute énergie est trés faible. Une forte émission reflétant
I’accumulation des porteurs au niveau du goulet d’étranglement est observée aux
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E (a) k

F1G. 5.10 — (a) Dispersion de l’échantillon MT1 & un désaccord exciton-photon § = —8
meV. Echelle en énergie comprise entre 1.440 eV et 1.464 eV. Emission enregistrée pour
des angles compris entre —30° et +30°. (b) Emission dans le plan (kz,ky) (i.e. angle
d’émission d’environ 15°) pour une excitation résonante du deuxiéme mode de polariton.

grands angles sur les deux premiéres branches de polaritons de basse énergie.

L’émission en champ lointain dans le plan (k,,k,) est également représen-
tée pour une excitation résonante de la deuxiéme branche de polariton de basse
énergie sur la figure 5.10(b). On retrouve une émission en anneau correspondant
a 'anneau de diffusion Rayleigh résonante, avec au centre le laser transmis par
I’échantillon. Comme nous ’avons déja expliqué au chapitre 4, I’émission est fa-
vorisée selon les axes de symétrie du cristal et six points brillants, diamétralement
opposés deux a deux, apparaissent ici.

Nous nous intéressons dans un premier temps aux points S et C situés en-
dehors des axes principaux. Nous les filtrons spatialement a l'aide de deux dia-
phragmes puis nous utilisons la partie 2 du montage expérimental (cf. figure 5.7)
pour mesurer 'intensité des faisceaux S et C détectés par les photodiodes. Le
résultat est présenté sur la figure 5.11 en fonction de la puissance d’excitation.
Les puissances optiques correspondant aux tensions mesurées sont de I'ordre de
quelques microwatts. Nous observons un seuil d’oscillation paramétrique pour le
signal et le complémentaire pour une puissance de pompe de 8 mW. Finalement,
nous vérifions que les faisceaux signal et complémentaire sont parfaitement équi-
librés en intensité. Les conditions expérimentales sont ainsi réunies pour I’étude
des corrélations d’intensité présentée de fagon théorique dans la partie 5.2.3.
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F1G. 5.11 — Intensités des faisceauz signal (symboles vides) et complémentaire (symboles
pleins) détectées par les photodiodes en fonction de la puissance de pompe. Seuil OPO
a8 mW.d=—-8 meV.

Parallélement, nous mesurons les spectres de bruit de la somme et de la dif-
férence des intensités du signal et du complémentaire, Sy, (©2) et S;_(€2). Sur la
figure 5.12 sont reportées en fonction de la puissance d’excitation, les valeurs
moyennes des spectres de bruit normalisés & la limite quantique standard :

S, (©) Sr (&)

: 5.34
‘/tot Svide (Q) ‘/tot Svide (Q) ( )

avec Vi, = Vg4V la somme des tensions sur les sorties DC des deux photodiodes

(Pévaluation de S,iq(©2) a été expliquée dans la partie 5.2.3). Dans ce contexte,

la référence de la limite quantique standard est donnée par #(d)(ﬂ) =1 (cf.

relation (5.30)).
A partir du seuil d’oscillation paramétrique, le bruit de la somme est supérieur
au bruit de la différence, ce qui démontre I'existence de corrélations d’intensité
entre le signal et le complémentaire. Cela confirme également que ’émission est
dominée par l'oscillation paramétrique optique dans le systéme. Pour des puis-
sances d’excitation proches du seuil d’oscillation paramétrique, nous observons
une réduction du bruit quantique en-dessous de la limite quantique standard
telle que :
S1_(©)

— <1 5.3
WotSvide(Q) ( )
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F1G. 5.12 — Moyenne des spectres de bruit, normalisés a la limite quantique standard,
de la somme (symboles vides) et de la différence (symboles pleins) des intensités du
signal et du complémentaire en fonction de la puissance de pompe. La limite quantique
standard est égale 4 1. 6 = —8 meV.

Par ailleurs, les faisceaux sont individuellement au bruit quantique standard
pour I'ensemble des mesures. La condition d’observation de corrélations quan-
tiques (5.32) est donc vérifiée : les faisceaux signal et complémentaire émis par le
micro-OPO présentent des corrélations quantiques. La réduction du bruit quan-
tique est maximale & 19 mW et vaut alors 6% en moyenne. D’aprés la relation
(5.33), ce résultat correspond a un taux de corrélation quantique de 'ordre de
4%.

Enfin, les bruits augmentent avec la puissance de pompe, en particulier le
bruit de la somme : les corrélations sont alors plus importantes au-dessus du
seuil d’oscillation. Toutefois, les corrélations ne sont plus quantiques au-dela de
50 mW. Malgré une augmentation notable des corrélations entre le signal et le
complémentaire, du bruit ajouté au systéme est responsable de la disparition des
corrélations quantiques en faveur de corrélations classiques.

La figure 5.13 montre, aprés traitement des données, un exemple des traces
enregistrées a 'analyseur de spectre lorsqu’une réduction du bruit en-dessous
de la limite quantique standard est observée. Ce résultat constitue la meilleure
réduction de bruit obtenue dans le systéme pour un point de I’échantillon légére-
ment différent et pour des conditions expérimentales identiques a celles décrites
précédemment. Pour une puissance d’excitation supérieure au seuil d’oscillation
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paramétrique (P.,. = 30 mW), la réduction de bruit est de 7% en moyenne et le
taux de corrélation quantique est égal a 11%.

13
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Fi1G. 5.13 — Bruits normalisés a la limite quantique standard de la somme et de la
différence des intensités en fonction du temps d’acquisition o l’analyseur de spectre. Le
bruit quantique standard ainsi que les moyennes des spectres mesurés a la fréquence 2
sont représentés. 6 = —8 meV.

Cette deuxiéme mesure de corrélations quantiques entre le signal et le com-
plémentaire démontre la reproductibilité de la mesure. Il faut souligner en ce
sens qu’un résultat similaire a été mis en évidence dans I’échantillon MT2 : la
réduction de bruit observée jusqu’a présent est de 6% pour des faisceaux signal
et complémentaire émis sur I’horizontale de ’anneau Rayleigh, a un désaccord
négatif.

Pour conforter notre démonstration, nous avons vérifié qu’aucune corrélation
classique n’existe entre deux points non diamétralement opposés de I’anneau Ray-
leigh, ceci pour une gamme de puissances trés large.

En conclusion, I'ensemble de ces résultats est a comparer aux records obte-
nus dans les oscillateurs paramétriques optiques traditionnels de 'ordre de 80%
de réduction du bruit quantique en-dessous de la limite quantique standard. La
réduction de bruit obtenue sur la différence des intensités du signal et du com-
plémentaire dans les microcavités triples est donc beaucoup plus faible (7%).
Néanmoins, ce résultat constitue une démonstration de principe ainsi qu'une pre-
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miére étape vers I’émission de photons jumeaux par une source intégrée a base
de semiconducteurs. Il est d’ailleurs a comparer a la premiére réduction de bruit
en-dessous de la limite quantique standard observée dans une vapeur de sodium
qui n’était que de 7% [138]. En outre, les structures utilisées pendant notre étude
n’étaient pas optimisées pour les corrélations. Nous verrons a la fin de ce chapitre
quelles seraient les améliorations & apporter afin d’obtenir une meilleure réduction
du bruit.

5.4.2 Etude en fonction du désaccord exciton-photon

Nous consacrons cette partie & une étude plus approfondie des corrélations
entre les faisceaux signal et complémentaire émis par le micro-OPO, en fonction
du parameétre essentiel du systéme, le désaccord exciton-photon 9.

Désaccord nul

E (a)

Fi1G. 5.14 — (a) Dispersion de léchantillon MT1 & un désaccord exciton-photon nul.
Echelle en énergie comprise entre 1.445 eV et 1.472 eV. Emission enregistrée pour
des angles compris entre —30° et +30°. (b) Emission dans le plan (kg ky) (i.e. angle
d’émission d’environ 15°) pour une excitation résonante du deuxiéme mode de polariton.

Sur la figure 5.14(a) est représentée la dispersion en régime de couplage fort
pour un désaccord exciton-photon nul (i.e. deuxiéme mode de cavité résonant avec
le mode excitonique), ou 'on distingue clairement les cinq premiéres branches
de polaritons. Sur la figure 5.14(b) est présenté 1’anneau de diffusion Rayleigh
lorsque le faisceau de pompe excite de fagon résonante la deuxiéme branche de
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polariton sous I’énergie de I'exciton. En comparaison de ’anneau Rayleigh obtenu
a un désaccord négatif, on remarque une émission supplémentaire sous f(gme de
disque. Ce profil d’émission s’explique par la dispersion aplatie en & = 0 de la
deuxiéme branche de polariton. Celle-ci favorise la relaxation des porteurs par les
phonons sur cette branche. [’émission aux faibles vecteurs d’onde et aux énergies
proches de I'énergie d’excitation est par conséquent plus importante.
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FiG. 5.15 — (a) Intensités des faisceaux signal (symboles vides) et complémentaire
(symboles pleins) détectées par les photodiodes en fonction de la puissance de pompe.
(b) Moyenne des spectres de bruit, normalisés a la limite quantique standard, de la
somme (symboles vides) et de la différence (symboles pleins) des intensités du signal et
du complémentaire en fonction de la puissance de pompe. La limite quantique standard
est égale a 1. 6 =0 meV.

Dans le but de comparer ’ensemble des résultats exposés dans ce paragraphe,
nous nous concentrons sur les faisceaux émis en-dehors des axes principaux (i.e.
points S et C). Une étude de I’émission et des corrélations d’intensité en fonction
de la puissance d’excitation est présentée sur la figure 5.15.

Un seuil d’oscillation paramétrique apparait pour une puissance de pompe
d’environ 150 mW pour le signal et le complémentaire. Ce seuil se refléte pa-
rallelement sur la mesure des corrélations d’intensité, notamment sur la valeur
du spectre de bruit normalisé de la somme des intensités. Les corrélations d’in-
tensité entre le signal et le complémentaire augmentent donc avec la puissance
d’excitation mais aucune corrélation de nature quantique n’est mise en évidence.
Le bruit de la différence des intensités est en effet 10 fois supérieur au bruit
quantique standard.
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Désaccord positif

Nous reprenons les mémes expériences dans le cas d’'un désaccord exciton-
photon positif 6 = +8 meV.

E (a)
A

F1G. 5.16 — (a) Dispersion de l’échantillon MT1 & un désaccord exciton-photon § = +8
meV. Echelle en énergie comprise entre 1.455 eV et 1.480 eV. Emission enregistrée pour
des angles compris entre —30° et +30°. (b) Emission dans le plan (kz,k,) (i.e. angle
d’émission d’environ 15°) pour une excitation résonante du deuziéme mode de polariton
de haute énergie.

La dispersion de I’échantillon en régime de couplage fort est présentée sur la
figure 5.16(a). En raison du désaccord trés positif, cette dispersion est analogue
a la dispersion en régime de couplage faible : les trois premiéres branches de
polariton de basse énergie sont confondues et proches du mode excitonique; les
dispersions des branches de polariton de haute énergie sont quant a elles simi-
laires aux dispersions des trois modes de cavité couplés. L’excitation résonante
du deuxiéme mode de polariton de haute énergie au-dessus de ’énergie de 'ex-
citon revient donc ici a exciter le deuxieme mode photonique couplé. L’émission
en champ lointain est représentée dans ces conditions sur la figure 5.16(b).

L’étude de I’émission et des corrélations d’intensité entre les faisceaux S et C
en fonction de la puissance de pompe est présentée sur la figure 5.17. Le seuil
d’oscillation paramétrique ainsi que les corrélations d’intensité entre le signal et
le complémentaire apparaissent vers 300 mW. Comme dans le cas d’un désaccord
nul, les corrélations augmentent avec la puissance de pompe mais demeurent
classiques : le bruit de la différence des intensités est 10 fois supérieur au bruit
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F1G. 5.17 - (a) Intensités des faisceauz signal (symboles vides) et complémentaire (sym-
boles pleins) détectées par les photodiodes en fonction de la puissance de pompe. (b)
Moyenne des spectres de bruit, normalisés a la limite quantique standard, de la somme
(symboles vides) et de la différence (symboles pleins) des intensités du signal et du com-
plémentaire en fonction de la puissance de pompe. La limite quantique standard est égale
al. 0=+8 meV.

quantique standard.

En résumé, pour des désaccords positifs ou nuls, les seuils d’oscillation para-
métrique observés sont supérieurs d'un ordre de grandeur aux seuils obtenus aux
désaccords négatifs. Parallélement a cette augmentation de la puissance seuil, les
corrélations quantiques ont disparu.

5.4.3 Interprétation

Dans le cas d’un désaccord nul ou les modes signal, pompe et complémentaire
sont a une énergie légérement inférieure a celle du mode excitonique, les effets
d’élargissement collisionnel entre excitons sont importants [56-58, 78|. Dans le
cas d'un désaccord positif, la diffusion des divers modes vers les états du réser-
voir excitonique s’ajoutent & ces effets. Ces phénoménes, qui introduisent des
pertes dans le systéme, entrainent un élargissement des différents modes impli-
qués, conduisant a une augmentation du seuil d’oscillation paramétrique, comme
nous le constatons expérimentalement.

Pour atteindre le seuil d’oscillation paramétrique a ces désaccords, il est donc
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nécessaire d’appliquer des puissances d’excitation plus élevées que dans le cas d’un
désaccord négatif ol les modes sont protégés du réservoir excitonique. Les effets
d’échauffement thermique électronique avec la puissance de pompe sont alors plus
importants. Ceux-ci constituent une source de bruit dans le systéme qui limite la
réduction du bruit de la différence des intensités en-dessous de la limite quantique
standard. L’augmentation du bruit avec la puissance d’excitation est d’ailleurs
bien mise en évidence sur le bruit de la somme des intensités dans ’ensemble des
mesures. Alternativement, en se placant & un désaccord exciton-photon négatif,
c’est a dire en s’affranchissant des effets d’élargissement collisionnel, le seuil d’os-
cillation paramétrique diminue et une réduction du bruit en-dessous de la limite
quantique standard est observée.
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FiG. 5.18 — Excés de bruit par rapport & la limite quantique standard sur le faisceau de
pompe transmis par l’échantillon, en fonction de la puissance d’excitation.

Pour corroborer les résultats, nous réalisons une expérience dans une configu-
ration plus simple que les expériences précédentes : nous mesurons, en fonction
de la puissance d’excitation, ’excés de bruit par rapport a la limite quantique
standard sur un seul faisceau et non plus sur une combinaison de deux faisceaux,
en utilisant le montage destiné a la calibration de la limite quantique standard
(partie 1 du dispositif expérimental). Le résultat est représenté sur la figure 5.18
pour le laser transmis par 1’échantillon a I’énergie du mode de pompe et & un
désaccord positif. La méme physique est observée : un excés de bruit apparait
a partir d’'une centaine de milliwatts. Ce comportement en fonction de la puis-



Chapitre 5. Génération de photons jumeaux dans la microcavité
162 triple

sance d’excitation est comparable a celui du bruit de la somme des intensités
des faisceaux signal et complémentaire dans la mesure des corrélations (pour des
désaccords 0 > 0). L’émergence d’un bruit classique dans le systéme qui dépend
de la puissance d’excitation est confirmée.

Comme 'ont montré les travaux de Romanelli et al. pour une configuration
d’excitation & deux pompes dans les microcavités simples [133], la superposition
de I’émission linéaire (i.e. la diffusion Rayleigh résonante) a 1'émission paramé-
trique s’avére étre également un facteur limitant pour la réduction du bruit en-
dessous de la limite quantique standard. En d’autres termes, I’émission Rayleigh
résonante non corrélée constitue une source de bruit intrinséque pour les corréla-
tions quantiques [142].

5.5 Perspectives

Nous proposons dans cette partie plusieurs idées d’améliorations a apporter au
micro-OPO afin de mettre en évidence de meilleures corrélations quantiques entre
les faisceaux signal et complémentaire, i.e. une réduction du bruit en-dessous de
la limite quantique standard supérieure a 7%.

Tout d’abord, comme nous venons de le voir, les modes du signal, de la pompe
et, du complémentaire doivent étre protégés du réservoir excitonique pour obtenir
un seuil d’oscillation paramétrique bas. Il est en effet essentiel d’utiliser une puis-
sance de pompe aussi faible que possible pour ne pas introduire dans le systéme
du bruit classique lié a des effets d’échauffement thermique. En ce sens, I'abais-
sement du seuil d’oscillation paramétrique peut étre obtenu en augmentant la
finesse de la structure. Cependant, pour de trés grandes finesses de cavité, les
photons jumeaux issus du processus paramétrique restent longtemps a 'intérieur
de la cavité résonante et subissent plus de pertes non radiatives. Comme I’en-
semble de ces pertes induisent une dégradation des corrélations quantiques, il est
important de trouver un compromis entre I’abaissement du seuil et le taux de
pertes non radiatives sur les photons jumeaux au sein de la cavité.

Ensuite, les échantillons utilisés ici reposent sur une structure symétrique par
rapport a l'axe de croissance Oz et I’émission s’effectue, dans d’égales propor-
tions, de part et d’autre du micro-OPO (selon son épaisseur, le long de Oz). La
lumiére émise par réflexion constitue par conséquent une perte supplémentaire
pour la détection des corrélations quantiques : 50% en moyenne des photons ju-
meaux sont en effet perdus. Sans ces pertes et compte tenu de notre premier
résultat, le taux de réduction de bruit dans le systéme pourrait atteindre 14%.
Une solution serait donc de concevoir une structure asymétrique, ot I’émission se
ferait majoritairement par I'une des faces.

D’autre part, le résultat de 7% a été obtenu en régime de couplage fort exciton-
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photon. Les faisceaux jumeaux émis a 'extérieur de la cavité sont ici la signa-
ture des corrélations quantiques entre les polaritons signal et complémentaire. Or
seules les corrélations des fractions photoniques sont détectées, ce qui représente,
en moyenne, la moitié des corrélations totales. Une démonstration identique en
régime de couplage faible, dans une structure asymétrique, pourrait ainsi conduire
a une réduction du bruit quantique de 28%.

Enfin, alors qu’une structure de trois cavités couplées est indispensable pour le
processus paramétrique "vertical", une structure de deux cavités couplées s’avére
suffisante pour le processus "horizontal". La troisiéme cavité, qui ne constitue ici
qu’une source supplémentaire de pertes en tant que milieu absorbant, peut étre
supprimée.

Aprés optimisation de la structure triple, nous pouvons donc espérer une ré-
duction du bruit en-dessous de la limite quantique standard de I'ordre de 30%.
Ce chiffre est a comparer au taux de réduction minimum requis de 50% pour
I'utilisation des faisceaux jumeaux en cryptographie quantique. Ainsi, 'optimisa-
tion du micro-OPO pour d’éventuelles applications en optique quantique apparait
comme un objectif raisonnable.

5.6 Conclusion

Dans ce dernier chapitre, nous avons présenté les travaux que nous avons
réalisés sur les mesures de corrélations quantiques entre les faisceaux signal et
complémentaire émis par la microcavité triple verticale, dans la configuration ho-
rizontale du processus parameétrique.

Grace a la structure originale du micro-OPO, deux faisceaux parfaitement
équilibrés en intensité et bien séparés spatialement (i.e. angles d’émission oppo-
sés +15° et —15°) peuvent étre générés dans le systéme a la suite d’un processus
de diffusion paramétrique. Des mesures de bruit quantique ont démontré une ré-
duction de bruit en-dessous de la limite quantique standard de I'ordre de 7% au
niveau du seuil d’oscillation paramétrique. Ce résultat est révélateur de la pré-
sence de corrélations quantiques entre le signal et le complémentaire et il constitue
la premiére observation de faisceaux corrélés quantiquement émis par une hété-
rostructure semiconductrice.

Une étude systématique de ces corrélations en fonction du désaccord exciton-
photon nous a permis de déterminer ce qui limite le taux de réduction du bruit
en-dessous de la limite quantique standard. Nous avons conclu que les modes
impliqués dans 'oscillation paramétrique optique doivent étre protégés du réser-
voir excitonique et que les effets d’échauffement thermique liés a la puissance
d’excitation doivent étre minimisés.
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Le couplage fort dans les microcavités planaires de semiconducteurs [20] entre
un photon de cavité et un exciton de puits quantique modifie profondément la
dispersion des énergies des nouveaux modes propres [21], les polaritons de caviteé,
dans le plan des couches de la structure. De nouvelles propriétés non-linéaires
comme Pamplification ou l'oscillation paramétrique optique [28,29,31, 32| en ré-
sultent. Cependant, de nombreuses limitations empéchent I'utilisation des micro-
cavités comme sources intégrées de photons jumeaux : le couplage fort, 'injection
de la pompe a un angle trés particulier et le mauvais couplage du complémentaire
a l'extérieur.

Dans cette thése consacrée a I’étude de l'oscillation paramétrique optique et
de la génération de photons jumeaux dans des microcavités de semiconducteurs
I1I-V, nous avons examiné, par des techniques de spectroscopie résolue en angle
et d’imagerie de I’émission en champ lointain, des configurations pour I'oscillation
paramétrique et des structures permettant de contourner ces difficultés.

Nous nous sommes d’abord intéressés a une structure gravée en fils photo-
niques |[88, 89,91, 92|, ou le confinement du champ électromagnétique conduit
a un multiplet de modes de polaritons en régime de couplage fort [89]. Nous
avons mis en évidence une oscillation paramétrique interbranches, ou la pompe
est injectée a incidence normale et les faisceaux signal et complémentaire sont
émis perpendiculairement & la surface de 1’échantillon. Cette configuration non
dégénérée, dite "verticale", est trés intéressante car elle répond & certaines des
limitations énoncées précédemment : I'injection de la structure qui se fait perpen-
diculairement a sa surface est facilitée ; la fraction photonique du complémentaire
est plus importante, améliorant ainsi I’équilibre d’intensités et ’efficacité de col-
lection des faisceaux signal et complémentaire. Son originalité tient également
a la possibilité de controler I’état de spin des polaritons diffusés [90], situation
nouvelle par rapport a I’état de ’art dans les microcavités planaires usuelles. En
effet, en raison d’une levée de dégénérescence des polarisations linéaires des modes
polaritoniques, nous avons pu observer une inversion de la polarisation linéaire
du signal et du complémentaire par rapport a celle de la pompe. L’analyse dé-
taillée de I’émission a montré qu’une contrainte uniaxiale liée au refroidissement
de I'échantillon est a l'origine de cette levée de dégénérescence. Nous avons éga-
lement démontré par le calcul que la structure fine des états de polaritons est a
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la base de cette inversion de polarisations. Cependant, dans I’ensemble de ces ré-
sultats, le couplage fort reste indispensable pour satisfaire les conditions d’accord
de phase et de conservation de I’énergie. A cela vient s’ajouter le probléme de la
gravure, procédé complexe pouvant induire des défauts au sein des échantillons.

A Tissu de cette étude, nous avons concu puis étudié une structure originale
composée de trois microcavités couplées [97], une microcavité triple. Les trois
modes de cavité couplés résultant du couplage optique intercavités conduisent
a un multiplet de six modes de polaritons en régime de couplage fort exciton-
photon. Nous avons mis en évidence une oscillation paramétrique "verticale",
identique a celle observée dans les fils photoniques, en régime de couplage fort
ainsi qu’en régime de couplage faible [103]. Les fréquences paramétriques étant
directement fournies par les trois modes photoniques couplés en régime de cou-
plage faible, la contrainte du couplage fort disparait dans ce nouveau systéme,
ce qui représente un des résultats les plus marquants de cette thése. De plus,
nous avons montré dans ce cas particulier une oscillation paramétrique intraca-
vité, ou un effet paramétrique apparait a la suite d’un effet laser a I'énergie du
signal. L’analyse de ce régime complexe nous a conduit & une discussion sur la
dépendance spectrale des gains laser et paramétrique dans la microcavité triple,
appuyée par un calcul de l'efficacité du processus paramétrique "vertical" dans
la microcavité triple. Une amplification paramétrique a également été mise en
évidence dans ce contexte. Dans la configuration verticale, les faisceaux signal et
complémentaire restent néanmoins trés déséquilibrés en intensité. Pour répondre
a ce probléme, nous avons mis en évidence une oscillation paramétrique "hori-
zontale" dégénérée, ou la pompe est injectée sous incidence normale tandis que
le signal et le complémentaire sont émis a des angles opposés de l'ordre d’une
quinzaine de degrés. La caractérisation précise de I’émission sur ’anneau Ray-
leigh de diffusion élastique a montré que la symétrie du cristal de GaAs induit
des directions privilégiées pour la diffusion paramétrique, conduisant ainsi a une
sélection des modes signal et complémentaire pour l'oscillation paramétrique "ho-
rizontale". La sélection naturelle de ces modes, I'équilibre parfait des intensités,
la bonne séparation spatiale des faisceaux en sortie de la structure et les seuils
d’oscillation paramétriques observés particuliérement bas, nous ont permis de me-
surer, pour la premiére fois dans une structure semiconductrice, des corrélations
quantiques en variables continues entre les faisceaux émis [134]. Des mesures de
bruit quantique [17,18,37,38] ont en effet mis en évidence une réduction du bruit
quantique en-dessous de la limite quantique standard de 6% en moyenne. Par une
étude systématique, nous avons souligné que la protection des modes du réservoir
excitonique, qui s’associe a une diminution de seuil d’oscillation paramétrique, est
un élément essentiel pour 1'observation de corrélations quantiques. Finalement,
au cours de cette thése, nous avons démontré que le micro-OPO que constitue la
microcavité triple génére des photons jumeaux.

Cette thése trouve un prolongement logique dans la recherche de I’amélioration
de ce dernier résultat. Par la suite, il sera intéressant de considérer une microca-
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vité double, asymétrique, émettant essentiellement par une seule face. Un calcul
théorique des corrélations quantiques dans ce type de structure, reposant sur un
modeéle existant [142], est en cours. Le développement de l'injection électrique
d’une microcavité multiple est également un projet intéressant. Il consisterait a
fabriquer puis a étudier la structure décrite page 129. Enfin, un objectif ambitieux
serait de démontrer qu'un micro-OPO, basé sur une microcavité multiple, peut
fonctionner & température ambiante.
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Annexe A

Hamiltonien d’interaction
exciton-exciton dans les fils
photoniques

Dans cette annexe, nous adaptons au cas des fils photoniques ’hamiltonien
d’interaction exciton-exciton donné dans le cas des microcavités planaires au cha-
pitre 1. Nous rappelons que cet hamiltonien décrit les interactions coulombiennes
entre porteurs responsables de la diffusion paramétrique de polaritons. Par soucis
de simplicité, nous ne considérerons pas ici le terme de saturation dans le cou-
plage exciton-photon.

D’aprés les résultats obtenus dans les fils photoniques que nous avons présen-
tés au chapitre 2, I’état de polarisation des modes impliqués dans le processus
paramétrique doit étre pris en compte dans ce traitement.

A.1 Hamiltonien linéaire

L’hamiltonien linéaire du systéme dans la base des états excitonique et pho-
tonique s’écrit :

Hy = Y Eolkyjoo)al, ;. 0o+ Y. Exblbeo
koy Ja,o={ L[|} ko={L[}
+ Z hQRajzv"' <a1];7y,jz,08ky7jz»0' + B;iy,jx,oakyyjzyo'> (‘A]‘)
ky,je,o={L,|I}
avec aLy,jz,a (ag,.j..0) Popérateur création (annihilation) d’un photon dans le mode

Ju, de vecteur d’onde k, et de polarisation o ; bLU (bk,) Popérateur création (an-
nihilation) d’un exciton de polarisation o et de vecteur d’onde dans le plan des
couches k (I'exciton ne ressent pas le confinement imposé par la gravure selon
l'axe Ox des fils); By, j,.0 = ﬁi[b(kyyjﬂ/h),g — D(k,,—jur/Lo),0] I'Opérateur anni-
hilation d’un exciton de méme fonction d’onde spatiale que le photon créé par
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lopérateur a,tyij’a (i.e. proportionnelle a e®*v¥ sin(j,7z/L,)).

Chaque mode photonique est donc couplé au mode excitonique de méme sy-
métrie spatiale et de méme polarisation o.

Nos résultats expérimentaux montrent que la dépendance de AQdg ;, » avec j,
et o est négligeable.

Dans les fils photoniques, du fait de la levée de dégénérescence de la polarisa-
tion de la composante photonique des polaritons, I’énergie du photon Ec(ky, jz, o)
dépend de I’état de polarisation o. Inversement, la levée de dégénérescence de la
polarisation de la composante excitonique des polaritons étant négligeable au
regard de la précision expérimentale, I’énergie de ’exciton Ex est prise indépen-
dante de o.

L’hamiltonien (A.1) diagonalisé dans la base des polaritons est :

O Ol 0
HO - Z Z EkyvjzaUpkyajw70pky 7.7L 0 (A'Z)
ky.jz,0={L,|} I={PB,PH}

O ol L0 O 0

avec py’ o s so Oy o By s0 kg oo I'opérateur annihilation d’un polari-

ton d’énergie E,i? ou [ correspond a une des branches de basse énergie (PB)

7.]1"0—’

ou de haute énergie (PH). C’,ffy)ﬁﬂ et X sont les coefficients de Hopfield.

kyvjzvo'

A.2 Hamiltonien d’interaction dans la base circu-
laire de la polarisation

La diffusion paramétrique optique est gouvernée par l'interaction coulom-
bienne exciton-exciton. Nous rappelons que 1’on considére dans notre systéme
les excitons 1s formés d’une paire électron (s, = £1/2)-trou lourd (sp, = £3/2).
De plus, seuls les excitons brillants de spin o = +1 jouent un role dans les pro-
cessus de diffusion paramétrique puisqu’ils sont les seuls a pouvoir se coupler a
la Tumiére.

En tenant compte de la conservation du spin, deux excitons brillants peuvent
étre diffusés en deux excitons brillants ou deux excitons noirs de spin 0 = £2.
L’hamiltonien décrivant ces interactions s’écrit dans la base des états excitoniques
de spin o [32] :

1
_ i T T
HXX - 5 Z Z qu,cri,ag,of,o}bO'f,k+qbo},k’7qb0ivkb‘7;’k/ (A?))

kk.q  {oj0)}e{-1,+1}
{af,a’f}e{72,71,+1,+2}
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Dans cette expression, deux excitons de vecteurs d’onde dans le plan des couches
k et k', et de spins initiaux o; et o}, sont diffusés en deux excitons de vecteurs
d’onde dans le plan des couches k + q et k' — q, et de spins finaux o et 0'}. Le

terme qu];f ol o0 est le potentiel d’'interaction effectif entre excitons.
301,05, “f
Nous pouvons écrire Hxy comme la somme des quatre termes suivants [143] :
— Le terme direct Hy;, correspondant a l'interaction électrostatique classique
entre deux excitons :

E T T
Hdzr X _|_1 k+q +1 k/— b+17kb+17k' + b—l,k+qb—1,k’—qb—lykb—lvk'
k.k/,q

0 b e qbrrah—tae 0T e gborkbiie)  (A)

— Le terme HZ, di a linteraction d’échange exciton-exciton (échange simul-
tané des deux électrons de conduction de méme spin s, = £1/2 et des deux
électrons de valence de méme spin s, = +£3/2) :

T T
ech Z —1,k+q +1 k/— b+1,kb—17k/ + b+1,k+qb—1,k’—qb—1,kb-‘rl,k/) (A5)
kX' .q

— Le terme H¢, dt a l'interaction d’échange électron-électron :

S 0 Y (B g oo qbaiad—rae + 0 o e gb-1xbiiie)  (A6)
kK .q

— Le terme H%, di a l'interaction d’échange trou lourd-trou lourd :

B oY (B g qbaiad—tae Db e gb—1kbaiie) (A7)
kX' ,q

Les termes d’interaction entre excitons de polarisations circulaires orthogo-
nales (+ et —) HS, et H?, sont négligeables en premiére approximation. En
effet, les états finaux de spin o; € {£2} ne sont pas couplés aux modes photo-
niques et se trouvent a ’énergie de 'exciton Ex, c’est a dire bien au-dessus des
états de polaritons de basse énergie mis en jeu dans le processus paramétrique
étudié ici.

Des études sur les dynamiques de spin des polaritons de microcavité planaire
sous excitation résonante ont montré que les interactions entre polaritons de po-
larisations co-circulaires sont environ 25 fois plus fortes que celles entre polaritons
de polarisations circulaires orthogonales [144]. Nous négligeons par conséquent le
terme H eXh ainsi que les deux derniers termes de H ;.
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L’hamiltonien d’interaction exciton-exciton devient aprés simplifications :

1 e
Hxx = S VIO b —qberbaiie 0 qb o _gb-1kbo1x) (A8)
k.k/,q

ott VeIt = vels

PR — —s
qQ,0i=0;=0=0

A.3 Hamiltonien d’interaction dans la base linéaire
de la polarisation

Une transformation dans la base des états des excitons polarisés linéairement
donne :

1 e
Hxx = 4 Z quf[(blkmblkf—q+bﬁ,k+qbﬁ,k’7q)b¥kb¢’k/
kK .q

T T T T
+(bJ_,k+qu_,k’—q + b||,k+qu,k’—q)b”vkb”vk'

+(bﬁ_,k+qbﬁ,k’7q + bﬁ,k+qb1,k’—q)blykb”’k/
(0 ser gl g + V) erqb i —q) Vs Lic] (A.9)

ol bk = \/ii(bJrl,k—i-b,Lk) et b x = \/ii(bﬂ,k —b_1x) sont respectivement les opé-
rateurs d’annihilation d’un exciton de polarisation paralléle et perpendiculaire a
I’axe des fils.

Ce résultat est utilisé dans l'interprétation de la sélectivité en polarisation
de l'oscillation paramétrique optique interbranches mise en évidence dans les fils
photoniques (cf. partie 2.2.3).



Annexe B

Oscillation paramétrique optique
intracavité

Cette annexe est consacrée a I’étude approfondie de 'oscillation paramétrique
intracavité mise en évidence au chapitre 4. Ce régime complexe qui met en jeu une
oscillation laser suivie d’une oscillation paramétrique nous a conduit a faire une
comparaison entre le gain laser et le gain paramétrique dans notre micro-OPO
(paragraphe B.1) : aprés avoir exposé des résultats connus sur la dépendance
spectrale du gain laser dans les VCSEL, nous analysons, & partir de considé-
rations théoriques et expérimentales, le cas du gain paramétrique dans la mi-
crocavité triple. Ensuite, nous passons a une expérience de pompe-sonde sous
excitation continue afin de mettre en évidence un régime d’amplification paramé-
trique optique (paragraphe B.2). Nous tirons notamment de cette expérience une
information supplémentaire sur le gain paramétrique dans notre systéme.

B.1 Comparaison gain laser / gain paramétrique

Nous revenons dans ce paragraphe sur l'oscillation paramétrique intracavité
observée dans I’échantillon MT1 en régime de couplage faible. Ce régime d’oscil-
lation paramétrique particulier implique dans ce cas un résultat important : une
émission laser a I’énergie du signal est indispensable pour observer une oscillation
paramétrique optique entre le signal, la pompe et le complémentaire. Le seuil la-
ser et le seuil d’oscillation paramétrique, qui sont 'un et I'autre associés au gain
laser et au gain paramétrique, sont donc liés.

Nous présentons un résultat issu de la littérature sur la dépendance spectrale
du gain laser dans les VCSEL avant de considérer le cas du gain laser et du gain
paramétrique dans la microcavité triple.
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Dépendance spectrale du gain laser dans les VCSEL : Les caractéris-
tiques d’émission des VCSEL sont déterminées par le gain du milieu amplificateur
ainsi que par la structure de la cavité résonante. Afin d’obtenir un courant de seuil
laser bas et une puissance de sortie élevée, il faut maximiser le gain a la longueur
d’onde du mode de cavité Fabry-Pérot [145]. Cependant, pendant le fonction-
nement du VCSEL, cette condition n’est pas maintenue : des effets thermiques,
induits par la dissipation de la puissance dans la structure, sont responsables d'un
décalage spectral du gain laser par rapport a la résonance de cavité. Le maximum
du gain laser dans les VCSEL se déplace en effet vers les grandes longueurs d’onde
lorsque la température augmente [146].

La figure B.1 montre la dépendance spectrale du gain laser, relativement au
calcul du spectre de réflectivité, d’'un VCSEL constitué de 3 puits quantiques
d'IngGagsAs de 80 A d’épaisseur et de miroirs de Bragg GaAs/AlAs. Celle-ci
est représenté pour deux températures effectives 1" dans la structure telles que
Tia) < Tp). Un décalage spectral du gain est bien mis en évidence. Notons de
plus que la réduction du gain & la résonance Fabry-Pérot est responsable d’une
dégradation de l'effet laser dans le VCSEL [147].

1
(@) 2
2 : =
2 - 5
B ] T :
(5] : o
T 8
o i c
1 o c
o O
0 T - T "' T T T T T T T T T T T
080 084 088 092 096 _1.00 1.04 1.08
Wavelength (1 @nm)
1 7 7
| ® _. z
2 -~ E
= AU 3
B o
2 | J
& £
] [+
]
0

080 084 088 092 096 100 1.04 108
Wavelength (1 @nm)

Fi1G. B.1 — Figure issue de la référence [147|. Gain et spectre de réflectivité du VCSEL
en fonction de la longueur d’onde, pour deux températures effectives dans la structure
Tiay < Tip)- L'effet laser est perdu dans la configuration (b).
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Cas de notre micro-OPO : Le modéle développé au chapitre 3 pour une
microcavité triple identique a I’échantillon MT1 a montré que lefficacité du pro-
cessus paramétrique vertical en régime de couplage fort dépend du désaccord
exciton-photon 9. Il prévoit notamment une meilleure efficacité du processus pa-
ramétrique "vertical" pour des désaccords négatifs (cf. figure 3.13).

Pour comparer I’expérience a la théorie, il serait ici plus rigoureux d’utiliser un
modéle étendu au régime de couplage faible. Cependant, puisqu’il sera question
lors de cette comparaison de désaccords trés négatifs pour lesquels les fractions
photoniques des modes signal, pompe et complémentaire sont élevées, nous pour-
rons tenir compte du résultat du modéle.

L’évolution des gains laser et paramétrique est étudiée expérimentalement
en fonction du désaccord § (§ = Eg)(O) — Ex, avec Eg)(O) 'énergie du mode
photonique couplé de pompe dans le cas du régime de couplage faible). Seuls les
désaccords pour lesquels le processus paramétrique "vertical" est autorisé par la
condition de conservation de I'énergie (i.e. quand Zjins4ire = 0 meV) sont étudiés.
Sur la figure B.2 sont représentées les intensités du signal et du complémentaire
lorsque la pompe excite de fagon résonante le deuxiéme mode photonique couplé.
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FiGc. B.2 — Intensités du signal et du complémentaire en fonction du désaccord exciton-
photon, § = Eg)(O) — Ex, lorsqu’un processus paramétrique "vertical” est autorisé par
la condition de conservation de l'énergie (Tiinéaire = 0 meV), dans 'échantillon MT1.
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Aux désaccords positifs (0 < § < 10 meV), un effet laser a 'énergie du signal
est observé en premier. Cet effet laser conduit, & plus forte puissance, a un effet
paramétrique caractérisé par une émission intense d’un complémentaire. On re-
trouve un régime d’oscillation paramétrique optique intracavité pour I’ensemble
de ces désaccords.

Aux désaccords négatifs, ’émission laser a I’énergie du signal disparait et 1’os-
cillation paramétrique intracavité est perdue.

On en déduit que le gain spectral laser existe uniquement pour des désac-
cords positifs, ce qui ne signifie pas néanmoins que le gain spectral paramétrique
disparait pour ces désaccords. Le résultat du calcul de Defficacité du processus
paramétrique "vertical" suggére en effet que le gain spectral paramétrique est
élevé aux désaccords négatifs. Nous testons cette hypothése dans la suite de cette
étude.
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Fic. B.3 — Schéma du montage expérimental pour les expériences de pompe-sonde en
continu.
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B.2 Amplification paramétrique optique

L’objet de cette partie est de vérifier si, comme le prévoit la théorie, un gain
paramétrique est présent dans le systéme pour des désaccords exciton-photon
négatifs.

Expérience de pompe-sonde en continu : Nous réalisons une expérience de
pompe-sonde analogue a celles faites dans les microcavités simples par Savvidis
et al. en excitation pulsée [28] et par Sanvitto et al. en excitation continue [148],
pour mettre en évidence un effet d’amplification paramétrique optique dans le
systéme. Le montage expérimental, quasi-identique a celui utilisé jusqu’ici, est
présenté sur la figure B.3. Le faisceau continu de pompe excite le deuxiéme mode
photonique couplé & 0° (Aw, = 1.4555 eV ), pendant qu’un autre faisceau continu,
issu d’un deuxiéme laser Ti :Sa accordable, sonde en incidence normale le mode
de plus basse énergie (fuw; = 1.4514 eV). Nous travaillons & un désaccord légére-
ment négatif pour lequel 'effet laser n’est plus observé. Nous choisissons de plus
un point de I’échantillon pour lequel les trois modes photoniques couplés sont
également espacés en énergie afin de respecter la condition de conservation de
I’énergie. S’il existe un gain paramétrique aux désaccords négatifs, on observera
alors une amplification de la sonde en présence de la pompe.

Amplification paramétrique de la sonde : La figure B.4(a) présente un
spectre d’émission a 0° lorsque seule la pompe excite la microcavité triple. On
observe alors I’émission du premier mode dans le régime linéaire de I’échantillon.
La figure B.4(b) montre le méme spectre lorsque seule la sonde excite le premier
mode. Aucune émission, exceptée la transmission de la sonde par I’échantillon,
n’est alors mise en évidence. Lorsque les deux faisceaux excitent simultanément
I’échantillon (cf. figure B.4(c)), une forte amplification de la sonde est obtenue.

Le gain de la sonde est défini par la relation :

pompe+sonde __ Tpompe
I S I S

G:

(B.1)

sonde
I s

ol I! est 'intensité de I’émission a 1’énergie du signal en présence du faisceau i.

Le gain de la sonde correspondant a la figure B.4(c) est égal & 105. Le pro-
cessus de diffusion paramétrique vertical est donc stimulé par la sonde résonante
avec le signal. Cependant, aucune émission a I’énergie du complémentaire n’a pu
étre observée. Comme nous ’avons vu précédemment, le complémentaire est 100
voire 1000 fois moins intense que le signal dans la configuration du processus
paramétrique "vertical". Compte tenu de la faible intensité du signal en régime
d’amplification paramétrique optique, I’émission du complémentaire est donc dif-
ficile & mettre en évidence.
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Fic. B.4 — Spectre d’émission a 0° de [’échantillon MT1 en régime de couplage
faible lorsque (a) la pompe excite le deuziéme mode photonique couplé, (b) la sonde
excite le mode fondamental et (c¢) la pompe et la sonde excitent respectivement le
deuxieme mode photonique couplé et le mode fondamental. Psonge = 21 kW/cm2 et
Poompe = 24 kW /cm?.

Etude en fonction de la puissance de sonde : Sur la figure B.5(a) est re-
présentée I'intensité de la sonde transmise en fonction de la puissance de sonde
injectée dans le systéme, pour une puissance de pompe fixée Ppoppe = 10 KW/ cm®.
L’intensité de la sonde transmise dépend quasi-linéairement de l'intensité de la
sonde incidente : [fransmise oc ([incidente)0.76 "o qui montre que la présence de la

sonae
sonde n’est pas a 'origine de ’émission non-linéaire a I’énergie du signal.

Sur la figure B.5(b) est présentée la variation du gain de la sonde avec la
puissance de sonde incidente. L’allure générale de la courbe montre une dimi-
nution du gain qui s’interpréte comme la déplétion du mode de pompe lorsque
I'intensité de la sonde tend vers celle de la pompe. L’intensité moyenne de la

pompe baissant lorsque celle du signal augmente, il en est de méme pour le gain
paramétrique [137].
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FiG. B.5 — (a) Intensité de la sonde transmise (symboles) en fonction de la puissance
incidente de sonde, pour une puissance de pompe fizée Ppompe = 10 kW/ch. Régression

i B ; lransmise incidente\0.76 ;
linéaire de la mesure en continu telle que I """ o (Iinereente)0-15 (b)) Gain de la

sonde en fonction de la puissance incidente de sonde.

Etude en fonction de la puissance de pompe : Sur la figure B.6 est repré-
senté le gain de la sonde en fonction de la puissance de pompe, pour une puis-
sance de sonde fixée Pyonge = 0.02 kW/ cm®. Nous choisissons intentionnellement
une puissance de sonde trés faible pour ne pas masquer 'effet d’amplification de
la sonde.

Le gain de la sonde présente un seuil vers 2.5 kW / cm? qui est associé a I’ampli-
fication paramétrique de la sonde dans le systéme. Au-dela de 10 kW/ cmg, le gain
de la sonde sature puis diminue de fagon importante. Ce phénoméne est général
et traduit encore une fois la déplétion de la pompe et de la saturation du gain
paramétrique au-dessus du seuil [137]. La décroissance du gain, parallélement a
celle de l'intensité de sonde transmise, peut s’expliquer également par un effet de
renormalisation des énergies des modes signal, pompe et complémentaire. Ceux-ci
ne sont plus parfaitement également espacés en énergie lorsque la puissance de
pompe augmente et 'efficacité du processus diminue.
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Fi1G. B.6 — Gain de la sonde en fonction de la puissance de pompe, pour une puissance
de sonde fizée Psopge = 0.02 kW/cmz.

B.3 Conclusion

Dans ce paragraphe, nous avons confirmé expérimentalement que le régime
d’oscillation paramétrique intracavité ne peut exister sans une oscillation la-
ser préalable a I’énergie du signal. A l'instar des VCSEL, le gain laser posséde
une dépendance spectrale particuliére dans la microcavité triple. Il disparait aux
désaccords exciton-photon négatifs et ’oscillation laser ainsi que 'oscillation pa-
ramétrique sont alors perdues.

Par une expérience de pompe-sonde sous excitation continue, nous avons mis
en évidence une amplification paramétrique optique a I’énergie du signal pour
ces désaccords négatifs. Ce résultat montre qu’il existe un gain paramétrique aux
désaccords négatifs et valide ainsi le résultat du modéle théorique du chapitre
3. La dépendance spectrale du gain paramétrique est donc différente de celle du
gain laser dans le micro-OPO.



Annexe C

Effet Hall optique de spin

Nous étudions de maniére qualitative la polarisation de la lumiére émise sur
Ianneau Rayleigh, en régime de couplage fort exciton-photon. On se place dans
la méme configuration expérimentale que celle de la figure 4.19 : échantillon MT1,
§ = —10 meV et P.,. = 1 kW /cm®.

Comme nous I'avons déja mentionné, la polarisation de I’anneau Rayleigh n’est
pas tout a fait identique a celle de ’excitation. La lumiére émise par I’échantillon
dans le régime linéaire est en fait polarisée elliptiquement : le degré d’ellipticité
de la polarisation est faible (~0.07) et le grand axe de ’ellipse est confondu avec
la polarisation rectiligne de la pompe. En d’autres termes, un faible degré de
polarisation circulaire apparait dans I’émission Rayleigh.

0.09375
-0.06250
-0.2188
-0.3750
-0.5313
-0.6875
-0.8438

-1.000

Fic. C.1 — Degré de polarisation elliptique Pey de l’émission Rayleigh en fonction de
Uangle d’émission dans le plan (ky,ky). 0 = —10 meV et Peye =1 kW/cm2.
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Une étude complémentaire montre que ce degré de polarisation circulaire va-
rie en fonction de 'angle d’émission. En effet, nous observons une polarisation
elliptique gauche ou droite selon la position sur ’anneau Rayleigh. Ces propos
sont illustrés sur la figure C.1 qui présente, en fonction de I'angle d’émission, le
degré de polarisation elliptique :

I,— I,

Py =
g

: (C.1)

ou I, (1) est intensité de la lumiére polarisée elliptiquement gauche (droite). Le
degré de polarisation elliptique gauche ou droite est de 70% en moyenne. Deux
points de I'anneau Rayleigh diamétralement opposés ont la méme polarisation
tandis que deux points situés aux angles ¢ et —¢ ont des polarisations de sens
Opposés.

Nos observations confirment les prévisions théoriques de Kavokin et al. [122].
Dans ce travail, la distribution angulaire du degré de polarisation circulaire de
I’émission est expliquée en terme d’effet Hall optique de spin dans les microca-
vités simples. Soulignons également qu’une étude de Leyder et al., précédent la
notre, a déja mis expérimentalement en évidence ce phénomeéne [149].

Nous exposons ici rapidement les travaux théoriques de Kavokin et al. sur la
dynamique de spin des polaritons dans les microcavités simples [85,122] permet-
tant d’'interpréter notre résultat. Les auteurs utilisent le formalisme du pseudos-
pin [50] qui donne I’état de polarisation de la lumiére émise.

ky kZ/
(a) (b)

o

S|

Fia. C.2 - (a) Distribution du champ magnétique effectif induit par la levée de dégénéres-
cence TE-TM le long de l’anneau Rayleigh. Le champ est nul en (0,0). (b) Distribution
du pseudospin des modes de polaritons suite o la diffusion Rayleigh (petites fléches),
superposée a la distribution du champ magnétique effectif (grandes fléches).

1Y
!

.
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Tout d’abord, la levée de dégénérescence longitudinal-transverse entre les pola-
risations TE (orthogonale au vecteur d’onde) et TM (paralléle au vecteur d’onde)
des modes de polaritons de vecteur d’onde non nul induit un champ magnétique
effectif dans le plan de la structure. Une représentation de ce champ est donnée
en chaque point de 'anneau Rayleigh sur la figure C.2(a). Il est nul au point (0, 0)
du plan (k;, k).

Dans notre configuration expérimentale, le faisceau de pompe polarisé rectili-
gnement excite des modes de polaritons de vecteur d’onde nul et de pseudospin
orienté selon 'axe x. Puisque la diffusion Rayleigh résonante conserve la polarisa-
tion, les modes de polaritons situés sur ’anneau Rayleigh ont le méme pseudospin.
Ces états sont représentés avec leur pseudospin sur la figure C.2(b). Le champ
magnétique effectif y a également été représenté.

A Tissu de la diffusion élastique des polaritons sur 'anneau Rayleigh, les
pseudospins des polaritons qui ne sont pas paralléles au champ magnétique effec-
tif précessent. Le sens de précession dépend de la position sur ’anneau : il est par
exemple opposé pour deux angles d’émission ¢ et —¢. Le degré de polarisation
circulaire qui en découle est donc différent selon "le quart de cercle" considéré.

Ce résultat peut étre interprété en terme de spin de polariton. Ce que nous
observons résulte de la séparation des populations de polaritons de spin haut et
de spin bas par l'intermédiaire de la diffusion Rayleigh de la lumiére. Une analogie
est faite avec ’effet Hall de spin ol un champ magnétique, généré par un courant
de charges, induit un courant de spins [150]. Dans le cadre de cette étude, on
parle d’effet Hall optique de spin [122].
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Carole DIEDERICHS

Optical parametric oscillation and twin photons generation in semicon-
ductor microcavities.

Abstract :

This work is devoted to the study of optical parametric oscillation and quan-
tum correlations in planar semiconductor microcavities. In these systems, a strong
light-matter coupling results in new eigenstates, which are mixed exciton-photon
states, the microcavity polaritons. Nonlinear effects such as optical parametric
oscillation become possible. However, important drawbacks prevent potential ap-
plications in quantum optics : the strong coupling condition (limited operating
temperature) and the pump injection at a specific angle (impossible electrical
injection).

We are interested in structures which circumvent these difficulties :

- wire-shaped microcavities, where the electric field quantization gives rise to a
multiplet of polariton modes;

- original triple microcavities structures, where the optical coupling between the
three cavities naturally provides a triple resonance for the parametric frequencies.

By angle resolved spectroscopy experiments, we observe interbranches para-
metric processes well adapted to an electrical injection. The pump is at 0 degree
and the signal and idler beams can be collected at 0 degree or at opposite angles.
The strong coupling constraint disappears in the triple microcavity, allowing an
increase of the operating temperature. Finally, we study a configuration in which
the signal and idler beams are spatially separated with equal intensities. By quan-
tum noise measurements, we show that these beams are quantum correlated.

Keywords :

Microcavity Optical parametric oscillation
Semiconductor Quantum correlations
Polariton Twin photons



Carole DIEDERICHS

Oscillation paramétrique optique et génération de photons jumeaux
dans des microcavités de semiconducteurs.

Résumé :

Cette thése est consacrée a I'étude de 'oscillation paramétrique optique et
des corrélations quantiques dans des microcavités planaires de semiconducteurs.
Dans ces systémes, un couplage fort lumiére-matiére conduit a ’apparition de
nouveaux états propres qui sont des états mixtes exciton-photon, les polaritons
de microcavité. Des effets non-linéaires comme 1'oscillation paramétrique optique
deviennent possibles. Cependant, certaines limitations existent pour d’éventuelles
applications en optique quantique : la nécessité du couplage fort (température de
fonctionnement limitée) et 'injection de la pompe a un angle particulier (injec-
tion électrique impossible).

Nous nous intéressons a des structures qui contournent ces difficultés :

- microcavités gravées en fils photoniques ot la quantification du champ électrique
conduit & un multiplet de modes de polaritons en couplage fort ;

- structures originales de microcavités triples ot le couplage optique intercavités
fournit naturellement une résonance triple pour les fréquences paramétriques.

Nous mettons en évidence par des expériences de spectroscopie résolue en
angle des processus paramétriques interbranches adaptés a une injection élec-
trique. La pompe excite sous incidence normale les échantillons et les faisceaux
signal et complémentaire peuvent étre collectés a 0 degré ou a des angles opposés.
La contrainte du couplage fort, i.e. de la température, disparait dans la microca-
vité triple. Enfin, nous étudions la configuration o signal et complémentaire sont
séparés spatialement et équilibrés en intensité. Nous démontrons par des mesures
de bruit quantique que ces deux faisceaux sont corrélés quantiquement.

Mots clefs :

Microcavité Oscillation paramétrique optique
Semiconducteur Corrélations quantiques
Polariton Photons jumeaux



