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IntroductionD'un point de vue fondamental, la réalisation de sources capables de générer des étatsquantiques de la lumière et l'étude �ne de leurs propriétés radiatives sont des outils in-dispensables pour mettre en oeuvre tout un �orilège d'expériences sur les concepts fonda-mentaux de la mécanique quantique. Au delà de ces aspects fondamentaux, le champ dela physique quantique s'est considérablement élargi pour donner naissance au domaine dutraitement quantique de l'information : l'objet d'un tel domaine est l'utilisation pratiquedes propriétés quantiques de particules individuelles pour la mise en ÷uvre de fonction-nalités de traitement de l'information dont l'e�cacité surpasserait celles des systèmesclassiques. Parmi tous les protocoles théoriques proposés pour la mise en ÷uvre de telsdispositifs de communication et de logique quantique, certains codent l'information sur desétats quantiques de la lumière (photons uniques, photons intriqués, photons en nombrecontrôlé). De ce point de vue, les nanosources lumineuses solides et intégrables d'étatsquantiques de la lumière, composants optoélectroniques ayant des propriétés d'émissioncontrôlées au niveau quantique, constituent un élément clé des futurs dispositifs tout-optique de traitement de l'information quantique.D'autre part, le fonctionnement des composants optoélectroniques actuels, ainsi queles caractéristiques des signaux qu'ils produisent, reposent sur les principes de la phy-sique classique. Ceci est dû à leur taille relativement grande (supérieure à la centaine denanomètres) qui induit des e�ets de moyenne, e�açant les manifestations quantiques desphénomènes sous-jacents. Néanmoins, la miniaturisation constante et l'augmentation dela sensibilité des dispositifs permettent d'accéder à des dimensions qui laissent entrevoirla possibilité que des e�ets quantiques se manifestent dans le fonctionnement des com-posants et dans les caractéristiques des signaux. Un exemple est l'e�et laser en présenced'un contrôle de l'émission spontanée. L'étude du fonctionnement de telles nanosourcescontribuera à une meilleure compréhension des phénomènes physiques quantiques qui in-terviennent à des dimensions proches de la longueur d'onde. La prise en compte de cesphénomènes quantiques permettrait, d'une part, de contourner leurs e�ets indésirables(tels que le � bruit" introduit par l'incertitude quantique) et, d'autre part, de les ex-ploiter pour mettre en place des procédés de traitement de l'information basés sur desphénomènes quantiques.Ce travail de thèse porte sur la réalisation de nanosources lumineuses ultimes à l'étatsolide mettant en jeu des e�ets de contrôle de l'émission spontanée. La source développéeest constituée de boîtes quantiques autoassemblées InAs/GaAs couplées au mode d'unecavité à cristal photonique. Cette source présente un e�et laser en présence d'une accélé-ration de la dynamique d'émission spontanée par des e�ets de cavité.Ce manuscrit est divisé en cinq chapitres.Le premier chapitre est une introduction à l'électrodynamique quantique en cavité dontnous détaillerons les concepts fondamentaux. Nous détaillerons l'impact de la présence dela cavité sur l'émission laser en présence de tels e�ets. Di�érentes géométries de cavités13



peuvent potentiellement être utilisées. Nous nous attarderons tout particulièrement surles cavités à cristaux photoniques.Dans le deuxième chapitre, nous discuterons en détail de la fabrication des cristauxphotoniques en reprenant chronologiquement les di�érentes étapes. Pour chacune d'elles,nous présenterons les améliorations qui ont été apportées pour répondre aux critères pré-sentés dans le chapitre précédent. Nous nous attarderons sur les étapes de lithographieélectronique et de gravure sèche pour lesquelles une attention toute particulière a étéportée.Avec les améliorations technologiques présentées dans le second chapitre, nous avonspu réaliser des cavités laser à émission spontanée contrôlée. Nous préciserons quelquesunes des conditions pour observer un tel e�et. Nous présenterons ensuite les propriétésstatiques de tels composants et mettrons en évidence le passage progressif du seuil laser enfonction de la puissance d'excitation. Nous montrerons que les caractéristiques statiquesau passage du seuil sont fortement dépendantes des propriétés optiques de la cavité.Dans le quatrième chapitre, nous étudierons le comportement dynamique de ces cavités.Grâce à ces mesures, nous pourrons remonter aux facteurs de mérite conventionnellementutilisés pour les lasers (bande de modulation directe, facteur de Henry . . ., chirp,...)Dans le cinquième et dernier chapitre, nous discuterons des pistes de prolongementenvisagées à l'heure actuelle ainsi que de leur faisabilité dans les domaines de l'optoélec-tronique et de l'information quantique. Le principal dé� dans le domaine de l'optoélec-tronique est l'amélioration de la collection des photons émis par la cavité et le pompageélectrique des structures. Pour l'information quantique, nous étudierons les limites ac-tuelles de l'utilisation de telles sources.
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Chapitre 1Les cavités à cristaux photoniquespour le contrôle de l'émissionspontanéeLa mise en oeuvre du contrôle de l'émission spontanée et son exploitation dans lesdispositifs optoéléctroniques a initié et considérablement orienté les travaux sur les cristauxphotoniques. Dans son article fondateur [1], E. Yablonovitch motivait le développementde structures photoniques tridimensionnelles avec une bande interdite complète par lapossibilité d'inhiber totalement l'émission spontanée dans cette plage spectrale. Peu detemps après, dès 1991, il proposait le concept de diode électroluminescente monomode,constituée par un défaut dans un cristal photonique tridimensionnel [1]. Déjà, le champde la recherche sur la modi�cation et le contrôle de l'émission spontanée s'élargissaitvers l'exploitation d'e�ets d'électrodynamique quantique en cavité (EQC) dans la mise enoeuvre de nouveaux dispositifs pour la photonique.Dans ce chapitre, nous reviendrons sur quelques éléments de la théorie du contrôlede l'émission spontanée et donnerons quelques exemples de leur impact possible dansl'ingénierie de nouveaux dispositifs optiques. Nous étudierons plus particuliérement deuxdomaines d'applications : les sources pour l'information quantique et les lasers à émissionspontanée contrôlée. Nous détaillerons ensuite les ingrédients essentiels pour l'observationd'e�ets d'EQC dans les semiconducteurs, tant du point de vue du matériau émetteur quedu point de vue du résonateur optique. Nous décrirons en�n les di�érentes stratégies decon�nement de la lumière dans les semiconducteurs, en mettant l'accent sur les cristauxphotoniques.1.1 Contrôle de l'émission spontanée en régime de cou-plage faibleIl ne s'agit pas ici de proposer une description complète de la théorie de l'émissionspontanée et de sa modi�cation en présence d'une microcavité. Nous reviendrons simple-ment sur quelques notions fondamentales qui nous seront utiles par la suite. Pour plus dedétails, on pourra se référer à [2]. 15



1.1.1 Processus d'émission spontanée en cavitéL'émission spontanée de lumière consiste en la libération spontanée de l'énergie d'undipôle émetteur sous forme de photons, en absence de perturbation extérieure. Elle ne peutêtre envisagée a priori que dans un cadre où la matière et la lumière sont traitées de ma-nière quantique. Elle est alors décrite comme une émission déclenchée par les �uctuationsquantiques du champ électromagnétique du vide [2]. Cette dé�nition nous indique d'unepart que l'émission spontanée n'est pas une propriété intrinsèque de l'émetteur, en ce sensqu'elle n'est pas uniquement tributaire de la transition radiative étudiée : elle dépend del'interaction entre l'émetteur et son environnement. D'autre part, la mécanique quantique,en décrivant l'émission spontanée comme résultant de l'interaction rayonnement-matière,nous donne les clés d'un contrôle de l'émission spontanée : la structuration modale duchamp du vide par la présence d'un miroir ou d'un résonateur résultera en une modi�-cation des propriétés d'émission spontanée d'un émetteur ponctuel placé au voisinage dumiroir ou dans la cavité.Deux régimes de couplage peuvent alors exister. Dans le régime dit de couplage fort,l'émission spontanée devient réversible : le photon émis dans le mode de la cavité estréabsorbé par l'émetteur avant de relaxer hors de la cavité. On observe alors un échangepériodique d'énergie entre l'émetteur et le mode de cavité et les états propres du sys-tème deviennent des états mixtes émetteur−champ, appelés atomes habillés en physiqueatomique ou polaritons en physique des semiconducteurs. Dans ce régime, le mode de lacavité doit d'abord être considéré comme un état discret de photon en interaction avecun émetteur discret. Les e�ets d'une cavité et d'un émetteur présentant une largeur nonnulle apparaissent alors uniquement comme des sources d'amortissement dans ce nouveausystème. Ainsi, pour établir ces nouveaux états propres, il faut entre autres que le tempsd'échappement des photons et la durée de vie du dipôle soient bien plus longs que lapériode des oscillations de l'énergie entre les deux états, dites oscillations de Rabi. Enrevanche, dans le régime de couplage faible, l'émission spontanée reste irréversible : lephoton est émis dans le mode de cavité puis se couple à des modes propagatifs hors de lacavité. Dans ce contexte, le système peut alors être décrit comme un émetteur discret secouplant à un continuum de modes du champ électromagnétique. Cela implique que la lar-geur naturelle ~∆ωe acquise par l'émetteur est très faible devant la largeur du continuumdu champ ~∆ωC
1 :

∆ωe � ∆ωC (1.1)Le respect de cette condition su�t pour a�rmer que nous sommes en régime dit decouplage faible. Dans ce contexte, la présence de la cavité a notamment pour e�et demodi�er la dynamique d'émission spontanée de l'émetteur (inhibition ou accélération del'émission spontanée).Dans les expériences qui vont suivre, le régime de l'interaction lumière-matière sera lerégime de couplage faible. Les émetteurs seront des boîtes quantiques d'InGaAs/GaAsrefroidies à 4K. Leur largeur naturelle se décompose comme la somme de la largeur natu-relle du dipôle associée au taux d'émission spontanée et la largeur due à l'élargissementhomogène. Elle est de l'ordre de quelques dizaines de µeV à basse température [3]. Pourles résonateurs optiques utilisés dans nos travaux, les largeurs de raie des modes ~∆ωCseront de l'ordre de quelques centaines de µeV. Au regard de ces ordres de grandeur, onconstate que la condition énoncée ci-dessus ∆ωe � ∆ωC sera bien satisfaite : le régimede couplage lumière-matière sera donc, dans nos expériences, le régime de couplage faible.Nous limiterons par la suite notre propos à ce régime uniquement.1En toute rigueur, il conviendrait d'adjoindre une seconde condition : le déplacement en énergie δωedu spectre rayonné par l'émetteur dû à la présence de la cavité doit aussi être très faible devant la largeurdu continuum du champ ~∆ωC . 16



1.1.2 Modi�cation de la dynamique d'émission spontanéeConsidérons dans un premier temps le cas d'un dipôle émetteur ponctuel isolé dansune cavité optique monomode de dimension de l'ordre de la longueur d'onde. L'émetteurmonochromatique de pulsation ωe est décrit par un dipôle électrique ~d associé à la transi-tion optique et est placé en ~re. Le mode de la cavité optique de pulsation ωc et de largeur
∆ωc est caractérisé par son facteur de qualité Q = ωc/∆ωc et son volume modal V :

V =

´́ ´

d~rε0εr(~r)‖~u(~r)‖2

max(ε0εr(~r)‖~u(~r)‖2)
(1.2)où ε0 est la permittivité du vide et εr(~r) la permittivité relative du matériau formantla cavité en ~r. Le vecteur ~u(~r) est la dépendance spatiale du champ électrique classiquedans la cavité (~u(~r) est normalisé à 1 à son maximum). On se place dans la situation oùla résonance de la cavité est beaucoup plus large spectralement que l'émetteur. Dans cecontexte, si l'émetteur a été préparé dans son état excité à t = 0, sa probabilité de présencedans l'état excité évolue selon e−Γt où Γ est le taux de déclin donné par la règle d'or deFermi. Nous noterons Γ0 le taux d'émission spontanée en absence de cavité et Γc le tauxd'émission spontanée lorsque l'émetteur est isolé dans le résonateur optique. La présencede la cavité optique modi�e alors la dynamique d'émission spontanée de l'émetteur selon[4] :

F =
Γc

Γ0
= Fp

|~u(~rem).~d|2

|~d|2
1

1 + (2Q/~ωc)2(~ω − ~ωc)2
(1.3)Dans cette équation, Fp, appelé facteur de Purcell, s'exprime comme :

Fp =
3

4π2

Q

V/(λe)3
(1.4)où λe est la longueur d'onde d'émission du dipole dans la cavité optique.L'équation 1.3 nous indique trois principales contributions à la modi�cation de la dy-namique de l'émission spontanée. Le premier terme Fp est lié aux caractéristiques intrin-sèques de la cavité (Q, V ), tandis que le second et le troisième, toujours inférieurs à l'unité,illustrent le caractère résonant du contrôle de l'émission spontanée. Le second terme dé-pend de l'amplitude relative du champ à l'emplacement de l'émetteur et de l'orientationdu dipôle de la transition par rapport au champ de la cavité. Le troisième correspondau désaccord spectral de l'émetteur par rapport au mode de la cavité. Nous trouvons iciles clés d'un contrôle de la dynamique de l'émission spontanée, aussi bien l'inhibition quel'accélération. L'inhibition a lieu lorsque le dipôle émetteur est placé à un noeud du champélectrique et/ou est spectralement hors résonance avec le mode de cavité. Dans ce derniercas, l'amplitude de l'inhibition de l'émission spontanée est proportionnelle à 1/(QV ). Enrevanche, l'exaltation maximale du taux d'émission spontanée est obtenue lorsque le di-pôle émetteur est non seulement colinéaire au champ électrique mais aussi spectralementet spatialement en résonance avec le mode de la cavité. L'amplitude de l'accéleration de ladynamique d'émission spontanée est alors proportionnelle à Q/V . Tout d'abord observéen physique atomique, l'inhibition tout comme l'accélération de l'émission spontanée ontété observées dans les semiconducteurs, à partir de boîtes quantiques isolés dans des cavi-tés micropiliers, des microdisques ou bien des cavités à cristaux photoniques. L'amplitudedes e�ets observés, certes modestes en comparaison aux expériences de physique atomique[5, 6], reste signi�cative, avec une accélération d'un facteur 10 [7] et une inhibition d'unfacteur 5 environ [8, 9].De façon plus réaliste, le dipôle électrique associé à la transition optique est souventorienté de manière aléatoire et l'amplitude de la modi�cation de l'émission s'en trouve17



réduite d'un facteur 3 (cette réduction sera d'un facteur 2 si le dipôle est aléatoire dansle plan du champ électrique du mode, ce qui sera le cas dans nos expériences). D'autrepart, le mode optique auquel se couple le dipôle émetteur peut être dégénéré g fois. Dansce contexte, le taux d'émission spontanée est modi�é comme suit :
F =

Γc

Γ0
=

g

3
Fp|~u(~rem)|2 1

1 + (2Q/~ωc)2(~ω − ~ωc)2
(1.5)En�n, nous n'avons considéré que le cas d'une cavité monomode. Or, d'autres modes dephotons du système existent à la pulsation ωe et présentent une dépendance spatiale nonnulle à la position de l'émetteur, ils sont alors susceptibles d'être peuplés. Notons Γl letaux d'émission spontanée vers ces modes. D'après la règle d'or de Fermi, les probabilitésde désexcitation dans les di�érents états �naux s'ajoutent, de sorte que le taux d'émissionspontanée total Γ s'écrit :

Γ

Γ0
=

Γc + Γl

Γ0
= F + γ avec γ =

Γl

Γ0
(1.6)1.1.3 Redistribution spatiale de l'émission spontanéeOutre une modi�cation de la dynamique d'émission spontanée, la présence de la cavitémodi�e son diagramme de rayonnement. En e�et, considérons un émetteur ponctuel cou-plé à une cavité monomode. Comme nous l'avons indiqué précédemment, l'émetteur estsusceptible de se coupler à d'autres modes du champ que le mode de la cavité, tel qu'uncontinuum de type �espace libre�. On doit donc en toute rigueur décomposer le champélectromagnétique en incluant le mode de la cavité ~u(~r) auquel s'ajoute d'autres modesde dépendance spatiale et spectrale non nulle sur le site de l'émetteur. Notons, commeprécédemment, F = Γc/Γ0 la modi�cation de l'émission spontanée par le mode de la ca-vité et γ = Γl/Γ0 la modi�cation de l'émission spontanée par ces autres modes.On peut alors, en bonne approximation, exprimer la probabilité de trouver à l'instant

t le photon dans le mode de la cavité par :
P (c, t) =

Γc

Γc + Γl
(1 − e−Γt) =

F

F + γ
(1 − e−Γt) (1.7)alors que la probabilité de le trouver à l'instant t dans les autres modes est donnée par :

P (l, t) =
Γl

Γc + Γl
(1 − e−Γt) =

γ

F + γ
(1 − e−Γt) (1.8)On en déduit que la fraction β d'émission spontanée émise par le dipôle émetteur véhiculéepar le mode de la cavité s'exprime comme :

β =
P (c, t)

P (c, t) + P (l, t)
=

F

F + γ
(1.9)Cette expression traduit le couplage préférentiel de l'émission spontanée au mode de lacavité en régime de forte exaltation du taux d'émission spontanée.1.1.4 Dispositifs à émission spontanée contrôlée - Quelques exemplesIl ne s'agit pas ici d'établir une liste exhaustive des possibilités ouvertes par l'EQC dansl'ingénierie de dispositifs pour le traitement de l'information quantique ou la photonique.18



Nous reviendrons un peu plus détails sur ce point dans le dernier chapitre de ce manus-crit et nous prendrons ici simplement deux exemples : les sources de photons uniquesindiscernables et les lasers.La génération de photons uniques repose en général sur l'excitation impulsionelle d'unémetteur quantique �uorescent individuel. Celui-ci, initialement dans son état fondamen-tal, est porté dans son état excité par l'impulsion excitatrice. Il émet ensuite spontané-ment, en se désexcitant vers son état fondamental, un photon et un seul à l'énergie de latransition. La plupart des réalisations expérimentales pour produire des photons un parun sont des variantes de cette idée de base et utilisent une grande variété d'émetteursquantiques individuels, tels que des atomes individuels [10, 11], des ions piégés [12], desmolécules à colorant [13, 14, 15], des centres colorés [16, 17, 18] ou bien des boîtes quan-tiques en semiconducteurs [19, 20, 21]. Les boîtes quantiques sont des nanostructures ensemiconduteurs dans lesquelles les porteurs de charge sont con�nés dans les trois direc-tions de l'espace sur des distances inférieures à longueur d'onde de De Broglie au voisinagedu gap. Electrons et trous ressentent fortement les e�ets du con�nement tridimensionnelet adoptent des niveaux discrets d'énergie. Les boîtes quantiques, considérées en tantqu'objet quantique unique, suscitent un grand intérêt depuis quelques années et ont étéutilisées pour la génération de photons uniques [19, 20, 21]. Qu'en est-il cependant de lapureté spectrale de ces photons ? Ces photons sont-ils indiscernables2 ? Les boîtes quan-tiques utilisées comme sources de photons uniques sont situées dans un environnementavec lequel elles interagissent fortement (collisions avec les phonons, interactions électro-statiques...) si bien que des �uctuations aléatoires des niveaux d'énergie apparaissent aucours du temps avec un temps caractéristique donné par le temps de déphasage pur T ∗
2 .Ce temps T ∗

2 (de quelques dizaines à quelques centaines de ps au plus), est usuellementbien plus court que les durées T1 d'émission d'un photon (de l'ordre de 1.5 ns) [22, 23],de sorte que la lumière rayonnée par les boîtes quantiques présente un élargissement spec-tral (donné par 2~/T2 = 2~/T ∗
2 + ~/T1) qui n'est pas limité par la durée de vie. Ainsi,deux photons uniques séquentiellement émis par une boîte quantique sont �marqués� enénergie par les mécanismes déphasants dus à l'interaction avec l'environnement et sontdonc a priori discernables. Cependant, le régime où le temps de cohérence est dominépar la durée de vie (i.e. T2 ' 2T1) est accessible par l'exploitation de l'accélération del'émission spontanée, en insérant la boîte quantique dans une microcavité (telle que descavités micropilier ou à cristaux photoniques). Les cavités optiques permettent de réduirela durée d'émission spontanée d'un facteur 20 à 30, de manière à ce qu'elle devienne pluscourte que le temps caractéristique des �uctuations de l'environnement, augmentant ainsil'indiscernabilité des photons séquentiellement émis [24, 25, 26]. De telles sources sont desbriques indispensables dans le déploiement de dispositifs de distribution de clé quantiqueincluant des relais quantiques.Outre dans le domaine de l'information quantique, la mise en oeuvre d'e�ets d'EQCpourrait jouer un rôle sur les performances de dispositifs optoélectroniques. Nous allonsétudier plus en détail l'impact du contrôle de l'émission spontanée sur les lasers dans leparagraphe suivant.1.2 Lasers à émission spontanée contrôléeDans un laser, l'émission spontanée dans le mode laser joue un rôle clef puisqu'elle sertà déclencher l'émission stimulée, tandis que l'émission spontanée dans les autres modes2On dit de deux photons qu'ils sont indiscernables, dans la mesure où ni leurs propriétés intrinsèques(polarisation, énergie, pro�l temporel..) ni leurs trajectoires permettent de les distinguer après qu'ils sesoient croisés. 19



dissipe inutilement de l'énergie. Dans les lasers à semiconducteur conventionnels à émis-sion par la tranche, employés par les télécommunications optiques, la fraction utile β del'émission spontanée véhiculée dans le mode laser est très faible, de l'ordre de 10-5, etle courant injecté pour passer le seuil laser est d'autant plus élevé. Augmenter β devraitdonc permettre de réduire le courant de seuil des lasers. Une stratégie pour augmenter βdans un laser monomode est l'exploitation de l'accélération de l'émission spontanée : dansce régime, la fraction β d'émission spontanée canalisée dans le mode utile du composantdevient β = F/(F + γ) ; une accélération importante de la dynamique d'émission sponta-née du milieu actif induit donc un couplage préférentiel de l'émission spontanée dans lemode laser. Parallèlement, plusieurs propositions indiquent que les e�ets de modi�cationsde l'émission spontanée devraient permettre d'améliorer les performances des lasers enterme de fréquence de fonctionnement [27].Dans la limite ultime β = 1 où toute l'émission spontanée serait couplée au mode laser,on parle alors de �laser sans seuil�, bien qu'il existe néanmoins dans ce type de composantdeux régimes de fonctionnement di�érents, l'un dominé par l'émission spontanée et l'autredominé par l'émission stimulée.Ces lasers à émission spontanée contrôlée ont fait l'objet de nombreuses études théo-riques dans les années 1990 [27, 28] et ont fortement motivé les études des e�ets de QEDdans les semiconducteurs. Depuis, quelques réalisations expérimentales ont pu con�rmer,du moins qualitativement, les attendus théoriques. A�n de mieux cerner l'impact des e�etsde contrôle de l'émission spontanée sur les caractéristiques des lasers, revenons plus endétails sur les équations d'évolution décrivant le fonctionnant laser.1.2.1 Equations d'évolution en présence d'un contrôle de l'émis-sion spontanéeLa description adoptée dans cette partie est destinée à dégager les paramètres élémen-taires qui ont une in�uence sur le fonctionnement laser. Nous emploierons pour cela uneapproche s'appuyant sur des arguments phénoménologiques. Il est alors possible de décrirel'évolution des populations de porteurs et de photons comme un système couplé [29].Dans nos expériences, le milieu actif sera formé d'un plan de boîtes quantiques se-miconductrices d'InGaAs dans une matrice de GaAs refroidies à 4 K. En première ap-proximation, le spectre des états électroniques des structures à boîtes quantiques peutse décomposer en trois domaines : la matrice de GaAs massif, le puits bi-dimensionnelou couche de mouillage en InAs sur lequel repose la boîte et en�n la boîte elle-même.La matrice de GaAs est caractérisée par une densité d'états tridimensionnelle. Dans lepuits quantique ultra-mince d'InAs (ou couche de mouillage), l'invariance par translationdans le plan des couches donne lieu à un quasi-continuum bi-dimensionnel pour les étatsélectroniques délocalisés dans la couche de mouillage. En�n, à l'intérieur de la boîte quan-tique, le con�nement des électrons dans les trois directions de l'espace se traduit par unspectre discret des états électroniques. L'excitation optique non-résonante s'e�ectue dansla couche de mouillage. La relaxation des porteurs depuis la couche de mouillage versles boîtes quantiques est très e�cace et s'e�ectue sur des échelles de temps de l'ordre dequelques dizaines de ps. Après cascade non-radiative des porteurs injectés, il y a ainsicréation de paires électron-trou sur les transitions optiques discrètes de la boîtes. Il existeplusieurs e�ets qui contribuent à réduire la fraction de porteurs initialement injectés dansla couche de mouillage qui relaxent dans les boîtes. Parmi ces e�ets, les princiapux sontla durée de vie �nie des porteurs dans la couche de mouillage et les mécanismes de re-combinaisons non-radiatives dans la couche de mouillage (notamment aux interfaces etplus particulièrement sur les surfaces libres). Du fait de leur dispersion en taille, chaqueboîte quantique possède une énergie de transition distincte avec un certain élargissement20



homogène. De fait, seule une partie des dipôles optiques sera couplée au mode laser. Nousnoterons ηi la fraction de porteurs injectés qui relaxent vers les transitions optiques �uti-les� et N la densité de porteurs de charge piégés sur les transitions optiques �utiles�, i.e.couplées au mode laser. Les variations de la densité de porteurs seront alors gouvernéespar quatres processus :� La création de porteurs de charges par l'excitation (optique ou électrique dans lacouche de mouillage) ;� L'émission spontanée de lumière par recombinaison radiative des porteurs piégésdans la boîtes ;� Les recombinaisons non-radiatives des porteurs piégés ;� L'émission stimulée de lumière par recombinaison radiative des porteurs piégés.Ainsi, l'equation d'évolution des porteurs peut s'écrire de la manière suivante :
dN
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ηiI
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τnr
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N

τsp

)

− Rst (1.10)où ηiI/q est le nombre d'électrons injectés par seconde dans la zone active et VN est levolume du milieu actif. Rst désigne le taux d'émission stimulée.Les photons sont créés par émission spontanée et stimulée, à partir des porteurs excités�utiles� dans la cavité, tandis qu'ils sont consommés soit par absorption soit par échappe-ment hors de la cavité optique. Cependant, le volume VP de la cavité vu par les photonset celui VN vu par les porteurs sont di�érents puisque l'espace dans lequel les photonspeuvent évoluer librement est bien plus important que pour les porteurs con�nés de lazone active. Ainsi, en première approximation, le nombre de photons créé par unité devolume (par émission spontanée et stimulée) sera diminué d'un facteur VN/VP . Ce rap-port des volumes d'occupation est généralement appelé le facteur de con�nement Γconf .D'autre part, seule une fraction β de l'émission spontanée est couplée au mode utile dulaser. Ainsi, si on note P la densité de photons véhiculés dans le mode laser, l'équationd'évolution des photons peut s'écrire :
dP
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= ΓconfRst + Γconfβ
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(1.11)où τP est la durée de vie des photons P dans la cavité.Dans ces équations, le terme Rst est le gain net de photons. Si l'on considère une densitéde photons P entrant dans une portion de zone active d'épaisseur ∆z, on obtient alorsune augmentation ∆P de la densité de photons, qui peut s'exprimer en fonction du gainpar unité de longueur g :

P + ∆P = Peg∆z (1.12)Si ∆z est su�samment petit, exp (g∆z) ≈ (1 + g∆z). En utilisant aussi le fait que ∆z =
vg∆t, où vg est la vitesse de groupe, on trouve que ∆P = Pgvg∆t. On obtient ainsi leterme de création de photons ∆P/∆t par émission stimulée :

Rst = vggP (1.13)Dans le semiconducteurs, le gain g est égal, en première approximation, à a(N − Ntr),où a = ∂g/∂N est le gain di�érentiel et Ntr est la densité de porteurs à la transparence.Ainsi, on peut réécrire les équation d'évolution des populations de photons et de porteurspar unité de volume sous la forme des équations couplées suivantes :
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Ce modèle sera su�sant pour déterminer l'impact du contrôle de l'émission spontanéedans les cavités lasers mais présente de nombreuses limitations. Nous n'en mentioneronsici que quelques unes. Tout d'abord, nous avons considéré un taux d'émission spontanée
1/τsp constant pour tous les porteurs. Or du fait de leur distribution spectrale et spatialealéatoire, les boîtes présenteront des désaccords spectraux et spatiaux distincts par rapportau mode laser et ne subiront pas avec la même amplitude l'accélération de leur émissionspontanée par la cavité. Nous nous contentons ici de moyenner ces di�érences pour aboutirà un taux d'émission spontanée �moyen� attribué à toutes les transitions optiques utiles.Parallèlement, nous négligeons ici les e�ets du taux de remplissage des boîtes et l'impactde la saturation des transitions optiques utiles à forte puissance. En�n, la capture desporteurs par les boîtes quantiques est prise en compte mais pas le phénomène inversed'émission thermoionique des boîtes quantiques vers les barrières. De façon générale, lese�ets thermiques ne sont pas introduits, alors que l'échau�ement des structures microlaserest souvent non négligeable.1.2.2 Impact sur le seuil laserAvant de décrire l'impact du contrôle de l'émission spontanée sur le seuil laser, ilconvient de dé�nir le seuil d'un laser. La dé�nition classique conventionnelle du seuilcorrespond au taux de pompage tel que le gain net du mode par émission stimulée soitégal aux pertes optiques de la cavité. Une autre approche, dite quantique, dé�nit le seuilcomme la valeur de pompe telle que le nombre de photons moyens dans le mode laser soitégal à 1 [27].Dans les lasers conventionnels macroscopiques, dans lesquels la fraction d'émissionspontanée dans le mode laser est très faible, ces deux dé�nitions coincident. En e�et, ladé�nition �classique� du seuil se traduit alors par l'égalité 1/τP = Γavg(Nth − Ntr), où
Nth est la densité de porteurs au seuil laser. La dé�nition �quantique� du seuil quant à elleimpose PVP = 1. Or, en régime stationnaire, l'équation d'évolution des photons devient :

0 = (Γvga(N − Ntr) −
1

τP
)P + Γβ

N

τsp
(1.16)En négligeant la contribution de l'émission spontanée (β << 1), le passage du seuil(PVP = 1) se traduit alors à nouveau par l'égalité : 1/τP = Γavg(Nth − Ntr). Le seuilau sens �classique� coïncide donc avec le seuil au sens �quantique�. En revanche, dans leslasers à fort β, les approximations précédentes ne sont plus valables : on ne peut plusnégliger l'impact de l'émission spontanée dans l'estimation du seuil et il apparaît alorsune divergence entre les deux dé�nitions. En e�et, la condition �gain = pertes� qui donnele seuil au sens classique, revient à négliger la contribution de l'émission spontanée dansl'équation 1.16. Or en présence d'un contrôle de l'émission spontanée et d'un couplagee�cace de l'émission spontanée au mode laser, cette approximation n'est plus valable. Ladé�nition classique du seuil ne peut donc plus être appliquée.Déterminons alors la densité de porteurs et le courant d'injection au seuil suivant ladé�nition quantique du seuil PVP = 1. En régime stationnaire et au seuil, on a :
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− Nth

τnr
− Nth

τsp
− vga(Nth − Ntr) (1.17)

0 = Γvga(Nth − Ntr) + Γβ
Nth

τsp
− 1

τP
(1.18)D'après les relations d'Einstein entre les coe�cients A et B, le taux d'émission spontanéeest égal au taux d'émission stimulée lorsque PVP ' 1. En regard de l'équation d'évolu-tion des photons, on en déduit que vga = βVP /τsp. En résolvant le système d'équations22



précédent, on en déduit que la densité de porteurs Nth et le courant d'injection au seuildé�ni dans un cadre quantique (PVP = 1) s'écrivent :
Nth =

Ntr

2
(1 +

1

ξ
) (1.19)

Ith =
q

2ηiβτsp
((1 +

τsp

τnr
+ β) + ξ(1 +

τsp

τnr
− β)) (1.20)où ξ = NtrVNβτP /τsp. Ce paramètre ξ peut être interprété comme le nombre de photonsdans le mode laser au seuil de transparence (N = Ntr). Le taux d'inversion au seuil estalors dé�ni comme :

Nth − Ntr

Nth
=

1 − ξ

1 + ξ
(1.21)Lorsque ξ > 1, le taux d'inversion au seuil est négatif : le seuil est atteint pour des densitésde porteurs Nth inférieures à la densité de porteurs à la transparence Ntr. On peut doncatteindre un régime laser sans qu'il y ait pour autant inversion de population. Remar-quons que la dé�nition classique du seuil 1/τP = Γavg(Nth − Ntr) ne prévoit pas un telrégime mais prédit au contraire que la transition vers l'émission stimulée s'accompagnenécessairement d'une inversion de population. Une stratégie possible pour la réalisationd'un tel laser sans inversion de population exploite les e�ets d'électrodynamique quan-tique en cavité : l'insertion du milieu actif dans une microcavité optique monomode degrand facteur de qualité a pour e�et de rallonger τP qui est inversement proportionnelà Q, de réduire τsp par l'accélération de l'émission spontanée et d'accroître β. Dans nosexpériences, τP et τsp sont du même ordre de grandeur, environ quelques dizaines de ps ;

NtrVN sera de l'ordre de quelques dizaines à la centaine et β de l'ordre de quelques 10−1.Ainsi, il apparaît que le paramètre sans dimensions ξ devrait être de l'ordre de 1 voiresupérieur à 1.Outre la réalisation de lasers sans inversion de population, l'exaltation du taux d'émissionspontanée et du couplage de l'émission spontanée au mode laser devrait permettre dediminuer le seuil de fonctionnement d'un laser (on a : ∂Ith/∂β <0). Ceci est illustré sur la�gure 1.1 qui représente le nombre de photons dans la cavité en fonction de l'excitationpour di�érentes valeurs de β. L'expression analytique de ces caractéristiques peut êtreaisément déduite à partir du système d'équations d'évolution de photons et des porteursen régime stationnaire sous la forme :
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+ βp) − βξp) (1.22)oú p = PVP est le nombre de photons dans la cavité. Il apparaît nettement que la transitionautour de PVp = 1 a lieu pour des puissance d'excitation réduite lorsque β augmente. Afaible β, ce passage depuis l'émission spontanée vers l'émission laser est marqué par uneforte non-linéarité sur le nombre de photons, qui s'accroît fortement au dessus du seuil.Cette transition devient de moins en moins abrupte lorsque β augmente : le passage duseuil est moins marqué dans les lasers à fort β par rapport aux lasers conventionnels.Lorsque l'on trace les caractéristiques du laser en échelle logarithmique (voir Fig. 1.1),le passage du seuil se traduit par une marche abrupte et nette dans la caractéristiquedu laser de faible β. En revanche, lorsque le couplage de l'émission spontanée au modelaser devient plus e�cace, l'amplitude de cette marche diminue et le passage du seuils'étale sur une plage de puissance d'excitation plus importante. Dans la limite ultime

β = 1, la caractéristique du laser en échelle logarithmique suit une droite : il n'y a pasde saut d'e�cacité de conversion des photons de pompe en photon émis par la cavité.Cette caractéristique particulière a conduit à la notion de �laser sans seuil� [30], bien que23



cette désignation soit abusive : nous n'avons pas ici un laser à seuil nul car et on peuttoujours dé�nir un courant de seuil d'après l'équation 1.20. A une puissance de pompeen dessous du seuil, le nombre moyen de photon émis est inférieur à 1, de sorte quele processus dominant est l'émission spontanée. Les photons émis sont incohérents. Parcontre, pour une puissance de pompe nettement supérieure à la puissance seuil, le nombrede photons devient supérieur à l'unité. Dans ce cas, les photons émis par émission stimuléesont cohérents. Cette remarque a conduit dans les années 90 à une nouvelle dé�nition duseuil, qui s'appuie sur la cohérence des photons émis [28].

.Fig. 1.1 � Courbes caractéristiques (nombre de photons en fonction de l'excitation) pourdi�érentes valeurs de β. Dans ces simulations, nous avons supposé NtrVN =60, τP =4 ps,
τsp =80 ps et τnr =10 ns.Dans cette approche [28], le seuil est déterminé à partir de la fonction de corrélationde second ordre du signal et par le facteur de Fano respectivement dé�nis par :

g(2)(0) =
p̄2 − p̄

p̄2
(1.23)

FFano = p̄(g(2)(0) − 1) (1.24)où p̄ est le nombre moyen de photons dans la cavité. On s'appuie donc ici sur une analysestatistique du signal émis par le composant et le paramètre g(2)(0) mesure la cohérencedu signal émis. Pour une lumière thermique ou chaotique, g(2)(0) = 2 et pour une sourcePoissonienne (cohérente), g(2)(0) = 1. Ainsi, pour un laser opérant bien en dessous duseuil sur un état thermique faiblement excité (p̄ ' 0), la fonction de corrélation de secondordre g(2)(0) vaut 2 et le facteur de Fano FFano tend vers 0. Lorsque le dispositif opèrebien au dessus du seuil, g(2)(0) vaut 1 et le facteur de Fano FFano tend de nouveau vers0. En revanche, dans les lasers conventionnels, le passage de seuil se traduit par un picétroit du facteur de Fano en fonction de la puissance de pompe et une chute abrupte de
g(2)(0) qui passe de la valeur 2 à 1 au seuil. Ces �uctuations importantes dans la régiondu seuil sont représentatives d'une transition de phase. Lorsque le couplage de l'émissionspontanée vers le mode laser augmente, ce pic du facteur de Fano diminue (son amplitude24



est proportionnelle à 1/
√

β) et a lieu sur une plage de puissance d'excitation plus étendue(cette plage de puissance correspondant au passage du seuil est proportionnelle à √
β). Demême, la réduction au passage du seuil de la fonction de corrélation de second ordre enfonction de la puissance de pompe n'est plus abrupte mais s'e�ectue de façon plus lentesur un domaine plus large de puissance. On peut montrer que cette dé�nition statistiquedu seuil à partir du facteur de Fano peut ne pas coïncider avec la dé�nition quantique�un photon dans le mode laser�, et ce notamment lorsque τP >> τsp [28]. Nous ne seronspas dans cette con�guration et pourrons donc a priori utiliser ces deux dé�nitions pourcaractériser le seuil de nos lasers.1.2.3 Impact sur la dynamiqueLa mise en oeuvre d'e�ets QED dans les lasers laisse aussi entrevoir la possibilité d'ac-croître la bande de modulation directe du composant, à la fois sous le seuil et au dessus duseuil [27]. Sous le seuil, la vitesse de modulation est limitée par la durée de vie de l'émissionspontanée ; en exaltant le taux d'émission spontanée par des e�ets de cavité, on peut doncaccroître cette vitesse de modulation. La limite ultime sera alors donnée par le temps decapture des porteurs dans le milieu actif. En revanche au dessus du seuil, plusieurs pa-ramètres peuvent a�ecter la bande de modulation directe ; parmi les paramètres pouvantlimiter, citons le taux de déclin de la cavité ou bien le taux d'émission stimulée. La limi-tation à des modulations rapide proviendra principalement du processus le plus lent. A�nde mieux cerner l'impact des di�érents paramètres, dérivons la fréquence de modulationdirecte du laser à partir des équations d'évolution des porteurs et des photons.Quand on veut connaître le comportement dynamique d'un laser lorsqu'on imposeune légère perturbation au système (telle qu'une modulation du courant d'injection), ondoit mener l'analyse des equations d'évolution en conservant les dérivées par rapport autemps. Une résolution analytique complète d'un tel système d'équations ne peut êtrefaite et il est donc nécessaire de procéder à quelques approximations. Nous supposeronsque les variations induites par la perturbation sur les densités de porteurs et de photonspar rapport à leur état stationnaire, sont faibles. Nous considérerons d'autre part que lesvariables dépendantes du temps sont I, N , P et g. Nous écrirons alors ces variables commela somme d'une constante (valeur atteinte en régime stationnaire) et d'une partie variablede faible amplitude relative par rapport à la partie constante stationnaire. Ces secondstermes variables et fonction du temps seront notées : dI(t), dN(t), dP (t) et dg(t). Dans cecontexte, les équations d'évolution des densités de porteurs et de photons s'écrivent [29] :
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dN (1.26)En revenant à l'expression du gain vgg = βVP (N −Ntr)/τsp, on peut exprimer dg comme

βVP dN/τsp. De plus, en régime stationnaire, (Γvgg − 1/τP )P = −ΓβN/τsp. En tenantcompte de ces deux égalités, on peut ré-exprimer les équations di�érentielles précédentessous forme matricielle de la façon suivante :
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avec :
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(1.31)Pour obtenir la réponse faibles signaux dN(t) et dP (t) à une modulation sinusoidale decourant dI(t), nous supposerons que les solutions sont de la forme dX(t) = Xce

jωt avec
Xc constante et X = I, N, P . On obtient alors :
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) (1.32)Le determinant de cette matrice est donnée par : ∆ = γNNγPP −γNP γPN −ω2+jω(γNN +
γPP ) et la fréquence de résonance ωR satisfait l'égalité suivante :
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− β) (1.34)Cette dernière équation nous indique que la fréquence de modulation aux petits signauxdépend de la durée de vie des photons dans la cavité τP et du nombre de photons dansla cavité PVP . Ainsi, a�n d'augmenter la vitesse de modulation, une solution consisteà augmenter le nombre de photons en augmentant la puissance de pompe. En pompantfortement le laser, le processus d'émission stimulée devient plus rapide et la fréquence demodulation du composant devient limitée par la durée de vie du photon dans la cavité.Toutefois, en augmentant la puissance de pompe, on accroît le risque d'impact des e�etsthermiques voire de dommages irréversibles du composant. Jusqu'à présent, cette approchea permis d'atteindre des fréquences de modulation directe supérieures à 20 GHz dans leslasers à boîtes quantiques [31]. Une autre stratégie pour accroître la vitesse de modulationutilise les e�ets de cavité. L'expression de la fréquence de modulation nous indique qu'elleest aussi fonction du taux d'émission spontanée τsp et du taux de couplage de l'émissionspontanée au mode laser. En réduisant τsp et en augmentant β par le contrôle de l'émissionspontanée, on peut ainsi augmenter la bande passante de modulation directe. Ceci a déjàété démontré expérimentalement à partir de lasers à cristaux photoniques contenant despuits quantiques, avec des fréquences de modulation directe supérieures à 100 GHz [32].1.2.4 Impact sur les caractéristiques spectralesDans la présentation des équations d'évolution des densités de porteurs et de photons,nous avons introduit le paramètre τP dé�ni comme la durée de vie du photon émis dansle mode de la cavité. En l'absence de sources, l'évolution de la densité de photon P prendla forme d'une exponentielle décroissante avec un temps caractéristique τP et la largeur àmi-hauteur ∆ωC du mode de la cavité est égale à 1/τP . Cette largeur spectrale correspondà ce que l'on appelle la largeur de la cavité froide et est reliée au facteur de qualité durésonateur par Q = ωC/∆ωC , où ωC est la pulsation de résonance du mode optique.26



En revanche, si on inclue la contribution de l'émission stimulée, on peut encore écrirel'évolution de la population de photons comme une exponentielle décroissance mais cettefois le temps caractéristique s'écrit de la manière suivante :
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)) (1.35)Et la largeur à mi-hauteur devient :
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)) (1.36)En dessous du seuil (N ' 0), on obtient :
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(1 + ξ) (1.37)C'est la largeur de la cavité froide, avec un milieu absorbant dans le résonateur. Enrevanche, au dessus du seuil et en régime stationnaire, on a :
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(1.38)Et la largeur à mi-hauteur vaut donc βΓN/(τspP ). On retrouve ici le comportement dela largeur à mi-hauteur en fonction de la puissance de pompe prévu par la formulationde Schalow-Townes. Comme la densité de photons croît plus rapidement que la densitéde porteurs lorsqu'on augmente la puissance de pompe au dessus du seuil, la largeurde raie diminue avec la puissance d'excitation. Notons toutefois que cette expression estincomplète. Cette largeur doit être multipliée par (1+α2

H) où αH est le facteur de Henry.Nous avons en e�et ignoré le couplage entre le gain et l'indice de réfraction au sein dumilieu actif. Le comportement de la largeur de raie du laser au dessus du seuil peut alorsêtre tout di�érent. De plus, elle ne s'applique que sous excitation continue.Remarquons d'autre part que la largeur de raie à transparence ∆ωC = 1/τP di�ère de lalargeur à mi-hauteur au seuil :
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) (1.39)Dans les lasers sans inversion de population (ξ > 1), la largeur de raie au seuil serasupérieure à la largeur de raie de la cavité froide obtenue au seuil de transparence. Onne peut donc dans ce contexte déduire le facteur de qualité de la cavité optique par unemesure de la largeur de raie au seuil.1.2.5 Réalisation de lasers à émission spontanée contrôléeNous venons de dégager les paramètres clés pour réaliser des lasers à émission spontanéecontrôlée. Le paramètre clé impactant à la fois le seuil et la dynamique est le facteur βqui décrit le couplage de l'émission spontanée au mode laser. Rappelons l'expression dece paramètre :
β =

F

F + γ
(1.40)Une stratégie pour accroître β repose sur l'ingénierie de structures photoniques telles que

γ = 0, sans pour autant a�ecter la dynamique d'émission spontanée F ' 1. C'est le cas27



par exemple de guides à cristaux photoniques sur membranes, consistant en une rangéede trous manquants dans un cristal photonique bi-dimensionnel parfait (on parle de guideW1) [33]. Toutefois, rappelons que la fréquence de modulation directe est inversementproportionnelle à τP et que le paramètre ξ est proportionnel au rapport τP /τsp. Or dansces structures, τsp n'est pas modi�é par l'environnement électromagnétique et τP est trèscourt (par rapport à τsp). De telles structures ne permettront pas ni la réalisation de lasersans inversion de population ni la réalisation de laser à très grande bande de modulationdirecte. Il est donc nécessaire de recourir à des e�ets de cavité. Idéalement, il conviendraitd'isoler le milieu actif dans une structure monomode, sans couplage aucun à un continuumd'autres modes de �fuites�. Les cavités à cristaux photoniques tridimensionnelles satisfontthéoriquement ces contraintes mais restent néanmoins très di�ciles encore à réaliser. Fortheureusement, on peut ici se contenter d'utiliser des cavités optiques �imparfaites�, pré-sentant un mode fondamental résonnant de grand facteur de qualité et de faible volumemodal auquel se superposent d'autres modes de type �espace libre� susceptibles de se cou-pler au milieu actif. La présence de la cavité permet d'accroître τP et de mettre en oeuvredes e�ets d'exaltation du taux d'émission spontanée qui diminuent τsp et augmentent β.Toutefois, le choix du matériau actif et du résonateur optique n'est pas laissé au hasard.Nous allons décrire dans la partie suivante les options que nous avons adoptées.1.3 Le milieu actif : un plan de boîtes quantiques auto-assembléesRappelons qu'il est souhaitable pour réaliser des lasers sans inversion de populationd'utiliser un milieu actif de faible volume. D'autre part, le milieu actif doit pouvoir êtreaisément inséré dans une microcavité optique et être soumis à des e�ets de cavité impor-tants. De ce point de vue, les boîtes quantiques présentent de nombreux avantages.1.3.1 Croissance et topologieLes boîtes quantiques auto-assemblées sont des îlots de semiconducteurs (InAs dans nostravaux) de taille nanométrique isolés dans une matrice d'un semiconducteur de plus grandgap (GaAs dans ce travail de thèse) et qui piègent les porteurs de charge dans les troisdirections de l'espace. Elles se forment pendant la croissance en régime Stranski-Krastanovdu matériau semiconducteur (ici l'InAs) sur un substrat (en GaAs dans notre cas). Cemode de croissance repose sur le désaccord de paramètres de maille des deux matériaux,qui est de 7% pour le système InAs-GaAs (de paramètres de maille de 6.058 et 5.653Åpour l'InAs et le GaAs, respectivement). Il débute par une croissance d'une couche bi-dimensionnelle d'InAs mais le désaccord de maille induit une contrainte dans le plan de lacouche dont l'énergie augmente avec l'épaisseur. Au delà d'une certaine épaisseur critique(ici 1,7 monocouches), la contrainte accumulée dans le matériau InAs relaxe localementde manière spontanée et entraîne un changement morphologique en passant d'un mode decroissance 2D à un mode de croissance 3D. Cette croissance conduit alors à la formationd'îlots tridimensionnels au dessus d'une couche bi-dimensionnelle d'InAs dite �couche demouillage�. Une fois recouverts d'une seconde couche de protection en GaAs, ces îlotsprennent la forme d'une lentille, d'une épaisseur selon l'axe de croissance d'environ 3 nmet de dimensions latérales environ 20 nm.Lors de la croissance, les boîtes se répartissent de manière aléatoire. Seules leur densité,leur forme et leur composition peuvent dans une certaine mesure être contrôlées en modi-�ant les conditions de croissance. La densité peut ainsi varier de 108 à quelques 1010 cm−2.28



La taille des boîtes est néanmoins variable, avec des �uctuations relatives respectivementde 15% à 5% environ.1.3.2 Spectres électronique et optiqueEn première approximation, le spectre des états électroniques de ces objets comportetrois parties : le continuum tridimensionnel de la matrice de GaAs massif, un quasi-continuum bi-dimensionnel pour les états électroniques délocalisés dans la couche demouillage et en�n un spectre discret d'états électroniques au sein de la boîte. Plus préci-sément, les boîtes quantiques forment un puits de potentiel quantique de type I dans lestrois directions de l'espace : le gap de l'InAs non contraint est de 0,418 eV contre 1,51 eVpour le GaAs à 4K. Le fort con�nement des porteurs de charge (électrons et trous) dansle puits se traduit par une discrétisation des niveaux d'énergie. Ce con�nement en énergiedes porteurs varie selon les dimensions des boîtes. La séparation en énergie entre le pre-mier état con�né dans la boîte quantique et le quasi-continuum de la couche de mouillage(dont le gap est d'environ 1,41 eV à 4K du fait des fortes contraintes) est de l'ordre dela centaine de meV pour les états de conduction, et de quelques dizaines de meV pourceux de valence, valeurs largement supérieures à l'énergie thermique à basse température(kT '0,34 meV à 4K). Les porteurs de charge, électrons et trous, sont donc piégés dans laboîte. Les états liés de di�érentes symétries sont alors repérés suivant une nomenclatureanalogue à celle de la physique atomique : états S, états P ,...L'étude en photoluminescence à basse température et à basse puissance d'excitationd'un plan de boîtes quantiques montre une émission large (environ 50 meV) centrée au-tour de 1,2 − 1,3 eV [4]. Les porteurs photocréés dans la matrice de GaAs ou dans lacouche de mouillage relaxent de manière très e�cace sur des échelles de temps de l'ordrede quelques dizaines de ps vers les niveaux fondamentaux d'électron et de trou des boîtesquantiques puis se recombinent. La recombinaison des paires électrons-trous piégées dansle boîte s'e�ectue essentiellement de manière radiative à basse température : l'e�cacitéquantique des boîtes quantiques est proche de 1 et le temps de déclin de la photolumi-nescence, de l'ordre de la nanoseconde, correspond au temps de vie radiatif des pairesélectron-trou sur l'état fondamental des boîtes. La recombinaison à basse températureest essentiellement radiative pour plusieurs raisons : le con�nement électronique est suf-�sant pour limiter l'impact de l'émission thermoïonique des porteurs vers la couche demouillage ; les porteurs con�nés dans un puits tridimensionnels ne sentent pas les défauts(en volume ou en surface) de l'ensemble de la structure, tels que les interfaces de gravureou bien les éventuelles dislocations... L'élargissement de photoluminescence n'est pas unélargissement homogène mais inhomogène, dû à la dispersion en taille des boîtes quan-tiques. En e�et, la position des niveaux des boîtes dépend fortement de leur géométrieet l'élargissement de la photoluminescence re�ète la distribution de taille et donc d'éner-gie de la transition fondamentale des boîtes. A plus forte puissance de pompe, le spectres'élargit vers les hautes énergies : on sature les transitions fondamentales des boîtes et oncommence à peupler les transitions excitées des boîtes.1.3.3 Les bôites quantiques pour la réalisation de lasersLa réduction de dimensionnalité et la discrétisation de la densité d'états électroniquesdans les boîtes quantiques présagent de l'intérêt d'utiliser des boîtes quantiques plutôtque des puits quantiques comme milieu actif dans la réalisation de lasers semiconducteurs.Les principales attentes concernent notamment un abaissement du seuil laser, une faiblesensibilité à la température, un gain di�érentiel plus élevé et une réduction du chirp.Il a été en e�et prédit et démontré que réduire la dimensionnalité du milieu actif permet29



de diminuer le courant de seuil [34, 35]. Cette réduction du seuil attendue dans les lasers àboîtes quantiques provient essentiellement de la réduction du seuil à transparence. En e�et,pour obtenir le régime d'émission stimulée dans un laser semiconducteur conventionnel, ilfaut inverser la population entre la bande de valence et de conduction. Cette inversion depopulation a lieu au seuil de transparence. A partir de ce seuil, l'inversion de populationest atteinte, l'émission stimulée devient prépondérante et l'émission laser est possible.Or, le seuil de transparence est atteint avec une seule paire électron-trou dans les lasers àboîtes, alors qu'un nombre plus grand de porteurs est nécessaire pour les puits quantiques.Ainsi, le courant à la transparence dans un laser à boîtes quantiques devrait être faible encomparaison à celui d'un laser à puits quantiques. Théoriquement, on s'attend à ce que lesdensités de courant de seuil dans les lasers à boîtes soient de l'ordre de 2 A.cm−2, contreenviron 50 A.cm−2 dans les lasers à puits quantiques. A ce jour, une densité de courantde seuil de l'ordre de 20 A.cm−2 a été obtenue pour un laser à boîtes quantiques par Liuet coll. en 2000. Cette valeur est légèrement inférieure aux plus faibles densités de courantde seuil actuelles des meilleurs lasers à puits quantiques.Un autre aspect important des lasers à semiconducteur est la variation de leur courantde seuil avec la température. On utilise pour décrire cette évolution la notion de tem-pérature caractéristique, notée T0 dé�nie comme : Ith(T ) = Ith0e
T/T0 . Plus T0 est élevé,moins la densité de courant de seuil varie avec la température. Dans la limite ultime où

T0 est in�ni, le seuil est insensible à la température de fonctionnement. L'insensibilité ducourant de seuil à la température a deux origines distinctes : la séparation des niveauxd'énergie d'une part et la localisation spatiale des porteurs d'autre part. La continuité desétats d'énergie dans les bandes pour un laser à puits quantiques rend ses caractéristiques,notamment son courant de seuil, très sensibles à la température. Puisque les porteurs ontaccès à un continuum d'état, leur distribution parmi ces états change en fonction de latempérature et donc le gain varie. Dans un laser à boîtes quantiques au contraire, si laséparation énergétique entre les niveaux est plus grande que kT , la population des niveauxet donc la courbe de gain ne changent pas en fonction de la température. D'autre part,dans les puits quantiques, lorsque la température est augmentée, les porteurs acquièrentune énergie qui les rend mobiles dans le plan du puits et augmente la probabilité qu'ilsrencontrent des centres de recombinaison non-radiatives, notamment le long de �ancsgravés. Ces pertes de paires électron-trou, par recombinaisons non radiative, induisentune augmentation du courant de seuil. En revanche, les boîtes quantiques se comportentcomme des pièges tridimensionnels pour les porteurs, localisant les porteurs dans un es-pace réduit. Elles procurent donc une relative immunité aux phénomènes non-radiatifs etpar conséquent une stabilité accrue de la densité de courant de seuil vis-à-vis de la tempé-rature. Expérimentalement cependant, des valeurs élevées de T0 n'ont été obtenues qu'àbasse température [34]. Pour des températures supérieures à 100K environ, la valeur de
T0 se réduit considérablement. Ce comportement s'explique par le remplissage de niveauxexcités au sein des boîtes par agitation thermique qui conduit à une variation de la courbede gain, associé à l'émission thermionique des porteurs vers la couche de mouillage où ilssont susceptibles de se recombiner non-radiativement. En saturant les niveaux des trouspar un dopage p, des améliorations ont pu être apportées à température ambiante, avecdes valeurs de T0 observées d'environ 1000 K [36, 31, 37].Une autre conséquence naturelle de la réduction de dimensionnalité serait l'augmenta-tion du gain di�érentiel. Plus ce gain di�érentiel est important (plus le gain varie vite avecla densité de porteurs), plus vite la structure répond à toute excitation, permettant ainside moduler directement le laser à de hautes fréquences. Cependant, la vitesse de modu-lation directe reste souvent limitée par la dynamique lente des porteurs depuis la couchede mouillage et les états excités. Ainsi, la fréquence de modulation directe atteint aujour-d'hui au plus environ 20 GHz [37, 38], même ordre de grandeur que la bande passante de30



modulation directe que les lasers à puits quantiques.En�n, un autre paramètre important lorsque l'on désire moduler un laser est l'ampli-tude du chirp (ou facteur de Henry αH [39]), qui se manifeste par une modi�cation de lalongueur d'onde d'émission lors de la modulation en courant. Cet e�et est relié au cou-plage entre la partie réel et imaginaire de l'indice de réfraction du milieu : une variation dugain (suite à une variation de l'injection par exemple) conduit à une variation de l'indicede réfraction, ce qui modi�e la phase du mode optique de la cavité et de la même façon,la longueur d'onde d'émission. Un chirp nul (ou un facteur de Henry faible) permettraitde moduler le laser sans une variation néfaste de la longueur d'onde d'émission. Dans leslasers à puits quantiques, le facteur de Henry est de l'ordre de 2−3 pour les structures op-timisés. En revanche, dans les boîtes quantiques présentant un spectre d'absorption idéalsymétrique, on s'attend à observer un facteur de Henry proche de zéro. Il convient d'êtreprudent dans l'analyse dés valeurs de facteurs de Henry rapportées dans la littérature surles boîtes quantiques, notamment concernant la technique de mesure employée mais aussisur les puissances d'excitation. Ainsi, les faibles valeurs du facteur de Henry, d'environ0.1, sont en général obtenues sous le seuil laser. Au delà du seuil, ces valeurs sont souventbien plus élevées et s'avèrent supérieures à celles mesurées dans les structures à puitsquantiques. Une des raisons est la trop grande proximité entre l'état fondamental et lesétats de plus haute énergie tel que les premiers états excités de boites quantiques et lacouche de mouillage.Si les promesses de boîtes quantiques en tant que milieu actif dans la réalisation delaser par rapport aux puits quantiques n'ont pas encore été vraiment con�rmées, ces nano-émetteurs restent néanmoins des émetteurs de choix, voire l'émetteur semiconducteurincontournable, pour la mise en oeuvre d'e�ets d'ElectroDynamique Quantique en Cavité.1.3.4 Les boîtes quantiques pour l'Electrodynamique Quantiqueen CavitéLa mise en oeuvre d'e�ets d'EQC requiert l'insertion d'un milieu émetteur dans unemicrocavité optique. De ce point de vue, les émetteurs semiconducteurs présentent l'avan-tage majeur de pouvoir être aisément intégrés dans un résonateur optique (notamment aucours de la croissance de la structure) et de pouvoir béné�cier des technologies avancéesdéveloppées pour la micro-électronique et l'optoélectronique a�n de réaliser la microcavité.Les émetteurs �traditionnels� en physique des semiconducteurs (puits quantiques, maté-riaux massifs) ont cependant souvent une largeur homogène trop grande pour mettre enoeuvre des e�ets d'exaltation du taux d'émission spontanée. D'autre part, les propriétésde luminescence de ces émetteurs peuvent être dégradées par la présence de défauts non-radiatifs, notamment le long des surfaces gravées des cavités optiques. Cette dégradationest d'autant plus importante que le volume modal de la cavité est réduit. En�n, ils ontdes coe�cients d'absorption élevés, qui dégradent la qualité optique de la cavité tant quela transparence n'est pas atteinte.Les boîtes quantiques quant à elles présentent une largeur inhomogène très importante,mais une largeur homogène très faible. Leurs coe�cients d'absorptions sont très faibles etleur rendement de luminescence est proche de l'unité à basse température, même dans unéchantillon gravé. Elles sont donc un émetteur de choix pour la mise en oeuvre d'e�etsd'EQC dans les semiconducteurs. Elles ont d'ailleurs permis en 1998 la première démons-tration de l'accélération de l'émission spontanée dans les semiconducteurs [7] : les boîtesquantiques étaient alors isolées dans une cavité micropilier, dont la présence permettaitune exaltation du taux d'émission spontanée d'un facteur 5 [8, 9]. Plus récemment, uneinhibition d'un facteur 5 a pu être observé, par le recours à un ensemble de boîtes en cavitéà cristal photonique. L'accélération de la dynamique d'émission spontanée a aussi pu être31



observée sur boîte quantique unique, avec des accélérations de l'ordre d'un facteur 10 à30 environ [25, 26, 24]. Parallèlement, le couplage fort entre une boîte quantique uniqueet une microcavité optique a été observé [40, 41, 42].1.4 Le résonateur optique : les cavités à cristaux pho-toniques sur membranePour mettre en jeu des e�ets d'EQC, il convient de réaliser des cavités de grand facteurde qualité Q et de faible volume modal V . Ceci permet d'augmenter τP , de réduire τspet d'accroître β. Dans le domaine des semiconducteurs, deux mécanismes de con�nementde la lumière sont principalement utilisés pour réaliser des microcavités : le mécanisme deré�exion interne totale et les processus interférentiels dans des milieux structurés.1.4.1 Stratégies de con�nement de la lumièreDeux stratégies sont usuellement employées pour con�ner la lumière : le mécanisme deré�exion interne totale et les processus interférentiels dans les milieux avec structurationde l'indice.Si l'on considère un empilement de deux couches diélectriques avec des indices deréfraction distincts, en optique géométrique, une onde plane se propageant dans le di-électrique de plus haut indice peut être totalement ré�échie si son angle d'incidence parrapport à la normale est supérieur à un certain angle critique θc (voir Fig. 1.2 gauche).Pour une interface air/diéléctrique, l'application de la loi de Snell-Descartes nous donne
θc = arcsin (1/n), où n est l'indice du diéléctrique.

Fig. 1.2 � A gauche : principe de con�nement par ré�exion totale interne dans un milieud'indice de réfraction n1 entouré d'un milieu d'indice n2 < n1 (En haut, le rayon d'angled'incidence inférieur à l'angle critique est transmis ; en bas, le rayon d'angle d'incidencesupérieur à l'angle critique est ré�échi). A droite : principe du con�nement des modes degalerie 32



Les modes con�nés dans la région de plus haut indice sont des modes dont le vecteurd'onde est en chaque point de l'interface supérieure à l'angle critique de ré�exion totaleinterne. Ces derniers sont décrit comme des ondes propagatives dans le diélectrique de fortindice et comme étant des ondes évanescentes dans le diélectrique de plus faible indice. Enexploitant ce phénomène, on peut con�ner la lumière dans une, deux ou trois directionsde l'espace pour fabriquer des guides et des cavités.L'exemple le plus simple de structure guidante utilisant la ré�exion totale interneest le guide diélectrique planaire. Il est composé d'une couche de diélectrique de fortindice entourée de part et d'autre de deux couches de diélectrique de plus faible indicede réfraction. Le mode se propageant dans la couche de fort indice n'est guidé que si ilremplit deux conditions. La première étant que l'angle d'incidence de son vecteur d'ondedoit être supérieur à l'angle critique à l'interface des deux diélectriques. La seconde étantque les ondes planes associées aux rayons incidents et ré�échis doivent interfèrer de façonconstructive. En e�et, le mode guidé dans la membrane est caractérisé entre autres par sonvecteur d'onde, k‖, dans le plan des couches. Ce mode pourra éventuellement se coupler aucontinuum radiatif dans l'espace libre hors de la membrane si k‖ < ω/c. La ligne dé�niepar l'égalité k‖ = ω/c est appelé ligne de lumière ; elle délimite un cône dans l'espacedes k. En dessous de ce cône, le mode est guidé. Il est également possible de réaliser descavités en utilisant ce mécanisme de ré�exion interne totale. C'est notamment le cas desrésonateurs à modes de galerie (voir Fig. 1.2 droite). Di�érentes géométries sont possiblesmais il s'avère que la manière dont s'établissent les modes est très similaire d'une structureà l'autre. A chaque "rebonds" aux interfaces, l'angle d'incidence est conservé du fait del'invariance par rotation de la cavité. Le trajet du photon repasse donc un grand nombre defois par le même point. Le retour en phase après chaque tour donne lieu à des interférencesconstructives. Parmi les exemples de cavités à modes de galerie, citons les microdisques,les microtores ou bien les microsphères. Dans la technologie des semiconducteurs III-V,les facteurs de qualité des cavités microdisques d'un diamètre de l'ordre de 1−10 µm sontde l'ordre de 104 − 105 pour des volumes modaux de quelques (λ/n)3 (avec n : indice deréfraction du matériau de fort indice et λ la longueur d'onde du mode dans l'espace libre)[43, 44].Une autre stratégie pour con�ner la lumière utilise les phénomènes d'interférence lors-qu'une onde se propage dans un milieu structuré. On appelle cristal photonique toutestructure photonique présentant une structuration de l'indice de réfraction sur une échellede l'ordre de la longueur d'onde.

Fig. 1.3 � Schéma de ré�exions multiples successives aux interfaces d'un empilementpériodique de deux diélectriques d'indice de réfraction di�érents33



Cette structuration peut se faire dans une dimension (on parle de miroir de Bragg),dans deux dimensions (on parle de cristal photonique bi-dimensionnel) ou trois dimen-sions de l'espace (on parle de cristal photonique tri-dimensionnel). Par souci de simplicité,nous limiterons notre propos ici au cas uni-dimensionnel pour comprendre l'origine ducon�nement. Pour cela, considérons un empilement de Bragg avec une couche plane de di-électrique 1 d'épaisseur e1 et d'indice de réfraction n1et une autre couche d'un diélectrique2 d'épaisseur e2 et d'indice de réfraction n2 (voir Fig. 1.3). La période est e = e1 +e2 dansla direction de l'empilement.Considérons une onde électromagnétique de vecteur d'onde ki (i = 1, 2) qui se propageà incidence normale dans un miroir de Bragg. A chaque interface, l'onde subit une ré�exion.Le déphasage entre deux ondes ré�échies successives est 2kiei. Tant que 2kiei est trèsdi�érent de 2π, les ondes ré�échies successivement n'interfèrent pas constructivement. Parcontre, lorsque ki se rapproche de π/ei, les ondes ré�échies sont en phase. Ainsi, si pour unecertaine longueur d'onde λ, les épaisseurs sont telles qu'elles véri�ent n1e1 = n2e2 = λ
4 ,alors il n'existe pas de modes à la longueur d'onde λ pouvant se propager dans cettestructure. Si on éclaire de l'extérieur la structure, alors l'empilement se comporte commeun miroir pour une onde de longueur d'onde λ.Les miroirs de Bragg sont des cristaux photoniques unidimensionnels. Si l'on souhaiteobtenir des cristaux photoniques avec une ré�ectivité dans plus d'une dimension de l'es-pace, il est alors nécessaire de périodiser l'indice dans les dimensions supplémentaires.Le principe d'interférence entre les ondes transmises et ré�échies par les di�érentes in-terfaces restent le même pour une certaine plage de longueur d'ondes. On peut utiliserces e�ets d'interférences à ondes multiples qui autorisent, dans les structures à cristauxphotoniques, à localiser la lumière dans de petits volumes. On forme ici des cavités enintroduisant un défaut (tel qu'une ou deux périodes manquantes) dans un cristal photo-nique tri-dimensionnels. Néanmoins la réalisation de ces structures restent encore di�ciledans le spectre visible et le moyen infra-rouge.D'autres géométries de cavité utilisent un con�nement hybride, avec un con�nementpar guidage dans une ou deux directions de l'espace et un con�nement interférentiel dansles autres directions de l'espace. Un exemple est la cavité micropilier formée à partir d'unecavité planaire fermée par deux miroirs de Bragg et ensuite gravée pour former un pilier.Dans ces structures, le con�nement latéral est obtenu par ré�exion interne totale et lecon�nement dans la direction verticale par ré�exion de Bragg. Aujourd'hui, la procédéstechnologiques permettent de réaliser des cavités micropiliers qui présentent pour desdiamètres sub-microniques de très faibles volumes, de l'ordre de quelques (λ/n)3, avecdes facteurs modérés de quelques milliers [45] et pour des diamètres de quelques micronsdes facteurs de qualité de l'ordre de 165 000 [46], pour des volumes modaux de quelquesdizaines de (λ/n)3. Une autre stratégie utilisant un con�nement hybride et permettantde combiner à la fois de très grands facteurs de qualité et des volumes modaux ultimes,utilise les cristaux photoniques bidimensionnels sur membrane. Nous allons décrire plusen détails leurs propriétés dans le paragraphe suivant.1.4.2 Microcavités à cristaux photoniques sur membraneLes microcavités à cristaux photoniques sur membrane permettent de piéger la lumièredans de faibles volumes par e�et interférentiel dans le plan et e�et de guidage dans la di-rection verticale. Dans le cas des miroirs de Bragg, la description des phénoménes en tantqu'interférences à plusieurs ondes est su�sante pour prévoir quantitativement le compor-tement des structures. Cependant, à deux dimensions (et a fortiori à trois dimensions),comprendre quantitativement les phénomènes pour concevoir des structures devient plus34



ardu. On préfère alors se tourner vers une description faisant appel au concept de bandeinterdite photonique, délimitant une plage de fréquence pour laquelle la propagation estimpossible dans le cristal.1.4.2.1 Diagramme de bande et bande interdite photoniqueL'analyse des diagrammes de bandes dans le cas des cristaux photoniques 1D, nousa permis de souligner des points essentiels que nous allons retrouver avec les cristauxphotoniques 2D. Cela étant, d'autres points n'ont pas été traités en raison de la relativesimplicité des cristaux photoniques 1D dès lors que l'on se limitait à une seule directionde propagation. Dans le cas des cristaux photoniques bi-dimensionnels que nous traitonsmaintenant, outre le fait que nous devons considérer deux directions de propagation aulieu d'une seule, les aspects de polarisation entrent en jeu. De ce fait, l'obtention d'unebande interdite "complète", à la fois pour les deux directions de propagation et les deuxpolarisations (TE et TM), n'est pas immédiat.Les phénomènes électromagnétiques sont régis par les quatres équations de Maxwell. Enl'absence de charge et de courant, elles se réduisent aux équations suivantes :
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Dans cette dernière représentation, les dépendances spatiales de champs E et H appa-raîssent comme les vecteurs propres de deux opérateurs distincts avec des valeurs propres
ω2

c2 . Du fait que les cristaux photoniques sont des structures périodiques, les deux opéra-teurs commutent avec tous les opérateurs de translation dans la base du réseau. On peutdonc appliquer le théorème de Floquet-Bloch. Les valeurs propres de ces deux opérateurspeuvent s'écrire sous la forme u (−→r ) ei
−→
k .−→r où la fonction u est périodique. Les modespropres d'un cristal photonique sont donc les modes de Bloch caractérisés par un vecteur−→

k .

Fig. 1.4 � Réseau triangulaire de trous d'air cylindriqueLe diagramme de bandes fait la synthèse de l'ensemble des diagrammes de dispersion
ω

(−→
k

) du cristal photonique que l'on peut calculer par le modèle des ondes planes. Pourêtre complet, il faudrait considérer toutes les directions de propagation et ce pour tous lescristaux. On montre que moyennant certaines symétries, comme en physique du solide, ilest possible de réduire l'étude aux vecteurs −→k situés à l'intérieur d'une zone restreinte ap-pelée première zone de Brillouin. Pour chaque vecteur −→k de la première zone de Brillouin,le diagramme de bandes donne les pulsations ω des modes. Pour certains arrangementspériodiques du cristal, le diagramme de bandes fait apparaître une gamme de fréquencepour laquelle aucun mode ne peut exister dans la structure. De nombreux arrangementspériodiques sont envisageable dans le cas des cristaux photoniques bi-dimensionnels. Néan-moins, nous prendrons l'exemple d'un cristal photonique bi-dimensionnel formé d'un ar-rangement triangulaire de trous d'air dans un diélectrique de permitivité ε puisque c'estcelui que nous étudierons par la suite (voir Fig. 1.4). On peut y associer un réseau réci-proque dans l'espace des vecteurs d'ondes. Un tel réseau est un hexagone et présente troispoints de hautes symétrie : Γ, M et K. La caractérisation complète de la structure mo-dale peut être connue simplement en connaissant les propriétés du cristal pour une onde sepropageant dans les deux directions de hautes symmétries (ΓM et ΓK). On obtient alorsle diagramme présenté sur �gure 1.5. Cette �gure représente la pulsation ω des modesen fonction du vecteur d'onde suivant les directions de haute symétrie dans la zone deBrillouin. Ce diagramme révèle l'existence d'une bande photonique interdite pour les deuxpolarisations. Une onde incidente de vecteur d'onde contenu dans le plan de périodicité duréseau de trous sera entièrement ré�échie si sa pulsation se situe à l'intérieur de la bandephotonique interdite. Pour la polarisation TE, une large bande interdite apparaît autourde la valeur a
λ = 0, 43. Par contre, seul un gap réduit est observé pour la polarisation TMdans ce cas. 36



Fig. 1.5 � Exemple de diagramme de bandes calculé pour la polarisation TE (traits pleins)et TM (traits pointillés) pour un réseau triangulaire bi-dimensionnel de trous d'air dansun diélectrique de permittivité relative ε=13 ; le rayon des trous est égale à 0.48a [47]1.4.2.2 Cavités à défauts ponctuelsDans le cas des cristaux photoniques bidimensionnels, la création des défauts ponc-tuels de périodicité peut être réalisée par l'introduction locale de lacunes, par exempleen omettant de percer un certain nombre de trous dans un réseau périodique parfaitbi-dimensionnel de trous traversant un matériau diélectrique. La présence d'un défautponctuel peut conduite à l'existence de niveaux discrets d'énergie dans une ou plusieursbandes interdites à la fois. L'exemple le plus simple est la cavité dite "H1" (voir Fig.1.6). Il s'agit d'un cristal photonique à maille hexagonale dans lequel on omet de percerun trou. Suivant les paramètres géométriques du cristal (le pas du réseau et la taille destrous), cette cavité peut être le siège de plusieurs modes. Le mode fondamental dipolaireest doublement dégénéré et il existe à cette longueur d'onde deux modes de polarisationorthogonale. Il possède un facteur de qualité modéré, de l'ordre de quelques centaines. Enrevanche, ce mode présente un volume modal très faible de l'ordre de 0.3 (λ/n)3. Ces cavi-tés peuvent donc être le siège d'e�ets d'électrodynamique quantique en cavité importants.Pour un émetteur idéalement couplé au mode, le facteur de Purcell peut théoriquementatteindre une valeur de 70.

Fig. 1.6 � Diagramme de bandes de la structure H1 ; quatre niveaux d'énergie, correspon-dant aux modes con�nés dans le défaut, apparaissent dans la bande interdite photoniquedélimitée par les deux régions grisées. Les distributions spatiales du champ H⊥ associés àchaque mode sont indiqués à droite. 37



Indiquons que l'agencement des trous aux voisinage de la cavité ainsi que leur diamètre,jouent un rôle primordial sur les propriétés optiques des résonateurs. Prenons pour illustrerce point l'exemple des cavités à cristaux photoniques appelées �L3 modi�ée� gravée dansune membrane suspendue de diélectrique. Cette cavité consiste en trois trous manquantssur une même ligne d'un cristal photonique parfait à maille hexagonale gravé sur unemembrane suspendue. En modi�ant légèrement la position des trous externes de la cavité,l'équipe de l'Université de Tokyo a démontré que le facteur de qualité peut être fortementexalté [48]. L'équipe du Laboratoire Charles Fabry de l'Institut d'Optique donne uneinterprétation de ces phénomènes [49, 50]. Les éléments qui entrent en jeu dans le facteurde qualité d'une cavité sont donc :� Une augmentation de la ré�ectivité des miroirs entourant la cavité par un légerdéplacement des trous, grâce à une meilleure adaptation du pro�l des modes dansle corps de la cavité et dans les miroirs ;� Une diminution de la vitesse de groupe du mode de la cavité.Ainsi, le facteur de qualité de la cavité L3 varie de près d'un ordre de grandeur, suivantl'amplitude du déplacement des trous plus proches voisins de la cavité. Ces travaux ontpermis ainsi la réalisation de cavité de très faible volume modal (environ (λ/n)3) et detrès grand facteur de qualité (environ 104 en GaAs et 45000 sur Si).1.4.2.3 Cavité à double hétérostructureOn peut aussi réaliser des défauts étendus au sein d'un cristal photonique, par exempleune ligne manquante dans un cristal photonique parfait ou bien une ligne de trous de dia-mètre plus petit. Ces défauts étendus permettent de réaliser des guides de lumière ausein du cristal. Les guides formés d'une ligne manquante de trous dans la direction ΓKd'un cristal photonique à maille hexagonale sont appelés guides W1 : le champ électroma-gnétique ne peut alors se propager que dans la direction d'invariance du défaut et il estcon�né transversalement grâce à la présence d'un gap photonique. Ce guide présente unefréquence de coupure indiqué par la courbe en trait plein dans la bande interdite photo-nique sur la �gure 1.7. Seules les ondes de fréquences supérieures à cette courbe pourrontse propager dans le guide. La zone de coupure du guide est marquée par une courbe dedispersion très plate correspondant à une vitesse de groupe en théorie nulle au bord de lapremière zone de Brillouin. Notons qu'une élongation de la période longitudinale du cristalphotonique ou une réduction du diamètre des trous se traduisent par un abaissement dela fréquence de coupure du guide.

Fig. 1.7 � Représentation schématique du guide W1 (gauche) et de son diagramme debande ainsi que la distribution spatial du mode en bord de bande (droite).38



Cette ingénierie de la position de la fréquence de coupure à partir d'un changement degéométrie (tel que la période longitudinale) permet la réalisation de cavités optiques. Lacavité dite "à double hétérostructure" [51], proposée et réalisée par l'équipe de l'Universitéde Tokyo, utilise ce principe. Le principe du con�nement latéral dans cette cavité estd'augmenter localement (sur deux périodes) la périodicité longitudinale du réseau le longdu guide (voir Fig. 1.8). On crée ainsi un guide avec un paramètre de maille a′ et defréquence de coupure ν′ s'étendant sur deux périodes, encadré par deux guides W1 deparamètre a et de fréquence de coupure ν tels que a < a′ et donc ν′ < ν. Ainsi, dansl'intervalle spectral [ν′, ν], des modes peuvent exister dans le guide central mais ne peuventse propager dans les guides adjacents. De part la très forte similitude géométrique entreles deux zones du cristal photonique, la ré�ectivité des miroirs formés par les guides W1de période longitudinale a est proche de 99,99%. De plus, la vitesse de groupe du modede Bloch est très faible. La zone de coupure des guides W1 est marquée par une courbe dedispersion très plate correspondant à une vitesse de groupe très faible, en théorie nulle aupoint de pente nulle. Ainsi, ces cavités présenteront de très grand facteur de qualité touten préservant de faibles volumes modaux qui restent de l'ordre de (λ/n)3. Les facteurs dequalité sont d'autant plus élevés que l'écart de période entre le guide faisant o�ce de cavitéet ceux utilisés comme miroirs sera faible. Ainsi, le seul fait de juxtaposer des guides avecde très proches périodes su�t, en principe, à réaliser une cavité avec un excellent facteurde qualité et de très faible volume. Dans la pratique, la réalisation de ces cavités sur Siont permis la fabrication de structures de facteurs de qualité de l'ordre de 106 [51]. Cescavités fabriquées dans des matériaux semiconducteurs III-V sans milieu actif montrentdes facteurs de qualité de l'ordre de quelques 105 [52, 53].

.Fig. 1.8 � Schéma de principe d'une structure à double hétérostructure (en haut), dia-gramme de bande de deux guides W1 mais avec une périodicité di�érente dans la directionlongitudinale (en bas à gauche) et une représentation du con�nement optique dans unetelle structure (en bas à droite) 39



1.4.3 Microcavités et contrôle de l'émission spontanéeEn technologie des semiconducteurs III-V, essentiellement trois géométries de cavitéont été étudiées et utilisées pour mettre en oeuvre des e�ets d'EQC : les microdisques,les micropiliers et les cavités à cristaux photoniques bi-dimensionnels sur membrane. Letableau 1.1 rassemble les principaux résultats obtenus dans ce domaine.Microdisques Cristaux photo-niques MicropiliersAvantages • Fabrication relati-vement aisé • Propriétés mo-dales modi�ablespost-fabrication • Extraction de la lu-mière élevée
• Fort facteur dequalité • IntégrationInconvénients • Collection de la lu-mière délicate • Lithographie etgravure délicate • Gravure di�cile
• Volume modal im-portant • Propriétés modalesnon-modi�ablespost-fabricationCouplage fort • Boîtes à �uctua-tions d'interface • Boîtes auto-assembléesInAs/GaAs • Boîtes auto-assemblées In-GaAs/GaAs
• ~ΩR = 410 µeV[40] • ~ΩR = 170 µeV[42] • ~ΩR = 140 µeV[41]Couplage faible • Exaltation del'émission spontanée
F ' 6 − 10 [7] • Exaltation del'émission spontanée

F ' 10 − 30 [26, 24] • Accélération del'émission spontanée
F ' 10 − 25[25]

• Inhibition del'émission spontanée
1/F ' 5 [8, 9]Tab. 1.1 � Tableau récapitulatif des di�érentes cavités appliquées aux e�ets d'Electro-dynamique Quantique dans les semiconducteurs. Le milieu émetteur est formé de boîtesquantiques semiconductrices.Les microdisques semiconducteurs sont le siège de modes de galerie guidés par ré�exiontotale interne et fortement con�nés à la périphérie du disque. Ces cavités sont fabriquéesen créant un plot de semiconducteur formé de l'empilement d'une couche sacri�cielle etdu corps de la cavité. La couche sacri�cielle est alors soit partiellement retirée par gravurechimique (le disque est alors suspendu est maintenu par un piédestal de faible diamètre)soit oxydé (le disque repose alors sur couche de faible indice). On peut ainsi fabriquerdes microdisques d'une centaine de nanomètres d'épaisseur et de quelques microns de dia-mètre. Les valeurs théoriques de facteur de qualité sont estimées au voisinage de 20 000,si l'on tient compte de l'absorption des boites quantiques insérées dans le plan du micro-disque [43, 54]. Expérimentalement, des valeurs de Q proche de cette valeur théorique ontété mesurées pour des rayons de 0,9 µm à 2 µm. De fait, les microdisques sont d'excellentcandidats pour l'étude de l'accélération de l'émission spontanée dans des microcavités àl'état solide (avec des mesures de F proche de 10 sur ensemble de boîtes [7] et environ 6sur boîtes uniques [55]) ou le couplage fort avec une boîte quantique [40]. Néanmoins ce40



type de cavité a le principal désavantage d'émettre la lumière dans le plan du microdisqueet ce de manière très directive. L'e�cacité de collection des photons émis est donc réduite.Les micropiliers sont obtenus en gravant une microcavité planaire fermée par deuxmiroirs de Bragg. Leur fabrication utilise donc des étapes de lithographie puis des étapesde gravure sèche. La gravure ionique réactive du semiconducteur reste encore une étapedélicate, bien que de très forts facteurs de qualité aient pu être observés. Pour des diamètresde piliers de quelques microns, le facteur de qualité est théoriquement limité par le facteurde qualité de la cavité planaire. Toutefois, tout défaut de surface le long des �ancs du piliers(telle qu'une légère rugosité) dégradent le con�nement optique. Malgré cela, des facteursde qualité de l'ordre de 165 000 sur des piliers de 4µm de diamètre ont pu être mesurés [46].Les micropiliers de large diamètre présentent en outre l'avantage d'avoir une émission trèsdirective le long de l'axe du pilier, permettant ainsi une collection e�cace de la lumière.Pour de plus faibles diamètres (< 1µm), le facteur de qualité des piliers varie de façonoscillatoire avec le diamètre [56]. Et en général, on observe une dégradation du facteur dequalité lorsque le diamètre décroît. Cela est non seulement du au couplage entre le modefondamental et d'autres modes du miroirs de Bragg mais aussi aux défauts introduitspendant la gravure. Ainsi, pour des diamètres de l'ordre de 400 nm, des facteurs de qualitédes piliers fabriqués sont aujourd'hui d'environ 1500-2000 [45]. Cette géométrie a déjàpermis de mettre en oeuvre le couplage fort avec une boîte quantique [41] et l'exaltation del'émission spontanée [25, 19]. Cette accélération de l'émission spontanée a pu être exploitéepour réaliser des sources de photons uniques polarisées [20], des sources de photons uniquesd'e�cacité accrue [24] et des sources de photons uniques indiscernables [25]. Cependant,ces cavités présentent un fort rapport d'aspect et leur fabrication est d'autant plus délicateque le diamètre est petit. Le peu de degrés de liberté sur la structuration modale de lacavité post-fabrication est un autre inconvénient des micropiliers.La fabrication des cavités à cristaux photoniques 2D utilise des technologies de litho-graphie et des procédés de gravure sèche. Dans les résonateurs à cristaux photoniquessur membrane, la membrane peut être soit être suspendue (on procède alors à la gravurehumide d'une couche sacri�cielle sous la membrane) soit reposer sur une couche d'oxydede faible indice de réfraction (on utilise alors soit des techniques de report sur oxyde,soit des procédés d'oxydation d'une couche sacri�cielle sous la membrane). A priori, lerapport d'aspect des structures fabriquées est faible et l'on pourrait croire que la gravuresèche ne soit pas une étape critique. Toutefois, il s'agit ici de graver des ouvertures de trèsfaibles diamètres. D'autre part, la verticalité et l'absence de rugosité des �ancs de gravuresont cruciaux pour préserver les propriétés optiques des résonateurs. En�n, toute légèredéviation de géométrie dans la forme des trous, leur diamètre et leur périodicité dégradeles caractéristiques modales des cavités. De fait, l'étape de lithographie et les étapes degravure sèche sont critiques dans la réalisation de cavités à cristaux photoniques 2D surmembrane. Nous reviendrons sur ce point dans le chapitre suivant. Grâce aux récents pro-grès dans le dessin des structures et les procédés de fabrication, il est aujourd'hui possiblede réaliser des cavités de très grand facteur de qualité (quelques 104 dans des structuresactives en GaAs [57, 8], valeurs limitées par les défauts de fabrication) et de faibles volumesmodaux. Elles sont de plus aisément intégrables et peuvent être couplées à des guides op-tiques placés dans leur voisinage. En�n, leurs longueurs d'onde de résonance peuvent êtremodi�ées post-fabrication, par des techniques de gravure humide sélective [58]. Elles sontdonc des candidats de choix pour la mise en oeuvre d'e�ets d'EQC et leur exploitationdans la réalisation de nouvelles sources pour le traitement de l'information quantique etla photonique. L'insertion de boîtes quantiques diluées dans ces structures a ainsi permisl'observation du couplage fort [42]. L'accélération de la dynamique de l'émission sponta-née de boîtes uniques, d'un facteur de l'ordre de quelques dizaines, a permis la fabrication41



de sources de photons uniques indiscernables [26]. En�n, les structures à cristaux photo-niques 2D sur membrane, bien qu'elles ne présentent qu'une bande interdite photonique�partielle�, ont permis d'inhiber la dynamique d'émission spontanée de boîtes d'un facteurde 5 [8, 9]. En e�et, ces résonateurs optiques présentent une bande interdite photoniquepour les modes TE mais ne présentent pas de gap photonique pour les modes TM. Ce-pendant, des émetteurs de dipôle optique dans le plan des couches (telle que la transitionfondamentale de boîtes quantiques) et placés au centre de la cavité optique, ne serontcouplés qu'aux modes TE et non aux modes TM. Ainsi, des boîtes quantiques placéesau centre de la membrane et dont la transition optique fondamentale est hors résonanceavec le mode d'une cavité à cristal photonique 2D, seront soumises à des e�ets d'inhibition.1.4.4 Microcavités et e�et laserC'est en 1992 que S.L. Mc Call et coll. [59] initient les premiers travaux sur les la-sers à microdisques : ils utilisent alors des microdisques en InP à puits quantiques pourdémontrer l'e�et laser dans des structures de quelques microns de diamètre avec des puis-sances de seuil inférieures à 100 µW. Ces travaux se sont ensuite poursuivis pour s'étendrevers le pompage électrique des structures [60] ou d'autres matériaux [61, 62]. Parmi lesrésultats récents, citons les travaux sur les microdisques en silice dopés aux ions erbium,avec des puissances d'excitation au seuil de l'ordre de 40 µW [63]. Toutefois, la fraction βd'émission spontanée dans ces structures restent toujours relativement faible, au plus dequelques 10−3. La transition progressive de l'émission spontanée vers l'émission stimuléegrâce à un couplage préférentiel de l'émission spontanée vers le mode laser, n'a été observéque récemment à partir de boîtes quantiques dans des microdisques GaAs refroidis à 4 K[64].L'introduction de boîtes quantiques dans des cavités micropiliers a aussi permis laréalisation de laser à fort β à basse température [65]. Le facteur β pour un micropilier de3 µm est 0,2. Ce résultat a, en partie, pu être obtenu grâce à très fort facteur de qualitéde la cavité planaire initiale. Le régime laser à émission spontanée contrôlée a pu êtredémontré par l'observation des caractéristiques du laser (puissance de sortie en fonctionde la puissance d'entrée) et des mesures de cohérence.

Fig. 1.9 � Les di�érents types de laser en fonction du point de fonctionnement sur undiagramme de dispersion 42



Les premiers lasers à cristaux photoniques ont été obtenus en 1999 à partir de cavitéformées par des défauts localisés (quelques trous manquants dans un cristal photoniqueparfait) [66]. Depuis, le pompage électrique des structures a pu être mis en oeuvre et denouveaux types de lasers ont été proposés et réalisés. La �gure 1.9 indique les di�érentspoints de fonctionnement. La démarche générale naturelle pour réaliser une cavité laser estde concevoir la structure photonique de sorte à con�ner les modes optiques dans l'espaceoccupé par le milieu actif. Le con�nement latéral des photons peut être réalisé dans lescristaux photoniques 2-D, soit en les piégeant dans un mode de défaut localisé dans labande interdite soit en les ralentissant dans un mode de Bloch lent au voisinage d'unextremum de la courbe de dispersion. Ces deux approches conduisent à deux classes delaser que sont les lasers à microcavité et les lasers à modes de Bloch.Lorsqu'on analyse le diagramme de bande de structures à cristaux photoniques à maillehexagonale comme sur la �gure 1.9, on voit que des vitesses de groupe proches de zérosont obtenue près des bords de bandes interdites ainsi qu'au centre de symétrie Γ de lazone de Brillouin. Des vitesses de groupe réduites correspondent à des temps d'interac-tion plus long entre le milieu optique et les photons qui se propagent. En conséquence,les processus résultant de cette interaction peuvent être considérablement renforcés souscertaines conditions. C'est le cas de l'émission stimulée. Il a été démontré que pour unmilieu en inversion de population, le gain d'ampli�cation est inversement proportionnelà la vitesse de groupe et l'e�et laser peut survenir dans le cristal photonique. Il existedonc deux classes de lasers à modes de Bloch : les lasers conçus pour émettre dans leplan (le point de fonctionnement correspond à un extremum situé en dessous de la lignede lumière) et les lasers conçus pour émettre par la surface (le point de fonctionnementcorrespond à un extremum situé au-dessus de la ligne de lumière). Le principe de fonction-nement du second type de laser implique la possibilité de couplage des modes de Blochavec le continuum de modes rayonnés. L'e�et laser a été observé experimentalement parplusieurs groupes dans des cristaux photoniques bi-dimensionnels massifs [67, 68, 69]. Unedes idées qui prévaut, est de pouvoir réaliser des microlasers à grande surface d'émissionsans avoir besoin de former de cavités à miroir externe et sans alignement. La lumièrepeut être extraite sur toute la surface du cristal dès lors que les e�ets de di�raction sontmis en jeu dans des bandes photoniques d'ordre su�samment élevé. Des expériences ontété menées en utilisant des membranes semiconductrices gravées. Un e�et laser a été ob-tenu pour des puissances de pompage optique de 35 µW sur un membrane d'InGaAsPde 50 µm2 à une température de 80 K. Dans une autre expérience, l'émission à 1,5µm aété observée à température ambiante à partir d'une membrane à puits quantiques InAsP,pompés optiquement sur 9 µm2 avec une puissance seuil de 1,1 mW. Mais la gravure descouches actives renforce les recombinaisons non-radiatives aux surfaces libres du semicon-ducteur, ce qui peut expliquer la di�culté d'obtenir un e�et laser à température ambiante,si ce n'est au prix d'un seuil élevé. D'autre part, les volumes modaux de ces modes sontrelativement élevées et malgré des facteurs de qualité de quelques milliers, ces structuresà modes lents se prêtent mal à la mise en oeuvre d'e�ets d'EQC.L'approche microcavité a permis la réalisation des premiers lasers à cristaux photo-niques en 1999. Depuis, de nombreux progrès en terme de dessin des cavités et en termes defabrication, ont permis de réaliser des lasers à cristaux photoniques et à émission spontanéecontrôlée. L'insertion de puits quantiques dans ces structures a conduit à la réalisationde laser de très grande bande modulation directe (' 100 GHz) grâce à l'exaltation dutaux d'émission spontanée [32]. L'observation des caractéristiques (puissance de sortie enfonction de la puissance d'entrée) et des mesures de cohérence sur des sources à boîtesquantiques en cavité, ont démontrer l'e�et laser à basse température avec des facteurs βde l'ordre de 0,85 [32, 57]. 43



1.5 ConclusionDans ce chapitre, nous avons indiqué quels sont les principaux élements nécessairespour réaliser des sources à émission spontanée contrôlée, notamment des lasers à fortcouplage de l'émission spontanée : il est souhaitable d'isoler des émetteurs de grandee�cacité quantique dans des résonateurs de faible volume et de grand facteur de qualité.Nous avons indiqué que l'émetteur de choix dans les semiconducteurs, notamment pourla mise en oeuvre d'e�ets d'EQC, sont les boîtes quantiques semiconductrices à bassetempérature. Dans nos travaux, les émetteurs utilisés seront des boîtes quantiques auto-assemblées InAs/GaAs. Parmi tous les résonateurs optiques accessibles en technologie dessemiconducteurs, les cavités à cristaux photoniques sur membrane présentent de nombreuxatouts importants, malgré une technologie délicate : souplesse dans le dessin des structures,grand facteur de qualité optique pour des volumes modaux réduits, intégrabilité... Un desdesigns le plus performants à ce jour est probablement la cavité à double hétérostructure.Il s'agit d'un guide d'onde en cristal photonique dont on a localement augmenté la périodelongitudinale. Théoriquement, une cavité à double-hétérostructure combine à la fois unfort facteur de qualité, un faible volume modal ainsi qu'une grande simplicité et �exibilitédans son dessin. De plus, la lumière piégée dans la cavité est guidée dans le plan et peutêtre aisément couplée à un guide optique (type W1) placé au voisinage du résonateur ouvers un ampli�cateur optique à semiconducteur. Dans le cadre de cette thèse, nous avonsdécidé d'utiliser ce type de cavité pour mettre en oeuvre les e�ets de contrôle de l'émissionspontanée et étudier leur impact sur l'e�et laser.
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Chapitre 2Réalisation de cavités à cristauxphotoniques bi-dimensionnels surmembraneMalgré leur apparente simplicité et leur faible rapport d'aspect, les cristaux photo-niques bidimensionnels sur membrane suspendue nécessitent de nombreuses étapes defabrication, dont les paramètres doivent être soigneusement ajustés a�n de préserver laqualité optique des structures. Le processus technologique commence par une étape decroissance par épitaxie qui détermine les épaisseurs des couches. S'en suit la formation dumasque de gravure du semiconducteur, qui s'é�ectue en cinq étapes : dépôt d'une couchediélectrique, dépôt d'une résine sensible aux électrons, lithographie électronique pour dé�-nir les motifs dans la résine, révélation de la résine exposée aux électrons et en�n transfertdes motifs imprimés dans le diélectrique par gravure sèche. Le semiconducteur est ensuitepercé par gravure sèche et la membrane est suspendue suite à une attaque chimique sé-lective. Parmi ces di�érentes étapes, certaines sont plus critiques que d'autres ou tout dumoins leur réalisation revêt une plus grande importance pour l'obtention des propriétésoptiques nécessaires pour les fonctionnalités visées (résonance, pertes optiques...). Entrentdans cette catégorie : la lithographie électronique, la gravure sèche ainsi que la gravurehumide.Lors de l'étape de lithographie, l'écriture de structures à cristaux photoniques requiertl'insolation des motifs submicroniques 1 et ce, tout en ayant une précision sur le position-nement et le diamètre des trous de seulement quelques nanomètres. Cette étape se faitpar lithographie électronique. Ce procédé permet d'inscrire le motif souhaité sur une �necouche de résine sensible aux électrons. Le transfert de ce dessin dans la couche activerend l'utilisation de la gravure par plasma indispensable. Ce type de gravure est l'un desseuls moyens d'obtenir des �ancs de gravure verticaux et lisses pour des ouvertures d'unecentaine de nanomètres. Di�érentes techniques de gravure sèche de semi-conducteur sontdisponibles ; néanmoins la gravure par I.C.P.-R.I.E. (Inductively Coupled Plasma - Reac-tive Ion Etching) est à ce jour celle qui satisfait le mieux à tout un ensemble d'exigencesnécessaires pour garantir la qualité optique des structures, telles que la qualité des sur-faces, la verticalité des �ancs et l'uniformité de la gravure. Une autre étape clef est lagravure chimique pour suspendre la membrane. Une attaque chimique sélective permetde retirer une couche sacri�cielle en Al0.8Ga0.2As épitaxiée sous la membrane GaAs. Le1Les trous ont des diamètres d'une centaine de nanomètres et la période du cristal est de quelquescentaines de nanomètres. 45



succès de cette étape répond à deux critères que sont la conservation de la qualité desurface obtenue précédemment et la conservation de la taille des motifs initiaux.Dans ce chapitre, nous décrirons tout d'abord les di�érentes étapes de fabrication desstructures à cristaux photoniques bi-dimensionnels sur membrane. Nous entrerons ensuiteun peu plus en détails pour décrire les étapes clès de la fabrication : la lithographieélectronique, la gravure sèche du masque et du semiconducteur et en�n la sous-gravurechimique de la membrane. Nous illustrerons les apports des technologies que nous avonsdéveloppées par une étude comparative des propriétés optiques des résonateurs optiquesfabriqués.2.1 Les principales étapes de fabricationLes principales étapes de fabrication de cristaux photoniques bi-dimensionnels surmembrane suspendue en GaAs sont présentées sur la �gure 2.1. Dans ce paragraphe, nousallons décrire simplement ces di�érentes étapes pour les non-technologues. Nous décrironsplus en détails par la suite les di�érents verrous technologiques rencontrés ainsi que lessolutions apportées.

Fig. 2.1 � Schéma explicatif de l'ensemble des étapes de fabrication des cristaux photo-niques.La procédure de fabrication commence par la croissance des couches, qui forment unempilement d'une couche d'Al0.8Ga0.2As d'un micron d'épaisseur et une couche de GaAsde 180 nm d'épaisseur. Cet empilement laminaire est réalisé sur un substrat de GaAs.Au centre de la couche de GaAs, des boîtes quantiques d'InAs sont insérées. L'ensemblede la croissance s'e�ectue par épitaxie par jets moléculaires [70], technique de croissancesous ultra-vide. Elle se fait généralement à partir de sources solides d'éléments purs éva-porés par e�et Joule. En croissance, l'enceinte est refroidie à l'azote liquide. Parmi lespoints forts de cette technique, citons : l'obtention d'interfaces abruptes et la maîtrise dedépôts d'épaisseur ultime (inférieure à la mono-couche atomique). Cette technique d'épi-46



taxie permet la croissance auto-organisée de boîtes quantiques InAs/GaAs utilisées commeémetteurs de lumière. Les matériaux InAs et GaAs ont la même structure cristalline maisleurs paramètres de maille sont légèrement di�érents (6,05 Å pour l'InAs et 5,65 Å pour leGaAs). Lorsque l'on dépose de l'InAs sur une couche de GaAs, les premiers atomes s'ar-rangent pour constituer une couche contrainte bi-dimensionnelle dite couche de mouillage.Au delà de l'épaisseur critique de 1,7 monocouches, les atomes d'InAs s'arrangent en ilôts3D (a�n de relacher la contrainte) [71]. Après leur formation, les boîtes quantiques sontencapsulées par une couche de GaAs. Elles ont en �n de fabrication la forme d'une len-tille aplatie. Les dimensions typiques d'une boîte quantique sont de 3 nm de hauteur et20 nm de diamètre. La densité surfacique typique d'un plan de boîtes quantiques est de4.1010cm−2.Après avoir réalisé l'empilement des couches semiconductrices, il est indispensablede fabriquer un masque de gravure qui nous permet d'obtenir le dessin de la structurevoulue. Ce masque de gravure est formé d'une couche de nitrure percée de trous. Lapremière étape pour la réalisation de ce masque est le dépôt d'une épaisseur de 300 nmde nitrure de silicium Si3N4 à 300◦C par P.E.C.V.D. (pour Plasma Enhanced ChemicalVapor Deposition) sur les couches épitaxiées. Ensuite une couche de 450 nm de P.M.M.A.(pour polyméthacrylate de méthyle) est déposée, puis polymérisée via un recuit dans uneétuve de 15 minutes à 150◦C. Le motif du réseau de trous formant le cristal photonique estinscrit dans le P.M.M.A. par lithographie électronique. Cette technique utilise des électronsproduits à partir d'un �lament de tungstène, puis dirigés vers l'échantillon à l'aide d'unetension d'accélération qui peut atteindre 100 keV. Le faisceau d'électrons ainsi produit estfocalisé sur la surface de l'échantillon. La lithographie électronique écrit les motifs dansle masque de P.M.M.A. à l'aide du faisceau d'électrons. Les zones de P.M.M.A. irradiéessont ensuite dissoutes dans une solution adéquate. Cette étape est appelée révélation. Onobtient alors un réseau de trous dans la couche de P.M.M.A..L'étape suivante consiste à transférer le motif dé�ni sur le P.M.M.A. dans le masqueintermédiaire de nitrure par gravure sèche. On ne peut en e�et utiliser la couche deP.M.M.A. comme masque de gravure dans le semiconducteur, car cette couche n'est pasassez résistante au procédé de gravure employé.2 Il faut pour cette étape utiliser un masquediélectrique, ici en nitrure. Pour transférer l'arrangement de trous depuis le P.M.M.A.vers la couche de Si3N4, on utilise un procédé de gravure par plasma réactif. Ce procédéest une technique de gravure dite sèche par opposition aux techniques de gravure ensolution dites humides. Elle permet d'obtenir une gravure profonde et directionnelle. Unplasma est créé entre deux électrodes à partir d'un mélange gazeux. L'échantillon est placésur la cathode et il est gravé sous l'e�et combiné du bombardement des ions positifs etde l'attaque chimique de l'ensemble des espèces non ionisées présentes dans l'enceinte.Plusieurs techniques de gravure par plasma réactif ont été développées. Pour cette étape,nous utiliserons la C.C.P.-R.I.E. (Capacitively Coupled Plasma - Reactive Ion Etching).Ensuite, le masque de nitrure est utilisé pour graver le semiconduteur. Cette étapese fait aussi par gravure sèche, mais cette fois-ci par I.C.P.-R.I.E. (Inductively CoupledPlasma - Reactive Ion Etching). Au cours de ce procédé de gravure, des trous des quelquescentaines de nm de profondeur et de diamètre sont percés dans la couche de GaAs et enpartie dans la couche d'Al0.8Ga0.2As.En�n, le cristal photonique dans le semiconducteur ainsi formé doit être désolidarisédu reste de la structure pour que le con�nement vertical soit optimum. Pour cela, on réa-lise la structure membranaire par une attaque sélective de la couche riche en aluminiumavec une solution d'acide �uorhydrique. Cette solution pénètre par les trous du cristal et2Nous utilisons en e�et un plasma chloré, qui attaque le masque de P.M.M.A.. Le P.M.M.A. pourraitnéanmoins être utilisé comme masque de gravure du semiconducteur en utilisant des plasmas di�érents,tels que HI/Xe par exemple. 47



dissout l'AlxGa1−xAs situé directement en dessous du cristal. Idéalement, la gravure chi-mique s'étend au delà de la zone percée de trous, sur une distance de 1 µm en périphériedu cristal : ce phénomène est appelé sous gravure.Nous allons maintenant détailler les verrous technologiques rencontrés pour la fabri-cation de ces structures et décrire les solutions que nous avons mises en place pour leslever. Les apports sont illustrés par une étude comparative des propriétés optiques desstructures réalisées. Trois étapes sont plus particulièrement cruciales pour préserver lespropriétés optiques attendues : la lithographie électronique, la gravure sèche et la gravurehumide.2.2 Lithographie électroniqueLe motif du réseau de trous formant le cristal photonique est inscrit dans une résinepar lithographie électronique grâce à un masqueur (LEICA EBPG 5000+ pour nos tra-vaux). Les électrons modi�ent localement la structure de la résine permettant ainsi queces zones insolées soient dissoutes dans une solution de M.I.B.K. (méthylisobutylcétone)et d'isopropanol (avec un rapport, respectivement, de 1 pour 3). Une fois l'ouverture deces trous e�ectuée, il est alors possible de transférer ces motifs par R.I.E. dans le nitrurequi servira de masque de gravure du semiconducteur.Toute erreur géométrique faite dans le dessin du masque et toute déviation du motifdessiné lors de l'insolation par lithographie électronique est reportée lors de toutes lesétapes suivantes. Il est donc nécessaire de prendre grand soin de cette étape qui dé�nitle dessin transféré au cours de toutes les étapes suivantes du processus technologiquemis en place. Le dessin du masque ainsi que l'insolation doivent être aussi précises quepossible. Dans nos travaux, le dessin du masque est réalisé à l'aide du logiciel �L-Edit�. Sice logiciel permet de dessiner des motifs de taille sub-micrométrique avec une précision del'ordre du nanomètre, il est cependant nécessaire de prendre en considération des e�etsphysiques néfastes qui peuvent déformer le rendu du motif dessiné. Les principaux e�etsque l'utilisateur soit en mesure de contrôler ou tout du moins prendre en compte dansun raisonnement simple lors du dessin, sont les e�ets de proximités, la taille de la grillesur laquelle la machine découpe la zone à lithographier ainsi que la quantité d'électronsnécessaire pour pouvoir dessiner le motif sur la résine. Nous expliciterons ces trois e�etsaprès avoir présenté le fonctionnement de la lithographie électronique ainsi que les outilsindispensables à la réalisation et à la compréhension de ces e�ets.2.2.1 Principe de fonctionnement d'un lithographieurDi�érents moyens existent pour pouvoir inscrire des motifs dans une résine. Tousdérivent et fonctionnent sur le principe de la lithographie. Il s'agit d'écrire le motif souhaitésur un �lm polymère (résine) sensible à la lumière, aux électrons ou bien aux ions pourpouvoir le transférer par la suite dans le semi-conducteur par gravure. Ce processus sefait en quatre étapes (voir Fig. 2.2) : l'étalement de la résine, l'exposition qui modi�e lastructure chimique de la résine, le développement qui révèle le motif insolé et en�n lagravure du diélectrique associée au retrait de la résine.48



Fig. 2.2 � Schéma de principe des di�érentes étapes de préparation du masque de gravuresuivant le type de résine.Diverses techniques de lithographie peuvent être utilisées. Elles sont globalement iden-tiques dans leur fonctionnement mais se di�érentient essentiellement par la nature dufaisceau lors de l'exposition. Il existe trois méthodes disponibles pour l'écriture de motifssur une résine : la lithographie optique, électronique et par faisceau d'ions. Cette dernièreest encore très peu utilisée pour la fabrication des cristaux photoniques. Elle sert néan-moins à des études comme la localisation de boîtes quantiques par gravure mais aussiau clivage de lasers �ridge�. Pour ce qui est de la première (la lithographie optique), ladimension des motifs réalisés est limitée par la di�raction [72]. Il est di�cile d'atteindreune résolution inférieure à 20 nm. La lithographie électronique permet de s'a�ranchir deslimites imposées par la di�raction de la lumière et donc d'atteindre des résolutions bienplus faibles. Il n'y a pas une technique plus e�cace que l'autre ; il s'agit simplement d'uncompromis entre la taille des motifs et la longueur d'onde des électrons ou des photonsutilisés pour l'insolation. Pour les cristaux photoniques émettant à 10 microns voire à plusgrande longueur d'onde, la précision de la lithographie optique est largement su�sante.En revanche, dans nos études, l'utilisation des électrons est le plus recommandée car lesmotifs sont plus petits : pour les cristaux photoniques résonant vers 1 micron, la taille destrous caractéristique est de l'ordre de 150 nm.Un masqueur électronique est, schématiquement, constitué de ce que l'on appelle unecolonne électronique et d'un porte-échantillon mobile. Cette colonne est décomposée encinq sections. Il y a tout d'abord une source d'électrons dont l'énergie est, dans notre cas, de100 keV (LEICA EBPG 5000+) pour insoler des motifs dans la résine. Les sources peuventêtre de di�érents types : thermo-ionique ou bien à champ. Dans les deux cas, les électronssont produits à partir d'un �lament métallique comme par exemple le tungstène. Lesconditions d'obtention d'un faisceau d'électrons à partir d'un �lament sont très di�érentes.Si l'on s'attarde sur l'exemple du tungstène, pour les sources thermo-ioniques, le �lamentdoit être porté à très haute température (∼ 3000 ◦K) alors qu'il su�t d'être à températureambiante pour une source à champ. Cet avantage est contre-balancé par le fait que lapression doit être mille fois plus faible pour une source à champ (∼ 10 −6 mTorr). Cesdi�érences de condition de fonctionnment induisent une plus faible dispersion en énergie49



des électrons émis pour les sources à champ (0,5 eV contre 2,5 eV en moyenne). Une autredistinction peut être faite dans les masqueurs électroniques : lithographieur à faisceaugaussien (�Gaussian beam�) ou à faisceau formé (�Shaped beam�). Il s'agit d'une di�érenced'imagerie dans la colonne du masqueur. Dans le premier cas, le faisceau incident à lasurface de la résine est l'image de la source tandis que pour un faisceau formé, on faitl'image d'un diaphragme placé sur le chemin du faisceau. Le masqueur électronique utilisé,LEICA EBPG 5000+, est un masqueur avec une source à champ et à faisceau gaussien.En suivant le parcours du faisceau, ce dernier rencontre d'abord plusieurs jeux de len-tilles a�n de modeler le faisceau. Un mécanisme d'obturation permet, par la suite, d'éviterd'éclairer l'échantillon lorsque l'on passe d'un motif à l'autre. Le faisceau rentre ensuitedans une section dédiée à la dé�ection du faisceau pour pouvoir balayer, le cas échéant,une zone plus étendue que la simple taille du faisceau. C'est ce que l'on appelle le champd'insolation (Fig. 2.3 haut à droite). Ce déplacement optique peut aussi s'accompagnerd'un déplacement mécanique de l'échantillon du fait de son positionnement sur une platinemobile. Le champ d'insolation peut donc être répété autant de fois qu'il est nécessaire parun déplacement mécanique contrôlé de la platine (Fig. 2.3 bas à droite). En�n une der-nière partie permet de régler l'astigmatisme et le focus du faisceau. Une fois l'insolationterminée, reste la révélation : une solution chimique permet de retirer ou de conserverselon la nature de la résine, positive ou négative, les zones exposées.

Fig. 2.3 � Schéma de principe du mode de fonctionnement d'un masqueur électronique(gauche) ; Représentation de la zone maximum d'insolation par simple dé�ection du fais-ceau d'électrons (haut à droite) ; Répétition du champ d'insolation par le déplacement selonles deux axes du porte-échantillon (bas à droite).2.2.2 Résine positive et résine négativeLa résine a un double rôle :� permettre d'inscrire le motif souhaité sur l'échantillon� protéger sélectivement certaines zones de l'échantillon lors de l'étape de transfertdu masque de résine dans la couche inférieure (le diélectrique (Si3N4) ou le semi-conducteur). 50



Dans cette partie du chapitre, nous nous intéresserons exclusivement à l'écriture des cavitéssur la résine. Nous aborderons le sujet du transfert dans le chapitre suivant.L'insolation de la résine est la première étape a�n d'obtenir les motifs du masque.Cette résine doit donc être sensible aux électrons. Il existe un autre critère sur le choixdu polymère : après l'insolation, il est nécessaire de révéler les motifs pour mettre ànu les zones à graver ultérieurement. Il s'agit d'enlever les parties insolées ou bien deles conserver, suivant que l'on utilise une résine positive (ex : P.M.M.A. (Poly-Methyl-MethAcrylate)) ou une résine négative (ex : H.S.Q. (Hydrogen SilsesQuioxane)). L'actiondes électrons sur la résine a donc di�érentes conséquences, ce qui explique les di�érencesde comportement (Fig 2.2).Dans le cas des résines positives, avant l'exposition au faisceau d'électrons, la résinen'est pas soluble dans la solution chimique. Par contre, après l'écriture des motifs sur larésine électro-sensible, les zones insolées ont été irradiées, leur structure chimique a étémodi�ée (polymérisation, scission de chaîne). Ces zones peuvent être alors éliminées parune solution chimique adaptée. S'agissant des résines négatives, les proccessus mis en jeulors de la modi�cation de la structure chimique sont dûs à des changements d'a�nitéchimique (réticulation ou modi�cation de la réactivité, volatilité). Les zones insolées ré-sistent à l'attaque chimique de la solution ce qui n'est pas le cas du reste de la résinesur l'échantillon. En règle générale, les résines négatives ne permettent pas de réaliser desmotifs de faible dimension ou tout du moins des motifs avec une trop grande périodicité.Quand le rapport d'aspect est trop important et la rigidité de la résine insu�sante, lemotif ne reste pas normal à la surface. Si la périodicité entre chaque motif est trop faible,il y a un risque que les di�érents éléments de la résine se collent et empêchent par la suitela réalisation des structures. C'est pourquoi nous avons opté pour une résine positive : leP.M.M.A..3Le développement de la résine irradiée est un point crucial puisqu'il conditionne enpartie les performances de la lithographie. La nature et la concentration du dévelop-peur in�uent sur le contraste et la sensibilité du résultat. Dans le cas du P.M.M.A. quinous intéresse tout particulièrement, le mélange de M.I.B.K. (Methyl-isobutyl-cétone) etd'isopropanol en proportion (1:3) à 20◦C pendant 30 secondes est couramment utilisé,permettant ainsi d'obtenir un fort contraste et donc une très bonne résolution [73].Un autre point sur lequel une attention particulière doit être portée est la planéité del'échantillon. Deux faits peuvent être incriminés : le porte-échantillon et l'étalement dupolymère électro-sensible. Ce point est important puisque la colonne ne fonctionne pasen mode �autofocus�. Par conséquent la focalisation réalisée au début de la lithographiereste identique tout au long de l'insolation en supposant que la surface de l'échantillonest plane. Si le porte-échantillon ne l'est pas ou bien si la résine de P.M.M.A. n'est pasuniformément étalée sur la plaque, la taille du faisceau au niveau de l'échantillon seramodi�ée en fonction de la hauteur de l'échantillon par rapport au zéro initial. Etantdonné que l'un des principaux critères est d'avoir des trous ayant le même diamètre surtoute la surface du cristal photonique, il est donc important de s'assurer de la planéité dela surface vue par le faisceau d'électrons. Le porte-échantillon peut être rapidement mishors de cause. Le support d'insolation est à la base fait pour des plaques d'une surfacede 2 pouces ; dans ce cas, un système de trois pinces auxquelles s'ajoute une pression parl'arrière de l'échantillon permet de s'assurer que ce dernier est plan. Lorsqu'il s'agit d'unéchantillon de plus faible surface, il est possible de �xer ce dernier avec une pince et dedisposer des cales d'une épaisseur similaire à celle de l'échantillon sous les deux autrespinces. Ainsi, la pression exercée par le support sur l'arrière de l'échantillon assure qu'ilsoit parfaitement horizontal. En revanche, il faut être vigilant lors de l'étalement de la3Néanmoins, certaines résines négatives telles que la H.S.Q. permettent d'envisager la réalisation destructures avec de faible périodicité (voir Annexe A).51



résine sur l'échantillon qui est un autre paramètre à prendre en compte. Les bords del'échantillon font o�ce de barrières pour évacuer le surplus de résine lors du dépôt. Or,le manque d'homogénéité de la surface de résine déposée sur la plaque peut entraîner desdéfauts sur la forme des trous d'une même cavité. Pour éviter ce désagrément, la solutionapportée a été d'étaler la résine sur des surfaces les plus grandes possibles ainsi qu'avec leplus de symétries possibles. Néanmoins, cette étape préalable à la lithographie reste l'unedes moins bien contrôlées.2.2.3 Ecriture des motifsNous venons de voir le fonctionnement d'un masqueur électronique ainsi que le com-portement et les propriétés des polymères sensibles aux électrons. Il reste maintenant àdessiner le motif que l'on va insoler sur la résine et préciser quelle est la résolution dedessin il est possible d'atteindre .2.2.3.1 Préparation du masqueLe programme "L-Edit" est un logiciel de dessin qui permet de positionner les di�érentséléments du motif les uns par rapport aux autres avec les paramètres souhaités. Pourle dessin des cristaux photoniques, les zones à insoler sont dé�nies par des cercles quidonneront, par la suite les trous du cristal. Etant donné que les cristaux photoniquesutilisés sont à maille hexagonale, certains cercles sont distants d'un multiple de √
3. Laprécision maximale que l'on puisse obtenir sur la distance entre les cercles et sur le diamètrede ces derniers est du dixième de nanomètre. Si le paramètre de maille multiplié par √3donne un entier ou approchant, alors on peut réduire l'e�et du décalage induit par cettetroncature. Cela permet de dessiner des cristaux photoniques avec des distances accessiblesau programme "L-Edit" tout en évitant d'insoler des cristaux photoniques étirés dansune direction. Une fois le dessin du masque fait, il est indispensable qu'il soit lisiblepar le programme qui contrôle le masqueur électronique. Pour cela, le programme CATS("Computer-Aided Transcription Systems") transforme le format du logiciel "L-Edit" enun format qui est reconnu par la machine. Le programme CATS permet, simultanément,d'éclater et de découper chaque cercle en trapézoïde et en rectangle (Fig. 2.4). Chaque coindes formes géométriques est ensuite placé sur une grille dont le maillage est plus ou moins�n (5 nm, 2,5 nm ou 1,25 nm). La discrétisation des cercles sera moins grossière pourde faibles tailles de grille. Plus le maillage est �n, plus les coins des formes géométriquesseront proches d'un point de la grille. Par conséquent, les di�érents parallélogrammesconserveront leurs tailles originales et ainsi les cercles correspondront aux côtes initiales.Ce maillage que l'on appelle (par abus de langage) la résolution du masqueur corresponden fait au pas que peut faire faire la machine au faisceau d'électrons par dé�ection.

Fig. 2.4 � Découpage d'un cercle pour di�érentes résolutions par le programme Cats. Lecercle rouge, identique pour les trois résolutions, représente le cercle avant discrétisation.L'augmentation de la résolution entraîne diverses conséquences. Une conséquence di-52



recte de cette augmentation concerne la taille de la zone qui peut être insolée par le faisceaupar simple dé�ection. La taille du champ diminue avec l'augmentation de la résolution.Pour une résolution de 1,25 nm (minimum accessible par le masqueur), la taille maximumest un carré de 160 microns de coté. Dans le cas où l'on veut insoler une matrice de cavitésespacées les unes des autres de 100 microns, il y a forcément des cavités qui vont se trouverà l'intersection d'au moins deux champs. Dans ce cas, le masqueur électronique e�ectueun raccord de champ. Si le lithographieur n'est pas su�samment bien réglé, il est possibled'obtenir des cavités où le raccord de champ est visible (Fig. 2.5). Même si la cavité n'estpas à cheval sur deux champs, la position de la cavité dans le champ revêt une grandeimportance pour la forme des trous. Si l'on reprend l'exemple d'une matrice de cavitésdistantes de 100 microns, une cavité peut se trouver au centre du champ mais par contrecelle qui est à 100 microns ne le sera plus. Les trous ne seront plus circulaires mais aurontune direction privilégiée selon leur position dans le champ du fait de l'astigmatisme dufaisceau en bord de champ.

Fig. 2.5 � Image prise au microscope électronique d'une cavité coupée par un raccord dechamp.

Fig. 2.6 � A gauche : cliché pris au microscope électronique d'une cavité insolée dont lataille du champ est plus petite que la cavité. A droite : schéma de principe de l'usage del'origine de "L-Edit" pour que la cavité soit au centre du champ.Pour éviter à la fois les raccords de champ et l'astigmatisme, deux solutions peuventêtre envisagées. La première solution est d'espacer les cavités de 160 microns au lieu de 100microns. Dans ce cas, encore faut-il que les cavités soient au centre du champ puisque l'on53



ne connaît pas avec précision le découpage en plusieurs champs de la matrice de cavités.La seconde consiste à ne plus faire des matrices de cavités mais une seule cavité dans unchamp ayant, au maximum, la taille de ce dernier. Concernant la seconde solution, si lemotif n'est pas centré par rapport au champ, une seule partie de la cavité sera insolée(Fig. 2.6). Le choix entre les deux solutions se fait lors de la réalisation du masque sur lelogiciel de dessin �L-Edit�. Pour que le cristal photonique soit au centre du champ, il fautque le dessin du masque soit centré sur l'origine. La seconde solution peut plus facilementêtre adoptée dans notre cas puisque les structures à insoler sont plus petites que la taillemaximum du champ à la résolution la plus faible. Si la structure est plus grande qu'uncarré de 160 microns de coté, il va forcément y avoir des raccords de champs qui vontmodi�er le dessin de la structure. Dans ce cas, il peut être intéressant de prendre unerésolution moins importante pour pouvoir augmenter la taille du champ et ainsi avoirl'intégralité de la structure dans le même champ.2.2.3.2 Limites de fonctionnementD'un point de vue pratique, le paramètre principal sur lequel nous pouvons jouer lorsde l'étape de lithographie électronique, est la dose, c'est à dire la charge par unité desurface envoyée sur la résine. La dose est donnée en µC.cm−2. La bonne dose est pardé�nition celle pour laquelle les motifs transférés dans la résine ont les dimensions les plusproches du dessin initial.Au premier ordre, cette dose dépend principalement de l'épaisseur de résine qui doitêtre insolée et dans une moindre mesure du diamètre des trous. Or l'épaisseur de la résineest avant tout dictée par le processus de gravure développé dans la suite du chapitre. Ladose doit donc être su�samment forte pour que toute l'épaisseur de la résine soit irradiéepar les électrons. En revanche, une dose trop forte donnera lieu à des e�ets de bord, et lestrous voisins auront tendance à se rejoindre.
Fig. 2.7 � E�et de la dose sur le résultat de la lithographie électronique. Le schéma duhaut est représenté la couche de résine (en bleu) avec les zones insolées (en rose). Aumilieu, la ligne pointillée bleue représente le seuil d'exposition de la résine, une courberouge représente la quantité d'électrons utilisée lors de l'exposition et en mauve, il s'agitde la somme de toutes les contributions de l'exposition. Le schéma du bas représente lerésultat de la lithographie sur une résine négative.Au deuxième ordre, les électrons subissent des di�usions aux petits angles lorqu'ils pé-nètrent dans la résine. Ce phénomène augmente le diamètre théorique du faisceau d'élec-trons mais peut être minimisé en diminuant l'épaisseur de résine et en augmentant latension d'accélération. Après avoir traversé la résine, les électrons poursuivent leur chemindans le substrat. Ils peuvent y subir des di�usions à de grands angles qui les rétro-di�usentvers la résine. Ce phénomène conduit à une exposition supplémentaire de la résine (Fig2.7 au centre). Cette exposition est bien moins résolue que le faisceau initial et engendre54



des e�ets de proximité. Pour les petites structures, comme celles qui nous intéressent, lese�ets de proximités sont tout de fois négligeables. Le cas échéant, ces e�ets de proximitépeuvent être corrigés (Fig 2.7 à droite) a�n d'obtenir des structures avec une plus grandeuniformité [74, 75, 76].2.2.4 Impact de la lithographie électronique sur les propriétésoptiquesA�n de connaître l'apport du passage à une meilleure résolution, nous avons étudiéla réponse optique de cavités H1, cavité à maille hexagonale avec un trou manquant aucentre, qui ont, théoriquement, un mode fondamental doublement dégénéré. Or expéri-mentalement (voir Fig. 2.8), les deux modes de cavités fabriquées par C.C.P.-R.I.E. ontune légère di�érence de longueur d'onde de résonance (en moyenne 4 nm). Des étudesrécentes ont montré la possibilité d'annuler ce décalage par des étapes technologiquesaprès fabrication, donc a posteriori, sans pour autant identi�er les raisons de ce décalage[58]. Les paramètres pertinents de cette étude sont le facteur de qualité des modes ainsique la di�érence d'énergie entre les deux modes, en fonction de la résolution de l'étapede lithographie électronique. Néanmoins, plutôt que d'étudier la di�érence d'énergie, ilest plus judicieux de prendre en compte le taux de recouvrement entre les deux modesthéoriquement non dégénérés. En e�et, l'écart en longueur d'onde entre les deux modespeut rester inchangé alors que le facteur de qualité a augmenté. Pour un même écart enlongueur d'onde, si le facteur de qualité est plus important, alors le taux de recouvrementsera plus faible.

Fig. 2.8 � Spectre de photoluminescence de boîtes quantiques dans des cavités H1 révelantla structure modale de la cavité avec deux modes optiques non-dégénérés (à gauche) etcliché pris au microscope électronique d'une cavité (à droite).Lors de cette étude, seuls les paramètres de l'étape de lithographie éléctronique ont étémodi�és. L'étape de gravure du masque et du semiconducteur est, à ce stade, réalisées pargravure sèche C.C.P.-R.I.E., bien que le pro�l des trous ne soit pas vertical comme nousle verrons par la suite.4 Les cavités contiennent un plan de boîtes quantiques InAs/GaAsinséré au centre de la membrane de GaAs. L'étude des spectres de luminescence de cescavités est e�ectuée à basse tempérautre (4◦K) et l'échantillon est excité à incidencenormale par un laser Ti :Sapphire continu opérant à 840 nm. Le laser est focalisé surl'échantillon par un objectif de microscope (d'ouverture numérique 0,4) et forme un spotd'environ 5µm sur la surface de l'échantillon. La luminescence issue de l'échantillon est4Nous verrons en e�et dans le prochain paragraphe comment nous avons pu améliorer les pro�ls degravure en passant de la C.C.P.-R.I.E. à la technique I.C.P.-R.I.E..55



collectée par le même objectif de microscope, �ltrée par un spectromètre et détéctée parune caméra C.C.D. Silicium refroidie à l'azote. La puissance de pompe est ajustée desorte à saturer les boîtes quantiques. Le spectre de luminescence enregistré correspondalors au spectre modal de la cavité optique. Lors du passage d'une résolution de 5 nm àune résolution de 2,5 nm sur le masqueur électronique, le facteur de qualité a légèrementaugmenté passant de 170 à 230 en moyenne (Fig. 2.9 gauche). Il semble néanmoins quenous soyons proche du maximum pour cette structure : des simulations par F.D.T.D.-3D donnent un facteur de qualité Q de 250 pour les cavités H1 avec les paramètres quenous utilisons. Par contre, le changement de résolution n'a que légèrement amélioré letaux de recouvrement des modes. La probabilité d'obtenir des cavités avec un faible tauxde recouvrement est plus faible ; mais la probabilité d'obtenir des taux de recouvrementsupérieur à 80%, reste de l'ordre de 20%, quelle que soit la résolution du masqueur.La meilleure résolution apporte simplement une redistribution des taux de recouvrementavec un élargissement autour d'un taux de recouvrement de 70% (Fig. 2.9 droite). Ilsemble donc que ce soit le pro�l de gravure des trous non isotrope qui limite le tauxde recouvrement des deux modes des cavités "H1" réalisées. Par conséquent, il devientindispensable d'améliorer l'étape de gravure pour pouvoir se rapprocher du cas idéal.

Fig. 2.9 � Distribution statistique du facteur de qualité moyen du mode fondamentalthéoriquement doublement dégénéré des cavités H1 et du taux de recouvrement des deuxmodes non-dégénérés en fonction de la résolution de la lithographie électronique.2.3 Gravure PlasmaQuels que soient les composants et leurs fonctionalités, la fabrication des dispositifsà cristaux photoniques requiert des techniques de transfert de masque par gravure quirespectent à la fois la dimension et la forme des motifs. Les techniques de gravure parplasma sont les plus appropriées pour cette étape. Il s'agit de gravures physico-chimique,car elles mettent en jeu à la fois un bombardement ionique et une réaction chimiqueentre le gaz ionisé et les surfaces de l'échantillon. La reaction entre les radicaux dansle plasma et la surface de l'échantillon produit de nouvelles espèces volatiles, évacuéespar bombardement ionique et par le groupe de pompage. Ces techniques permettent à lafois d'obtenir des �ancs lisses et droits, à la di�érence des gravures chimiques isotropes.Toutefois, la mise en place de procédés garantissant des pro�ls droits et peu rugueux n'estpas immédiat et les fenêtres de paramètres de gravure plasma peuvent être étroites.Plusieurs paramètres sont ajustables (composition du plasma, pression, puissance, ten-sion d'accélération, température...). Pour �xer ces di�érents paramètres, di�érents critèresentrent en ligne de compte. Il y a tout d'abord des critères qui ont trait à la structuredes motifs gravés (anisotropie et rugosité) mais aussi à l'e�cacité du plasma (uniformité56



et sélectivité). Nous cherchons à obtenir des �ancs de trous droits et lisses ; nous voulonsque le pro�l de gravure soit identique sur toute la surface du cristal photonique à minima ;en�n, il faut que le masque de gravure soit érodé moins rapidement que le semiconduc-teur pendant la gravure. Rappelons que ce dernier point peut déjà consituter un premierverrou : contrairement à la gravure chimique où une sélectivité quasi-in�nie peut êtreatteinte, les procédés de gravure sèche hautement sélectifs sont di�ciles à développer. Lasituation est d'autant plus critique que la réduction de la taille des motifs implique unediminution de l'épaisseur de la couche de P.M.M.A. et de fait du masque de Si3N4, a�nde garantir une résolution su�sante.

Fig. 2.10 � En haut : Mécanismes de gravure pour de motifs type �cristaux photoniques�et type �ridge�. En bas : Images prises au microscope électronique du résultat de gravuresur des motifs cristaux photoniques et "ridge" pour le même procédé de gravure et pour lemême temps de gravure.Le développement de la gravure du masque et du semiconducteur ne peut se faire qu'enutilisant le motif avec des trous d'une centaine de nanomètres que l'on utilisera plus tard.Le pro�l de gravure et la rugosité des �ancs de tout autre motif tel qu'un �ridge� ne serapas nécessairement identique, même si on utilise le même procédé de gravure. La plupartdes investigations sur le pro�l et la rugosité des trous pour les cristaux photoniques enGaAs a été faite à partir de �ridge� [77, 78] et ensuite interpolé aux cristaux photoniques[79]. Très peu d'étude ont été faites avec de petites ouvertures (Krauss MicroelectronicEng. 35 29). Dans le cadre d'un motif avec des trous sub-microniques, les produits de lagravure du semiconducteur ne peuvent être extraits du fond du trou uniquement par lamême voie que celle empruntées par les espèces ionisées et le radicaux servant à la gravure[80, 81]. On va donc être confronté à un problème de recyclage des espèces utiles dans letrou contrairement au cas de motif type �ridge� présentant de larges espaces dégagés (Fig.2.10). Dans le cas des structures �ridges�, tout produit de gravure est facilement évacué,permettant ainsi un renouvellement e�cace des espèces le long des surfaces à graver. Unefaçon rapide de mettre en évidence ce phénomène est de comparer la profondeur de gravuredans un trou de 140 nm à celle d'un ridge ou d'un micropilier pour une même recette avecle même temps de gravure. Ceci est illustré sur la �gure 2.10 : nous obtenons un rapportde 2,55 entre la hauteur du ridge gravé et la profondeur de gravure du trou de 140 nm dediamètre. 57



Nous allons maintenant rentrer plus en détails dans l'étude du procédé que nous avonsdéveloppé. Mais auparavant, nous allons décrire brièvement les principales techniques degravure sèche : C.C.P.-R.I.E. (Capacitively Coupled Plasma - Reactive Ion Etching) etI.C.P.-R.I.E. (Inductively Coupled Plasma - Reactive Ion Etching).2.3.1 Gravures C.C.P.-R.I.E. et I.C.P.-R.I.E.2.3.1.1 Mécanismes de gravure par plasmaUn plasma est un gaz dont une certaine proportion est ionisée mais qui est, pris dansson ensemble, électriquement neutre. Ce sont aussi des milieux hors équilibre, ce quinécessite un apport constant d'énergie pour conserver leur état. L'ionisation des plasmasarti�ciels se fait par des électrons et non pas par des photons UV comme dans le casdes plasmas naturels. Les plasmas arti�ciels sont utilisés dans de nombreuses applicationscomme les dépôts par pulvérisation cathodique ou la gravure. Pour toutes les applications,le degré d'ionisation est faible et la majorité des espèces présentes dans le plasma sont dansleur état fondamental. Néanmoins, les espèces présentes se décomposent en trois grandescatégories : les électrons, les ions (positifs et négatifs) et les espèces neutres (stables etradicaux).
Fig. 2.11 � Mécanismes intervenant dans la gravure sèche par plasma. Le masque degravure est représenté en vert.Lors de la gravure par plama, le principe est de créer par un champ radiofréquenceun plasma contenant des espèces ioniques et des radicaux attaquant le matériau que l'onsouhaite graver. En raison de la di�érence de nature entre les deux électrodes créant lechamp R.F., il apparaît une di�érence de potentiel continue entre l'anode et la cathode surlaquelle est posée l'échantillon. Cette di�érence de potentiel continue accélère les espècesioniques réactives vers la surface de l'échantillon. Idéalement, le processus de gravurerepose sur une réaction chimique entre un radical du plasma et le matériau à graver.Les produits de la réaction sont ensuite évacués par bombardement ionique. Ce processusa lieu uniquement si l'ion a atteint une certaine énergie cinétique seuil. La gravure estprincipalement chimique, ce qui lui confère la possibilité d'être sélective, c'est-à-dire deréagir de manière très di�érente suivant le matériau exposé au plasma. Cependant, cettegravure ne s'e�ectue que dans la direction d'accélération des ions, ce qui lui permet d'êtrefortement anisotrope. De part et d'autre de ce schéma idéal, deux modes de fonctionnementdoivent être éviter :� Gravure purement physique (Fig 2.11, première à gauche) aussi appelée pulvérisa-tion : les ions incidents percutent la cible conduisant à l'éjection des atomes de lacible. Ce procédé purement mécanique qui permet une gravure anisotrope de n'im-porte quel matériau a pour principal désavantage une très faible sélectivité du fait de58



la déterioration très rapide du masque mais aussi une très faible vitesse de gravure.De plus, la déterioration du masque, notamment sur les �ancs des ouvertures, peutdégrader la verticalité des �ancs gravés.� Gravure purement chimique (Fig 2.11, deuxième à gauche) : les espèces engendréesdans le plasma réagissent chimiquement avec un matériau pour former des produitsvolatiles, qui sont ensuite évacués par désorption. Ce mécanisme de gravure est assezsimilaire à la gravure humide, donnant lieu à des pro�ls de gravure très isotropes.Le plus souvent les mécanismes de gravure par pulvérisation et de gravure chimique sontconcomittants, conduisant ainsi à un mécanisme de gravure physico-chimique [82]. Cemécanisme est très intéressant puisqu'il permet l'obtention de procédés de gravure à lafois anisotropes et très sélectifs par rapport au masque. Un troisième mécanisme peutaider à l'obtention d'une gravure anisotrope : la passivation des �ancs par dépot (Fig 2.11à droite). Dans ce mécanisme, une couche protége les �ancs gravés d'une attaque chimiquealors qu'au fond des ouvertures en cours de gravure, cette couche reste de faible épaisseuret est soumise au bombardenent ionique.2.3.1.2 C.C.P.-R.I.E. versus I.C.P.-R.I.E.Les réacteurs de gravure sèche par plasma peuvent être classés en deux grandes caté-gories : les réacteurs "basse densité" et les réacteurs "haute densité". Comme leurs nomsl'indiquent la densité d'espèces dans le plasma est un des critères pour les distinguer maisla gamme de pression entre aussi en ligne de compte. Pour les sources à haute densité, lagamme de pression va de 0,5 à 50mTorr et la densité du plasma de l'ordre de 1012 cm-3.Tandis que pour les réacteurs "basse densité", la densité est en moyenne 100 fois plusfaible et la pression 20 fois plus importante. Dans chacune de ces familles, di�érentestechniques peuvent être mises en place. Nous nous limiterons cependant à la descriptiondu fonctionnement des réacteurs utilisés. Pour les "basses densités", nous avons utiliséun bâti par gravure ionique réactive C.C.P.-R.I.E. (Nextral NE-100) et, pour les "hautesdensités", un bâti "I.C.P.-R.I.E."(Sentech SI-500).

Fig. 2.12 � Cliché au microscope électronique de la gravure de trous de 140 nm de diamètredans le semiconducteur par le procédé R.I.E..Le bâti C.C.P.-R.I.E. est constitué de deux électrodes parallèles alimentées par unesource R.F.. Le substrat est placé sur l'une des électrodes. Le plasma est créé entre les élec-trodes, les ions produits sont ensuite accélérés vers l'échantillon par ces mêmes électrodes.Une des limitations de ce dispositif est l'impossibilité de régler de manière indépendantele �ux et l'énergie des ions frappant le substrat : tous deux augmentent avec la puissanceR.F.. Pour un �ux d'ions raisonnable ainsi qu'une dissociation des gaz raisonnable, sicette tension qui attire les ions vers l'échantillon est trop importante, cela conduit à une59



dégradation très rapide du masque. Une pulvérisation trop importante ne permet pas derespecter les côtes du cristal et nuit à l'obtention de �ancs verticaux. Pour allier à la foissélectivité, respect des côtes et verticalité, il est indispensable de contrôler indépendam-ment l'énergie des ions et le �ux des ions et des espèces neutres. Jusqu'à présent, la gravuredu GaAs était réalisée par C.C.P.-R.I.E. au laboratoire mais ne répondait pas aux cri-tères pour obtenir de �ancs droits et de forts facteurs de qualité optique (Fig 2.12). Noussommes donc passées à la gravure I.C.P.-R.I.E. du fait du meilleur contrôle du plasma etnon pas pour obtenir des procédés avec de forts facteurs d'aspects. Notre but est, dans lecas des cristaux photoniques sur membrane, de pouvoir traverser la membrane de GaAsde 180 nm d'épaisseur tout en ayant des �ancs de gravure lisses et verticaux.Le réacteur I.C.P.-R.I.E. fait partie de la famille des réacteurs "haute densité". Leprincipe de ce type de réacteur est de transférer l'énergie du plasma d'une manière di�é-rente par rapport aux reacteurs C.C.P.-R.I.E. dans lesquels ce transfert se fait de façoncapacitive. Ce transfert d'énergie peut se faire par di�érentes voies donnant lieu à dif-férentes architectures. Néanmoins, quelle que soit la façon de transférer l'énergie vers leplasma, ces architectures o�rent des degrés de liberté supplémentaires permettant ainsi unfonctionnement à plus basse pression avec un potentiel plasma plus faible. Dans le cas quinous intéresse (bâti I.C.P.-R.I.E.), l'excitation du plasma est e�ectuée d'une part, commedans le cas d'un réacteur R.I.E., par un couplage capacitif via les électrodes parallèleset d'autre part par un couplage inductif, o�rant ainsi un meilleur contrôle du plasma.Une antenne placée dans une con�guration planaire permet de créer le champ magnétiquenécessaire pour augmenter la densité du plasma. Il est alors possible de contrôler indé-pendamment la densité du plasma (par la puissance I.C.P.) et l'énergie des ions (par lapuissance R.F.).2.3.2 Gravure du masque de nitrureLors d'une gravure par plasma, la résine utilisée pour la lithographie électronique(P.M.M.A.) et le matériau sous-jacent (Si3N4) sont gravés avec des vitesses di�érentes.Le rapport entre les vitesses de gravure des deux matériaux est ce que l'on appelle lasélectivité du procédé de gravure. Si cette sélectivité est inférieure à un, cela signi�e quela couche supérieure est gravée plus rapidement que celle qui se trouve en dessous.Considèrons l'empilement d'une couche de résine sensible aux électrons sur une couchede semiconducteur. Les plasmas chlorés utilisés pour graver les semiconducteurs dété-riorent instantanément la résine empêchant ainsi toute gravure anisotrope de petites ou-vertures. Il est donc nécessaire d'utiliser un masque intermédiaire dit "dur" pour pouvoir,par la suite, transférer le dessin dans le matériau actif. Le choix du masque intermédiaireest régi par une double nécessité. D'abord, la sélectivité entre le P.M.M.A. et le masque in-termédiaire doit être su�sante pour assurer un bon transfert du motif depuis le P.M.M.A.vers le masque intermédiaire. Ensuite la sélectivité de ce masque intermédiaire par rapportau semiconducteur doit être importante. Les masques métalliques et diélectriques peuventremplir ce rôle. L'utilisation d'un masque métallique pour les dimensions des cristaux pho-toniques pose certains problèmes comme une rugosité des �ancs trop importante qui seratransférée dans le semiconducteur. Ceci provient du fait qu'il faut réaliser un lift de métalà partir d'une résine positive ce qui n'est pas simple, les �ancs de la résine étant droitet non rentrant. De ce fait, nous utilisons un masque de nitrure. Ce type de masque pré-sente l'avantage de pouvoir être facilement gravé par plasma. Néanmoins, pour la gravuredu semiconducteur, il est crucial de s'assurer de la bonne qualité des �ancs et de leursverticalités dans le diélectrique.La gravure du nitrure dans le bâti de C.C.P.-R.I.E. répond à ces conditions. Cette étapene peut pas se faire dans le bâti I.C.P.-R.I.E. puisque les gaz �uorés indispensables à la60



gravure du nitrure ne sont pas présents dans ce réacteur. Les pro�ls de trous verticaux sontobtenus par passivation des �ancs en utilisant des gaz contenant à la fois des élémentscarbone et �uor tel que le tri�uoromethane (CHF3) dans un bâti Nextral NE-100. Aucours de cette étude, en vue de l'optimisation de la gravure du nitrure, la pression del'enceinte est restée �xe à 8mTorr et le plasma est allumé avec une puissance R.F. de15W ('0,015W/cm2). L'échantillon est posé sur une électrode en silicium, modulée à unefréquence de 13,6MHz et refroidie à environ 20 ◦C. Un plasma constitué uniquement deCHF3 ne permet pas de remplir les critères présentés préalablement (Fig. 2.13 gauche). Ene�et, cette chimie permet une passivation de �ancs et donc devrait permettre l'obtentionde �ancs verticaux dans la couche de nitrure. Cependant, nous observons que la vitessede gravure du nitrure dans le plasma de CHF3 décroît au cours de la gravure, du fait d'undépôt d'une couche de CFx sur les �ancs gravés. Ce dépôt empêche la gravure du niture parles radicaux de �uor, qui sont les principaux radicaux gravant chimiquement le niture (voirFig. 2.13 gauche). Par conséquent, il est nécessaire d'utiliser un gaz supplémentaire richeen �uor pour obtenir des trous dans le nitrure qui soient assez ouverts et assez profondstout en respectant les côtes de la lithographie. Ceci est rendu possible par l'adjonction deSF6. Toutefois, avec un �ux d'hexa�uorure de soufre (SF6) trop important, on dégradela surface du nitrure (Fig. 2.13 centre). Notons aussi que l'augmentation du �ux de SF6accélère la gravure du P.M.M.A. qui sert de masque. Son épaisseur pourrait être augmentéemais au détriment d'un bon contrôle de la résolution. En ajustant le �ux de SF6 et de CHF3(respectivement 1 sccm et 14 sccm) et en assignant au "bias" une forte tension (200V),on arrive à obtenir des �ancs pratiquement verticaux avec des surfaces lisses (Fig. 2.13droite).
Fig. 2.13 � Clichés au microscope éléctronique de la gravure R.I.E. du nitrure en fonctionde la composition chimique du plasma. De gauche à droite : 14 sccm de CHF3 sans SF6,14 sccm de CHF3 et 3 sccm de SF6, 4 sccm de CHF3 et 1 sccm de SF6. La pression et latension d'accéleration restent inchangées, respectivement, à 8 mTorr et -200 V.2.3.3 Gravure du semiconducteurL'étape suivante est la gravure sèche à travers la membrane de GaAs soutenue parla couche sacri�cielle d'Al0.8Ga0.2As. Du point de vue du facteur de qualité de la cavité,il est très important de préserver la verticalité et la faible rugosité de surface des trousgravés. En e�et, la rugosité entraîne des pertes par di�usion [83, 84, 85]. L'inclinaison desparois quant à elle modi�e la symétrie verticale de la membrane suspendue, ce qui induitun couplage entre le mode TE et TM [86]. De ce point de vue, la gravure par un plasmaà base de chlore garantie, pour peu que les bonnes conditions soient trouvées, des �ancsverticaux et lisses. Cette chimie de gravure a aussi l'avantage de permettre une vitesse degravure du GaAs très rapide du fait de la volatilité des principaux produits de gravureque sont GaClx et AsClx [87].Au laboratoire, la gravure du cristal photonique se faisait initialement dans le réacteurC.C.P.-R.I.E. et utilisait un plasma SiCl4/O2 (Fig. 2.12) [25]. La très forte puissance né-61



cessaire pour créer un plasma su�samment dense impose de fait des ions très énergétiques.L'impact de ces derniers à la surface de l'échantillon dégrade la morphologie des surfacesainsi que la forme des trous (ren�ement en haut des trous). A plus basse puissance, lavitesse de gravure du semiconducteur et la sélectivité par rapport au nitrure sont tropfaibles pour garantir une profondeur de gravure su�sante dans le semiconducteur touten conservant une partie du masque. Il est donc crucial pour la fabrication de cristauxphotoniques de fort facteur de qualité de contrôler indépendamment le �ux et l'énergiedes ions. Comme nous l'avons vu précédemment, cela est possible par l'utilisation d'unréacteur "haute densité" tel que les sources I.C.P.-R.I.E.. Nous avons pour cela utilisé unbâti I.C.P.-R.I.E. Sentech SI 500. La chambre du réacteur est tapisée d'aluminuim ano-disé. La source I.C.P. est couplé au plasma au travers d'une fenêtre céramique d'Al2O3.L'échantillon est positionné sur un porte-échantillon silicium (4 pouces) lui-même �xéau dessus de l'électrode avec un anneau céramique. La température de l'éléctrode estcontrollée durant la présence d'un plasma par une combinaison d'un refroidissemnt d'eauà une température �xe et une résistance chau�ante réglable. Dans le reste de cette étude,le porte échantillon est couplé à l'électrode avec un refroidissement par la face arrière.L'échantillon est collé sur le porte-échantillon en utilisant de la graisse à vide pour amé-liorer la conduction thermique. La température du porte-échantillon est maintenu à 30◦Cpour assurer une bonne uniformité de la gravure [88].Notre but étant d'obtenir des cristaux photoniques membranaires à fort facteur dequalité, il n'est pas nécessaire d'atteindre de forts rapports d'aspect. A partir du momentoù les 180 nm de la membrane sont percés, la gravure peut être arrêtée. Les spéci�cationssur lesquelles nous allons nous attarder tiennent plus de la forme des trous et de la mor-phologie des surfaces. Plusieurs paramètres peuvent être modi�és ; il s'agit principalementde : la chimie du plasma, la pression, la tension d'accélération des ions positifs (ou �bias�)et la puissance R.F.. Nous allons décrire l'in�uence de ces di�érents paramètres. Cetteétude systématique a été réalisée non pas sur des cavités à cristaux photoniques mais surdes bandes formées d'un cristal photonique parfait (20 x 50 trous) avec des diamètres del'ordre de ceux utilisés pour réaliser nos microcavités. Ce dessin en bandes permet uneobservation relativement aisée de la forme des trous et de leurs morphologies ainsi qu'unecomparaison entre les di�érents paramètres de gravure étudiés.Chimie du plasmaPlusieurs types de mélanges gazeux ont déjà été utilisés pour graver le GaAs : chlore-argon [77, 89], chlore-oxygène [25], chlore-diazote-oxygène [90], chlore-diazote [79, 91]...Deux gaz chlorés sont disponibles dans le bati I.C.P.-R.I.E. : le dichlore (Cl2) et le trichlo-rure de bore (BCl3). Les premiers essais ont porté sur une composition BCl3/Cl2/Ar quiavait été introduite au laboratoire par le fabriquant du réacteur. Les premières gravuresn'ont pas permis de trouver une tendance forte pour pouvoir continuer dans cette voie :quelle que soit la composition du plasma, même avec des tensions de "bias" faibles (del'ordre de -100V) comparées à ce que nous verrons par la suite, la gravure du semiconduc-teur s'accompagne d'une déterioration très rapide du masque de diélectrique. Cela auraitpu nous satisfaire si la profondeur de gravure n'était pas faible par rapport à l'épais-seur de la membrane et si les �ancs de gravure n'étaient pas obliques. Par conséquent, lacomposition chimique du plasma a été modi�ée en essayant avant tout de la rendre plussimple en limitant les sources de chlore. Parmi les procédés les plus utilisés pour la gravuredu GaAs, on trouve souvent l'utilisation de plasma Cl2/Ar [77, 89] ; l'argon permet unemeilleure dissociation du chlore, favorisant ainsi la contribution chimique de la gravure.Dans cette chimie, l'équilibre entre bombardement ionique et réaction chimique, est doncdélicat à trouver. Il est donc plus judicieux d'adjoindre un gaz neutre, qui limite la densité62



de radicaux de chlore responsables de l'attaque chimique. Nous avons donc opté pour unecomposition Cl2/N2 . Le ratio entre le �ux de chlore et le �ux de diazote, ainsi que le �uxtotal ont un impact sur les pro�ls de gravure.Des �ux totaux élevés réduisent le temps de résidence des espèces et donc favorise lerenouvellement des radicaux le long des surfaces à graver. Ainsi, en augmentant le �ux totalde 20 sccm à 36 sccm (avec un ratio N2/Cl2 de l'ordre de 1/8, un bias de 350V, une pressionde 10mTorr et une puissance RF de 1000W), nous augmentons la vitesse de gravure dusemiconducteur dans les trous d'environ 700 nm/min à 1300 nm/min. Parallèlement, nousaugmentons la sélectivité de la gravure et les pro�ls de gravures changent d'un pro�loblique pour devenir droits et lisses. A trop faible �ux, la gravure est en e�et dominée parle bombardement ionique et l'augmentation du �ux permet de renforcer la contributionchimique de la gravure, nous permettant ainsi d'obtenir des �ancs verticaux peu rugueux.Cependant, à trop fort �ux (au delà de 36 sccm), la vitesse de gravure du semiconducteurdécroît et apparaît une sous-gravure dans le semiconducteur : la gravure, essentiellementchimique, du semiconducteur devient limitée par l'adsorption et la desorption des espècesle long des �ancs de gravure par bombardement ionique.L'addition de diazote au chlore a principalement pour e�et de réduire la vitesse degravure du semiconducteur et la sélectivité, du fait d'une réduction des radicaux de chlorepar la formation de NCl. Cependant, la présence de diazote favorise le bombardementionique des surfaces et aide donc à l'obtention d'une gravure anisotrope. Dans des plasmasde chlore pur, l'impact de pulvérisation est insu�sant pour assurer une adsorption etdesorption e�cace des espèces le long des �ancs de gravure ; on obtient alors des �ancsrugueux avec une sous-gravure dans le GaAs. Lorsqu'on accroît le ratio N2/Cl2 de 0 à 0,2,les �ancs deviennent plus lisses et droits. A plus fort ratio, le processus de gravure devientdominé par la pulvérisation ; ceci dégrade le pro�l des trous dans le masque et donc donnelieu à des pro�ls de gravure obliques dans le semiconducteurs par transfert.Ainsi, nos études indiquent qu'un �ux total de 36 sccm (32 sccm de Cl2 et 4 sccm deN2) semble être le plus favorable à l'obtention de �ancs lisses et verticaux le long des trousdans le semiconducteur.
Pression de la chambreLa pression au sein de l'enceinte a�ecte principamement la densité de radicaux dechlore. En augmentant la pression, la densité de radicaux le long des surfaces libres dusemiconducteur devient plus élevée et la gravure chimique du semiconducteur s'en trouverenforcée. On s'attend donc à favoriser la gravure par voie chimique en augmentant lapression. La réduction de l'impact de la gravure physique est con�rmé par la réduction du�ux d'ions positifs, qui décroît de 3,19mA.cm−2 à 1,32mA.cm−2 lorsque la pression montede 0,5 à 10mTorr. Parallèlement, la vitesse de gravure du semiconducteur augmente de550 nm/min à 1850 nm/min et la sélectivité croît de 1,3 à 2,1 (voir Fig. 2.14). A plus fortepression (> 10mTorr), la vitesse de gravure du semiconducteur décroît : la gravure despetites ouvertures est alors limitée par l'évacuation de produits de la gravure. De plus, àhaute pression, les collisions dans le réacteur dîminuent la température des électrons etdonc la densité des radicaux de chlore. 63



Fig. 2.14 � Vitesse de gravure du semiconducteur (cercles) et sélectivité du semiconducteurpar rapport au nitrure en fonction de la pression dans l'enceinte (carrés). Toutes cesgravures ont été réalisées à une température de cathode de 30oC, une puissance ICP de1000W, une tension d'accélération de -350V, un �ux de dichlore de 32 sccm et un �uxde diazote de 4 sccm. Des coupes transversales de la gravure sont présentées pour despressions de 0.5, 10 et 20 mTorr.Cette contribution plus importante de la contribution chimique à la gravure avec lapression, a un impact sur le pro�l des trous. A faible pression, le mécanisme de gravureest trop physique et l'on obtient des �ancs de gravure obliques. A très forte pression, lemécanisme de gravure est dominée par l'attaque chimique isotrope, qui conduit à une sous-gravure du GaAs. Cette sous-gravure du GaAs est renforcé par la distribution angulaire àforte pression des trajectoires des ions, qui ne suivent plus une trajectoire unidirectionnelleentre les électrodes. Dans nos expériences, l'obtention de pro�ls droits et lisses est observéepour une pression de 10mTorr.Tension d'accélération : "RF bias"Comme son nom l'indique, la tension d'accélération, communément appelée bias, estune di�érence de potentiel utilisée pour accélérer les espèces chargées vers l'échantillon àgraver. Par conséquent, plus le bias est élevé, plus l'énergie des ions positifs est importanteet plus la densité de radicaux de chlore est élevée. Ainsi, on note tout d'abord que lesvitesses de gravure, que ce soit celle du nitrure ou celle du semiconducteur, croissentlinéairement avec l'augmentation du bias (Fig. 2.15). Ceci indique que le mécanisme degravure mis en jeu n'est pas limité par la présence des réactifs. Néanmoins, pour la mêmeévolution de bias, la vitesse de gravure du nitrure croît plus rapidement du fait que, depar son rôle de masque, le nitrure est plus exposé au bombardement ionique. La sélectivitéchute de 31% lorsque la tension d'accélération passe de -170V à -350V (Fig. 2.15). Si dansle même temps, on regarde les pro�ls de gravure, on observe une bien meilleure qualitéde surface ainsi qu'une meilleure verticalité des pro�ls pour de fortes tensions (Fig. 2.15à droite). A faible bias, la gravure se fait de facon plus isotrope laissant à penser quela composante chimique de la gravure est encore trop importante. L'augmentation du64



bias permet d'équilibrer les composantes chimiques et physiques de la gravure. Malgrè ladiminution de la sélectivité à forte puissance, on maintiendra pour la suite le bias à -350V.

Fig. 2.15 � Vitesse de gravure du semiconducteur (cercles) et sélectivité du semiconducteurpar rapport au nitrure en fonction de la tension d'accélération. Toutes ces gravures ontété réalisées à une température de cathode de 30oC, une puissance ICP de 1000W, unepression de 10 mTorr, un �ux de dichlore de 32 sccm et un �ux de diazote de 4 sccm.Ddeux coupes transversales de la gravure pour une tension d'accélération de -170V et-350V sont présentéesPuissance I.C.P.Le principal problème que nous avons rencontré avec les procédés de gravure en C.C.P.-R.I.E. provient du fait que l'on ne puisse pas contrôler séparément l'énergie des ions et le�ux ionique. Nous venons de voir que la tension d'accélération contrôlait l'énergie des ionsarrivant à la surface de l'échantillon. Nous allons maintenant nous attarder sur ce qui faitl'intêret d'un bâti de gravure I.C.P.-R.I.E., c'est à dire l'antenne en con�guration planairequi permet de créer un champ magnétique nécessaire à la densi�cation du plasma. Lapuissance I.C.P. est le paramètre ajustable pour le contrôle de la dissociation des espècesdans la plasma. La mesure du �ux ionique permet de s'en assurer. Une augmentation dela puissance I.C.P. induit une plus grande concentration de radicaux de chlore et un �uxionique plus élevé. On observe en e�et une augmentation d'un facteur 10 de ce �ux lorsquel'on passe de 200W à 1000W.Dans cette même gamme de fonctionnement, on observe donc une augmentation conjointede la vitesse de gravure du semiconducteur et du nitrure (Fig. 2.16). Les processus mis enjeu pour les deux types de matériaux sont complètement di�érents. En ce qui concerne lessemiconducteurs, il s'agit d'une gravure principalement contrôlée par la chimie du plasmaet le bombardement ionique. Comme nous venons juste de le voir la puissance I.C.P. per-met d'augmenter la densité de radicaux disponibles pour la gravure du semiconducteur etle bombardement ionique pour l'adsorption et la desortion des espèces le long des �ancsde gravure. En contrepartie, le nombre d'espèces ionisées susceptibles de déteriorer la sur-face de nitrure par bombardement augmente ce qui se traduit par une augmentation dela vitesse de gravure avec la puissance I.C.P. (Fig. 2.16).65



Fig. 2.16 � Vitesse de gravure du semiconducteur (cercles) et sélectivité du semiconducteurpar rapport au nitrure en fonction de la puissance I.C.P.. Toutes ces gravures ont étéréalisées à une température de cathode de 30oC, une tension d'accélération de -350V, unepression de 10mTorr, un �ux de dichlore de 32 sccm et un �ux de diazote de 4 sccm. Troiscoupes transversales de la gravure pour une puissance ICP de 200W, 800W et 1000Wsont présentées.De plus, en observant les pro�ls de gravure, les critères qui nous interessent sont bienmieux respectés dans le cas d'une forte puissance I.C.P.. A faible puissance, la densité deradicaux est trop faible et la gravure est dominée par le bombardement ionique, induisantdes pro�ls de gravure obliques et rugueux (Fig. 2.16 à droite). Lorsque la puissance I.C.P.augmente, la qualité de la surface devient meilleure, grâce à une meilleure adsorption etdesorption des espèces le long des �ancs de gravure. De plus, la composante chimique dela gravure est renforcée. Ainsi, en augmentant la puissance I.C.P., on passe d'un pro�lrugueux et obliques à des �ancs lisses et droits. C'est pourquoi nous avons opté pour unepuissance I.C.P. de 1000W.Ainsi, a�n d'obtenir des �ancs de gravure dans le GaAs verticaux et lisses, notre étudeindique que le plasma doit être composé de 32 sccm de Cl2 et 4 sccm de N2. La puissancecontrôlant la dissociation des espèces (puissance I.C.P.) est maintenue à un niveau élevé(1000W). Il en est de même pour la tension d'accélération régulée à -350V et la pres-sion dans l'enceinte est maintenue à 10mTorr. Toutes ces valeurs ont été �xées à l'aided'observations en microscopie électronique à balayage de la coupe des trous. Cependant larésolution n'est pas su�sante pour quanti�er l'inclinaison des trous ainsi que leur rugosité.La microscopie électronique à transmission quant à elle permet de mesurer ces paramètresmais aussi de connaître la composition chimique des �ancs de gravure.Observation des �ancs de gravure en microscopie électronique en transmissionAvec le procédé développé dans les paragraphes précédents et avec les paramètresgéométriques des cavités à cristaux photoniques que nous utiliserons par la suite, nousavons réalisé un échantillon pour qu'il puisse être observé en microscopie électronique en66



transmission. Cette technique permet d'obtenir une résolution élevée des objets observésqui peut atteindre quelques angstroms.Jusqu'à présent les photos M.E.B. ne nous donnait qu'une indication qualitative surl'angle de gravure dans la membrane de GaAs ainsi qu'une approximation sur la rugo-sité des sufaces gravées. Grâce aux photos T.E.M., une mesure de cet angle est possibleainsi qu'une meilleure évaluation de la qualité de surface du GaAs. Une information sup-plémentaire peut être retenue de l'étude T.E.M., il s'agit de la composition chimique etde l'épaisseur de la couche entourant le GaAs gravé. A partir d'expériences précédentes[66], cette �ne couche a de forte chance d'être un dépôt d'oxyde de silicium. Le redépôtde silicium peut soit provenir du masque de diéléctrique soit de la gravure du porte-échantillon. La présence d'oxygène peut quant à elle être dûe à l'oxydation des surfacespar de l'oxygène résiduelle dans l'enceinte ou bien se créer lorsque l'échantillon se trouveà l'air libre.

Fig. 2.17 � Clichés T.E.M. de la gravure des cristaux photoniques (G. Patriarche) - (a)vue d'ensemble des trous, (b) grossissement sur les �ancs de gravure et l'interface entre leGaAs et l'AlGaAs et (c) grossissement sur les �ancs de gravure dans le GaAs. Les troussont remplies d'une résine époxy.Au vue de la �g.2.17b, on peut extraire un angle moyen de gravure de 3,7◦ soit unedi�érence de 11 nm entre le haut et le bas de la membrane. Dans le cas des cavités àcristaux photoniques, le diamètre visé des trous est de 140 nm soit une di�érence de 8%(Fig. 2.17-e). D'après Tanaka et al [86], un angle de l'ordre de 4◦ induit environ 4 dBde perte par millimètre dans un guide à cristal photonique avec une rangée de trousmanquante. Les photos c) et d) de la �gure 2.17 permettent de se rendre compte de latrès faible rugosité des parois de GaAs ainsi que de la présence d'une couche amorphe3 nm qui se forme autour de ces dernières. Cette couche amorphe se trouve être plusimportante lorsque l'on atteint l'Al0,8Ga0,2As. On assiste même à un léger décrochement67



juste en dessous de la membrane de GaAs (Fig. 2.17-b).Les observations par voie microscopique permettent de s'assurer des bonnes qualitésstructurales de la membrane de GaAs après la gravure I.C.P. développée. Il n'en reste pasmoins que le juge de paix demeure la réponse optique d'une cavité. Il reste donc à s'assurerque ces qualités structurales s'accompagnent d'une bonne qualité optique des cavités.Caractérisation optique des cavitésComme nous l'avons fait pour l'étape de la lithographie électronique en passant d'unerésolution de 5 nm à 2,5 nm, nous avons essayé de quanti�er l'impact sur les propriétésoptiques du passage de la gravure C.C.P.-R.I.E. à la gravure I.C.P.-R.I.E.. Nous avonsdans un premier temps conservé le même système, c'est-à-dire une cavité dite H1 et nousavons fait une étude statistique des di�érences de longueur d'onde entre les deux modesnormalement dégénérés. Etant donné que nous étions déjà proche du maximum théoriquedu facteur de qualité de cette structure avec une gravure C.C.P.-R.I.E. et une résolutionde 2,5 nm, le passage à la gravure I.C.P.-R.I.E. ne nous à pas permis de voir une évolutionsur le facteur de qualité. Nous avons donc limité l'étude à la statistique des taux derecouvrement suivant le procédé de gravure sèche utilisé.

Fig. 2.18 � Evolution du recouvrement des modes non-dégénérés d'une cavité H1 selon letype de gravure (C.C.P.-R.I.E. ou I.C.P.-R.I.E.) avec la même résolution en lithographieélectroniqueLes cavités observées dans le cadre de cette étude ont été sous-gravé avec une solutionde �uoride d'ammonium présentée dans le chapitre suivant. Cette sous-gravure mise enplace conserve l'intégrité de la structure ainsi que ces paramètres caractéristiques. En pas-sant du procédé C.C.P.-R.I.E. précédemment utilisé au procédé I.C.P.-R.I.E. développédans le cadre de cette thèse, on observe une augmentation d'un facteur deux de la proba-bilité d'obtenir une cavité avec un taux de recouvrement supérieur à 80% (Fig. 2.18) avecdans le même temps une faible probabilité d'obtenir une cavité H1 avec un taux de recou-vrement entre les deux modes inférieur à 65%. Il semble donc que le manque d'uniformitédu pro�l des trous le long de la direction de gravure soit critique pour l'obtention decavité H1 avec des modes dégénérés. La levée de dégénérescence qui persiste pourait êtreinduit par le petit angle, observé au T.E.M., lors de la gravure du GaAs. Ceci induiraitune di�érence de taille de trous pour les deux modes orthogonaux et donc une longueurd'onde de résonnance légèrement di�érente.Les performances optiques accrues des structures gravées par I.C.P.-R.I.E. sont con�r-mées par l'étude de l'e�et laser dans des cavités à double hétérostructure. Nous avons68



fabriqué deux cavités identiques à double hétérsotructure dans lesquelles le milieu à gainest constitué d'un plan de boîtes quantiques InAs/GaAs. Entre ces deux échantillons,seule l'étape de gravure plasma du semiconducteur di�ère : la première est gravée dansle précédent procédé C.C.P.-R.I.E. et le second avec le nouveau procédé mis au point parI.C.P.-R.I.E. L'étude des spectres de luminescence de ces cavités est e�ectué à basse tem-pérautre (4◦K) et l'échantillon est excité à incidence normale par un laser Ti :Sapphirepulsé opérant à 840 nm et délivrant des impulsions de 3 ps à un taux de 81.8MHz. Le laserest focalisé sur l'échantillon par un objectif de microscope (d'ouverture numérique 0,4)et forme un spot d'environ 5µm sur la surface de l'échantillon. La luminescence issue del'échantillon est collectée par le même objectif de microscope, �ltrée par un spectromètreet détéctée par une caméra C.C.D. Silicium refroidie à l'azote. Nous avons enregistré lesspectres de luminescence des cavités pour di�érentes puissances d'excitation nous avonsreporté l'intensité intégrée de la résonance de la cavité en fonction de la puissance depompe (voir Fig. 2.19). Ces courbes font appraître pour les deux échantillons un com-portement laser. Néanmoins, l'intensité de seuil laser est environ 10 fois plus faible pourl'échantillon gravé par I.C.P.-R.I.E.. Ceci résulte certainement de la combinaison d'unemeilleure qualité des �ancs (verticalité et peu de rugosité) et d'une réduction de la densitéd'états de surfaces sur les �ancs des trous [92]. La meilleure verticalité des �ancs et la plusfaible rugosité est con�rmé par une intensité intégrée collectée plus faible. En e�et, dansces cavités, la lumière est essentiellement guidée dans la membrane et le signal collecté enincidence normale provient essentiellement de la di�usion sur les défauts de surface. Unplus faible signal correspond ainsi à une plus faible di�usion le long des trous.

Fig. 2.19 � Intensité intégrée du signal de photoluminescence issu des cavités à doublehétérostructure en fonction de l'énergie d'excitation sur la surface des échantillons. Deuxéchantillons sont étudiés ; l'un est gravé par C.C.P.-R.I.E. (cercles) et l'autre par I.C.P.-R.I.E. (carrés). 69



2.4 Gravure chimique / Sous gravure2.4.1 Réalisation de membranes suspenduesAprès la sous gravure de l'Al0,8Ga0,2As par une solution chimique qui peut être del'acide chlorhydrique ou dans notre cas un dérivé de l'acide �uorhydrique, on doit obtenirune structure membranaire, tout en conservant la planéité de la surface au niveau de lastructure ainsi que les paramètres caractéristiques du cristal photonique (épaisseur de lamembrane, diamètres des trous). Cette étape se fait par gravure chimique et la solutionvient attaquer la couche sacri�cielle sous la membrane en s'in�ltrant par les trous ducristal photonique. Cette étape est moins délicate que les précédentes du fait que le jeude paramètre est plus limité et la gamme de fonctionnement plus étendue mais elle restenéanmoins toute aussi importante. En e�et, si la membrane n'est pas su�samment bienisolée, alors la lumière con�née en son sein peut se coupler dans l'Al0,8Ga0,2As résiduel.Par conséquent, le facteur de qualité est diminué. Idéalement, la gravure de l'Al0,8Ga0,2Ass'étend au delà de la zone percée de trous, sur une distance d'environ 1µm en périphériedu cristal a�n d'isoler la cavité.

Fig. 2.20 � Evolution de la sous gravure en fonction la solution chimique. De gauche àdroite et de bas en haut : acide �uorhydrique à 20% pendant 10 minutes, acide �uorhy-drique à 10% pendant 1 minute, acide �uorhydrique tamponné à 20% pendant 1 minuteet acide �uorhydrique tamponné à 10% pendant 30 minutes. Tout ces essais ont été faitdans un bain thermostaté à 4◦CIl est important que cette réaction chimique se fasse de manière lente et controlée. Sice n'est pas la cas, on se retrouve confronté à deux types de problèmes :� la destruction de la membrane sous l'e�et des gaz libérés lors de cette réaction dansun espace con�né ;� la présence de résidus sur la surface du fond de gravure ainsi que sur la paroi ducristal photonique lui faissant face.Le but est donc d'éviter la destruction de la membrane tout en assurant un retrait e�cacede l'AlxGa1−xAs en laissant les interfaces GaAs/Air lisses et sans résidus. Nous avonsidenti�és plusieurs facteurs contribuants à ralentir la réaction :� le pourcentage d'aluminium dans la couche sacri�cielle ne doit pas être trop impor-tant pour réduire la quantité d'espèces réactive disponible pour l'attaque chimique.70



Le gallium est moins réactif vis à vis de l'acide �uorydrique. Nous nous sommesdonc �xé à un pourcentage d'aluminium de 80% pour tout le reste des expériences.Par conséquent, les proportions et les conditions de sous-gravure qui vont suivrentne seront valable que pour cette composition ;� L'acide �uorydrique est utilisé sous forme tamponée de �uoride d'ammonium ;� Dans le cas d'une solution chimique trop concentrée, le �ux de matière à évacuer parles trous du cristal est trop important ce qui entraîne une pression sur la membraneen formation. Si la sous gravure est trop rapide, la membrane peut être déformée(Fig. 2.20b) voire pourra exploser (Fig. 2.20a) sous la pression qu'exerce la matièreà évacuer ;� Pour limiter encore plus la vitesse de sous gravure de l'Al0,8Ga0,2As, on diminue latempérature de la solution. On place donc la solution de �uoride d'ammonium dansun bain thermostaté à 4°C.2.4.2 Evolution de la stabilité de la sous-gravure en fonction dutempsToutes les gravures chimiques séléctives de la couche sacri�cielle de d'Al0,8Ga0,2As quiont été présentées lors du paragraphe précédent (Fig. 2.20) ont été faites tout de suiteaprès la gravure par plasma en I.C.P.-R.I.E. et toujours après le même procèdé de gravure,celui développé et présenté dans ce chapitre. Nous avons vu avec les images T.E.M. (Fig.2.17) qu'une couche d'amorphe se formait sur les parois de GaAs mais que cette coucheétait plus épaisse à l'interface air / Al0,8Ga0,2As. Si l'on modi�e la chimie du plasma degravure, il est possible que cette couche amorphe soit di�èrente et donc que la solutionde sous gravure mise en place sous certaines conditions ne soit plus e�cace. En revanche,si la sous-gravure se fait une dizaine de jours après la gravure I.C.P.-R.I.E. avec la mêmesolution ayant donné le résultat de la �gure 2.20-d, on peut encore observer une gravuredes trous dans l'Al0,8Ga0,2As (Fig. 2.21). Cependant, la sous-gravure que l'on peut voirjuste au dessus du substrat et sur la partie gauche de l'image (Fig. 2.21) n'a pas pu êtreréalisée par la solution qui est passée par les trous gravés puisqu'ils sont encore visibles.C'est uniquement la solution d'acide �uorhydrique provenant des bords de l'échantillonqui a pu faire cela. Le fait de laisser l'échantillon à l'air une dizaine de jour oxyde les �ancsdes trous riche en aluminium. Cet oxyde d'aluminium empêche la gravure de la couchesacri�cielle.

Fig. 2.21 � Résultat de la sous-gravure lorsque la gravure plasma par I.C.P.-R.I.E. a étéfaite dix jours auparavantD'autre part, nous avons pu e�ectuer des mesures optiques sur la même cavité à doublehétérostructure sur une longue période. Ces études ont mis en évidence une dégradation du71



signal de luminescence et des qualités optiques des cavités au cours du temps. La légèrevariation de longueur d'onde de résonnance est certainement due à une oxydation aucours du temps. Ceci pourrait être compensé en utilisant la technique du �digital etching�[58]. La seule di�érence �agrante concerne la sous-gravure. Sur la �gure 2.22 de gauche,l'image M.E.B. montre la membrane suspendue observée juste après la sous-gravure. Lesinterfaces sont lisses sans présence de résidus aux interfaces Air /GaAs et une sous gravurelatérale importante permet d'isoler la cavité du reste de l'échantillon. En dessous de l'imageM.E.B. est présenté le spectre de résonnace de la cavité après sous-gravure. Le rapportsignal à bruit est de l'ordre de 20 dB, ce qui con�rme que la sous gravure était propre.Au �l du temps, le rapport signal à bruit sur la même cavité et pour la même puissancea progressivement diminué pour n'atteindre que 2 dB. Dans ces conditions, la cavité nepouvait plus être utilisable, tout comme l'ensemble des cavités présentes sur le mêmeéchantillon. Nous nous sommes donc résolu à regarder l'état des surfaces sous la membraneaprès près de six mois d'utilisation (Fig. 2.22 en haut à droite). Nous avons constaté quel'Al0,8Ga0,2As s'est oxydé et s'est redéposé sur la face intérieure de la structure à cristalphotonique. Ce redépôt détériore alors les qualités optiques des structures. Or aucuneétape technologique ne permet de retirer cet oxyde : une fois l'Al0,8Ga0,2As oxydé, il n'estplus possible de le graver chimiquement avec de l'acide�uohydrique (Fig. 2.21).

Fig. 2.22 � Réponse optique en fonction de la qualité de la sous-gravure.
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2.5 ConclusionDans ce chapitre, nous avons décrit les di�érentes étapes de fabrication des cavitésà cristaux photoniques bi-dimensionnels sur membrane en GaAs. A�n de préserver lespropriétés optiques attendues des structures, nous avons développé un procédé de gravurepar I.C.P.-R.I.E.. Notre étude montre qu'un plasma de Cl2/N2 sous forte pression, sousfort bias et sous forte puissance I.C.P. permet l'obtention de �ancs lisses et droits dansles trous du cristal photonique. Ceci est con�rmé par une observation du pro�l des trouspar microscopoie électronique en transmission. Pour évaluer les performances optiquesdes cavités, nous avons réalisé deux types de cavités : des cavités H1 et des cavités àdouble hétérostrucre. Nous avons systématiquement fabriqué deux structures : l'une avecnotre procédé I.C.P.-R.I.E. optimisé et l'autre avec le procédé C.C.P.-R.I.E. précédem-ment utilisé au laboratoire. Les études spectrales des cavités H1 montre que le taux derecouvrement des deux modes fondamentaux (théoriquement dégénérés) est bien plus éle-vée pour les cavités H1 réalisées par I.C.P.-R.I.E.. D'autre part, le seuil laser des cavitésà double hétérostructure fabriquées par I.C.P.-R.I.E. est un ordre de grandeur plus faibleque celui des ces mêmes cavités fabriquées par C.C.P.-R.I.E.. Ce procédé mis au pointdans le cadre de cette thèse, nous permet donc de réaliser des cavités optiques présentantmoins de pertes et un fort con�nement spatial du champ. Ces résonateurs peuvent êtreutilisés pour mettre en oeuvre des e�ets important d'accélération de l'émission spontanée.Comme indiqué dans le chapitre précédent, un exemple d'application est le laser à émis-sion spontanée contrôlée. Nous allons regarder plus en details dans le chapitre suivant lespropriétés statiques des microcavités laser à double hétérostructure fabriquées suivant ceprocédé I.C.P.-R.I.E..
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Chapitre 3E�et laser dans les cavités à fortcouplage de l'émission spontanéeNous avons indiqué dans le premier chapitre la nécessité de réaliser des microcavités defort facteur de qualité et de faible volume modal a�n d'accroître le couplage de l'émissionspontanée à un mode préférentiel et fabriquer des lasers à forts β. Plusieurs dessins decavités à cristaux photoniques ont été proposés pour con�ner longtemps la lumière dansdes volumes ultimes [48, 51, 93, 94]. L'un d'entre eux, celui que nous avons étudié, est lacavité à double hétérostructure proposée et réalisée par S. Noda et al [51]. Cette structureà cristal photonique présente l'avantage d'être modulable en augmentant la taille du défautqui crée la cavité.Dans le précédent chapitre, nous avons présenté le procédé de fabrication développépour réaliser ce type de cavité. Nous présentons ici la caractérisation optique de la cavitéen termes de modes. Nous mettrons en évidence l'e�et laser dans un régime de grand βpar des études sur les caractéristiques optiques de la cavité en fonction de la puissancede pompe (longueur d'onde, largeur de raie, intensité intégrée, fonction de corrélationde second ordre). Nous étudierons le comportement de cavités formées par di�érentestailles de défaut. Cela nous permettra de mettre en évidence un comportement laser pourdi�érents taux de couplage de l'émission spontanée (β) allant de 0,44 à 0,93 selon lagéométrie de la cavité à double hétérostructure.3.1 Caractérisation des modes par photoluminescence3.1.1 Principe de la mesurePour sonder les propriétés spectrales d'une cavité optique, nous avons utilisé un bancde microphotoluminescence standard.Nous avons donc employé cette méthode, aujourd'hui devenue usuelle, pour caracté-riser les cavités à cristaux photoniques bidimensionnels sur GaAs dont la fabrication aété décrite précédemment. Dans la pratique, les échantillons fabriqués sont refroidis à4◦Kdans un cryostat à �ux d'hélium liquide et sont excités optiquement par un laserTitane :Saphir. Notre laser Titane :Saphir opère en régime impulsionnel et délivre desimpulsions à 81.7MHz d'une largeur de l'ordre de 2 ps. Ce laser est accordable sur unelarge plage spectrale (de 710 nm à 980 nm). Dans un premier temps, la longueur d'onded'excitation a été �xée à 800 nm qui correspond à une absorption dans la matrice de GaAs.Le faisceau laser est ensuite focalisé sur l'échantillon à travers un objectif de microscopeayant une distance de travail de 10 mm et une ouverture numérique de 0,4 donnant une75



Fig. 3.1 � Schéma simpli�é du montage micro-photoluminescencetaille de faisceau sur l'échantillon de 5µm. Les boîtes quantiques sont donc excitées demanière non résonante et l'injection des porteurs s'e�ectue dans le GaAs. La luminescenceest ensuite collectée par le même objectif de microscope puis envoyée dans un spectro-mètre de focale égale à 32 cm puis sur une caméra C.C.D. en silicium refroidie à l'azoteliquide. Entre l'objectif de microscope et le spectromètre, est intercalée une lame λ
2 et uncube polariseur �xe par rapport au reste du montage de détection. Ceci permet d'analyserla luminescence en polarisation. Un système d'imagerie rend l'observation de l'échantillonà travers le microscope possible, ce qui nous permet de placer le spot laser d'excitationsur la cavité.3.1.2 Réponse spectrale des cavités à double hétérostructureLes cavités à double hétérostructure sont formées d'un guide W1 dans un cristal pho-tonique parfait, dont la période des trous le long du guide est localement accrue surune longueur de deux périodes. La cavité est localisée au sein du guide dans la zone depériodicité accrue (Fig. 3.3 droite). Nous avons ainsi réalisé deux types de structures :� des guides W1 obtenus à partir d'un cristal parfait de pas a1 égal à 230 nm. Le rayon

r des trous est de 0,3a1.� des cavités à double hétérostructure avec des défauts de périodicité le long du guides'étalant sur deux périodes. Les défauts de période correspondent à un allongementde la période transverse de ∆a égal à 10, 20 ou 30 nm (a2 = a1 + ∆a).Les cavités sont gravées sur une membrane suspendue d'une épaisseur de 180 nm. La �gure3.2 présente le spectre de luminescence d'une cavité de pas a1 = 230 nm, de rayon destrous r = 0,3 a1 et de défaut de périodicité ∆a = 10nm. Les spectres des cavités à doublehétérostructure présentent deux pics. Le pic à basse longueur d'onde peut être attribué aumode de Bloch lent du guide W1 et le pic à plus haute longueur d'onde au mode de Blochde la cavité à double hétérostructure. Cette identi�cation de chaque pic de luminescenceest con�rmée par l'examen des spectres en fonction de la variation du défaut de périodicité.L'un des pics, celui à basse longueur d'onde, change peu de longueur d'onde lorsque ledéfaut de périodicité augmente ; il correspond vraisemblablement au mode de Bloch lentdu guide W1. L'autre pic apparaît uniquement sur les structures présentant un défaut depériodicité. Sa variation de longueur d'onde est conforme au comportement attendu pourun mode de cavité d'une structure photonique : la longueur d'onde de résonance croît avecla taille du défaut. Cette tendance est con�rmée par les simulations numériques réaliséespar l'équipe de Philippe Lalanne au Laboratoire Charles Fabry de l'Institut d'Optique.On peut donc raisonnablement attribuer ce pic de luminescence au mode de cavité.76



Fig. 3.2 � (A gauche) Spectre caractéristique de luminescence d'une cavité à double hété-rostructure . (A droite) Evolution de la longueur d'onde des deux pics de luminescence enfonction de l'écart de période.Les premiers essais de cavité à double hétérostructure ont été faits avec une gravureC.C.P.-R.I.E. (Fig. 3.2 gauche). Cela nous a permis de comprendre le spectre d'émission detelles cavités mais, comme nous l'avons vu dans le chapitre précédent, la gravure C.C.P.-R.I.E. ne permet pas l'obtention de structures présentant des �ancs droits et lisses. Pourcaractériser l'apport d'un passage à l'I.C.P.-R.I.E., on aurait pu réaliser une mesure de lalargeur à mi-hauteur des modes de la cavité ; Cependant, celle-ci est déjà proche de la limitede résolution du monochromateur (' 0,1 - 0,2 nm). Il est possible de noter toutefois uneamélioration en observant le rapport signal à bruit. Le bruit provient de la luminescencede boîtes quantiques hors résonance ; ce signal peut être collecté du fait de la di�usion dela lumière sur les défauts de surface et du mélange entre le mode TE et le mode TM dela structure lié à la non-verticalité des �ancs. Le passage à la gravure I.C.P.-R.I.E. surles cavités à double hétérostructure, en améliorant la verticalité et la rugosité des �ancs,nous a permis de réduire ce bruit et d'améliorer de façon importante le rapport signal surbruit ; ce rapport passe de 7,7 dB avec la gravure C.C.P.-R.I.E. à 20 dB avec la gravureI.C.P.-R.I.E. (Fig. 3.3).

Fig. 3.3 � A gauche : Spectre de luminescence d'une cavité à double hétérostructure gravéepar I.C.P.-R.I.E. ; A droite : Image au microscope électronique d'une cavité à double hé-térostructure avec les frontières en traits pointillés blancs entre les zones avec des périodesdi�érentes. 77



3.1.3 Longueur d'onde d'excitation et dissipation thermiqueLe laser d'excitation est accordable sur une large gamme spectrale. Il est donc possiblede choisir la longueur d'onde d'excitation du laser pour être sur une plage spectrale oùl'absorption est la plus importante possible. On peut sélectionner deux zones d'absorption.La première se situe autour de 800 nm pour laquelle on excite via le GaAs : les por-teurs sont photocréés dans le GaAs et relaxent ensuite vers les transitions fondamentalesdes boîtes. Cependant, pendant le temps de di�usion et avant capture des porteurs decharges, les porteurs photocréés sont susceptibles de rencontrer des pièges non radiatifs(plus particulièrement les surfaces libres du GaAs dans notre cas). Ainsi, pour injecter aumoins une paire électron-trou dans les boîtes, il est nécessaire de recourir à des puissancesde pompe élevées, pour compenser le fort taux de recombinaisons non-radiatives dans leGaAs. Or la dissipation thermique d'une membrane de GaAs dans l'air est très faible.Pour des puissances de l'ordre de 5mW, la cavité �nit alors par fondre (Fig. 3.4).

Fig. 3.4 � Image au microscope électronique d'une cavité après qu'elle ait été soumise àdes puissances optiques de pompe trop élevées.Des solutions technologiques peuvent être apportées, l'une pour améliorer l'évacuationthermique avec un report de la membrane de GaAs sur du SiO2 et une autre pour li-miter les recombinaisons non-radiatives aux niveaux des interfaces air-semiconducteur eninsérant des barrières d'AlxGa1−xAs (x ∼ 0, 2) entre le plan de boîtes quantiques et lessurfaces libres planes de la membrane. Cependant, il subsistera toujours les surfaces librescréées par la gravure du cristal photonique. Ces deux solutions sont cependant di�ciles àmettre en oeuvre. L'ajout de barrières d'Al0.2Ga0.8As dans la membrane de GaAs pose unproblème principalement lors de la sous-gravure de la couche sacri�cielle riche en alumi-nium. La solution de sous-gravure attaque sélectivement les couches présentant une forteconcentration d'aluminium. Même si les barrières n'ont que 20% d'aluminium, la solutionutilisée jusqu'à présent va néanmoins attaquer latéralement les barrières. La symétrie destrous ne va donc plus être parfaitement cylindrique aux rugosités de gravure près d'oùune dégradation du facteur de qualité des cavités. Dans ce cas, il devient indispensablede mettre au point une nouvelle solution chimique pour la gravure humide de la couchesacri�cielle. Une autre solution serait de changer la composition de la couche sacri�cielleen utilisant l'InGaP à l'accord de maille avec le GaAs. La gravure humide de ce matériause fait avec HCl et laisserai intact les barrières d'Al0.2Ga0.8As. Cependant, cette solutionn'est pas développée au laboratoire pour le moment. Si, maintenant, nous envisagons la78



technique du report sur SiO2, la taille des échantillons reportés ne peut dépasser 0,5 cm2.La zone utile est donc très limitée d'autant plus que l'étalement de la résine sensible auxélectrons (P.M.M.A.) n'est pas homogène sur l'ensemble de l'échantillon du fait des e�etsde bords. Cela réduit encore plus la zone utile pour insoler des cavités. D'un point de vueplus physique, le fait d'utiliser une couche de SiO2 sous la membrane de GaAs plutôt quede l'air réduit le con�nement vertical de la structure. Le contraste d'indice optique entreSiO2 et GaAs est plus faible qu'entre l'air et le GaAs. Par conséquent, le facteur de qualitéde la cavité s'en trouve réduit.Une autre plage d'excitation possible se situe vers 840 nm. Cette longueur d'onde nouspermet de diminuer la thermalisation des porteurs en les injectant avec une énergie plusfaible. On pompe alors dans la couche de mouillage des boîtes quantiques, en dessous dugap du GaAs. Le volume d'absorption est plus faible que dans le GaAs mais la fractionde porteurs photocréés qui relaxent vers les boîtes, est bien plus élevée. Pour s'éloignerde ce seuil de dommage (∼ 5 mW ) et par conséquent, nous donner plus de souplesse lorsdes études en puissance, la longueur d'onde du laser impulsionnel sera, pour la suite del'étude, �xée à 840 nm pour pomper dans la couche de mouillage. Nous évitons par lamême occasion des développements technologiques importants.3.2 Caractérisation de l'e�et laserUne fois compris le spectre de luminescence d'une cavité à double hétérostructure,il est indispensable de savoir si l'émission de la cavité correspond à une émission laser.Une étude préliminaire consiste à déterminer les caractéristiques de la cavité en fonctionde la puissance d'excitation . L'intensité de la réponse optique de la cavité, la longueurd'onde d'émission et la largeur à mi-hauteur du mode laser de la cavité sont autant decaractéristiques qui nous donnent des informations sur la cavité et la nature du signalrayonné. Nous allons tout d'abord nous intéresser à un exemple signi�catif pour pouvoirétudier en détail ces trois grandeurs. Nous nous attacherons à mesurer la fonction decorrélation de second ordre pour con�rmer ces résultats. Nous verrons ensuite l'évolutionde ces comportements en fonction de la géométrie de la structure.3.2.1 Intensité intégrée en fonction de la puissance de pompeUne des mesures les plus immédiates pour savoir si l'on a a�aire à une cavité laser estd'étudier le comportement de la réponse optique de la cavité en fonction de la puissanced'excitation. En représentation logarithmique, les régimes d'émission spontanée et stimuléeont un comportement linéaire avec une pente unité. En revanche la transition de l'émissionspontanée vers l'émission stimulée présente un comportement non-linéaire.Un premier exemple de l'observation d'un laser à micro-cavité est présenté sur la �gure3.5. Nous pouvons facilement observer quatres régimes : l'émission spontanée à faiblepuissance (< 4µW) avec un comportement linéaire, le passage du seuil qui s'étend surune large gamme de puissance (une décade de 4µW à environ 30µW) et en�n l'émissionstimulée elle aussi linéaire ; A plus forte puissance, au delà de 180µW, on constate unesaturation du milieu à gain. Les traits verticaux sur la �gure 3.5, présentent les frontièresentre les di�érents régimes. Bien évidemment, ces limites ne sont pas aussi précisémentdé�nies. Il s'agit uniquement de points de repère. Ces lignes seront reportées dans les�gures suivantes pour pouvoir comparer le comportement des di�érents paramètres enfonction de la gamme de puissance. Il est di�cile d'extraire à partir de ces courbes unevaleur précise du seuil puisque nous venons de le voir qu'il s'étale sur près d'une décade.Néanmoins, nous constatons qu'une excitation accordée sur la couche de mouillage permet79



de réduire d'environ un facteur 3 la plage de puissance correspondant au seuil par rapportà une excitation dans la matrice de GaAs, et ce malgré une absorption réduite.

Fig. 3.5 � Evolution de l'intensité intégrée du signal véhiculé dans le mode de la cavitéen fonction de la puissance de pompe pour une cavité à double hétérostructure avec undésaccord ∆a de 10 nm. Les cercles correspondent aux valeurs expérimentales. Les traitspleins et pointillés correspondent à des ajustements pour di�érentes valeurs de β. Lespuissances d'excitation indiquées correspondent aux puissances du laser de pompe mesuréesen sortie de l'objectif du microscope.Les spectres typiques obtenus pour chacun des di�érents régimes de puissance (émissionspontanée, seuil, émission stimulée, saturation) sont représentés sur la �gure 3.6. Nousavons indiqué pour chaque spectre le rapport signal à bruit correspondant. Ces spectrescorrespondent aux points rouges indiqués sur la �gure 3.7. A faible puissance, la résonancese superpose sur le signal large émis par les boîtes quantiques. Lors du passage du seuil,on note une amélioration du rapport signal à bruit, pour atteindre 13,5 dB au dessus duseuil. A très forte puissance, le rapport signal à bruit se dégrade à nouveau, à cause de lasaturation du milieu à gain. En e�et, dans les boîtes quantiques, le nombre d'excitationélectronique possible est limité. Or, plus on augmente la puissance d'excitation, plus ily aura de porteurs présents dans le système. Du fait du nombre limité de niveaux dansles boîtes quantiques, on assiste à partir d'une certaine puissance à une saturation del'intensité émise par les boîtes dans la cavité. La valeur du rapport signal à bruit enfonction de la puissance d'excitation est présentée sur la �gure 3.7. Elle atteint, en régimed'émission stimulée, hors saturation du milieu à gain, des valeurs de l'ordre de 13 dB.La détermination du facteur β à partir des courbes d'intensité intégrée en fonction dela puissance de pompe, n'est pas immédiate. Des études théoriques [95] indiquent que lesphénomènes de saturation peuvent induire une sur-estimation de la valeur de β. Se poseaussi la question des conditions d'excitation. Ces mêmes études théoriques indiquent qu'enabsence de saturation, la valeur déduite à partir de la courbe représentant le signal émisen fonction de la puissance d'excitation, ne correspond à la valeur réelle de β que sous80



Fig. 3.6 � Spectres de luminescence d'une cavité à double hétérostructure pour di�érentespuissances d'excitation mesurées en sortie de l'objectif du microscope.

Fig. 3.7 � Evolution du rapport signal à bruit en fonction de la puissance d'excitation.81



excitation continue ou sous excitation pulsée avec des durées d'impulsions plus courtesque la durée de vie des porteurs de charge. Ce dernier cas correspond à nos conditionsexpérimentales. Dans notre modèle, nous n'incluerons pas les phénomènes de saturation.D'après l'analyse présentée dans le chapitre 1, nous pouvons extraire une estimation de
β en ajustant les résultats expérimentaux à partir des équations d'évolution des porteursen régime stationnaire :
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g = a(N − Ntr) (3.3)où N et P sont la densité de porteurs de charge piégés sur les transitions optiques �utiles�et la densité de photons véhiculés dans le mode laser. 1/τnr et 1/τsp sont respectivement letaux de recombinaisons non-radiatives et le taux d'émission spontanée. τP est la durée devie des photons dans la cavité. ηiI/q est le nombre d'électrons injectés par seconde dansla zone active et VN est le volume du milieu actif. Rst désigne le taux d'émission stimulée.
Γ est le facteur de con�nement. Ntr et a sont respectivement la densité de porteurs à latransparence et le gain di�érentiel.Dans ce jeu d'équations, nous avons �xé certains paramètres et laissé certains autres ajus-tables. Parmi les paramètres �xés, à partir de données spéci�ées dans la littérature et demesures spectrales, le facteur de con�nement Γ est �xé à 0.004, le temps de vie non-radiatif
τnr à 10 ns, le gain di�érentiel a à 105 et le temps de vie des photons dans la cavité τpà 4 ps. A partir des simulations pour ajuster les courbes théoriques aux résultats expéri-mentaux, nous pouvons estimer que dans notre système, le taux d'émission spontanée τspest de l'ordre de 100 ps et que la densité de porteurs à la transparence Ntr est de l'ordrede 5.1014 cm−3. Pour la cavité qui nous occupe pour le moment, on obtient un facteur βde 0,73. La �gure 3.5 montre la correspondance entre la simulation et l'expérience pource facteur β. Les di�érentes lignes en pointillé représentent di�érentes valeurs de β pourle même jeu de paramètres.3.2.2 Largeur spectrale de la résonance en fonction de la puis-sance de pompeLa �gure 3.8 présente la variation typique de la largeur de raie en fonction de lapuissance d'excitation. Pour de très faibles puissances d'excitation, nous nous trouvons enrégime d'émission spontanée ; les mesures de la largeur à mi-hauteur sont alors di�cilesà cause du faible rapport signal à bruit. C'est pourquoi il y a d'importantes �uctuationsd'une puissance à l'autre. Par contre, pour des puissances d'excitation plus élevées, nousobservons une nette réduction de la largeur de la résonance puis un petit élargissementaux très fortes puissances.Lorsque nous augmentons la puissance d'excitation jusqu'à la puissance seuil, la ré-duction de la largeur de raie résulte du �blanchiment� de l'absorption du milieu à gain.Le taux de remplissage de chaque boîte augmente progressivement avec la puissance d'ex-citation. Tous les niveaux se peuplent de paires électrons-trous d'où une réduction del'absorption. En régime d'émission stimulée, nous pourrions nous attendre à ce que lalargeur de raie continue à décroître. En e�et, dans un régime d'émission laser sous pom-page continu, la largeur à mi-hauteur du mode laser est supposée varier inversement avecla densité de photons [96]. Toutefois, l'excitation optique est ici impulsionnelle. D'autrepart, dans le cadre de l'émission stimulée par un laser à semiconducteur, la description82



Fig. 3.8 � Evolution de la largeur à mi-hauteur de la résonance en fonction de la puissancede pompe pour une cavité à double hétérostructure avec un désaccord de 10 nm.de Schawlow-Townes nécessite l'ajout d'un terme supplémentaire dépendant du facteurde Henry (αH > 1) [39]. En e�et, la relation de Schawlow-Townes considère uniquementle bruit dû à l'émission spontanée mais en aucun cas le bruit induit par les porteurs [97].Or, dans les lasers à semiconducteur, il est indispensable de prendre en compte cet e�et.La largeur Schawlow-Townes est alors augmentée d'un facteur 1+α2

H

2 . Le facteur αH estappelé le facteur d'élargissement de la raie laser ou aussi facteur de Henry. Ainsi, dansnos expériences, nous observons en régime d'émission stimulée dans un premier temps unelégère réduction de la largeur de raie, pour atteindre la limite de résolution spectrale denotre dispositif de mesure (' 0.2 nm). A plus forte puissance, nous observons non pas uneréduction mais un élargissement. Nous reviendrons sur ce point dans le prochain chapitreet y apporterons une interprétation.Indiquons que cette étude de la largeur à mi-hauteur ne nous permet pas de reve-nir au facteur de qualité de la cavité froide, car l'expérience est e�ectuée sous excitationimpulsionnelle et non continue. En régime impulsionnel, toutes les transitions excitéesproduisent un photon par impulsion (avec des durées de vie variables) et l'e�cacité d'ex-traction des photons sera favorisée pour les boîtes couplées au mode de la cavité. Ainsi, lespectre de luminescence observé est directement relié à β la fraction d'émission spontanéecouplée dans le mode et non à Q son facteur de qualité. En revanche, sous excitation conti-nue, le spectre est reliée non pas à β mais à Fβ où F est l'accélération de la dynamiqued'émission spontanée. Sous fort e�et Purcell, ce produit Fβ est directement proportionnelà Q.3.2.3 Longueur d'onde de la résonance laser en fonction de lapuissance de pompeL'étude de la longueur d'onde de résonance de la cavité en fonction de la puissanced'excitation nous renseigne sur l'évolution du nombre de porteurs et surtout sur le �clam-page� de ce nombre de porteurs au delà de la puissance seuil. Un exemple typique estprésenté sur la �gure 3.9. Alors que nous introduisons des porteurs dans le système, lalongueur d'onde diminue rapidement. En e�et, en augmentant la densité de porteurs, l'in-dice optique du matériau est sensiblement modi�é, ce qui induit un décalage vers le bleu83



de la longueur d'onde de résonance. Si, pour toute la gamme de puissance étudiée, il n'yavait que cet e�et qui entrait en ligne de compte, alors la longueur d'onde ne ferait quediminuer. Il se trouve que progressivement, on s'écarte de ce comportement monotonejusqu'à atteindre une longueur d'onde quasi constante avec la puissance. Un autre pro-cessus ayant comme conséquence un décalage vers le rouge joue un rôle important auxfortes puissances. Il est à noter que ce processus devient visible à forte puissance, quandle régime de saturation apparaît.

Fig. 3.9 � Evolution de la longueur d'onde de résonance de la cavité en fonction de lapuissance de pompe pour une cavité à double hétérostructure avec un désaccord de 10 nmCette faible variation de la longueur d'onde en régime laser et ce faible décalage vers lesplus grandes longueurs d'onde peuvent être expliqués par deux e�ets : un e�et thermiqueet un e�et électrostatique. En e�et, l'e�et d'indice lié aux porteurs qui induit un décalagevers le bleu ne tient plus au delà du seuil. Lorsque le seuil laser est atteint, le nombrede porteurs dans le milieu à gain est �xé et ne varie plus lorsque la puissance de pompeaugmente [98, 99]. Dans ce cas, nous nous attendons à un décalage vers le bleu lorsquel'intensité de pompe augmente jusqu'à ce que le seuil soit atteint. Au delà du seuil, lalongueur d'onde ne varie pratiquement pas. Néanmoins, un faible e�et d'indice pourraitêtre induit dans les barrières. L'autre e�et est relié à l'échau�ement de la structure. Ene�et, à forte puissance, l'échau�ement de la membrane induirait un décalage vers le rougequi pourrait compenser exactement le décalage vers le bleu. A de plus forte puissance,nous devrions assister à une remontée de la longueur d'onde. Néanmoins, nous n'avons pastenté d'atteindre un tel régime sur cette cavité car à de trop fortes puissances, la mauvaiseévacuation thermique de la membrane de GaAs dans l'air endommage irrémédiablementla cavité (Fig. 3.4).3.2.4 Fonction de corrélation de second ordre en fonction de lapuissance de pompeUne façon de s'assurer que l'on a bien a�aire à un e�et laser est d'étudier le bruitde l'émission spontanée au passage du seuil laser. Une méthode pour étudier le bruit dephotons au passage du seuil est l'étude de la fonction de corrélation du second ordre
g(2)(τ). Cette fonction peut être mesurée en utilisant, entre autres, les deux sorties d'un84



cube 50/50. On réalise alors l'histogramme des coïncidences entre deux détecteurs placésrespectivement sur les deux ports de sortie du cube. Dans notre étude, nous nous sommesplus particulièrement intéressés aux coïncidences simultanées et donc à la fonction decorrélation de second ordre à délai nul g(2)(0). Dans le cas d'une source de lumière ther-mique, g(2)(0) vaut 2 : les photons arrivent par paquets [100]. Dans le cas d'une sourcelaser, g(2)(0) vaut 1.Une étude des corrélations du second ordre des photons émis par le mode de la cavitéen fonction de la puissance d'excitation doit faire apparaître le passage de photons �ther-miques� au niveau du seuil à des photons cohérents pour des puissances très nettement audessus du seuil (puissance de l'ordre de 4 fois supérieure à celle du seuil). Pour un laserconventionnel avec un très faible facteur β, on doit observer une variation de g(2)(0) enfonction de la puissance de pompe en marche d'escalier : g(2)(0) vaut 2 en dessous de lapuissance du seuil et 1 au delà. Lorsque le facteur β augmente, le maximum de la fonctionde corrélation doit se rapprocher de 1 [101, 102, 103]. L'augmentation du facteur β peutaussi être vu comme une réduction du bruit au niveau du passage du seuil.

Fig. 3.10 � (Haut) Histogramme des coïncidences observées à partir du signal émis par lacavité présentant un β de 0,73 pour une puissance de pompe de 16,5 µW (Temps d'inté-gration : 246 secondes, Nombre de coups sur la photodiode A : 57 106 ,Nombre de coupssur la photodiode B : 44 106). (Bas) Evolution de la fonction de corrélation g(2) (τ = 0) enfonction de la puissance de pompe avec en parallèle la réponse de la cavité déjà observée�gure 3.5.Pour mesurer la fonction de corrélation de second ordre, nous envoyons le signal dephotoluminescence collecté via l'objectif de microscope sur un cube 50/50. Sur les portsde sortie du cube, sont placés deux spectromètres simples de focale de 32 cm. Le signalen sortie des spectromètres est détecté par des photodiodes à comptage de photons. Ladétection d'un photon sur une des diodes déclenche la mesure sur un compteur d'intervallede temps et la détection d'un photon sur l'autre diode arrête la mesure sur le compteur85



d'intervalle de temps. En réitérant un grand nombre de fois la mesure, nous construisonsl'histogramme des coïncidences entre les deux voies de sortie du cube 50/50. La �gure3.10 du haut montre un de ces histogrammes. Nous avons aussi reporté sur la �gure 3.10du bas la valeur mesurée de la fonction de corrélation de second ordre au passage du seuil(avec des puissances d'excitation variant de 5 à 50µW ), pour la cavité avec un facteur
β de 0,73 (Fig. 3.5). Pour une puissance de 16,5µW (correspondant approximativementà la puissance du seuil laser), on obtient l'histogramme des coïncidences présenté surla �gure 3.10 en haut. On observe que le pic à τ = 0 est légèrement plus intense queces voisins. De façon plus précise, il est nécessaire de calculer l'aire de chacun des sixpics présentés sur la �gure 3.10 du haut pour en déduire la valeur de g(2)(0). Lorsque lamesure est répétée sur toute la gamme de puissance correspondant au passage du seuil,nous observons une augmentation de l'ordre de 7% de la fonction g(2) (0) par rapport à savaleur limite inférieure de l'ordre de 1. Par la suite, pour les fortes puissances, la fonctionse rapproche de 1 comme attendu. Il est intéressant de noter que pour les puissances endessous ou proche du début du passage du seuil, la fonction g(2) (0) est proche de 1. SelonGies et al [104], la valeur du g(2) (0) en dessous du seuil dépend entre autres des pertesde la cavité et du nombre de boîtes quantiques couplées au mode. D'après leurs études,dans le cas qui nous concerne, c'est à dire un faible nombre de dipôles optiques couplés aumode et un facteur de qualité relativement fort (supérieur à 5 000), le g(2) (0) doit tendrevers 1 en dessous du seuil. C'est bien ce que nous observons.3.3 Conditions d'observation de l'e�et laser3.3.1 Position spectrale relative entre le milieu à gain et la réso-nanceUne première et très importante remarque concerne le nombre de boîtes quantiquesen résonance avec le mode laser de la cavité. Dans toutes les études qui suivront, leséchantillons sont composés d'un plan de boîtes quantiques avec une densité de l'ordrede 4 1010 cm−2. Le faible volume modal de la cavité à cristal photonique (théoriquementenviron (λ/n)3) correspond à un nombre très faible de boîtes spatialement dans le modeoptique de la cavité. Si on prend une taille de 0,16µm2 (carré avec des tirets rouges de la�g. 3.3), ce qui est légèrement surestimé, il n'y a que 65 boîtes quantiques spatialementprésentes dans la cavité. [105]. Ce calcul a été fait pour une cavité avec un désaccord(∆a) de 10 nm mais pour ∆a de 20 nm, le nombre de boîtes présentes dans la cavité estapproximativement deux fois plus important. Pour un guide W1, le nombre de boîtes lelong du guide est de l'ordre de 1200. Sur ces sous-ensembles de boîtes quantiques spatia-lement dans le mode optique, la cavité opère un �ltrage spectral. Il n'y a donc plus quequelques boîtes en résonance avec le mode de la cavité. Cependant, on ne sait pas com-bien de dipôles optiques émettent dans le mode. Parmi les 65 boîtes physiquement dans lemode pour une cavité avec un ∆a de 10 nm, certaines ont une longueur d'onde d'émissiondi�érentes de celle du mode, ce qui réduit le nombre e�ectif de boîtes quantiques coupléesau mode de la cavité. Néanmoins, d'autres dipôles optiques que celui associé à la tran-sition fondamentale des boîtes sont susceptibles de se coupler, tels que les états excitésde boîtes dont le fondamental est à plus haute longueur d'onde par rapport à la résonance.Ainsi, la position de la résonance de la cavité par rapport au maximum de la distribu-tion de boîtes quantiques est important. Dans l'article de Z. G. Xie et al [64] présentantl'e�et laser sur les microdisques de GaAs, un autre point important était soulevé : il estindispensable que la résonance soit dans la partie basse longueur d'onde de la distribu-tion des boîtes quantiques pour obtenir l'e�et laser ou tout du moins que les résonances86



soient à plus basse longueur d'onde que le maximum de la distribution de boîtes. Dans cecontexte, le nombre de dipôles optiques susceptibles de nourrir le mode de la cavité estplus élevé, puisqu'ils incluent à la fois les transitions fondamentales de certaines boîtesmais aussi les transitions excitées des boîtes dont la transition fondamentale est à plusgrande longueur d'onde. C'est dans cette région que nous avons pu observer l'e�et laser.Cela ne veut pas pour autant dire qu'il est impossible de voir l'e�et laser à des longueursd'onde supérieures à celle du maximum mais seulement qu'il est plus aisément observable.La possibilité d'avoir deux paramètres, la taille des réseaux et le diamètre des trous,pour positionner la longueur d'onde de résonance rend les cristaux photoniques avanta-geux. Puisqu'il est nécessaire d'avoir des modes de cavité à faible longueur d'onde, il fautmodi�er l'un des deux paramètres. Une des façons les plus simples est de changer le dia-mètre des trous en jouant sur la dose d'insolation (voir le chapitre 2). Pour atteindre deplus basses longueurs d'onde, on peut augmenter le diamètre des trous en augmentantla quantité d'électrons lors de la lithographie. Pour observer une variation notable de lalongueur d'onde de l'ordre de 10 nm, un changement de 250µC/cm2 est nécessaire. Enmoyenne, une dose de 3000µC/cm2 doit être utilisée sur le masqueur électronique pourobtenir une cavité présentant un e�et laser.

Fig. 3.11 � Evolution par FDTD-3D de la longueur d'onde en fonction de la variation dudiamètre des trous d'une cavité à cristal photonique .Même une légère modi�cation dans le processus technologique peut entraîner d'impor-tants changements sur l'émission. D'après les simulations (Fig. 3.11) faites par FDTD-3D(Finite-di�erence time-domain), un écart de +5% sur le diamètre des trous d'une cavitéà cristal photonique réduit la longueur d'onde d'émission de 20 nm. Etant donné que lecomportement est linéaire (Fig. 3.11) et puisque les di�érentes étapes de fabrication ontplutôt tendance à réduire la taille des trous, on s'attend à une augmentation de la lon-gueur d'onde. Nous sommes donc obligé de scanner une large gamme de dose pour avoirle plus de chance d'obtenir des cavités présentant un e�et laser.3.3.2 De la nécessité d'un con�nement spatial et temporelIl est possible de reproduire les mêmes expériences sur di�érents dessins de cavité. Nousavons à notre disposition des cavités à double hétérostructure dont l'écart de période variepar pas de 10 nm de 0 à 30 nm. Cependant, l'e�et laser n'a pu être observé sur l'ensemblede ces structures. Il n'a notamment jamais été observé sur des cavités avec ∆a = 0 ou30 nm. 87



En e�et, l'étude de l'évolution de la réponse optique du guide W1 présente un com-portement totalement di�érent de celui que nous avons pu observer jusqu'à présent. Nousne retrouvons pas les quatre régimes présentés au paragraphe précédent mais nous as-sistons à un régime de saturation de la cavité sans atteindre l'émission stimulée. Nouspouvons observer une augmentation de la réponse optique de la cavité avec une in�exionaux environs de 552µW sans pour autant voir le passage du seuil laser (Fig. 3.12 en bas).

Fig. 3.12 � Intensité intrégrée de la résonance de la cavité en fonction de la puissance depompe pour une cavité à double hétérostructure avec un désaccord de 30 nm (en haut) etde 0 nm (en bas).
Pour une cavité avec une di�érence de période de 30 nm, la transparence est atteintepour la même puissance que celle que nous avons déterminée pour la cavité précédente,c'est à dire de l'ordre de 200µW (voir Fig. 3.13 haut). Par contre l'étude de la réponseoptique laisse apparaître un passage du seuil très tardif et il n'est pas possible d'atteindrele régime d'émission stimulée du fait de la saturation des boîtes. Nous avons donc a�aire àune cavité avec un facteur β faible. Nous nous rapprochons alors d'un seuil laser classiqueoù le gain doit compenser exactement les pertes. Etant donné que nous sommes limitéspar la saturation des boîtes quantiques, ce point de fonctionnement ne peut pas êtreatteint. En revanche, pour la largeur à mi-hauteur du mode laser et la longueur d'onded'émission, nous retrouvons les mêmes comportements asymptotiques dont les pentes ont,approximativement, les mêmes ordres de grandeurs (voir Fig. 3.13).88



Fig. 3.13 � Evolution de la largeur à mi-hauteur (en bas) et de la longueur d'onde derésonance (en haut) de la cavité en fonction de la puissance de pompe pour une cavité àdouble hétérostructure avec un désaccord de 30 nm (à gauche) et de 0 nm (à droite).3.4 Evolution des caractéristiques laser en fonction de
βEn réduisant le désaccord de période entre le guide W1 et la cavité ∆a de 20 à 10 nm,il est possible de progressivement augmenter le facteur de qualité de la cavité et doncd'obtenir des facteurs β très importants. Ainsi, nous avons pu obtenir des lasers présentantdes facteurs β de 0,44 pour un désaccord de 20 nm (Fig. 3.14 haut) et 0,93 pour undésaccord de 10 nm (Fig. 3.14 bas).La réduction de la largeur à mi-hauteur que nous avons pu observer sur la �gure3.8, est de nouveau observée pour ces deux cavités (Fig.3.15) avec la même évolution de10−2 nm/µW . Les minima de ces deux courbes sont limités par la résolution du mono-chromateur qui est, dans le cas présent, de 0,11 nm. Cette di�érence de résolution entrecette étude et la précédente est due à des améliorations apportées au cours de thèse surle montage optique.
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Fig. 3.14 � Intensité intégrée du mode optique de la cavité en fonction de la puissance depompe pour une cavité à double hétérostructure avec un désaccord de 20 nm (en haut) etde 10 nm (en bas).

Fig. 3.15 � Evolution de la largeur à mi-hauteur (en bas) et de la longueur d'onde derésonance (en haut) de la cavité en fonction de la puissance de pompe pour une cavité àdouble hétérostructure avec un désaccord de 20 nm (à gauche) et de 10 nm (à droite).90



3.5 ConclusionDans ce chapitre, nous avons précisé les conditions d'observation de l'e�et laser dansdes cavités à double hétérostructure, notamment en termes de position relative de la ré-sonance par rapport au milieu à gain et en termes de con�nement optique. Une étudesystématique des propriétés optiques de la cavité en fonction de la puissance d'excitationa été menée. Elle comprend une étude, en fonction de la puissance de pompe, de l'intensitéintégrée du signal à résonance, de la largeur de raie, de la longueur d'onde et en�n de lafonction de cohérence de second ordre. En étudiant des cavités à double hétérostructureprésentant un défaut de périodicité accrus, nous avons pu observer l'e�et laser sur cescavités avec des facteurs β variant de 0,93 (∆a = 10 nm) à 0,44 (∆a = 20 nm) : une tran-sition progressive de l'émission spontanée vers l'émission stimulée sur une plage étenduede puissance de pompe est observée ; avec néanmoins, une puissance du seuil qui augmentelorsque β diminue. Au delà d'une di�érence de période de 20 nm, l'émission stimulée n'estpas atteinte. Par la suite, nous allons nous attacher à l'étude des propriétés dynamiquesde ces structures présentant un e�et laser avec un fort facteur de couplage.
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Chapitre 4Dynamique d'un nanolaser àcristal photoniqueLe contrôle de l'émission spontanée consiste en la modi�cation de la dynamique d'émis-sion spontanée d'un émetteur en l'isolant dans une microcavité optique appropriée. Onpeut alors induire une accélération ou bien une inhibition de la dynamique d'émissionspontanée. Ce processus d'inhibition a motivé entre autres, en 1987, l'invention des cris-taux photoniques [1]. Cependant, la mise en évidence expérimentale d'un contrôle del'émission spontanée dans les cavités à cristaux photoniques n'est que très récentes [8, 9]et ce n'est qu'en 2005 qu'une accélération d'un facteur > 10 et une inhibition d'un facteur5 ont pu être mesurées, en isolant un plan de boîtes quantiques dans une cavité H1 sus-pendue. Auparavant néanmoins, les cristaux photoniques ont été utilisés pour réaliser desnanolasers à puits quantiques, et ce dès 1999 [106]. Depuis, de nombreuses études, baséessur di�érents dessins de cavité, sur des membranes suspendues ou reportées et à di�é-rentes longueurs d'onde, ont été réalisées. Récemment, de tels lasers à puits quantiquesont démontré leur potentialité en termes de modulation directe, avec des vitesses de mo-dulation atteignant 100 GHz [32]. L'utilisation de boîtes quantiques en tant que milieu àgain dans telles structures a été démontré en 2002, en utilisant des cavités H1 couplées[107]. Depuis, des lasers à cristaux photoniques et boîtes quantiques présentant de forts βont été réalisées [101, 108, 102]. L'étude approfondie de la dynamique de telles structuresa fait depuis l'objet de peu d'études. Citons, pour exemples, une étude théorique [95] etquelques études expérimentales sur leurs potentialités en termes de modulation directe[109] ou sur leur cohérence temporelle [110]. Ce travail sera l'objet de ce chapitre.Dans un premier temps, nous reviendrons sur les performances des lasers à boîtesquantiques en termes de vitesse de modulation. Nous rappellerons ensuite l'impact ducontrôle de l'émission spontanée sur la bande passante de modulation et présenterons notreétude expérimentale du comportement dynamique de ces composants, par des études detaux de déclin de photoluminescence en régime d'émission spontanée et stimulée. Nousétudierons la réponse de la cavité à une modulation directe et déduirons l'amplitude duchirp dans ces structures.4.1 Bande passante de modulation directe et microca-vitéLes microcavités optiques o�rent la possibilité d'accélérer [7] ou d'inhiber l'émissionspontanée [8, 9] et donc de contrôler le temps de vie radiatif. L'introduction de défaut93



dans une structure à cristal photonique permet de con�ner les photons au sein de la cavitéainsi dé�nie. Beaucoup d'attention a donc été apporté à la réalisation de cavités avec, àla fois un faible volume modal et un fort facteur de qualité [48, 51, 93, 94], pour mettreen oeuvre de tels e�ets. Un des applications potentielles serait la réalisation de nanolasersde grande bande passante de modulation directe [32, 109].4.1.1 Modulation indirecte et directeDans le cadre de communications optiques à courte distance (quelques dizaines dekilomètres) dans des réseaux métropolitains (�Metropolitan Area Network�, M.A.N.) oubien locaux (�Local Area Network�, L.A.N.), la vitesse de transfert des données peutatteindre des valeurs de l'ordre de 10 Gb.s−1 [111]. Il est donc indispensable de pouvoirdisposer de sources de lumière laser présentant des vitesses de modulation importantespour atteindre ces caractéristiques. Di�érentes méthodes sont envisageables pour réaliserde tels dispositifs. La plus directe et la plus simple à mettre en oeuvre est de prendreun laser continu et un modulateur d'amplitude externe. Cette première méthode présentequelques inconvénients majeurs. Tout d'abord, la lumière laser en dehors des intervalles�utiles� est perdue. L'e�cacité énergétique de ce système est donc faible. Le second pointsur lequel il est important de revenir concerne la puissance de sortie d'un tel systèmequi ne pourra pas dépasser la puissance de sortie du laser continu. A cela s'ajoute lacomplexité accrue du dispositif qui nécessite l'intégration de deux composants : un laseret un modulateur externe en sortie du laser continu. Un schéma de principe plus e�caceet plus simple en vue d'obtenir une telle source est basé sur l'utilisation d'un processusde modulation interne au sein de la source de lumière laser. Le �gain switching� et le�Q-switching� sont deux des méthodes habituellement utilisées pour mettre en oeuvredes modulations internes de la lumière laser. Dans le premier cas, on module le gaintandis que dans le second ce sont les pertes qui sont modulées. Le "mode locking" est uneautre méthode pour obtenir un laser impulsionnel mais ne fonctionne pas sur le mêmeprincipe que les deux précédentes. Le régime impulsionnel est atteint lorsque les di�érentsmodes du laser sont en phase. Une fois en phase, ces modes se comportent comme desfonctions périodiques dont les composantes de Fourier forment alors un train d'impulsionpériodique. Dans notre étude, nous utiliserons la méthode de �gain switching� puisquec'est cette méthode directe qui peut être le plus facilement mise en place dans notre cas.Cette méthode consiste à exciter le milieu à gain par des impulsions courtes et d'observerla réponse du laser. La plupart des lasers à semiconducteurs fonctionnent sur ce principe[31, 37, 38, 32].4.1.2 Vitesse maximale de modulation d'un laser à boîtes quan-tiquesUn des facteurs de mérite d'un laser est sa vitesse maximale de modulation. Il existedeux types de mesures pour déterminer la vitesse de modulation d'un laser : les modula-tions aux grands signaux (�large signal modulation�) et les modulations aux petits signaux(�small signal modulation�). Comme leurs noms l'indiquent, la di�érence réside dans l'am-plitude du signal de modulation. Pour les modulations aux petits signaux, il s'agit depetites modulations autour d'une puissance moyenne au dessus du seuil. Par contre pourles modulations directes aux grands signaux, on attend la remise à zéro du système pourenvoyer l'impulsion suivante d'une puissance supérieure à celle du seuil. Dans les deux cas,on observe la réponse temporelle du laser en fonction des modulations de l'excitation.sDans les lasers à boîtes quantiques, le maximum de modulation peut être limité pardeux phénomènes, le temps de capture des porteurs par les boîtes quantiques ou le temps94



de relaxation, selon lequel des deux est le plus long [111]. Pour les lasers conventionnelsà faible puissance d'excitation, le temps de relaxation est nettement plus faible que letemps de capture des porteurs par les boîtes quantiques. Les premières études indiquaientdes bandes passantes de modulation limitées autour de 5-7 GHz [112]. Cette limitation aalors été imputée à la dynamique des niveaux excités et de la couche de mouillage, pluslentes que celle du niveau fondamental. Ces deux niveaux servant de réservoir de porteurspour la transition fondamentale, leur relative lenteur pénalise le bon fonctionnement dyna-mique du laser. Deux évolutions majeures de la structure ont été envisagées. La premièreconsiste en un dopage p de la structure [38]. Ce dopage crée un surplus de trous en hautde la bande de valence et augmente ainsi la probabilité de recombinaisons des électronsdisponibles en bas de la bande de conduction et ce, même sous faible injection. Les calculsmettent en évidence une augmentation de la fréquence de modulation de plus d'un facteur10. La seconde évolution consiste à réaliser un couplage par e�et tunnel entre le bas de labande de conduction d'un puits quantique se situant légèrement au dessus de l'énergie duniveau fondamental d'une boîte. Plusieurs réalisations dont le travail de P. Bhattacharyaet al [37] ont permis de mesurer des fréquences de modulation de l'ordre de 20 GHz. Dansce cas, le temps de capture via injection tunnel (< 5 ps) est alors inférieur au temps derelaxation (> 30ps). Cependant ces fréquences de modulation augmentent avec la puis-sance de pompe de sorte que la vitesse de modulation peut être accrue en augmentant lapuissance d'excitation. Cette technique a été utilisée pour démontrer ces modulations auxpetits signaux d'une dizaine de gigahertz en recourant à de relativement larges puissancesd'excitation [111]. En modulation directe aux grands signaux, les vitesses de modulationde ces lasers deviennent limitées par le temps d'allumage du laser, délai entre l'excitationet la réponse de la cavité laser. Ce temps est de l'ordre de la nanoseconde. Par consé-quent, la fréquence de modulation (�large signal modulation�) est réduite d'un facteur 10par rapport à la fréquence obtenue pour des modulations aux petits signaux.D'autre part, il ne su�t pas, pour pouvoir utiliser de telles sources dans les réseauxde communication, de pouvoir moduler rapidement le signal laser. Il est aussi nécessaireque ces impulsions optiques présentent un faible élargissement spectral. Une impulsioncomposée de di�érentes composantes spectrales subit la dispersion chromatique des �bresoptique. Ceci induit une di�érence de vitesses de propagation entre les di�érentes compo-santes de l'impulsion et provoque un élargissement temporel supplémentaire de l'impul-sion. Ainsi, plus l'élargissement spectral de la raie laser sera important, plus la distance depropagation de celle-ci sans chevauchement avec une impulsion voisine sera limitée par dese�ets de dispersion chromatique. Une �bre standard présente une dispersion chromatiquede 17 ps.nm−1.km−1 ; en prenant le cas d'une impulsion laser de 30 ps avec un élargisse-ment de la raie de 0,1 nm, la distance maximale que peut parcourir cette impulsion avantd'être dégradée est de l'ordre de 17 km.4.1.3 Vitesse maximale de modulation d'un laser et microcavitéAu cours du premier chapitre, nous avons montré que la bande passante de modulationaux petits signaux d'un laser peut être accrue par l'utilisation d'e�ets de cavité. Rappelonsl'expression de la fréquence de modulation introduite dans ce premier chapitre, en présenced'un contrôle de l'émission spontanée :
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désignent respectivement le taux de recombinaisons non-radiatives et le taux d'émissionspontanée. Γ est le facteur de con�nement et VP le volume modal de la cavité. En�n, βest la fraction d'émission spontanée émise dans le mode �utile�.Dans les lasers conventionnels, la fraction d'émission spontanée qui se couple au modelaser de la cavité est faible (∼ 10−5). Il n'y a donc que le premier terme de l'expressionde ω2
R qui soit à considérer. Comme indiqué dans le précédent paragraphe, une manièred'améliorer la fréquence de modulation est d'augmenter la densité de photon (P ) par uneaugmentation de la puissance de pompe. Une autre manière d'améliorer cette fréquencede modulation est de réaliser des lasers à microcavités induisant une accélération impor-tante de la dynamique d'émission spontanée. Ceci a pour e�et d'accroître β et réduire

τsp. Dès lors, les deux autres termes dans l'expression de ω2
R ne sont plus négligeables.Parallèlement à cet accroissement de la fréquence de relaxation, la présence de la cavitépermet de réduire le temps d'allumage du laser, délai entre l'impulsion laser de pompeet la réponse de la cavité. Ce temps d'allumage peut limiter la fréquence de modulationdirecte de la cavité laser. Ce délai est réduit si l'émission spontanée, nécessaire pour dé-clencher l'émission stimulée, est principalement véhiculée dans le mode laser. Ainsi, dansles lasers à microcavités et fort β, on doit simultanément assister à une augmentation dela fréquence de relaxation et une réduction du temps d'allumage du laser.Dans les paragraphes suivants, nous allons mettre en évidence un tel e�et, en réalisantune microcavité laser à cristal photonique pouvant atteindre un taux de modulation directede 10 GHz avec un élargissement dynamique de la raie laser raisonnable de l'ordre de 0,1nm. Pour cela, nous présenterons tout d'abord la réponse temporelle des cavités à doublehétérostructures avec une di�érence de paramètre de maille de 10 et 20 nm. La cavité avecune di�érence de maille plus faible présente un e�et laser avec un facteur β de l'ordre de 0,7.Cette première étude nous permettra de mettre en évidence des comportements di�érentsselon la taille des défauts. A partir de cette étude et en vue d'atteindre des modulations de10 GHz, nous étudierons la réponse de la cavité à une seconde impulsion d'excitation, enfonction du délai entre les deux impulsions. Ceci nous permettra de déterminer le tempsde vie des porteurs dans notre système et par la même occasion d'identi�er quelqueslimitations de la cavité à des modulations directes plus rapides. Nous étudierons en�n lechirp dynamique du laser qui constitue lui-aussi une limitation pour l'utilisation du laserpour des communications optiques dans des �bres.4.2 Réponse temporelle à une excitation imupsionnelleNous avons vu dans le chapitre précédent que seules les cavités à double hétérostructureavec une di�érence de paramètres de maille de 10 et 20 nm et en résonance avec la queuehaute énergie de la distribution spectrale des boîtes quantiques présentaient un e�et laser.Nous allons donc nous intéresser à ces deux géométries pour pouvoir faire une étude plusprécise des propriétés dynamiques de ces nano-cavités laser présentant de forts facteurs

β. Pour des raisons techniques, les mesures présentées dans la suite n'ont pas été réaliséessur les mêmes cavités que celles qui ont servi à mettre en évidence le passage du seuil laserprésenté dans le chapitre précédent. Néanmoins, les structures utilisées par la suite sonten tout point identiques aux précédentes cavités.4.2.1 Dispositif expérimental de mesureLe schéma de principe du banc de mesure est similaire à celui utilisé pour l'étudeen puissance des cavités. Un laser Ti :Sapphire pulsé de pompe délivrant des impulsionslaser à 840 nm avec un taux de répétition de 80MHz et d'une largeur temporelle de96



l'ordre de 2 picosecondes, excite en incidence normale la cavité placée dans un cryostat àla température de 4°K, via un objectif de microscope d'ouverture numérique 0.4. Le signalde photoluminescence est collecté via le même objectif de microscope et spectralement�ltré par un monochromateur. Ce spectromètre présente deux sorties. Sur l'une d'entreelle, est placée la caméra C.C.D. Si refroidie. Et sur l'autre sortie, est montée une caméraà balayage de fentes (�caméra Streak� ; Hamamatsu C5680). Un miroir mobile au sein dumonochromateur permet de faire basculer simplement le signal vers la sortie menant à lacaméra C.C.D. pour résoudre spectralement la réponse de la cavité ou bien de faire passerle signal par la sortie vers la caméra streak pour des mesures temporelles (Fig. 4.1). Cedispositif permet de faire une étude en puissance à la fois sur la caméra C.C.D. et uneétude résolue en temps sur la caméra streak pour s'assurer du comportement laser de lacavité. La résolution de la caméra à balayage de fentes est de l'ordre de 3 à 4 ps.

Fig. 4.1 � Schéma du montage optique pour faire des mesures résolues spetralement ettemporellement de la réponse de la cavité en fonction de la puissance d'excitation.Cependant, dans notre montage expérimental, le réseau du monochromateur limitela résolution de la caméra streak, de sorte que notre résolution temporelle est de 9 ps(résolution mesurée à partir du laser d'excitation). Pour pouvoir conserver la résolutionque nous avions sur les mesures faites sur la caméra C.C.D., le réseau de di�raction dumonochromateur doit avoir 1 200 traits par centimètre. La nécessité de mener en parallèleune étude sur le nombre de photons émis par la cavité et le comportement temporel,nous empêche d'améliorer la résolution temporelle sur la caméra streak en réduisant lenombre de traits du réseau. La résolution spectrale (∆νCCD) et temporelle (∆τstreak)sont reliées, pour des pro�ls gaussiens, par la relation ∆νCCD∆τstreak = 2 ln 2
π . Avec lemonochromateur de 32 cm et un réseau de 1 200 traits, la résolution spectrale est de0,11 nm. Avec cette con�guration, il n'est possible d'atteindre que 10 ps de résolution surla caméra à balayage de fente. Dans le cas contraire, si l'on veut obtenir une résolutiontemporelle de 4 ps, la résolution avec la caméra C.C.D. ne sera que de 0,26 nm. Cettedernière con�guration rend impossible les études de la longueur d'onde et de la largeur àmi-hauteur sur la caméra C.C.D. en fonction de la puissance d'excitation.4.2.2 Accélération de l'émission spontanéeNous avons mis en évidence dans le chapitre précédent de l'importance du désaccordrelatif entre la distribution des boîtes quantiques et le mode de la cavité. Pour observerun e�et laser, il est nécessaire que le mode soit résonnant dans la queue haute énergie dela distribution des boîtes. Lorsque le mode est résonnant avec la queue basse énergie, nousobservons une saturation du signal émis au delà d'une certaine puissance d'excitation,97



avant déclenchement de l'émission laser. Cet e�et est con�rmé par des études dynamiquessur de telles cavités.La cavité à double hétérostructure ici présentée est une cavité formé par un allongementde la période longitudinal de 10 nm. Sa résonance est située au maximum de la distributiondes boîtes quantiques. Une telle cavité ne présente donc pas de régime laser. Nous avonsétudié sa réponse temporelle en mesurant le déclin de photoluminescence en fonction de lapuissance d'excitation mesurée sur la surface de l'échantillon. Les puissances d'excitationreportées sur les di�érents graphes présentés par la suite seront les puissances moyennes.

Fig. 4.2 � Intensité intégrée rayonnée par le mode de la cavité en fonction de la puissanced'excitation (cercles). Sont aussi reportés à di�érentes puissances les temps de montée(carrés) et les temps de descente (triangles) de l'impulsion optique émise par la cavité.Le comportement en puissance de l'intensité rayonnée par la cavité à la résonance estprésentée sur la �gure 4.2. Quelques courbes typiques de déclins de luminescence observéssur la caméra à balayage de fente sont présentées sur la �gure 4.3 et 4.4. Pour chacunedes puissances d'excitation, nous avons mesuré l'intensité intégrée du signal émis par lemode (sur la caméra C.C.D.) ainsi que le temps de montée et le temps de descente del'impulsion délivrée par la cavité optique (sur la caméra à balayage de fentes). Ces tempsde montée et de descente sont déduits d'ajustements par des exponentielles croissantes etdécroissantes de la réponse temporelle de la cavité à l'impulsion optique d'excitation. Surla �gure 4.2, et pour des puissances d'excitation inférieures à environ 103 µW, on constateune augmentation importante de l'intensité rayonnée qui s'accompagne d'une diminutiondu temps de descente de la cavité, d'environ 110 ps à 50 ps. Cette diminution peut êtreattribuée à une augmentation du facteur de qualité de la cavité, due au blanchimentde l'absorption des boîtes lorsque l'on augmente la puissance d'excitation. Au delà decette puissance d'excitation de 103 µW, on observe toujours une augmentation du signalde luminescence, avec cependant une pente plus faible : on commence à atteindre unrégime de saturation des dipoles optiques couplés au mode optique. Ceci se répercute demême sur le temps de descente qui sature autour de 50 ps. En revanche, quelque soit lapuissance d'excitation, le temps de montée reste constant, de l'ordre de 20 ps. Cette valeurcorrespond au temps de capture des porteurs de charge dans les boîtes quantiques. Etantdonné que l'étude en puissance de cette cavité présente un régime de saturation, le régimed'émission stimulée n'est pas atteint.A partir de cette étude, il est possible de déterminer le facteur d'accélération du tempsde vie des boîtes quantiques dans le mode de la cavité par rapport à celles se trouvant98



Fig. 4.3 � Images obtenues sur la caméra à balayage de fente pour di�érentes puissancesd'excitation pour une cavité à double hétérostructure avec un désaccord de paramètre demaille de 10 nm et en résonance avec le maximum de la distribution spectrale des boîtesquantiques. L'échelle horizontale sur les images streak est centrée autour de 920 nm ets'étend sur 3 nm.

Fig. 4.4 � Déclins de luminescence extraits des images obtenues sur la caméra à balayagede fente pour di�érentes puissances d'excitation et présentées sur la �gure 4.3. Ces déclinssont obtenus en intégrant le signal sur une fenêtre spectrale de 0,6 nm centrée autour dela résonance de la cavité. L'excitation optique a lieu à l'origine des temps. La cavité estune cavité à double hétérostructure avec un désaccord de paramètre de maille de 10 nm eten résonance avec le maximum de la distribution spectrale des boîtes quantiques.99



hors du cristal photonique. En dehors de la cavité, le temps de vie observé résulte de lacontribution des temps de vie non-radiatif τnr et radiatif τr comme suit : 1
τout

= 1
τnr

+
1
τr
. Pour les boîtes en résonance, l'expression précédente est modi�ée. Il est nécessaired'introduire le facteur d'accélération Fp de la dynamique d'émission spontanée par lacavité. Le taux d'émission spontanée mesuré à la résonance s'écrit alors : 1

τcav
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.Le temps de vie non-radiatif à basse température est généralement bien plus long que letemps de vie radiatif. D'autre part, le coe�cient d'absorption des boîtes quantiques esttrès faible et la durée de vie apparente mesurée est alors égale à la durée de vie du dipoleémetteur oscillant : les e�ets de recyclage de photons (un photon émis est réabsorbé parle plan de boîtes) sont négligeables. Dans ce contexte, le ratio τcav

τout
entre le temps dedécroissance de l'émission spontanée mesurés sur des boîtes en résonance et en dehors ducristal donne le facteur Fp d'accélération de l'émission spontanée. D'après nos mesures àl'aide de la caméra à balayage de fentes, le temps de vie des boîtes quantiques en résonanceavec le mode de la cavité peut être estimé à 50 ps tandis que celui des boîtes quantiqueshors du cristal est proche de 1,5 ns. Ainsi, le facteur Fp est de l'ordre de 30 sur l'ensemblede boîtes quantiques. Cette valeur est largement inférieure à la valeur maximale accessiblepour dipole unique dans un telle cavité de facteur de qualité Q de quelques dizaines demilliers et de volume modal V proche de (

λ
n

)3. Le facteur maximal est alors en e�etde l'ordre de quelques centaines Fp = 1/3 × 3/(4π2) × Q/V . L'e�et mesuré est en e�etmoyenné sur un ensemble de boîtes qui présentent un désaccord spectral et spatial relatifpar rapport au maximum spatial et spectral du champ.4.2.3 Dynamique au passage du seuilLa résonance de la cavité précédente était située au maximum de la distribution spec-trale des boîtes quantiques vers 950 nm et ne permettait donc pas d'atteindre le régimed'émission stimulée avant saturation du milieu à gain. En revanche, si la résonance dela cavité est déplacée vers les plus basses longueurs d'onde, nous observons un passagedepuis l'émission spontanée vers l'émission laser. Comme dans le chapitre précédent, nousavons étudié le comportement dynamique au passage du seuil sur deux types de cavités :une cavité à double hétérostructure avec un allongement de période longitudinale de 10nm (résonnante à 920 nm) et une autre avec un allongement de période longitudinale de20 nm (résonnante à 930 nm).Les �gures 4.5 et 4.6 présentent quelques déclins de luminescence typiques obtenuessur la cavité présentant un allongement de période longitudinale de 10 nm et en réso-nance vers 920 nm dans la queue basse longueur d'onde de la distribution spectrale desboîtes quantiques (dont le maximum est vers 950 nm). L'intensité intégrée du signal deluminescence, ainsi que les temps de montée et de descente en fonction de la puissanced'excitation sont présentés sur la �gure 4.7. On peut ainsi se rendre compte de l'évolutionde la dynamique en fonction du régime d'émission (spontanée, seuil ou stimulée).Comme dans le chapitre précédent, on peut distinguer quatre régimes de fonctionne-ment en fonction de la puissance d'excitation' : émission spontanée (jusqu'à environ 30
µW), passage du seuil (de 30 µW à 100 µW), émission stimulée ( de 100 µW à environ300 µW) et émission stimulée avec saturation du milieu à gain (au delà de 300 µW). Aupassage du seuil, on observe à la fois une réduction du temps de montée et du temps dedescente. Cependant, le temps de montée ne décroît que d'un facteur environ 2, alors quele temps de descente chute d'un facteur supérieur à 4. La réduction du temps de descentepourrait résulter de deux e�ets : un blanchiment de l'absorption puisqu'on approche letransparence et donc une réduction de la durée de vie d'émission spontanée, associée audéclenchement de l'émission stimulée dont le temps caractéristique est de l'ordre de 15 ps.Ce passage se fait progressivement pour des puissances de pompe s'étalant de de 30 µW100



Fig. 4.5 � Images obtenues sur la caméra à balayage de fente pour di�érentes puissancesd'excitation pour la cavité présentant un allongement de période longitudinale de 10 nmet en résonance dans la queue basse longueur d'onde de la distribution spectrale des boîtesquantiques. L'échelle horizontale sur les images streak est centrée autour de 920 nm ets'étend sur 3 nm.

Fig. 4.6 � Déclins de luminescence pour di�érentes puissances d'excitation et extraits desimages présentées sur la �gure 4.5. Ces déclins sont obtenus en intégrant le signal surune fenêtre spectrale de 0,6 nm centrée autour de la résonance de la cavité. La cavité estune cavité à double hétérostructure présentant un allongement de période longitudinale de10 nm et en résonance dans la queue basse longueur d'onde de la distribution spectrale desboîtes quantiques. 101



à 100 µW. En revanche, en régime d'émission stimulée, le temps de montée et le tempsde descente sont tous deux égaux, environ 15 ps. Ceci résulte de l'e�et de saturation dumilieu à gain. Ce temps caractéristique pourrait correspondre à la fois au temps de capturedes porteurs ou bien au temps de vie des photons dans la cavité (ce qui correspond à unfacteur Q d'environ 30000).

Fig. 4.7 � Evolution de la réponse de la cavité présentant un allongement de période longi-tudinale de 10 nm et en résonance vers 920 nm. Nous avons reporté l'intensité intégrée dusignal à résonance (cercles), le temps de montée (carrés) et le temps de descente (triangles)en fonction de la puissance d'excitation.Nous avons réitéré ces expériences sur une cavité à double hétérostructure présentantun allongement de période longitudinale de 20 nm et en résonance vers 930 nm dans laqueue basse longueur d'onde de la distribution spectrale des boîtes quantiques. Les �gures4.8 et 4.9 présentent quelques déclins de luminescence typiques obtenus pour di�érentespuissances d'excitation. Le premier point que l'on peut souligner est l'allongement dutemps d'allumage du laser dans une telle structure (environ 90 ps, contre 60 ps précédem-ment). Cet allongement du temps d'allumage pourrait indiquer un facteur β plus faiblecomme attendu sur cette cavité. D'autre part, comme pour la cavité précédente, nousconstatons qu'au passage du seuil et en régime d'émission stimulée, le temps de montéede l'impulsion délivrée par la cavité est égal à son temps de descente (voir Fig. 4.10). Enrevanche, nous constatons une forte décroissance de ce temps, au passage du seuil. Notonsque ce temps de montée est largement supérieur au début du passage du seuil que le tempstypique de capture des porteurs dans la boîte, de l'ordre de 15-30 ps. Cet e�et est encoreinexpliqué.
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Fig. 4.8 � Images obtenues sur la caméra à balayage de fente pour di�érentes puissancesd'excitation pour la cavité présentant un allongement de période longitudinale de 20 nmet en résonance dans la queue basse longueur d'onde de la distribution spectrale des boîtesquantiques. L'échelle horizontale sur les images streak est centrée autour de 930 nm ets'étend sur 3 nm.

Fig. 4.9 � Déclins de luminescence pour di�érentes puissances d'excitation et extraits desimages présentées sur la �gure 4.8. Ces déclins sont obtenus en intégrant le signal surune fenêtre spectrale de 0,6 nm centrée autour de la résonance de la cavité. La cavité estune cavité à double hétérostructure présentant un allongement de période longitudinale de20 nm et en résonance dans la queue basse longueur d'onde de la distribution spectrale desboîtes quantiques. 103



Fig. 4.10 � Evolution de la réponse de la cavité présentant un allongement de périodelongitudinale de 20 nm et en résonance vers 930 nm. Nous avons reporté l'intensité inté-grée du signal à résonance (cercles), le temps de montée (carrés) et le temps de descente(triangles) en fonction de la puissance d'excitation.4.2.4 Modulation directe de la cavité4.2.4.1 Réponse à une double excitationDans toutes les expériences présentées dans le paragraphe précédent, le taux de répé-tition de l'excitation était celui du laser de pompe, soit 12,5 ns (80MHz). Dans ce cas, lescharges résiduelles créées par une première impulsion d'excitation ne sont plus présentes12,5 ns plus tard lorsqu'une seconde impulsion excite à nouveau la cavité. En e�et, lapériode d'excitation est bien plus longue que les temps caractéristiques du système (auplus 100 ps). A�n d'évaluer l'impact sur la réponse temporelle d'une excitation avec untaux de répétition plus élevée, nous avons légèrement modi�é le montage précédent eninsérant sur le chemin optique du laser d'excitation un interféromètre déséquilibré avecun bras mobile (voir Fig. 4.11). On crée ainsi deux impulsions d'excitation de même am-plitude avec un délai temporel variant de 100 ps à 1 ns, et ce toutes les 12,5 ns. On peutalors faire les mêmes mesures résolues en temps sur cette cavité lorsque celle-ci est excitéepar deux impulsions proches et non une simple excitation, en fonction du délai entre cesdeux impulsions et en fonction de la puissance d'excitation. Ces expériences vont nouspermettre d'estimer la bande passante de modulation directe de la cavité mais aussi desonder l'évolution des charges dans le système. Pour ces mesures, nous avons utilisé lacavité à double hétérostructure présentant un allongement de période longitudinale de 10nm et en résonance dans la queue basse longueur d'onde de la distribution spectrale desboîtes quantiques.Sur les �gures 4.12, 4.13 et 4.14 sont représentés les images obtenues sur la caméraà balayage de fentes et les déclins associés lorsque la cavité est excitée par la premièreimpulsion uniquement, la second impulsions uniquement et les deux impulsions successi-104



Fig. 4.11 � Schéma de principe des expériences de double excitation avec des temps va-riablesvement. Ces mesures ont été faites pour di�érentes puissances d'excitation et di�érentsdélais entre les impulsions.

Fig. 4.12 � Images obtenues sur la caméra streak et les déclins de photoluminescenceextraits pour une puissance de 69µW (0,95 Pseuil) avec un délai τ1 de 1000 ps. Ces déclinssont obtenus en intégrant le signal sur une fenêtre spectrale de 0,6 nm centrée autourde la résonance de la cavité. A gauche, la cavité est excitée par la première impulsionuniquement, au centre la seconde impulsion uniquement et à gauche les deux impulsionssuccessivement. L'échelle horizontale sur les images streak est centrée autour de 920 nmet s'étend sur 3 nm.Intéressons nous tout d'abord au cas où la puissance de chaque impulsion d'excitationest de 69µW (0,95Pseuil), c'est à dire au niveau du passage du seuil (Fig. 4.7). Lorsquele délai entre les impulsions est bien plus long que les temps caractéristiques du système(Fig. 4.12), la réponse de la cavité à une double excitation est formée de deux impulsions105



identiques bien séparées dans le temps, de même intensité et de même temps de descente.En revanche, si le délai entre les impulsions d'excitation s'approche de la centaine de ps(ici 150 ps). on remarque que l'amplitude de la seconde impulsion est bien plus grandeque la réponse de la cavité à une simple excitation (Fig. 4.13).

Fig. 4.13 � Images obtenues sur la caméra streak et les déclins de photoluminescenceextraits pour une puissance de 69µW (0,95 Pseuil) avec un délai τ1 de 150 ps. Ces déclinssont obtenus en intégrant le signal sur une fenêtre spectrale de 0,6 nm centrée autourde la résonance de la cavité. A gauche, la cavité est excitée par la première impulsionuniquement, au centre la second impulsions uniquement et à gauche les deux impulsionssuccessivement. L'échelle horizontale sur les images streak est centrée autour de 920 nmet s'étend sur 3 nm.De même, on remarque que le temps de montée est réduit d'un facteur environ 2. Ene�et, lorsque le délai entre les impulsions est bien plus grand que les temps caractéris-tiques de la source, les charges créées lors de la première impulsion ont toutes relaxées etles photons créés se sont tous échappés de la cavité, lorsque la cavité est excitée par laseconde impulsion. En revanche, pour des délais plus courts, les charges résiduelles crééeslors de la première impulsion vont contribuer en sus à nourrir le mode lors de l'excitationpar la seconde impulsion. On peut estimer une puissance d'excitation équivalente, en sereportant à la �gure 4.7. En extrayant la puissance nécessaire pour rayonner, en réponseà une simple excitation, l'intensité rayonnée lors de la seconde impulsion d'excitation,on peut estimer que dans notre mesure, la puissance équivalente d'excitation lors de laseconde impulsion correspond à puissance de 120µW (1,66Pseuil) en régime d'excitationsimple. Cette puissance correspond au début du régime de l'émission stimulée. En re-vanche, lorsque les puissances de chacune des deux excitations dépassent la puissance deseuil (Fig. 4.14), le maximum d'intensité de la réponse de la cavité à la seconde impulsionse rapproche du comportement que l'on peut observer pour une simple excitation.L'évolution du comportement de la cavité soumise à une double excitation en fonctionde la puissance d'excitation et du délai entre les impulsions est résumé sur la �gure 4.15.On constate que pour de fortes puissances d'excitation, en régime de saturation, le tempsde descente et l'intensité intégrée de la seconde impulsion émise varie peu quelque soit ledélai. En e�et, dans ce régime de fortes puissances, le milieu à gain est saturé. A plus faibleplus puissance, lorsqu'on se rapproche du seuil, on constate comme attendu que l'intensitéintégrée de la seconde impulsion décroît en fonction du délai et croît avec la puissanced'excitation. De même, le temps de descente croît avec le délai entre les impulsions de106



Fig. 4.14 � Images obtenues sur la caméra streak et les déclins de photoluminescenceextraits pour une puissance de 483µW (6,67 Pseuil) avec un délai τ1 de 100 ps. Ces déclinssont obtenus en intégrant le signal sur une fenêtre spectrale de 0,6 nm centrée autourde la résonance de la cavité. A gauche, la cavité est excitée par la première impulsionuniquement, au centre la seconde impulsion uniquement et à gauche les deux impulsionssuccessivement. L'échelle horizontale sur les images streak est centrée autour de 920 nmet s'étend sur 3 nm.pompe et la puissance d'excitation. On peut à partir de ces courbes estimer le tempscaractéristiques des porteurs de charge dans le réservoir (ici la couche de mouillage). Apartir de l'intensité intégrée de la seconde impulsion et de la puissance de l'impulsion d'ex-citation, on peut revenir à la puissance e�ective d'excitation (reliée à la densité e�ectivede porteurs) et donc à la puissance �additionnelle� dues au porteurs de charges résiduels.En ajustant la décroissance cette puissance �additionnelle� en fonction du délai entre lesdeux impulsions par une exponentielle décroissante, on peut estimer la durée de vie desporteurs de charge dans le réservoir, ici environ 100 ps.Il est aussi possible de soumettre la cavité à une double excitation, avec des puissancesdéséquilibrées. Par exemple, la puissance de la première impulsion d'excitation est audessus de la puissance seuil et la puissance de la seconde en dessous. Cette situation estprésentée sur la �gure 4.16. En régime d'excitation simple, la réponse de la cavité à lapremière impulsion correspond à de l'émission stimulée alors que la réponse à la secondecorrespond à de l'émission spontanée. En revanche, lorsque l'on passe à un régime dedouble excitation, la réponse à la seconde impulsion bascule en régime laser, grâce à laprésence de charges résiduelles dans le réservoir. En e�et, en comparant l'intensité intégréeet le temps de montée de la seconde impulsion à la réponse de la cavité sous simpleexcitation (Fig. 4.7), nous constatons en e�et que la puissance �e�ective� d'excitation(reliée à la densité e�ective de porteurs) est bien au dessus de la puissance seuil.
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Fig. 4.15 � Evolution du temps de descente et de l'intensité émise par la cavité normaliséeà l'intensité émise en réponse à une simple excitation, en fonction du délai pour di�érentespuissances d'excitation.

Fig. 4.16 � Images obtenues sur la caméra streak et les déclins de photoluminescenceextraits pour une double excitation. Ces déclins sont obtenus en intégrant le signal sur unefenêtre spectrale de 0,6 nm centrée autour de la résonance de la cavité. La puissance de lapremière impulsion est de 483µW (6,67 Pseuil) tandis que la puissance de la seconde estde 34µW (0,47 Pseuil). Le délai τ1 entre les deux impulsions est de 150 ps. A gauche, lacavité est excitée par la première impulsion uniquement, au centre la seconde impulsionuniquement et à gauche les deux impulsions successivement. L'échelle horizontale sur lesimages streak est centrée autour de 920 nm et s'étend sur 3 nm.108



4.2.4.2 Bande passante de modulation directe

Fig. 4.17 � Réponse temporelle de la cavité mesurée sur la caméra à balayage de fentesaprès une double excitation avec une puissance de 483 µW (6,67 Pseuil) pour di�érentsdélais entre les deux impulsions de pompe (de 100 ps en noir, de 190 ps en rouge et de330 ps en noir).Une façon simple et souvent utilisée dans les télécommunications pour estimer la bandepassante de modulation directe est la mesure de la fréquence maximale de modulation telleque le taux d'extinction de l'intensité émise modulée soit au moins de 13 dB. Dans nosexpériences, nous avons tenter d'approcher cette fréquence de modulation en regardantle taux d'extinction en fonction du délai entre deux impulsions d'excitation équilibréesen puissance. Pour une puissance de 483µW (6,67Pseuil), la réponse de la cavité à unesimple excitation présente un pro�l gaussien. On retrouve ce même pro�l gaussien avec lamême amplitude quelque soit le retard introduit (voir Fig. 4.15). La �gure 4.17 présentela réponse temporelle de la cavité suite à une double excitation dont le délai varie de 100ps à 330 ps. La puissance d'excitation de chaque impulsion de pompe est �xée à 483µW .La �gure 4.18 présente plus en détails la réponse temporelle de la cavité lorsque le délaiest �xé à 100 ps.Dans ces dernières expériences, nous observons que le critère de le critère des 13 dB detaux d'extinction est largement atteint pour des fréquence de modulation de l'ordre de 10GHz. Cette valeur constitue une borne inférieure à la bande de modulation directe dansnos structures.4.3 Réponse spectrale à une excitation impulsionnelleS'il est important de pouvoir moduler rapidement un laser, il est aussi nécessaire quel étalement spectral de l'impulsion optique délivrée soit faible. Ce point est relié au chirpdu laser. Il sera l'objet d'étude dans ce paragraphe.4.3.1 Largeur de raie et facteur de HenryLorsqu'on module un laser par la méthode du �gain switching�, nous modulons aussila densité de porteurs dans le matériau à gain. Or cette modulation de la densité deporteurs modi�e aussi l'indice de réfraction de la zone active. En e�et, l'absorption ou109



Fig. 4.18 � Réponse temporelle de la cavité mesurée sur la caméra à balayage de fentesaprès une double excitation avec une puissance de 483 µW (6,67 Pseuil). En bleu est re-présentée la réponse à une simple excitation (première impulsion de pompe uniquement) ;en rouge est représentée la réponse à une simple excitation (seconde impulsion de pompeuniquement) ; et en noir est représentée la réponse à une double excitation, les deux im-pulsions de pompe étant séparées de 100 ps.gain du matériau est lié à la partie imaginaire ni de l'indice de réfraction et via lesrelations de Kramers-Kronig, toute variation de cette partie imaginaire impacte la partieréelle n de l'indice. Or, la partie réelle de l'indice correspond à l'indice optique du milieuet donc a�ecte la longueur d'onde de résonance de la cavité optique. Ainsi, lorsqu'onmodule l'intensité du laser par une modulation du gain, on modi�e aussi au cours desimpulsions modulées la fréquence d'émission laser. Cette dérive de la fréquence, appelééchirp, se traduit alors par un étalement spectral de la raie laser qui entrave l'e�cacité descommunication par �bres optiques.Le déplacement de la fréquence de résonnance du laser en réponse aux changementsde la densité de porteurs peut s'exprimer comme :
∆ν =

αH

4π
Γvga∆N. (4.2)avec Γ le facteur de con�nement, αH le facteur de Henry et a le gain di�érentiel. Le chirpest donc proportionnel au facteur d'augmentation de la largeur :
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(4.3)Pour les lasers à boîtes quantiques ; des modèles simples prévoient des facteurs de Henryproche de 0 du fait de la discrétisation de la densité d'états. Cependant, les expériencesmontrent des valeurs de facteur de Henry très variées, variant de valeurs proches de 0[113, 114] jusqu'à quelques dizaines [115], en passant par celles typiquement observéesdans les matériaux massifs ou les puits quantiques (environ 1,5-3) [116, 117]. En fait, cefacteur est dépendant notamment de la puissance d'excitation à laquelle on le mesure[118] et de nombreuses études rapportant de faibles facteurs de Henry ont été menées endessous du seuil laser.Rappelons que la largeur temporelle ∆t et spectrale ∆ν d'une impulsion lumineuse ayantune forme gaussienne (de la forme exp(−(t/2∆t)2)) sont régies, en l'absence de chirp, parla relation :
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Cette impulsion est dite limitée par transformée de Fourier. En présence de chirp, le pro-duit ∆ν∆t d'une impulsion gaussienne émise par un laser à semi-conducteur est augmentéd'un facteur √

1 + α2
H selon [39] :

∆ν∆t =
1

2π

√

1 + α2
H (4.5)Les mesures de largeur à mi-hauteur spectrale obtenues à partir de l'étude en puissancesur la caméra C.C.D. ainsi que les largeurs temporelles déduites des mesures à la camérastreak permettent de calculer l'évolution du produit ∆ν∆t en fonction de la puissanced'excitation. Il est donc possible de déterminer le facteur de Henry pour les deux typesde cavités étudiées jusqu'à présent dans ce chapitre à partir de la dernière formule. Lavaleur du facteur de Henry et son comportement en fonction de la puissance d'excitationest très similaire. La �gure 4.19 présente l'évolution du facteur de Henry en fonction de lapuissance d'excitation au dessus du seuil. Nous observons une valeur minimale de 2,6 pourle facteur de Henry, qui augmente progressivement lorsque la puissance d'excitation croît.Cette augmentation est d'autant plus importante que le milieu à gain est proche de lasaturation [118]. Néanmoins, le facteur de Henry reste relativement faible par rapport auxmesures réalisées sur des lasers à boîtes operant au dessus du seuil et atteint des valeursdu même ordre de grandeur que celles mesurées sur des puits quantiques par exemple.

Fig. 4.19 � Evolution du facteur de Henry αH en fonction de la puissance d'excitationpour la cavité présentant un allongement de période longitudinale de 10 nm et résonnanteà 920 nm.4.3.2 Dérive dynamique de la fréquence laser - ChirpLa modulation de la densité de porteurs au cours du temps induit une dérive dyna-mique de la longueur d'onde de la raie laser. Cette dérive dynamique de la fréquence enmodulation peut s'exprimer comme suit [119] :
∆ν(t) =

αH

2
(
1

P

dP

dt
− βNth
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) (4.6)où P est la densité de photons véhiculés dans le mode laser, Nth la densité de porteursutiles au seuil, β le facteur de couplage de l'émission spontanée au mode laser et τsp la111



durée de vie des porteurs de charge. Cette expression fait apparaître deux composantes,à savoir une variation de fréquence transitoire (�transient chirp� dans la littérature anglo-saxonne ) et une variation de fréquence adiabatique (�adiabatic chirp�).

Fig. 4.20 � Image obtenue à la caméra à balayage de fentes complète (à gauche). Adroite, zoom sur la partie en pointillé de l'image de gauche. Sur la �gure de droite, la zoneencadrée par le rectangle blanc correspond à une fenêtre d'intégration de 20 pixels et lerectangle en pointillé rouge correspond à une fenêtre d'intégration de 2 pixel.Regardons un peu plus en détails les images obtenues à la caméra streak (voir Fig.4.20). Nous nous étions concentrées jusqu'à présent que sur l'évolution temporelle dusignal intégré sur la largeur de la raie laser. Regardons un peu plus en détail son com-portement spectral en fonction du temps. Supposons maintenant que l'on découpe chaqueimage en une série d'étroites fenêtres d'intégration d'une largeur temporelle de 1 ps (tellesque le rectangle pointillé rouge sur la �gure 4.20 de droite) dans la direction horizontaleet non plus en isolant le signal sur une unique et large fenêtre verticale (20 pixels, cor-respondant au rectangle plein blanc sur la �gure 4.20 de droite) comme nous avons faitjusqu'à présent. On peut alors déterminer la longueur d'onde de la réponse de la cavitéen fonction du temps, au cours de l'impulsion optique émise. Ceci revient à étudier la lon-gueur d'onde de résonance en fonction du temps et donc en fonction de sa position dansl'impulsion laser. Sur la �gure 4.21 est reporté en noir, à gauche, le spectre obtenue sur lacaméra C.C.D. avec une intégration sur tout les temps. Nous avons donc arbitrairementplacé le zéro au maximum du spectre obtenu avec cette unique fenêtre d'intégration. Adroite, toujours en noir, est représenté le déclin de luminescence de la cavité en fonctiondu temps sur l'ensemble du spectre de la cavité (Fig. 4.20 de gauche). Les spectres encouleur sont quelques exemples de courbes obtenues à partir de coupes transversales del'image streak sur des intervalles temporels de 1 ps, suivant la méthode présentée sur �gure4.20 de droite. La projection de ces spectres sur l'axe des temps permet de distinguer laposition temporelle de chacune de ces intégrations. Et la projection de ces courbes surl'axe des longueurs d'onde permet de cerner l'évolution spectrale dans le temps du signal.On observe d'ailleurs une modi�cation de la longueur d'onde en fonction de la positiontemporelle au cours de l'impulsion. Cette modi�cation est indiquée sur la �gure 4.22. Pourles faibles puissances d'excitation, le déplacement de la longueur d'onde est faible et resteinférieur à 0,3Å sur tout le temps d'émission spontanée de la cavité. Par contre, pourune puissance cinq fois au dessus du seuil (Fig. 4.22), la valeur mesurée du �chirp� corres-pond à un décalage vers le rouge de ∆λshift = 0, 16 nm pendant une période de tempsde ∆τ = 29, 5 ps à mi-hauteur. Ce chirp reste relativement faible. Notons d'autre part112



que le chirp augmente linéairement au cours de l'impulsion.D'après l'équation 4.6, cecin'est possible que dans le cas où le "chirp" adiabatique est négligeable devant le "chirp"transitoire. Cette condition est satisfaite notamment si la durée de vie des photons dansla cavité laser est grande, c'est-à-dire lorsque la cavité laser présente un fort facteur dequalité.

Fig. 4.21 � Evolution la longueur d'onde en fonction du temps de réponse de la cavité pourune puissance de 345 µW pour la cavité présentant un allongement de période longitudinalede 10 nm et résonnante à 920 nm. La courbe noire de droite correspond à une intégrationde l'image streak sur une fenêtre de 20 pixels. Tous les autres spectres d'évolution enfonction de la longueur d'onde ont été faits avec des fenêtres d'intégration de 6 pixels àdi�érents temps.Bien que le �chirp� lors d'une excitation simple nous renseigne sur le comportementdu laser, il est important que cette variation en longueur d'onde soit similaire pour toutesles impulsions générées lorsque le laser est modulé. Nous avons véri�é cela en extrayant,à partir des images obtenues sur la caméra streak, la variation de longueur d'onde enfonction du temps, lorsque la cavité est soumise à une double excitation, avec deux im-pulsions de pompe séparées de 100 ps (Fig. 4.18). La variation de longueur d'onde de laraie laser de chacune des deux impulsions a été mesurée indépendamment et présente lemême comportement que celui que nous avons observé sur la �gure 4.22 du bas. Commeprécédemment, le zéro de la longueur d'onde a été choisie pour coïncider avec le maxi-mum d'intensité de la première impulsion. Lorsque l'on excite la cavité avec un taux derépétition de 10GHz, le décalage de la longueur d'onde se superpose presque exactementà ceux observés pour une simple excitation. Le �chirp� de la cavité laser à cristal photo-nique est donc faible et de l'ordre de grandeur des meilleurs lasers à boîtes quantiques.Les caractéristiques du �chirp� sont aussi indépendantes du taux de modulation du laserau moins jusqu'à 10GHz. Ceci con�rme que le système est revenu à son état d'équilibreaprès la première impulsion. 113



Fig. 4.22 � Evolution de la longueur d'onde de résonance en fonction du temps la cavitéprésentant un allongement de période longitudinale de 10 nm et résonante à 920 nm. Lamesure est indiquée pour des puissances d'excitation en dessous du seuil (69µW ) en fautet au dessus du seuil (345 µW ) en bas.

Fig. 4.23 � Evolution de la longueur d'onde en fonction du temps pour une double exci-tation avec deux impulsions de pompe séparées de 100 ps et de 345µW.114



4.4 ConclusionDans ce chapitre, nous avons présenté une étude de la réponse temporelle et spectraledes cavités optiques à une excitation impulsionnelle. En régime d'émission spontanée, nousavons observé une accélération d'un facteur 30 de la dynamique d'émission spontanée desboîtes quantiques. L'étude de la dynamique au passage du seuil indique une décroissancedu temps de déclin, pour former, en régime d'émission stimulée, une impulsion tempo-relle symétrique en temps et d'une largeur d'environ 35 ps. Parallèlement, par l'étude decavités de di�érents facteurs β, nous avons pu observer un raccourcissement du tempsd'allumage du laser lorsque β augmente. Cependant, les di�érences observées sur ces ca-vités demeurent, pour certaines, encore incomprises. Les mesures temporelles en régimede double excitation de la cavité par deux impulsions de pompe proches en temps, nousindiquent que la bande de modulation directe en grands signaux de ces lasers est au moinségale à 10 GHz. Une analyse détaillée de la dépendance spectrale du signal au cours del'impulsion met en évidence un chirp transitoire relativement faible de 0,1 nm environpour des impulsions de 35 ps, et ce même sous modulation directe à une vitesse de 10GHz.
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Chapitre 5Contrôle de l'émission spontanéede boîtes quantiques en cavité àcristal photonique - QuelquesperspectivesPour conclure ce manuscrit, nous donnons quelques unes des pistes de prolongementde ces travaux, à la lueur des di�cultés et succès rencontrés lors de ce travail de thèse.Nous nous concentrerons sur simplement deux types d'applications, à savoir les sourcesd'états quantiques de la lumière pour l'information quantique et les sources lasers pourl'optoélectronique. Concernant les sources d'états quantiques, nous nous limiterons au casdu régime de couplage faible entre la boîte quantique et le mode optique de la cavité etévoquerons la possibilité d'utiliser l'accélération de la dynamique d'émission spontanéepour produire des états à un photon avec une e�cacité de collection élevée ou bien desétats intriqués. Concernant les sources pour l'optoélectronique, notre démonstration del'e�et laser en présence d'un contrôle à l'émission spontanée a été obtenue à des tempéra-tures cryogéniques et à 920 nm. Nous présenterons des pistes de travail pour la réalisationd'un tel composant opérant à température ambiante et aux longueurs d'onde des télécom-munications sur �bre. L'ensemble du chapitre sera illustré par quelques travaux initiéspendant cette thèse pour atteindre ces objectifs.5.1 Sources pour l'information quantiqueL'intérêt du développement de nanosources capables de générer e�cacement des étatsquantiques de la lumière est double : les progrès des techniques intervenus dans la ma-nipulation de systèmes quantiques élémentaires et isolés permettent, non seulement d'unpoint de vue fondamental, de mettre en oeuvre une grande partie du �orilège d'expériencesde pensée proposées en mécanique quantique mais aussi, d'un point de vue plus prospec-tif, d'envisager des applications au traitement de l'information quantique. En e�et, cessources lumineuses sont des outils indispensables pour passer des expériences de penséeen optique quantique aux expériences réelles ; pour la plupart, celles-ci reposent sur lamanipulation de photons uniques ou en nombre contrôlé. Au delà de ces aspects fonda-mentaux, le champ de la physique des états quantiques de la lumière s'est considérable-ment élargi pour passer, cette fois, des expériences réelles de mécanique quantique aux117



�applications� dans le domaine de l'information quantique. La cryptographie quantiqueest actuellement l'exemple le plus abouti en la matière. Elle tire parti de l'unicité desphotons ou des corrélations entre photons intriqués pour assurer la con�dentialité absoluede la communication. Une application plus prospective exploite les corrélations subtilesentre états indiscernables ou intriqués pour réaliser un calculateur exponentiellement pluse�cace qu'un ordinateur classique pour la résolution de certains problèmes, comme lafactorisation en nombres premiers. Les sources lumineuses ayant des propriétés d'émis-sion contrôlées au niveau quantique constituent donc un élément clé des futurs dispositifstout-optique de communication et de logique quantiques.5.1.1 Etats à un photonPour pouvoir émettre des états à un photon, il faut pouvoir disposer d'un centreémetteur unique, tel qu'une boîte quantique à semiconducteur à basse température (< 10K) [120, 19]. Ce type d'émetteur est en particulier capable d'émettre un état à un photonà la demande. Pour cela, il su�t d'isoler spatialement et spectralement une transitionoptique du centre émetteur et de collecter son signal de luminescence suite à une excitation(optique ou électrique) impulsionnelle.Un des avantages de ces nanostructures à semiconducteur à basse température estleur e�cacité quantique proche de l'unité. Néanmoins, l'omnidirectionalité de l'émissiondes boîtes quantiques associée aux mécanismes de ré�exion interne totale de la lumièreà l'interface semiconducteur−air, limite à quelques pour-cent seulement l'e�cacité d'ex-traction des photons émis depuis le semiconducteur vers l'espace libre. Pour améliorerla fraction de photons uniques collectés, une approche consiste à placer les boîtes quan-tiques à l'intérieur d'une microcavité [121]. Ceci permet d'orienter l'émission du dipôlevers des directions privilégiées, dans lesquelles les photons émis pourront être canalisésa�n d'être ensuite e�cacement collectés. On met en jeu ici des e�ets de forts couplagesde l'émission spontanée au mode utile collecté et donc une exaltation du facteur β pardes e�ets de cavité. Deux types de cavité ont principalement été proposées pour ce typed'application jusqu'à présent : les cavités micropiliers et les cavités à cristaux photoniques.Malgré des perspectives encourageantes, peu d'études théoriques et peu d'études expéri-mentales précises ont été conduites dans cet objectif. Les travaux théoriques de G. Lecampet al néanmoins indiquent que des e�cacités de collection supérieures 80% à travers unobjectif de microscope d'ouverture numérique 0.5 pourraient être atteintes en utilisantdes micropiliers de géométrie appropriée [122]. Des calculs numériques réalisés au sein denotre équipe indique que l'e�cacité de collection dans des cavités H1 modi�ée suspendueà travers ce même objectif de microscope pourrait atteindre jusqu'à 25%. Ce pourcen-tage pourrait être accru en plaçant sous la membrane un miroir de Bragg à une distanceappropriée.5.1.2 Etats intriquésLa première violation des inégalités de Bell a été obtenue dès 1981, en utilisantdes atomes de calcium comme sources de paires de photons intriqués en polarisation[123, 124, 125]. L'utilisation des cristaux paramétriques a permis également de réaliserdes sources de photons intriqués, et d'augmenter la rapidité et l'intervalle de con�anceassocié à ces mesures. Le principal enjeu actuel autour de ces inégalités est de réaliser denouvelles sources permettant une réalisation de ces tests pour des applications telles quela téléportation.Les boîtes quantiques en cavité ne sont pas à l'heure actuelle un système permettantune réalisation plus simple et plus rapide de ces tests. Néanmoins, elles o�rent une pers-118



pective intéressante d'implémentation. Les limitations pour violer les inégalités de Bellproviennent principalement des di�érents temps de cohérence du système et des duréesde vie radiative des états. Sans modi�cation de l'environnement électromagnétique de laboîte quantique, la mise en place de tests de violation des inégalités de Bell est vaine. Parcontre, le fait de placer une boîte dans une microcavité permet de modi�er les di�érentstemps de vie du système. Dans ces conditions, il devient envisageable de faire des mesurespour tester les inégalités de Bell. Parmi les di�érents schémas possibles pour produire desétats intriqués à partir de boîtes quantiques en cavité, nous nous concentrerons sur deuxd'entre eux en spéci�ant le cahier des charges à remplir à la fois sur la boîte quantique etsur la cavité pour obtenir des photons intriqués :� l' intrication en temps-position à partir de photons uniques indiscernables� l'intrication en polarisation à partir de la cascade exciton - biexciton ;5.1.2.1 Etats intriqués en temps-positionLes photons intriqués en temps-position sont usuellement générés aujourd'hui par desprocessus paramétriques spontanés. Les premiers tests de ce type d'intrication en 1992et 1993 validant la proposition théorique de J.D. Franson utilisaient ce type de sources[126, 127]. Depuis, la constante amélioration de l'e�cacité des sources paramétriques uti-lisées a permis de considérablement augmenter les distances de tests, passant de quelquesmètres en laboratoire à plusieurs kilomètres hors du laboratoire [128]. Cependant, cessources fonctionnent sur le principe de la conversion paramétrique qui suit une statistiquePoissonnienne d'émission ; elles ont donc une probabilité non négligeable d'émettre despaires de photons, ce qui dégrade la visibilité de l'intrication [129]. Pour annuler cetteprobabilité, une possibilité serait de recourir à un émetteur unique, tel qu'une boîte quan-tique, produisant des photons uniques indiscernables.Le schéma de principe est le suivant : l'émetteur ponctuel produit deux photons sé-quentiels indiscernables. Ces deux photons sont envoyés sur une lame séparatrice 50/50 eton sélectionne alors les situations dans lesquelles les deux photons prennent deux ports desortie di�érents après la lame. Sur chaque bras de sortie, sont placés deux interféromètresdéséquilibrés tels que la di�érence de marche entre les deux bras compense le retard entreles deux photons. Des détecteurs sont placés sur les ports de sortie des interféromètres. Ilexiste alors deux situations indiscernables dans les événements de photodétection simul-tanée : (1) le premier photon prend le bras long d'un des interféromètres (interféromètre
A) et le second photon prend le bras court de l'autre interféromètre (interféromètre B) et(2) le premier photon prend le bras long de l'interféromètre B et le second photon prendle bras court de l'autre interféromètre A. Il y a alors intrication en temps-position. Ceschéma n'est valable que si les photons émis sont indiscernables [130]. La visibilité de l'in-trication est en e�et égale à T2/2T1 où T1 est le temps de vie radiatif du dipôle émetteuret T2 le temps de cohérence. Pour violer les inégalités de Bell, il faut que cette visibilitédoit être supérieure à 1√

2
.Or, dans les boîtes quantiques dans les semiconducteurs massifs, ce ratio est très faible.La durée de vie est de l'ordre de 1 ns et le temps de cohérence varie de quelques dizaines depicosecondes à quelques centaines de ps. Les mécanismes de déphasage induisant une pertede cohérence résultent de l'interaction avec les phonons, l'interaction électrostatique avecdes charges �uctuantes piégées à proximité de la boîte... A�n de restaurer l'indiscernabilitéentre photons émis, on peut réduire l'impact des mécanismes déphasants par une excitationquasi-résonante au sein de la boîte mais ceci reste insu�sant : T2/2T1 n'est au plus quede 0,3. Une solution consiste à utiliser une excitation quasi-résonante et à raccourcir T1par des e�ets de cavité. Cette approche a permis de produire des photons indiscernablesavec des ratios T2/2T1 ' 0.8, en isolant la boîte quantique dans un micropilier [131, 25]119



ou dans une cavité à cristal photonique [26]. Dans ces expériences, la durée de vie dudipôle émetteur est réduite à la centaine de picosecondes, grâce à la présence de la cavité.En tenant compte des imperfections expérimentales (gigue dans le temps d'émission entreles deux photons et équilibre entre les deux interféromètres), on peut montrer que le seulcritère pour violer les inégalités de Bell avec ce type de sources est de mettre en oeuvredes e�ets d'accélération de la durée de vie d'environ 30 [130].5.1.2.2 Etats intriqués en polarisationLes premières démonstrations d'intrication en polarisation utilisaient un processus decascade radiative au sein d'un émetteur unique (alors un atome). Depuis, il a été proposé[132] et démontré [133, 134] qu'on peut aussi utiliser la cascade radiative depuis le biexcitonau sein d'une boîte quantique unique. Un biexciton est formé de deux paires éléctron-troupiégées dans la boîte quantique avec un moment angulaire opposé. L'origine de l'intricationen polarisation réside dans le fait que le biexciton peut se désexciter radiativement selondeux chemins avec des polarisations di�érentes. La boite peut être décrite, en premièreapproximation, comme un système à trois niveaux formé par :� le niveau biexcitonique XX à deux paires électron-trou et de moment angulaire nul.� le niveau intermédiaire excitonique X à une paire électron-trou doublement dégénéré,les deux états correspondant à un moment angulaire égal à ±1� le niveau fondamental de la boite, vide, de moment angulaire égal à 0Comme ces trois niveaux possèdent des moments angulaires (spin) bien déterminés, l'in-trication des photons émis résulte de la règle de conservation du moment angulaire lorsd'une transition optique. La recombinaison des porteurs dans la boite produit une cascaderadiative : l'émission d'un photon XX de polarisation circulaire (σ+ ou σ− de spin ±1)à l'énergie biexcitonique projette la boite dans l'état excitonique de moment angulaireopposé ; la boite se désexcite ensuite vers le niveau fondamental en émettant un deuxièmephoton X de polarisation circulaire inverse (σ− ou σ+). En e�et, de part les règles deconservation du moment angulaire, on peut montrer que l'état de polarisation de la paireémise est :
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+ >)Ceci est un état intriqué qui conduit au même type de corrélations que les paires de pho-tons émises dans les cascades atomiques d'atomes de calcium utilisées dans les premièresexpériences montrant la violation des inégalités de Bell.Cependant un tel schéma suppose que les deux chemins de désexcitation depuis le biex-citon soient indiscernables, sans échanges incohérents de population entre les deux niveauxrelais excitoniques. Or, plusieurs mécanismes peuvent réduire la visibilité de l'intricationvoire détruire l'intrication. Citons par exemple :� La levée de dégénérescence entre les deux niveaux excitoniques, séparés en éner-gie d'environ quelques dizaines de µeV. Ceci induit des battements entre les deuxniveaux. La période des battements quantiques est alors de l'ordre de quelques cen-taines de ps.� la relaxation du spin des porteurs de charges dans la boîte, qui peut induire unéchange incohérent de population entre les deux niveaux relais, et ce avec des tempsde déclin de l'ordre de la dizaine de ns.� la perte de cohérence relative entre les deux niveaux relais, sur des échelles de tempsde plusieurs ns. Notons que ce temps de décohérence est di�érent de T2 puisqu'ilmet en jeu des mécanismes de déphasages dépendant du spin.La plupart des travaux expérimentaux menés jusqu'à présent se sont concentrés sur le pre-mier e�et, visant à annuler l'écart en énergie des niveaux excitoniques. Ces études utilisent120



(1) le recours à une post-sélection spectrale ou temporelle [133, 135], (2) l'alignement desniveaux excitoniques par une action extérieure (un champ magnétique dans le plan desboîtes [136], un champ électrique [137] ou d'une contrainte uni-axiale [138]) ou bien (3)le contrôle des conditions de croissance [139, 140]. Néanmoins toutes ces approches nepermettent pas de compenser les autres e�ets. Or, ces derniers dégradent la visibilité del'intrication [141]. Une solution serait d'isoler l'émetteur dans une cavité optique appro-priée accélérant l'émission depuis le niveau excitonique de sorte que le photon excitoniquesoit émis sur des échelles de temps bien inférieures à la période de battement quantique, letemps d'échange incohérent de population par relaxation de spin et le temps de déphasagerelatif. Ainsi, pour pouvoir violer les inégalités de Bell, il su�rait d'accélérer la dynamiqued'émission spontanée d'environ un facteur 10 sur des transitions présentant un écart enénergie inférieur à quelques µeV [141].Une géométrie de cavité susceptible d'être utilisée pour restaurer l'intrication en polari-sation dans la cascade biexciton-exciton doit satisfaire cependant aux exigences suivantes :� Le facteur de qualité de la cavité doit être au plus de 1000 pour pouvoir collecter àla fois le photon issu de la relaxation du biexciton et le photon issu de la relaxationde l'exciton dont les énergies sont séparées d'environ 2meV ;� Le facteur de Purcell doit être supérieur à 10. Étant donné que Q <1000, le volumemodal doit donc être inférieur à quelques (
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)3 ;� La cavité doit posséder deux modes de même énergie, de même valeur maximale duchamp électrique à la position de la boîte quantique et de polarisation orthogonale.Si ce n'est pas le cas, l'e�et Purcell vu par chaque exciton sera d'amplitude di�érente.Par conséquent l'intrication en serait réduite. Plus grave encore lorsque les modessont non-dégénérés, la cavité e�ectuerait alors une pré-mesure de la polarisation desphotons.5.1.3 Limites actuellesToutes les discussions précédentes ne prennent pas en compte le désaccord spatial etspectral de la boîte quantique par rapport au mode de résonance de la cavité. Nous avonstoujours sous-entendu dans ces discussions que la boîte quantique était au maximum duchamp du mode de la cavité et exactement à la même longueur d'onde. Cependant cettecon�guration idéale est très rare. Pour pouvoir s'approcher ou satisfaire ces conditions, ilexiste deux solutions :� soit on s'accommode de cette localisation spatiale et spectrale aléatoire et l'on testeun grand nombre de cavités pour s'approcher la situation optimale. En général,avec cette technique, elle n'est que très rarement atteinte et on se contente de s'enapprocher.� soit on utilise des techniques de localisation spatiale de la boîte couplée à une tech-nique de contrôle de l'accord spectral entre le dipôle émetteur et le mode de lacavité.La première solution n'est pas viable. Par exemple, si l'on cherche à remplir tous lescritères pour l'intrication en polarisation (modes dégénérés en énergie de polarisationorthogonale, accord spatial au maximum du champ à quelques dizaines de nm près, faibleécart énergétique des niveaux excitoniques, Fp supérieur à 10, Q modéré...), le grandnombre de paramètres mis en jeu réduit de façon draconienne la probabilité de trouver unecavité optique couplée à une boîte pouvant produire des photons intriqués en polarisation.Il est donc indispensable de recourir à la deuxième solution. A ce jour, il n'est pas possiblede remplir tous les critères à la fois mais di�érentes pistes pour satisfaire l'accord spatialet/ou spectral sont poursuivies de manière conjointe. Par la suite, nous allons nous attardersur quelques unes des méthodes aujourd'hui étudiées.121



L'accord spectral entre la résonance du mode et la longueur d'onde d'émission de laboîte ne peut se faire, pour le moment, qu'a posteriori. C'est à dire que tout le processusde fabrication doit être fait pour pouvoir par la suite faire correspondre les longueursd'onde d'émission. Par contre, l'accord spatial est intégré dans les étapes de fabricationcompliquant la procédure.Accord spatial entre la boîte quantique et le mode optique de la cavitéDeux approches sont à ce jour poursuivies. La première consiste à repérer la boîte quan-tique aléatoirement positionnée dans des échantillons de faible densité de boîtes quantiqueset imprimer autour la cavité optique. La seconde repose sur une localisation du site denucléation.Les premières études de repérage du site aléatoire de nucléation des boîtes quantiquesreposent sur un repérage par A.F.M. du site de nucléation d'une boîte quantique, enréalisant un empilement vertical de boîtes quantiques [142]. Le premier plan de boîtesémet à la longueur d'onde souhaitée. Les plans supérieurs émettent à des longueurs d'ondeplus élevées. Les boîtes des plans supérieurs nucléant naturellement au dessus de cellessituées sur le premier plan de boîtes, on peut repérer par A.F.M. la déformation induitepar la boîte du plan supérieur et donc con�rmer la présence d'une boîte en dessous sur lepremier plan. Par la suite, cette même équipe a pu s'a�ranchir du recours à un empilementde plans de boîtes quantiques en repérant simplement par A.F.M. la déformation induiteà la surface du plan de boîtes quantiques �utiles�. D'autres approches de repérage utilisentnon pas des techniques d'AFM mais de microphotoluminescence [143].Une autre approche consiste à localiser le site de nucléation des boîtes quantiques. Lestravaux pionniers de l'équipe d'E. Kapon et al utilisent la croissance au sein de pyramidesinversées gravées dans le substrat de croissance [144]. Cette technique présentent quelqueslimitations, notamment la di�culté d'intégrer ces boîtes dans des mcirocavités. Depuis,de nombreuses équipes développent di�érentes approches qui permettraient de couplerles boîtes localisées dans des résonateurs optiques. Par exemple en épitaxiant les boîtesdans des ouvertures réalisées dans un substrat corrugué [145] ou bien dans des couches dediélectriques [146]. Les propriétés de luminescence de ces boîtes restent cependant encoredégradées par rapport aux boîtes auto-assemblees, avec des e�cacités quantiques réduitesmême à basse température.Accord spectral entre la boîte quantique et le mode optique de la cavitéLa longueur d'onde exacte d'émission des boîtes quantiques ne peut être contrôlée aucours de l'épitaxie, tout du moins sur simplement des plages de quelques dizaines denanomètres. Pour assurer l'accord spectral entre la boîte quantique et le mode de lacavité, deux approches ont été jusqu'à présent utilisées : déplacement de la résonance dela cavité post-fabrication ou bien déplacement de la longueur d'onde d'émission de la boîtequantique.La longueur d'onde de résonance d'une cavité est déterminée par les paramètres demaille du dessin initial. Cependant les aléas de la fabrication ne permettent pas de contrôlede façon précise cette longueur d'onde et déplacent la résonance de la cavité de quelquesnanomètres. Dès lors, l'accord spectral entre le mode et la boîte est di�cile à atteindre.On peut cependant, post-fabrication, déplacer la longueur d'onde d'une cavité à cristalphotonique sur membrane par des techniques de gravure humide contrôlée. Ainsi, uncycle d'oxydation et de gravure contrôlées (H2O2/C6H8O7) [147, 58] permet de diminuerla longueur d'onde de résonance de la cavité d'environ 10 nm. Ce déplacement est lié à uneoxydation partielle en surface de l'échantillon, oxyde ensuite retiré par une gravure humidesélective. Il est possible de réduire ce déplacement de la longueur d'onde en utilisant122



Fig. 5.1 � Quelques exemples de réalisations expérimentales de la localisation spatiale desboîtes quantiques semiconductrices. A l'extrème gauche : repérage de boîtes quantiquesuniques dans des échantillons dilués de boîtes quantiques et impression de la cavité autourde la position aléatoire des boîtes [142]. De gauche à droite : croissance localisées de boîtes(En haut, images issues de [144] illustrant des boîtes localisées au sommet de pyramidesréalisées par structuration du substrat de croissamce ; au centre, images issues de [145]illustrant des boîtes localisées ; en bas, images réalisées au CNRS-LPN [146] illustrant desboîtes localisées épitaxiées dans des ouvertures nanométriques réalisées dans un masquede diélectrique.une oxydation à l'air libre puis un retrait de l'oxyde en solution de C6H8O7. Dans cesconditions, le déplacement de la résonance vers le bleu est d'environ 3 nm .Une autre approche consiste à déplacer la longueur d'onde d'émission de la boîtequantique, en augmentant la température de l'échantillon. La boîte est plus sensible quela cavité à cette augmentation de la température. Ainsi, si la boîte quantique se trouvedans la queue haute énergie du mode à basse température, on peut accroître la températureet trouver une température à laquelle le mode de la cavité et la boîte quantique sont enrésonance spectrale. Pour ce, on peut soit chau�er l'ensemble de l'échantillon avec unerésistance chau�ante dans le cryostat, ou bien chau�er localement la structure par unfaisceau laser à proximité de la cavité. La conductivité thermique du matériau permet àla chaleur d'atteindre la cavité optique contenant la boîte quantique et donc de modi�erleurs longueurs d'onde respectives plus �nement [148].Reproductibilité et contrôle des paramètres de fabricationUn autre problème aussi se pose : le contrôle des paramètres optiques des cavités fa-briquées. Pour illustrer ce point, prenons l'exemple de la cavité H1. Comme nous l'avonsmentionné dans le chapitre 2, la cavité H1 présente un mode fondamental doublement dé-généré. Dans la pratique, on observe une levée de dégénérescence de ce mode induite parles imperfections de fabrication. Une méthode pour réduire cette levée de dégénérescenceutilise une oxydation localisée par A.F.M. [149]. Cependant, l écart en énergie entre lesdeux modes est aléatoire sur l'ensemble de l'échantillon et cette technique est délicate àmettre en oeuvre, le motif étant di�érent pour chaque cavité.L'accumulation des étapes technologiques pour la fabrication des cristaux photoniquespeut être une des causes de cette levée de dégénérescence, et ce avec une dispersion im-portante. Dans ces conditions, une solution est de simpli�er la fabrication en réduisant lenombre d'étapes. Une des étapes qui pourrait être simpli�ée est la réalisation du masque degravure, qui s'e�ectue dans nos travaux en deux étapes : réalisation d'un premier masquepar lithographie électronique (en P.M.M.A.) puis transfert du masque dans une couche denitrure. On pourrait donc envisager de réaliser le masque de gravure du semiconducteur,directement lors de l'étape de lithographie. Ceci n'est pas possible avec notre procédé de123



Fig. 5.2 � En haut : Images au microscope électronique d'une section du masque de gra-vure H.S.Q. et du semiconducteur gravé avec le masque en H.S.Q. Au centre, Imagesau microscope électronique en vue de dessus de cavités H1 sur InP. En bas : spectre deluminescence type d'une cavité H1 réalisée avec un masque de H.S.Q. sur InP.gravure en utilisant le P.M.M.A., car le P.M.M.A. ne résiste pas à la gravure chlorée.En revanche, la résine Hydrogen SilsesQuioxane (H.S.Q.) peut convenir [150]. Elle peutpotentiellement permettre de faire à la fois l'insolation et la gravure des cavités sur GaAset InP. Au préalable, il est nécessaire de s'assurer de la séléctivité des plasmas utiliséspour graver respectivement le GaAs et l'InP avec un masque de H.S.Q.. C'est ce que nousavons fait. Après un recuit à 150◦C de 15 minutes, l'épaisseur de résine H.S.Q. enduiteest de 550 nm. Avec le procédé pour la gravure de l'InP, la profondeur des trous est de1,2µm alors que seulement 310 nm de masque sont gravés (Fig. 5.2). Le masque de H.S.Q.ne semble pas dégrader la qualité de surface de gravure du semiconducteur par rapportà une gravure avec un masque de nitrure (Fig. 5.4). La composition du plasma pour lagravure de l'InP est à base de chlore tout comme celui utilisé pour le GaAs. Les résultatsde gravure pour les trous de GaAs ne sont pas présentés ici, mais sont identiques à ce quenous avons pu obtenir avec un masque de Si3N4. La réalisation de cavités H1 avec cetterésine a été faite sur InP et GaAs. Les images M.E.B. de la �gure 5.2 ont été réalisées surun échantillon InP. Cependant, il n'a pas encore été possible de d'observer les modes descavités H1 sur GaAs. Cette di�culté à observer des modes peut provenir :� des paramètres géométriques du cristal photonique inadaptés pour l'émission dansla gamme spectrale déterminée par la distribution de boîtes quantiques ;� ou bien du fait du changement de composition de la résine H.S.Q. après le recuit.Elle devient alors un composé SiOx [151, 152, 153]. L'oxygène du masque peut sedéposer aux niveaux des di�érentes interfaces GaAs/air et piéger très e�cacementles porteurs.Par conséquent, les seules mesures disponibles avec un masque de H.S.Q. ont été réaliséessur InP.La distribution des taux de recouvrement des modes de la cavité H1 en fonction de larésolution de la lithographie électronique sur GaAs est rappelée sur la �gure 5.3. Il s'agitdes mêmes valeurs que celles présentées dans le chapitre 2. Par contre nous apportons ici124



Fig. 5.3 � Etude comparative préliminaire sur le splitting des cavités H1 sur GaAs et InPen fonction du masque de gravure (Si3N4 et H.S.Q.)un complément avec la distribution du taux de recouvrement sur InP, avec deux résinesdi�érentes. Il ne s'agit que d'une étude préliminaire puisque le nombre de cavité observéen'est pas su�sant pour avoir une statistique signi�cative. Dans ce cas, la résolution de lalithographie électronique sur InP est �xée à 5 nm. Les diamètres des trous sur InP et surGaAs étant di�érents (235 nm sur InP contre 140 nm pour des cavité GaAs), une mêmerésolution d'insolation modi�e l'incertitude sur la dé�nition des trous. Une incertitude del'ordre de 4% est atteinte avec une résolution de 2,5 nm sur GaAs et 5 nm sur InP. C'estpourquoi la résolution du masqueur électronique n'est pas réduite à 2 5 nm lorsque l'ontravail sur InP. Pour des résolutions équivalentes et en utilisant les masques de niture, onconstate que la dispersion du taux de recouvrement est approximativement la même entreInP et GaAs. En revanche, un changement notable s'opère lorsque l'on utilise un masquede H.S.Q. : le taux de recouvrement est alors proche de 100%. Ceci n'est qu'une étudepréliminaire et reste à con�rmer par des mesures supplémentaires.5.2 Nanosources pour l'optoélectroniqueParmi les di�érentes sources de lumière utilisées en optoélectronique, citons les diodesélectroluminescentes et les lasers.Une question que l'on pourrait se poser concernant les diodes électroluminescentesest la suivante : est-il raisonnable de mettre en jeu des e�ets d'accélération de l'émissionspontanée pour accroître les performances des diodes électroluminescentes à cristaux pho-toniques ? En e�et, une des solutions pour mieux extraire la lumière serait d'accroître lafraction β d'émission dans un mode utile qui peut être e�cacement collecté, par le biaisd'une accélération de la dynamique d'émission. Nous avons déjà mentionné précédemmentqu'au mieux on peut espérer collecter environ 50 % de la lumière en utilisant une cavitéH1 modi�ée placée au dessus d'un miroir de Bragg. Or, simplement en modi�ant la géo-métrie de la diode et en formant des structures de type pyramide inversée tronquée, il estpossible d'atteindre des e�cacités d'extraction proche de 60 % [154], au prix néanmoinsd'une émission dans l'air libre essentiellement isotrope. D'autres approches utilisant descristaux photoniques de type pavage d'Archimède sans e�ets de cavité ont aussi été réali-125



sées et s'avèrent prometteuses [155]. Ainsi, nous constatons qu'il est possible d'atteindredes coe�cients d'extraction élevés, sans pour autant s'appuyer des e�ets de cavité. Dansles diodes électroluminescentes à microcavité, l'impact de l'accélération de la dynamiquereste très limité et c'est essentiellement les e�ets �classiques� de redistribution angulairede l'émission spontanée qui améliorent la brillance des diodes.En revanche, dans les lasers à fort β, nous avons montré dans ce manuscrit que l'accélé-ration de la dynamique d'émission spontanée joue un rôle primordial. Toutefois, toutes lesréalisations expérimentales présentées dans ce manuscrit ont été réalisé à 4 K et autour de950 nm. Pour envisager l'utilisation de telles sources laser dans des applications télécomspar �bres, il est indispensable de travailler à des longueur d'onde proches de 1550 nm. Lesystème boîtes quantiques InAs dans une matrice de GaAs ne peut atteindre tout au plusque des longueurs d'onde proche de 1,3µm qui correspond à un minimum local d'atté-nuation dans les �bres. Pour atteindre 1,55 µm, il est nécessaire de changer de matériausemiconducteur. Au laboratoire, il a été développé des boîtes quantiques InAsP dans unematrice d'InP par croissance M.O.V.P.E. (�Metal Organic Vapor Phase Epitaxy�)[156].Ces boîtes quantiques émettant à 1,55 µm peuvent être placées dans un cristal photo-nique pour observer le mode de la cavité et essayer d'obtenir l'e�et laser observé sur lescavités GaAs. Pour cela, nous avons utilisé le même dessin de cavité, à savoir la cavitéà double hétérostructure [51] (Fig. 5.4 de gauche). Il est cependant nécessaire d'ajusterle paramètre de maille et la taille des trous pour obtenir la résonance sur la bonne plagespectrale. Au cours du chapitre sur la fabrication des cavités sur GaAs, il a été démontrél'importance de la gravure et la nécessité d'avoir à la fois des �ancs de gravure les plusverticaux possible et une faible rugosité. La gravure des cristaux photoniques sur InP nedéroge pas à ces exigences et un procédé a été développé dans ce sens au laboratoire parK-H Lee [157]. Les images M.E.B. de droite de la �gure 5.4 montrent les résultats obtenus.Etant donné que nous nous intéressons à des structures de type membrane, nos critèresde gravure ne portent que sur les 270 premiers nanomètres des trous. Au delà de cetteprofondeur, la sous gravure annulera tous les défauts potentiels. Sur cette zone, la gravuredes trous du cristal photonique répond aux critères énoncés, faible rugosité et verticalité(Fig. 5.4 à droite).

Fig. 5.4 � Au gauche : Image au microscope électronique de la cavité à double hétérostruc-ture sur InP. A droite : pro�ls de gravure des trous du cristal photonique (Images issuesde la thèse de K-H Lee). 126



Fig. 5.5 � Spectre caractéristique d'une cavité à double hétérostructure présentée �gure5.4 sous pompage continu à 532 nm et une puissance d'excitation de 6µW.Une première étude optique de ces cavités en pompage continu à 532 nm et à tempéra-ture ambiante montre une résonance dans la gamme spectrale qui nous intéresse avec unrapport signal à bruit de 32 dB et une largeur à mi-hauteur limitée par la résolution dumonochromateur (Fig. 5.5). Le dispositif expérimental est identique à celui présenté dansles précédents chapitres. L'unique di�érence est le dispositif de détection : une barrette dephotodiodes InGaAs refroidie à l'azote, en remplacement de la caméra C.C.D. Silicium.Comme cela a été fait pour les cavités GaAs, nous nous sommes assurés que le mode de lacavité se déplaçait en fonction de la taille du défaut. Ces caractéristiques permettent d'en-visager une observation de l'e�et laser à température ambiante. Nous avons donc étudiéle comportement de ces cavités en fonction de la puissance de pompe en régime continuet en régime impulsionnel. Dans toute la suite, nous utiliserons la même cavité dont onpeut voir un spectre typique sur la �gure 5.5.5.2.1 E�et laser dans la bande C des télécommunications en ré-gime continu et à température ambiantePour l'étude en régime continu de la réponse de la cavité, on utilise un laser Miléniaémettant à 532 nm. Si l'on s'attarde tout d'abord sur la réponse de la cavité à la puissancede pompe incidente (voir Fig. 5.6 bas), on observe exactement le même comportement quece que nous avons pu observer sur les cavités GaAs. A savoir, une augmentation linéaire del'intensité émise avec une pente unité à basse puissance. Par la suite, lorsque l'on augmentela puissance d'excitation, on observe une montée rapide de l'intensité intégrée au passagedu seuil pour retrouver ensuite un comportement linéaire toujours avec une pente de 1.On observe donc bien trois régimes : émission spontanée, passage du seuil puis émissionstimulée. Pour les fortes puissances (supérieures à 100µW ), l'intensité chute brutalementdu fait d'e�ets thermiques importants. Si l'on désire déterminer de manière plus précise lefacteur de qualité, il est nécessaire de réaliser des mesures parinterférométrie à transforméede Fourier. On peut alors tracer le ratio entre la longueur d'onde d'émission et la largeurde raie (facteur de qualité Q) en fonction de la puissance d'excitation (voir Fig. 5.6 haut).A basse puissance, on observe tout d'abord une augmentation du facteur de qualité, àcause du blanchiment de l'absorption des boîtes. Au seuil, ce facteur de qualité atteintson maximum, environ 50000. C'est le facteur de qualité de la cavité froide. A très forte127



Fig. 5.6 � Evolution de l'intensité émise par la cavité en fonction de la puissance depompe mesurée sur la surface de l'échantillon (en bas) et évolution du facteur de qualitéde la cavité obtenu par interférométrie à transformée de Fourrier sur la même gammede puissance (en haut). Les mesures sont faites sous excitation continue à 532 nm et àtempérature ambiante.
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puissance, le facteur de qualité chute à cause des e�ets thermiques mis en jeu. L'impactdes e�ets thermiques est con�rmée par l'étude de la variation de la longueur d'onde derésonance en fonction de la puissance d'excitation (voir 5.7) . On observe un décalageimportant de la longueur d'onde vers le rouge au delà du seuil d'émission stimulée.

Fig. 5.7 � Evolution de la longueur d'onde de la résonance en fonction de la puissance depompe.5.2.2 E�et laser dans la bande C des télécommunications en ré-gime impulsionnel et à température ambianteL'étude du comportement de la même cavité mais en régime impulsionnel (avec lemême laser Ti :Sapphire que celui utilisé pour les mesures sur GaAs, accordé à 840 nm etdélivrant des impulsions de 2 ps à taux de répétition de 180 MHz) permet d'observer uncomportement similaire à celui que nous avons observé sur des cavités émettant à 920 nm.La �gure 5.8 bas présente la variation de l'intensité intégrée en fonction de la puissanced'excitation où nous retrouvons les quatre régimes vus sur les cavités GaAs sous excitationimpulsionelle : émission spontanée, passage du seuil, émission stimulée et saturation dumilieu à gain. Le passage du seuil s'e�ectue sur une plage de puissance d'environ unedécade, avec une augmentation de l'intensité émise d'environ 3 décades. Le seuil est doncrelativement marqué, par rapport aux cavités étudiées dans les précédents chapitres.Pour des seuils aussi marqués, la fonction de corrélation du second ordre g(2)(τ = 0)doit prendre des valeurs bien supérieures à 1 au niveau du seuil. Pour véri�er cela, nousavons réalisé des mesures d'autocorrélation du signal émis par la cavité. Le signal dephotoluminescence est envoyé sur un cube séparateur. Sur chaque port de sortie du sépa-rateur 50/50, sont placés des détecteurs supraconducteurs (S.S.P.D.) avec une e�cacitéquantique de ∼ 4% à 1500 nm et une résolution temporelle globale de l'ordre de 100 ps.On mesure l'histogramme des coïncidences entre les événements de photodétection sur lesdeux détecteurs (voir Fig. 5.9). On remarque déjà sur ces histogrammes de coïncidencesqu'en régime d'émission stimulée au dessus du seuil, l'amplitude du pic de coïncidences àdélai nul est à peu près égale à celles des pics adjacents à ±nT , avec n entier non nul et Tpériode de répétition du laser de pompe (voir Fig. 5.9 gauche). En revanche, au passagedu seuil (voir Fig. 5.9 droite), l'amplitude de ce pic est bien plus importante. De façonplus quantitative, on peut approcher la valeur de g(2)(0) à partir de cet histogramme ennormalisant et mesurant l'aire des pics de coïncidences. Les valeurs de la fonction de cor-129



Fig. 5.8 � Evolution de l'intensité intégrée émise par le mode de la cavité en fonction dela puissance de pompe (en bas) et évolution de la fonction de corrélation g(2) (τ = 0) dusignal émis sur la même gamme de puissance (en haut).rélation de second ordre à délai nul en fonction de la puissance de pompe sont présentéessur la �gure 5.8 haut. Au niveau du seuil, la fonction de corrélation est proche de 1,7et décroît lorsque la puissance augmente pour atteindre 1 à plus de dix fois la puissancedu seuil. En dessous du seuil, les mesures sont délicates du fait de l'e�cacité réduite desdétecteurs et du faible nombre de photons émis par la cavité.

Fig. 5.9 � Histogramme des coïncidences pour deux puissances de pompe : au dessus duseuil à 6µW (à gauche) et au seuil à 0,6µW (à droite).Un déplacement de la longueur d'onde de résonance de la cavité en impulsionnel estaussi visible (voir Fig. 5.10). Cependant, il ne s'agit que d'un décalage vers le bleu avec unchangement de pente à 2µW . Ce comportement a déjà été observé sur les cavités GaAsavec un déplacement plus important dans le cas présent.130



Fig. 5.10 � Evolution de la longueur d'onde de la résonance en fonction de la puissancede pompe.5.2.3 Vers un pompage électrique et une e�cacité accrue de col-lectionNous avons donc pu mettre en évidence un e�et laser à température ambiante dansles microcavités à cristal photonique sur InP avec des boîtes quantiques d'InAsP que cesoit sous excitation continue ou pulsée. Néanmoins, il subsiste deux écueils majeurs à laréalisation de lasers à cristal photonique avec des boîtes quantiques intégrables. Le premierconcerne le pompage qui a, jusqu'à très récemment, été exclusivement un pompage optiquelimitant les potentialités d'intégration. La seconde di�culté concerne la puissance émisecollectée qui est faible. Pour ces deux obstacles, des solutions à plus ou moins long termeont été proposées.Vers un pompage éléctriqueLes cristaux photoniques membranaires ont été largement utilisés comme composants debase en vue d'une intégration dans un circuit photonique. Cependant, ceci suppose la miseen place d'un pompage électrique du milieu à gain e�cace et maîtrisé. Or, jusqu'à mainte-nant, la grande majorité des réalisations expérimentales de lasers à cristal photonique ontété faite en pompage optique. Plusieurs structures à cristal photonique appropriées pourle pompage éléctrique ont été suggérées [158, 159, 160, 161]. Parmi celles-ci, les lasers àcristaux photoniques à bord de bande ont été les premiers à être fabriqués du fait de leurrelativement large volume modal. Le pompage électrique avec ces structures présentent,néanmoins, de forts courants de seuil [162, 163, 164, 165]. Malheureusement, le pompageélectrique de cavités à cristal photonique exige de répondre à certains problèmes : l'in-jection électrique e�cace dans un petit volume sans dégradation du con�nement optiquede la cavité ainsi que l'obtention de structures viables dans le temps. Des solutions tech-nologiques lourdes ont récemment été apportées [166, 167]. Elles ne sont cependant pasévidentes à mettre en oeuvre.
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Fig. 5.11 � Schéma de principe pour le pompage éléctrique de cavité à cristaux photoniques.En haut avec un substrat d'InP, la solution du pompage éléctrique par un pilier centrale aété adopté [167]. En bas, le pompage se fait par les bords de la cavité [166].
Vers une collection e�cace de la lumière laserLes nanolasers à cristal photonique avec des très petits volumes modaux peuvent po-tentiellement être utilisées en tant que source de lumière dans des circuits photoniquesintégrés. Bien que jusqu'à présent cela n'est pas encore été évalué quantitativement, ons'attend à ce que le nombre de photons collectés soit très nettement inférieurs au nombre dephotons émis par la cavité. Des simulations récentes montrent qu'il est possible d'amélio-rer sensiblement le diagramme de rayonnement de cavité à cristal photonique en déplaçantjudicieusement les trous autour de la cavité et en changeant leurs diamètres [168]. Pourcela, il est nécessaire de mettre en place des calculs FDTD-3D en modi�ant les di�érentsparamètres du cristal photonique. Il se trouve que la gamme de paramètres pour obtenirun diagramme de rayonnement adapté est étroite. Comme nous l'avons vu avec les cavitésH1, la reproductibilité et le contrôle du processus de fabrication peut amener à une cavitéavec des paramètres légèrement di�érents de ceux souhaités au départ. Par conséquent lediagramme de rayonnement de la structure peut s'avérer être complètement di�érent decelui envisagé au départ.D'autres travaux se concentrent plus sur l'extraction des photons émis par la cavité, viaun guide placé à proximité de la cavité par couplage evanescent et non dans l'espace libre.Quelques groupes ont proposés et pour certains ont déjà mis en place des dispositifs pouraméliorer l'extraction de la lumière émise par la cavité. On peut distinguer ces solutionsproposées en vue d'une meilleure extraction en deux familles : l'extraction vers un systèmeexterne (couplage évanescent par �bre optique, ...) [169, 170] et de l'autre intégration dansun circuit photonique [171, 172]. 132



Fig. 5.12 � Couplage à une �bre optique étirée. En haut à gauche : principe de fonction-nement du couplage à une �bre optique courbée (en haut à droite)[170]. En bas à gauche :schéma de principe développé pour collecter les photons émis par le microdisque (en bas àdroite) [169]Une façon d'améliorer la collection est d'approcher une �bre optique étirée à proximitéde la cavité pour absorber la lumière émise par cette dernière par couplage évanescent.Ces �bres ont la particularité d'avoir un diamètre très petit au niveau de la partie étirée.Des premiers essais sur des microdisques de GaAs avec des boîtes quantiques en leur seinont permis de faire de la spectroscopie de boîte unique en microcavité avec une e�cacitéde collection de 0,1% [173]. Les modes du microdisques se trouvent être dans le plan. Celaprésente l'avantage de pouvoir exciter les boîtes quantiques de manière conventionnellepar le dessus du disque et de pouvoir collecter les photons émis via la �bre (Fig. 5.12en bas à droite). L'excitation et la collection n'empruntent donc pas le même chemin.Cette technique peut aussi être mise en oeuvre avec des cavités à cristaux photoniques.Le schéma de principe est présenté sur la �gure 5.12 en haut à gauche. Il est alors possibled'atteindre un taux de collection de 70% des photons émis dans un demi-espace. Pourpouvoir approcher aisément la �bre de la cavité, il est nécessaire d'utiliser des �bres avecun fort rayon de courbure de l'ordre de 50 µm (Fig. 5.12 en haut à droite).A�n de collecter e�cacement la lumière laser, on peut aussi imaginer l'ajout d'un guided'onde auquel les photons de la cavité peuvent se coupler pour sortir de la cavité. Defait, la compréhension des mécanismes et les géométries de couplage cavité - guide d'ondedeviennent un enjeu important pour les circuits optique à base de cristaux photoniques.L'intégration avec un guide à cristal photonique dans le plan de la cavité présente desavantages en vue de la réalisation d'un circuit photonique. Cependant cette techniquenécessite de mettre en place un procédé de fabrication relativement lourd. Si le guided'extraction se trouve dans une zone contenant un milieu à gain, alors l'absorption nuiraà la collection e�cace des photons stimulés. Pour éviter cela, il est nécessaire de fairecroître par deux épitaxies successives sur le même niveau une zone avec et une autre sansmilieu actif. Lors de la lithographie, il faudra placer la cavité dans la zone avec le milieu133



actif et le guide dans la partie passive.

Fig. 5.13 � Couplage à un guide W1. Plusieurs solutions ont été envisagées, l'une d'entreelles est de placer une cavité dans une zone avec un milieu à gain et de coupler les photonsémis par cette dernière dans un guide W1 pour une meilleur extraction [171].
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5.3 ConclusionDans ce chapitre, nous avons proposé quelques pistes de prolongement de ces travauxde thèse mettant en jeu des e�ets d'accélération de la dynamique d'émission spontanée.Nous avons choisi de distinguer deux domaines d'application. Pour les nanosources pourl'information quantique, nous avons souligné la nécessité de développer des techniques decontrôle de l'accord spectral et spatial entre la boîte quantique et le mode de cavité. Nousavons aussi indiqué la nécessité de mieux contrôler di�érentes étapes de fabrication pourconserver les propriétés optiques attendues des cavités. Nos travaux sur la simpli�cationdes étapes de fabrication lors de la réalisation du masque de gravure sont encourageantsdans ce sens. Concernant les nanosources pour la photonique, nous avons réalisé des pre-miers tests sur d'e�et laser dans la bande C des télécommunications, en réalisant descavités sur InP contenant des boîtes quantiques InAsP. Nos travaux démontrent un ef-fet laser à émission spontanée contrôlée à température ambiante à une longueur d'ondeproche de 1,55 µm. Des mesures de corrélation de photon con�rment le passage progressifdu seuil en fonction de la puissance d'excitation. Ces travaux sont encourageants pour laréalisation de lasers rapides et faible seuil intégrables dans des circuits photoniques.
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ConclusionL'objectif de ce travail de thèse était l'étude des potentialités du contrôle de l'émis-sion spontanée de boîtes quantiques en cristal photonique pour la réalisation de laser àfort facteur de couplage de l'émission spontanée. La première étape est la réalisation detelle structure par gravure sèche. Nous avons donc mis en place un nouveau procédé degravure I.C.P.-R.I.E. permettant la gravure de cristaux photoniques dans une membranede GaAs, en garantissant une bonne verticalité des �ancs et une faible rugosité. Grâce àcette nouvelle méthode de gravure des cristaux photoniques sur GaAs, la puissance duseuil laser pour des cavités à double hétérostructure a été réduite d'un facteur 20 parrapport au précédent procédé utilisé au laboratoire utilisant une gravure C.C.P.-R.I.E.L'étude en puissance de la réponse de ces cavités, nous a permis d'observer un e�etlaser avec une fraction de l'émission spontanée (β) dans le mode laser proche de 1 pourdes cavités à cristal photonique à boîtes quantiques. Expérimentalement, le facteur βs'échelonne de 0,44 à 0,93 selon la période longitudinale de la zone formant la cavité.D'autres caractéristiques, comme la largeur à mi-hauteur et la longueur d'onde d'émission,nous ont permis de comprendre le comportement et l'impact des porteurs dans ce système.Avec des e�ets d'Electrodynamique Quantique en Cavité indispensable pour atteindre desfractions d'émission spontanée importante, le temps d'allumage du laser est réduit et ladurée de l'impulsion émise par le laser sous excitation impulsionnelle est de l'ordre de20 ps. Ceci permet d'obtenir de larges bandes de modulation directe grands signaux sur cecomposant, avec des valeurs au moins égales à 10GHz pour un laser à cristal photoniqueà fort β ∼ 0, 65. L'élargissement dynamique de la largeur de raie de ce laser présente uncomportement linéaire en fonction du temps avec une valeur de l'ordre de celles obtenuesavec des lasers type ridge (0,1 nm sur 34 ps). Le chirp observé est non seulement linéairemais est aussi identique pour toutes les impulsions émises par le laser à cristal photonique,et ce même sous modulation directe à 10GHz. Etant donné que le chirp est linéaire aucours de l'impulsion, des techniques de compensation simples sont donc envisageables pourréduire la largeur temporelle de l'impulsion à 10 ps.Cette étude a aussi permis d'avoir une vue d'ensemble de l'utilisation des cristaux pho-toniques dans le cadre de l'information quantique et de l'optoélectronique. Pour ce dernier,nos premiers travaux sur des cavités émettant dans la bande C des télécommunicationsont permis d'observer un e�et laser en présence d'un contrôle de l'émission spontanée, etce à température ambiante. De nombreux développements sont encore à e�ectuer pouraugmenter le taux de collection et améliorer le niveau d'intégration des cristaux photo-niques dans des circuits plus sophistiqués. Cependant, des solutions sont envisageables etcertaines sont en train d'être expérimentées. Par contre, l'utilisation des cristaux photo-niques pour l'information quantique requiert de remplir un cahier des charges très strictqui est pour le moment di�cile à atteindre.
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Annexe A: Gravure profonde duGaAs en I.C.P.Jusqu'à présent, la gravure profonde du GaAs se faisait dans un bâti R.I.E. Nextral NE-100à base de tétrachlorosilane (SiCl4) et d'une augmentation progressive de la concentrationde dioxygène au cours de la gravure. Ce procédé a permis d'obtenir des micropiliers (cavitéde GaAs encadrée par une alternance d'AlAs et de GaAs formant des miroirs de Bragg depart et d'autre de la cavité) utilisables plusieurs mois après leur fabrication (Fig. 5.14)[174, 175]. L'inconvénient de cette technique de gravure réside dans sa relativement faiblevitesse de gravure. Pour avoir un ordre d'idée, un micro-pilier formé par des miroirs deBragg de 16 paires et 24 paires (environ 7 µm), respectivement au dessus et en dessousde la cavité est gravé en 45 minutes. En cela, la technique I.C.P.-R.I.E. est beaucoupplus rapide et donc plus avantageuse que la simple R.I.E.. Cette étape de gravure dusemiconducteur intervient néanmoins en dernier pour la fabrication des micro-piliers. Ila fallu préalablement déposer une couche de nitrure puis une couche de P.M.M.A. pourpouvoir dé�nir le masque de gravure. En e�et, le P.M.M.A. étant une résine positive,des trous du diamètre des micropiliers sont insolés. Puis un dépôt métallique suivi d'unretrait de la résine sont réalisés. Cette étape, appelée lift-o�, fait apparaître des plots demétal qui serviront de masque pour la gravure du nitrure qui lui-même servira pour lagravure des piliers (Fig. 5.15).Le transfert de technologie, de la R.I.E. vers l' I.C.P., sera considéré comme e�ectiflorsque l'intégralité de la structure pourra être gravée et lorsque l'intégrité de cette dernièresera respectée pendant plusieurs jours. Le premier challenge impose de pouvoir graverassez profond pour atteindre le pied de la structure sans pour autant détériorer le sommet.Pour cela, le masque utilisé doit résister au plasma de gravure du semiconducteur. Lesecond critère nécessite de former une couche protectrice autour de la structure pour queles couches riches en aluminium qui forment les miroirs de Bragg ne s'oxydent pas une fois àl'air. Lorsque ces deux critères sont obtenus, il est alors possible d'augmenter la périodicitédes structures à graver. Toutes les gravures présentées dans ce qui suit sont réalisées àpartir d'échantillons E.P.V.O.M. (Epitaxie en Phase Vapeur aux OrganoMétalliques) saufremarques exceptionnelles. En ce qui concerne la passivation des �ancs de gravure, cettetechnique épitaxiale est plus contraignante que l'épitaxie par jets moléculaires à causede l'hydrogène utilisé lors de l'épitaxie E.P.V.O.M. qui reste présent dans les couchesépitaxiées. L'oxydation des couches riches en aluminium s'en trouve accélèrée.5.4 Passivation des couches riches en aluminiumLors de cette étude de la passivation des structures contenant des couches riches en alu-minium, les échantillons utilisés ne présentent pas le même empilement que pour les micro-piliers. Du fait du temps relativement long d'épitaxie pour un empilement complet en vue139



Figure 5.14: Images M.E.B. (en haut à gauche) et T.E.M. de la gravure des micro-pilierspar gravure R.I.E.

Figure 5.15: Etapes successives de la fabrication des micro-piliers GaAs/AlAs
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de faire des micro-piliers optiquement actifs, les échantillons pour cette étude ne présen-tent que quelques couches d'AlAs. Pour les premiers essais de gravure des micro-piliers,nous avons débuté avec un masque de 2 µm de nitrure et 100 nm de chrome. Nous verronspar la suite une évolution de ce masque de gravure pour éliminer les imperfections duesau "lift-o�" et à la gravure des 2 µm de nitrure.5.4.1 Chimie Cl2/N2Le procédé de gravure développé pour les cristaux photoniques (voir chapitre II) nous apermis de graver droit des structures avec une très faible périodicité et avec des ouverturesde très petites tailles. Les conditions étant moins critiques dans le cas des micro-piliersoù les espaces à graver sont très importants (il ne doit rester que le pilier et rien autour)et la périodicité est très grande (espacement entre piliers de 15 µm), ce procédé doitfonctionner pour les micro-piliers. La seule question qui reste concerne le comportementde l'AlxGa1−xAs avec une telle chimie. Dans le cas des cristaux photoniques, la coucheriche en aluminium (80%) est retirée immédiatement après la gravure. Si ce n'est pas lecas, une couche d'oxyde se forme (Chapitre II, Fig. 23) autour des trous du cristal.La transposition in extenso du procédé de gravure pour les cristaux photoniques per-met d'avoir une profondeur de gravure intéressante (supérieur à 9 µm en 2 minutes avecencore du masque) mais par contre on peut voir se former une couche autour du piliertout de suite après la gravure (Fig. 5.16 de gauche). Une nouvelle observation au mi-croscope électronique à balayage, 5 jours après la gravure, montre que les couches richesen aluminium (100%) qui se trouvaient au centre de la structure se sont oxydées et cettedernière est donc complètement détruite (Fig. 5.16 du centre). Dans le cas des cristauxphotoniques, il est indispensable de ne pas trop attendre pour réaliser la sous gravurede la membrane. Pour les micropiliers, le gravure Cl2/N2(32/4 sccm) ne permet pas deconserver les piliers intactes quelques jours.
Figure 5.16: De gauche à droite: Image M.E.B. de la gravure avec le procédé développépour les cristaux photoniques juste après la gravure, image M.E.B. du même échantillon5 jours plus tard, image M.E.B. de la gravure sans N2 5 jours après la gravure.Les évolutions de la composition chimique du plasma à partir de celle utilisée pourles cristaux photoniques ne permettent pas d'améliorer le temps de vie des piliers. Unegravure purement chlorée ne permet pas non plus de conserver les couches d'AlAs stabledans le temps (Fig. 5.16 de droite). Il est donc indispensable de changer la compositionchimique des gaz de gravure.5.4.2 Chimie à base de HBrDans les technologies silicium, les gaz HBr, Cl2, O2 sont généralement utilisés. En e�et,c'est une composition chimique de plasma qui permet de préserver l'intégrité de l'oxyde de141



grille pour les transistors. Le chlore grave le silicium (plus lentement que les gaz �uorés)mais il y a un très forte séléctivité par rapport au SiO2 lorsque le Cl2 est mélangé auxHBr et O2.Tout au long de ce paragraphe, le plasma de gravure est identique. Il est constituéuniquement de 20 sccm de HBr, le taux de dissociation des espèces présentes est contrôlépar la puissance I.C.P. qui est à son maximum (1000 W). Pour le moment, la tensiond'accélération et la pression sont respectivement �xées à -200 V et 5 mTorr. Il semblequ'avec la gravure HBr, la formation de l'oxyde d'aluminium friable soit plus lente qu'avecle plasma à base de dichlore. Les résultats de gravure présentés �gure 5.17 sont un bonpoint de départ pour des tentatives de passivation (gravure profonde de 3,6 µm, début depassivation et �ancs droits en 140 secondes).
Figure 5.17: Evolution du comportement des micro-piliers en fonction du temps. Degauche à droite: Image M.E.B. le jour même de la gravure, 5 jours après et 15 joursaprès.Une première étude en microscopie électronique en transmission nous permet d'avoirune idée sur l'importance de l'indentation lors de la gravure, la composition chimique descouches formées ainsi que leur évolution au cours du temps. Juste après la gravure, onobserve une di�érence de diamètre entre deux couches successives de GaAs (partie foncéesur les photos) et d'AlAs (partie plus claire). Cette di�érence est de l'ordre de 80 nm endéfaveur de l'AlAs (Fig 5.18-b). Cette caractéristique était aussi présente sur les micro-piliers gravés en R.I.E. avec le même ordre de grandeur (Fig. 5.14-d) [176]. Il s'avère quecette indentation s'accentue fortement avec le temps puisque quinze jours plus tard, ladi�érence est de 500 nm. La �ne couche que l'on peut voir à la surface du pilier (Fig. 5.18b et c) ralenti l'oxydation des couches riches en aluminium mais n'est pas complétementimperméable à l'oxygène de l'air. La gravure HBr permet de ralentir la dégradation desmicro-piliers mais n'assure en aucun cas une conservation à long terme.Essai de passivation a posterioriA�n de pouvoir conserver l'intégrité des micro-piliers plus d'une quinzaine de jours, il nousfaut former une couche de protection autour des micro-piliers puisque celle formée lors de lagravure du semiconducteur n'est pas e�cace. Cette pellicule qui passive les couches richesen aluminium doit les empêcher de s'oxyder à l'air pour former un oxyde d'aluminiumfriable (Fig 5.16). Lors de la gravure de ces mêmes micro-piliers en R.I.E., la couche depassivation formée en même temps que la gravure était formée d'un oxyde de siliciumd'une centaine de nanomètre d'épaisseur (Fig 5.14-c) [176]. Il provenait essentiellementde la dissociation du gaz SiCl4 lors de la gravure. Les composés chlorés servaient à lagravure tandis que les composés siliconés permettent, avec l'adjonction de dioxygène, deformer une couche de passivation (SiOx). 142



Figure 5.18: Etude T.E.M. de la passivation des micro-piliers sans aucune passivationaprès une gravure composé uniquement d'HBr. De l'image a à c: photos T.E.M. faitesjuste après la gravure. De l'image d à f: photos T.E.M. du même échantillon mais 15jours plus tard (G. Patriarche)Aucun gaz utilisable dans l'enceinte du bâti I.C.P. ne contient de composé de silicium.Il a donc fallu trouver une autre façon d'avoir cette espèce chimique dans le bâti. Unepremière solution a été de créer un plasma après avoir gravés les micro-piliers. L'idéeest de placer l'échantillon à graver sur une cathode en silicium et d'utiliser un plasmasusceptible de graver cette dernière sans détériorer les micro-piliers. On espère ainsiqu'une partie du silicium gravé se déposera sur les �ancs des micro-piliers préalablementgravés. En microélectronique, les plasmas composés de SF6/O2 sont intensément utiliséspour la gravure du silicium. Le SF6 aurait pour fonction de graver la cathode et ainside former les composés siliconés et le dioxygène permettrait la formation de la couchede passivation SiOx. L'autre solution envisagée a été d'envelopper les micro-piliers d'unecouche protectrice après la sortie du bâti de gravure [177].Passivation par plasmaNous avons donc opté pour un plasma SF6/O2 (20 sccm/ 2 sccm) avec une puissance I.C.P.maximum (1000W) pour obtenir une meilleure dissociation des espèces. Par contre, onn'impose pas de tension entre les deux électrodes pour éviter la gravure mécanique despiliers en espèrant que la gravure chimique de la cathode sera su�sante. La pression estquant à elle régulée à 40mTorr de telle façon que le temps d'interaction entre les espècesionisées du plasma et les structures semiconductrices soit important.143



Figure 5.19: photos M.E.B. (à gauche) et T.E.M. (à droite) de micro-piliers à la sortiedu batî de gravure avec la procédure de passivation SF6/O2Le premier constat que l'on puisse faire concerne le comportement des piliers. Jusqu'àdes diamètres de l'ordre de 1µm (côte du masque), les piliers ne sont pas endommagéspar le plasma de conditionnement. On considère la gravure présentée sur la �gure 5.19 dupoint de vue du nombre de piliers encore observables au M.E.B. comme étant la référencepuisque le plasma SF6/O2 ne détériore pas les piliers. Sur la �gure 5.19-a, seule la gravureHBr limite le nombre de piliers encore debout. Les images T.E.M. montrent après gravureune attaque importante des couches d'AlAs principalement à cause du �uor. La moindretrace de �uor dans le bâti se fait directement ressentir sur la composition chimique desparois des piliers. La composition chimique obtenue au T.E.M. pour un échantillon gravéavec le même procédé que celui de la �gure 5.19 mais sans le plasma SF6/O2 juste après faittout de même apparaître des traces de �uor non négligeables. Le besoin que nous avionsde graver le silicium de la cathode par un plasma �uoré dégrade encore plus rapidement letemps de vie des piliers à l'air puisque la présence de �uor accélère l'oxydation des couched'AlAs.Il est néanmoins possible de faire des mesures sur ces micro-piliers pour connaître leurcomportement en fonction du diamètre. Ces mesures sont faites en plaçant l'échantillondans un cryostat pompé juste après gravure. Les micro-piliers étudiés ici sont formésde deux miroirs de Bragg épitaxiés en M.B.E.. Les miroirs supérieur et inférieur sontrespectivement constitués de 32 et 24 paires de GaAs et d'AlAs. La zone active est quantà elle constituée d'un plan de boîtes quantiques. Le facteur de qualité de l'empilement nonstructuré est de 10 000. Cette étude préliminaire nous permet de comparer les propriétésoptiques obtenues avec celles de la gravure par R.I.E. sur le même échantillon. La mêmegravure a été e�ectuée avec des boîtes quantiques et des puits quantiques comme zoneactive. Dans le cas des puits quantiques, les modes des micro-piliers gravés par I.C.P. nesont observables que pour des diamètres supérieurs ou égaux à 1,2µm (cote du masque)alors que les images M.E.B. nous permettent de distinguer des piliers avec des diamètresbien inférieurs à cette valeur (∼ 900 nm, côte du masque). En dessous de 1,2µm, lesrecombinaisons non-radiatives à la surface des piliers sont trop importantes pour pouvoirobserver des modes optiques. Avec les boîtes quantiques, une comparaison des facteurs144



de qualité des modes des micro-piliers en fonction de leur longueur d'onde de résonancepermet de se rendre compte de la très forte ressemblance entre les deux types de gravure(Fig 5.20).

Figure 5.20: Résultats optiques de la gravure I.C.P. après passivation avec un plasmaSF6/O2 et la comparaison avec la gravure R.I.E. avec des boîtes quantiques (P. Senelart)Le passage de la R.I.E. vers l'I.C.P. améliore légèrement les propriétés optiques avecnotamment des modes pour des piliers plus petits. Cependant, il n'est toujours pas pos-sible de conserver ces piliers plus de quinze jours, il est indispensable d'utiliser une autretechnique de conservation ou de passivation.Passivation par "enduction"L'utilisation d'un matériau qui puisse enduire l'échantillon sur lequel se trouve les micro-piliers gravés implique certaines contraintes. Bien évidemment, cette technique ne doitpas dégrader mécaniquement les micro-piliers mais elle doit aussi, au minimum, conserverles propriétés optiques vues précédemment.On enduit l'échantillon de H.S.Q. que l'on recuit à 300◦C pour faire évaporer lessolvants, d'où certaines craquelures visibles sur les images M.E.B. de la �gure 5.21. Dupoint de vue de l'intégrité physique des micro-piliers, le dépôt de H.S.Q. puis le recuitn'endommage que très peu les micro-piliers. Sur la �gure 5.21-a, la neuvième rangée (àpartir de la droite) de piliers est encore debout. Sur la �gure 5.19-a, ce n'est qu'aprèsla onzième rangé (à partir du bas) que les piliers sont au sol. Le fait de déposer de laH.S.Q. ne détruit donc que deux rangées. Or ces piliers sont déjà trop petits pour avoirun mode optique. Cette résine une fois recuite (300◦C pendant 10 min) devient du SiOx[151, 152, 153] avec un indice optique proche de 1,5 . La di�érence d'indice entre le GaAsde la cavité et la H.S.Q. recuite est su�samment importante pour qu'il y ait encore uncon�nement horizontal par ré�exion totale interne.145



Figure 5.21: photos M.E.B. (en haut) et T.E.M. (en bas) de micro-piliers après dépot deH.S.Q. recuiteDes mesures optiques ont été faites sur ces piliers après un mois passé à l'air. Nousconstatons qu'avec l'échantillon contenant un puit quantique, les modes optiques ne sontplus observables pour des diamètres inférieurs à 1,2 µm. Avec la H.S.Q., nous retrouvonsles résultats optiques obtenus après les essais de passivation SF6/O2 mais cette fois unmois plus tard après leur réalisation à comparer au jour même pour les essais de condi-tionnement par plasma.5.5 Gravure profonde5.5.1 Une question de masqueJusqu'à présent le masque de gravure utilisé pour l'étude de la passivation avait uneépaisseur de 2 microns de Si3N4 avec 100 nm de chrome au dessus. Cette structure obligeà graver 2 microns de nitrure droit et de la manière la moins rugueuse possible pour nepas transferer cette rugosité lors de la gravure des micro-piliers. Les piliers sur les photosM.E.B. présentées précédemment ont été gravés avec le masque de la �gure 5.22 de gauche.
Figure 5.22: Photo M.E.B. du masque de gravure du nitrure (à gauche) et la révélationde la résine H.S.Q. après la lithographie électronique (à droite)Nous observons tout d'abord des protubérances de nitrure sur les bords de ce qui146



devait être la forme initiale. En plus de ces problèmes de dé�nition du masque, nousdistinguons une rugosité importante qui pour de petites structures est critique. De plusle chrome sur la partie supérieure du plot présente des irrégularités de surface. Lors dela métallisation, une partie du chrome déposé au fond des trous de P.M.M.A. se colle surles parois verticales de ce dernier. Après le retrait du P.M.M.A., le chrome déposé sur les�ancs des trous reste, ce qui donne ensuite ces collerettes sur les bords du plot.Puisque toutes ces irrégularités vont être par la suite transférées lors de la gravure desmicro-piliers, une autre solution doit être trouvée pour obtenir un masque avec des �ancsbien dé�nis et verticaux. Une des solutions a été d'utiliser les propriétés de sensibilité auxélectrons de la résine Hydrogen SilsesQuioxane (H.S.Q.). En e�et cette résine peut êtreutilisée pour la lithographie électronique en tant que résine négative [150]. Trois cyclesde dépôt et de recuit à 300◦C permettent d'obtenir une épaisseur de 1,6 µm. Dans lecas de la H.S.Q., le même dessin pour la lithographie qui a servi pour obtenir le masquede nitrure peut être réutilisé. Etant donnée que la H.S.Q. est une résine négative, leszones insolées ne seront pas solubles dans la solution chimique utilisée pour la révélation.Nous obtenons donc un masque bien plus propre que celui que nous avions avec le nitrure(Fig 5.22), reste à savoir si la sélectivité est identique à celle du nitrure par rapport ausemiconducteur.

Figure 5.23: Images M.E.B. de la gravure de micro-piliers avec un masque de nitrurependant 210 secondes (à gauche) et de H.S.Q. pendant 120 secondes (à droite)Dans les deux cas la sélectivité est de l'ordre de 2,5 mais le masque de H.S.Q. présentel'avantage d'avoir des �ancs de gravure plus propre (Fig 5.22). Un autre avantage potentielconcerne la passivation, en e�et, la composition de la H.S.Q. recuite se rapproche de celledu SiOx. Lors de la gravure du masque, il est possible que les composées à base de siliciumservent pour la passivation des couches riches en aluminium.5.5.2 Optimisation des paramètres plasma: gravure profonde demicro-piliersA partir de maintenant seuls deux paramètres pour le contrôle de la gravure desmicro-piliers GaAs /AlAs peuvent être ajustées : la pression dans l'enceinte et le tensiond'accélération des espèces chargés. La puissance I.C.P. est quant à elle �xée à 1000W pourle reste de cette étude. 147



Figure 5.24: Graphe représentant l'évolution de la vitesse de gravure en fonction de lapression et de la tension d'accélération (les carrés représentent un �bias� de -200 V et lesronds un �bias� de -100V ). La vitesse de gravure du semiconducteur est en trait plein etcelle de la H.S.Q. en pointilléLa pression in�uence presque exclusivement la vitesse de gravure du semiconducteur(Fig 5.24). L'augmentation de la pression permet d'obtenir une gravure très profonde,proche de 30 µm, avec une pression de 20 mTorr. La gravure très profonde à très fortepression s'accompagne d'une gravure juste sous le masque. Nous pouvons le voir sur la�gure 5.25-d où le masque (partie sombre) n'est pas plan. Ce phénomène est plus visiblesur la �gure 5.26 du fait de l'utilisation d'un motif plus large dans, au moins, une desdirections. On comprend bien que si il s'agit d'un motif de quelques microns dans les deuxdirections du plan, le masque de H.S.Q. va avoir des di�cultés à rester horizontal. Pourdes motifs avec des tailles de quelques microns, l'utilisation d'une trop forte pression n'estpas souhaitable.

Figure 5.25: Evolution de la gravure en fonction de la pression dans l'enceinte: (de gaucheà droite et de bas en haut) 1 mTorr, 5 mTorr, 10 mTorr et 20 mTorr. Tous les autresparamètres étant �xés (Puissance I.C.P. = 1000W, �Bias� = -100 V, Flux de HBr = 20sccm et le temps de gravure de 6 minutes) 148



Figure 5.26: Images M.E.B. de la sous gravure du masque de H.S.Q. à forte pression (20mTorr) sur un ridgeSi l'on s'intéresse maintenant à l'évolution de la vitesse de gravure en fonction de latension d'accélération des espèces chargées dans l'enceinte, nous nous rendons comptequ'avec un �bias� de -200 V, la gravure s'e�ectue plus rapidement à la fois pour le semi-conducteur et pour le masque que dans le cas d'un bias deux fois plus faible (Fig 5.24).L'augmentation de la tension d'accélération se traduit par une augmentation de l'énergiedes espèces ioniques frappant la surface de l'échantillon. Il y a donc plus de matière re-tirée avec un fort �bias�, tous les autres paramètres restant inchangés. Il se trouve que lasélectivité de la gravure est bien meilleure pour une tension d'accélération de -100V.

Figure 5.27: Images M.E.B. de la gravure de piliers avec une tension d'accélération de-200V avec une pression de 1mTorr pendant 3 minutes (à gauche) et de 5 mTorr pendant2 minutes (à droite). Tous les autres paramètres sont identiques à ceux de la �gure 5.25.Du fait de l'augmentation de la tension d'accélération, nous pourrions penser que lespiliers auraient eu des �ancs de gravure bien plus verticaux, mais la di�érence entre lepro�l de gravure à -200V et -100V est minime. Sur les gravures très profondes pourlesquelles la mesure de l'angle est la plus �able (Fig 5.25-d), l'angle que forme le �anc dupilier avec la verticale n'est que de 5°. Il n'y a donc pas d'intéret particulier à utiliserune tension d'accélération de -200V, à part un temps de gravure plus rapide au détrimentd'un contrôle moins important sur la profondeur de gravure. Cet angle peut être gommépar l'ajout de dioxygène en faible quantité (Fig. 5.28).149



Figure 5.28: Image M.E.B. de la gravure de piliers avec une tension d'accélération de -200V, une pression de 10 mTorr et une composition chimique du plasma HBr / O2(20sccm/ 0,3 sccm). (A. Dousse)5.5.3 Optimisation des paramètres plasma: structures périodiquesprofondesDans les paragraphes précédents nous avons réussi à avoir une gravure très profonde demicro-piliers de GaAs en adaptant les paramètres de gravure que sont la pression et latension d'accélération. Dans ce paragraphe, les critères sont un peu di�érents. Il s'agitde graver un réseau périodique de lignes de 500 nm de large répétées tous les 500 nm (Fig5.29-a) de la manière la plus droite possible dans la direction de gravure. On se rapprochealors des critères requis pour les cristaux photoniques.
Figure 5.29: De gauche à droite: Images M.E.B. de la gravure du masque de Si3N4; àpartir de ce masque, gravure du semiconducteur avec 5 mTorr et -200V (3 minutes) et 10mTorr et -200V (3 minutes)Si nous prenons comme point de départ le premier procédé utilisé pour les micro-piliers(Fig 5.17), nous observons des �ancs de gravure légèrement dirigés vers l'extérieur destrous mais surtout un changement de pente très marqué au fond des tranchés. Ceci n'estpas dû à un changement de matériaux gravés puisque pour des procédés de gravure iden-tiques mais avec des durées di�érentes, cette modi�cation de pro�l intervient à di�érentesprofondeurs. Ce changement de pente est dû aux ions qui ne peuvent pas s'échapper destranchées et qui rebondissent avant de sortir sur les parois [80, 81]. Avec l'expérience de la150



gravure des cristaux photoniques, pour obtenir des �ancs plus verticaux, deux possibilitéss'o�rent à nous. Soit nous augmentons la tension d'accélération pour avoir une plus grandedirectionalité des ions mais le masque de gravure se détériore très rapidement, soit nousaugmentons la pression (Fig 5.29-c). Comme pour la gravure profonde, l'augmentation dela pression s'accompagne d'une augmentation de la sélectivité (passant de 1,51 à 5mTorrà 2,63 à 10mTorr). Dans ces conditions, il est alors possible d'augmenter le bias pours'a�ranchir des irrégularités du masque au détriment de la sélectivité. Il n'y a cependantpas une amélioration notable du pro�l de gravure.
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RésuméOn appelle laser à émission spontanée contrôlée, un laser dont la fraction β d'émissionspontanée dans le mode laser s'approche de 1. De tels composants présentant une re-distribution spatiale et une exaltation de la dynamique d'émission spontanée, doiventprésenter des seuils laser réduits et des bandes de modulation directe accrue. Ceci re-quiert néanmoins le recours à des cavités de fort facteur de qualité et de faible volumemodal. Les cavités à cristaux photoniques sur membrane peuvent satisfaire ces critères.Outre un dessin de cavité adapté, l'obtention de forts facteurs de qualité requiert des pro-�ls de gravure parfaitement verticaux des trous formant le cristal photonique. Pour cela,j'ai développé un nouveau procédé de gravure de la membrane de GaAs avec la techniqued� 'Inductively Coupled Plasma - Reactive Ion Etching�. Nos cavités en GaAs, comprenantun plan de boîtes quantiques InAs comme milieu à gain, présentent des facteurs de qualitésupérieurs à 15 000. En fonction du dessin de la cavité, un e�et laser a été mis en évidenceà 4 K avec des fractions β allant de 0,44 à 0,94. L'étude dynamique résolue spectralementdes lasers à fort β (' 0,67) révèle la génération d'impulsions laser gaussiennes d'une duréede 35 ps, avec une évolution spectrale linéaire de la résonance laser durant l'impulsion. Enimprimant une modulation optique directe à 10 GHz sur le composant, le chirp linéaireobservé sur chaque impulsion délivrée reste identique à celui mesuré en réponse à uneseule impulsion d'excitation. Ceci permet d'envisager des techniques de compensation duchirp simple et indépendant du motif de modulation.Mots clés: Cristal photonique; Laser �sans seuil�; Modulations directes; Boîtes quan-tiques; Elargissement de raie laser; Semiconducteur;AbstractLasers with controlled spontaneous emission are lasers in which the fraction of sponta-neous emission in the laser mode (β-factor) is close to 1. Such components, displayinga spatial redistribution and an enhancement of the spontaneous emission, should displaylower lasing threshold and higher direct modulation bandwidths. In order to implementsuch e�ects, the laser cavities must support high quality factor and small volume singlemodes. Photonic crystal slab cavities can allow to reach these features. Besides adequategeometries, the achievement of high quality factors require the fabrication of photoniccrystals with smooth and vertical sidewalls. I developed a new etching procedure of GaAsphotonic crystal membrane based on Inductively Coupled Plasma - Reactive Ion Etching(I.C.P.-R.I.E.) techniques. The processed cavities, embedding an array of InAs quantumdots as active material, display quality factors as high as 15 000. Depending on the cavitydesign, lasing has been observed at 4 K in a regime of spontaneous emission control, with
β values raging from 0.44 to 0.94. The spectrally resolved dynamical study of the cavitylaser reveals that our cavity laser with a β factor of 0.67 delivers 35-ps gaussian pulses,with a linear chirp during the pulse emission. When applying a direct modulation to thelaser at 10 GHz, the linear chirp measured on each delivered pulses is identical to the oneobserved in response to a single pulse excitation. This feature allows to easily compensatethis chirp for every pulse whatever the modulation pattern.Key word: Photonic crystal; Thresholdless laser; Direct modulation; Quantum dots;Laser linewidth broadening; Semiconductor;
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