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Chapitre 1
Introduction au contrôle de
l’émission spontanée par des
structures résonantes

Nous nous intéressons dans cette thèse au contrôle de l’émission de lumière d’une
assemblée thermalisée d’émetteurs couplée à une structure résonante. Nous allons
introduire un nouveau cadre théorique permettant la description et la compréhension
de l’émission de lumière par ce type de système, et nous allons par la suite, dans ce
nouveau cadre théorique, concevoir des sources de lumières aux propriétés contrôlées.

Quels modèles existe t-il pour décrire l’émission de lumière d’un système par émis-
sion spontanée ? Kirchhoff établit en 1860 [Kirchhoff 1978] que la luminance d’un
corps à l’équilibre thermodynamique à température T , c’est-à-dire le flux émis dans
une direction donnée par unité de surface et d’angle solide, est le produit de l’émissi-
vité de ce corps et de la luminance d’un corps noir de même température. A l’équilibre
thermodynamique, Kirchhoff montre que l’émissivité de ce corps est égale à son ab-
sorptivité. Planck montre 40 ans plus tard que cette luminance de corps noir est une
fonction qui ne dépend que de la température, appelée par la suite loi de Planck.
Les lois de Kirchhoff et de Planck permettent de décrire l’émission de lumière par de
la matière condensée à l’équilibre thermodynamique, et permettent ainsi de modé-
liser l’émission thermique (ampoules incandescentes, étoiles...),la photoluminescence
et l’électroluminescence (LEDs).

La description d’un atome par un système à deux niveaux permet de comprendre
l’émission de lumière d’un atome dans le vide comme étant similaire au rayonnement
d’un dipôle oscillant dont le temps caractéristique d’émission est directement relié au
moment dipolaire associé. Ce modèle de dipôle permet de décrire l’émission de lumière
dans le vide de tout objet pouvant s’apparenter à un système à deux niveaux, tel que
les boîtes quantiques, les molécules de colorants ou encore les centres NV du diamant.

Purcell découvre en 1946 [Purcell 1995] qu’il est possible de modifier le temps
caractéristique d’émission d’un atome en contrôlant son environnement. Plus géné-
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ralement, plusieurs groupes de recherche se sont intéressés au contrôle des propriétés
d’émission de lumière de ces émetteurs uniques par des cavités et des antennes. Ha-
roche [Goy et al. 1983] a observé une réduction du temps caractéristique d’un atome
de Rydberg en le plaçant dans une cavité supraconductrice, Weisbuch [Weisbuch
et al. 1992] a observé une modification spectrale de l’émission de puits quantiques en
régime de couplage fort avec une microcavité optique, van Hulst [Curto et al. 2010]
a contrôlé la direction d’émission de lumière d’une boîte quantique en la couplant à
une nano-antenne de type Yagi-Uda. C’est l’electrodynamique quantique en cavité
qui permet de décrire l’émission de lumière de ce genre de systèmes composés d’un
émetteur unique couplé à une cavité.

Plus récemment, différentes équipes de recherche, ainsi que des groupes industriels
se sont intéressés à l’émission de lumière d’une assemblée d’émetteurs en cavité. Le
groupe de Gomez-Rivas [Lozano et al. 2013] a déposé un ensemble de molécules
de colorants sur un réseau périodique de particules d’aluminium, et a montré que la
puissance émise par cette source, intégrée sur l’ensemble du spectre d’émission, était
14 fois supérieure à la puissance mesurée émise par une simple couche de molécules de
colorants. Il observe par ailleurs une directivité de l’émission de lumière de leur sys-
tème qu’ils expliquent par une augmentation de la cohérence spatiale des émetteurs.
Le groupe de Weitz [Klaers et al. 2010] a placé des molécules de colorants dans une
cavité optique, et a réussi à obtenir un condensat de Bose-Einstein de photons. Le
groupe de Norris [De Leo et al. 2017] a placé des boîtes quantiques sur des réseaux
1D d’argent, et a réussi à obtenir une émission polarisée du système.

Ces nouvelles sources de lumières composées d’assemblées d’émetteurs atteignent
des puissance d’émission suffisantes pour envisager leur utilisation dans des applica-
tions commerciales, comme les nouveaux écrans utilisant la technologie Q-LED, où
chaque pixel est composé d’ensembles de boîtes quantiques émettant dans le rouge,
dans le vert et dans le bleu. Par ailleurs, il est possible de modifier les propriétés
d’émissions de ces assemblées d’émetteurs comme la directivité, la polarisation ou
bien le spectre d’émission en les plaçant dans des structures résonantes.

Jusqu’alors, le modèle théorique permettant d’interpréter les mesures expérimen-
tales d’émission de ces sources était de considérer que l’émission de lumière d’une
assemblée d’émetteurs résultait de la somme incohérente de l’émission de chacun des
émetteurs. Cette conception n’est pas suffisante pour expliquer un certain nombre de
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FIGURE 1.1 – Tableau récapitulatif des modèles d’émission de lumière utilisés pour

des émetteurs uniques ou des assemblées d’émetteurs, placés dans le vide ou en

cavité.

résultats expérimentaux, et n’est pas adaptée à l’émission de lumière d’une assemblée
d’émetteurs dans une structure résonante. Nous allons introduire dans ce chapitre un
nouveau cadre théorique permettant la description de l’émission de lumière de ce
nouveau type de sources, permettant de comprendre comment la structure résonante
permet de modifier les propriétés d’émissions du système. Ce modèle de Kirchhoff gé-
néralisé est le point de départ du contrôle des propriétés d’émission de lumière d’une
assemblée d’émetteurs thermalisée couplée à une structure résonante.

I. Émission de lumière par un émetteur unique

Nous allons ici nous intéresser en premier lieu au processus d’émission de lu-
mière d’un émetteur unique dans le vide, puis nous verrons dans un second temps
les modifications de cette émission de lumière quand l’émetteur est placé dans un
environnement spécifique.
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A. Émetteur unique dans le vide

Nous allons voir dans cette partie les processus d’interaction entre un émetteur
et le champ électromagnétique.

A.1. Mécanismes d’interactions d’un émetteur unique avec une onde électromagnétique

dans le vide

Considérons un émetteur unique, par exemple un atome, dont l’hamiltonien Ĥ

admet des états propres |g〉, |e〉 d’énergies respectives Eg, Ee avec |g〉 le niveau fon-
damental de l’atome et |e〉 le premier niveau d’énergie. Considérons une onde élec-
tromagnétique monochromatique de phase nulle incidente dont le champ électrique
s’écrit :

~E(~r, t) = ~E0 cosωt (1.1)

avec ω = Ee − Eg
~

.

Il existe 3 mécanisme d’interaction entre l’atome et le champ :

— Si l’atome est initialement dans l’état fondamental |g〉, alors il peut peut absor-
ber une excitation du champ incident ~E, c’est à dire un photon, et passer dans
l’état excité |e〉. C’est le mécanisme d’absorption (Fig 1.2.a).

— Si l’atome est initialement dans l’excité |e〉, alors sous l’effet du champ incident
~E, il peut se désexciter vers le niveau fondamental |g〉 en émettant un photon
à la fréquence ω. Ce photon émis vient donc amplifier le champ incident ~E. On
parle ici d’émission induite (Fig 1.2.b).

— Enfin, si l’atome est initialement dans l’état excité |e〉, il peut naturellement se
désexciter vers le niveau fondamental |g〉 en l’absence de rayonnement incident.
Le photon résultant est émis à la fréquence ω, dans une direction et avec une
phase et une polarisation aléatoire. C’est le processus d’émission spontanée (Fig
1.2.c).

—

C’est plus particulièrement au mécanisme d’émission spontanée que nous allons
nous intéresser. Le mécanisme de désexcitation de l’atome de l’état |e〉 vers l’état |g〉
est un processus aléatoire dont la probabilité d’occurrence par unité de temps est
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FIGURE 1.2 – (a) Schéma de l’absorption d’un photon par un atome. (b) Schéma de

l’émission induite ou stimulée d’un photon par un atome. (c) Schéma de l’émission

spontanée d’un photon par un atome.

notée Γsp. Ainsi, si l’atome est dans l’état excité |e〉 à t = 0, alors la probabilité que
cet atome reste dans cet état excité |e〉 à l’instant t est Pe = e−Γspt. La grandeur
τsp = 1

Γsp
représente donc la durée de vie radiative de l’état excité |e〉.

Pour trouver l’expression de Γsp, il faut aborder le problème avec une description
quantique. Γsp représente la probabilité de passer d’une configuration avec une ex-
citation stockée dans l’atome, et les modes électromagnétiques de l’environnement,
ici le vide, totalement dépeuplé, à une configuration sans excitations dans l’atome,
avec un des modes du vide peuplé par une excitation. Γsp représente donc la pro-
babilité de passer de l’état initial |i〉 = |e〉 × |0, 0, 0, ..., 0〉 à un état final du type
|f〉 = |g〉×|0, 1, 0, ..., 0〉. C’est la règle d’or de Fermi qui permet de calculer le taux de
desexcitation d’une transition couplée (émetteur) couplé à un continuum de niveaux
d’énergies (ici les modes du vides).

Γi→f = 2π
~
| 〈f |H ′ |i〉 |2ρ (1.2)

avec H ′ = −~p. ~E l’hamiltonien d’interaction entre l’atome et le champ électrique
et ρ la densité d’état de l’état final, c’est à dire du vide dans ce cas (ρ = ρ0). Le calcul
montre que [Grynberg et al. 1997]

Γsp = Γi→f = 1
3πε0

ω3|~p|2

~c3 (1.3)

avec ~p le moment dipolaire associé à la transition considérée.

A.2. Tenseur de Green

Nous allons tout d’abord introduire le tenseur de Green G(~r,~r′,ω) qui permet
de relier le champ électrique en un point ~r de l’espace à une distribution de courant
[Agio et al. 2013] ~j(~r0) en un point ~r0 (Fig 1.3) :
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~E(~r,ω) = iµ0ω
∫
V

G(~r,~r′,ω).~j(~r′,ω)d3~r′ (1.4)

Ce tenseur de Green prend en compte l’ensemble des propriété optiques et géomé-
triques de la source et de l’environnement, ainsi que la position à laquelle nous voulons
connaître le champ électrique.

Ici, nous considérons un dipôle unique (l’atome) dans le vide. Ainsi, la distribution
de courant devient ~j(~r0) = −iω~pδ(~r − ~r0) On trouve ainsi

~E(~r,ω) = −µ0ω
2G0(~r, ~r0,ω)~p (1.5)

avec G0(~r, ~r0,ω) le tenseur de Green dans le vide.

r0

r

j( )

E( )
ε2

ε1

FIGURE 1.3 – Une distribution de courant est placée en ~r0 et rayonne dans un

environnement de permittivité diélectrique ε1 et ε2. Le tenseur de Green permet de

déterminer le champ électrique en n’importe quel point de l’espace ~r

Comme nous l’avons vu dans la formule 1.2, le taux d’émission spontanée d’un
dipôle dans un environnement donné est proportionnel à la densité d’états de cet
environnement. Par ailleurs, nous avons vu que le tenseur de Green rend compte
des propriétés optiques d’un environnement. Ainsi, la densité d’état et le tenseur de
Green sont reliés par la formule suivante [Joulain et al. 2005]

ρ(~r,ω) = 2ω
πc2 Im[G(~r,~r,ω)] (1.6)
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B. Émetteur unique dans un environnement

B.1. Modification du temps de vie de l’émetteur

C’est en s’intéressant à l’émission de rayonnement dans les fréquences radio d’une
transition nucléaire magnétique d’un atome, que dans les années 1940, Purcell dé-
couvre que le taux d’émission spontanée d’un atome peut être modifié par son envi-
ronnement. En effet, en couplant cet atome à une cavité micro-onde, le temps de vie
de la transition passe de 5.1021 s dans le vide à quelques minutes.

Cette modification de la durée de vie radiative de l’état excité d’un émetteur par le
couplage à une cavité, appelée effet Purcell, est caractérisée par le facteur de Purcell

Fp = Γant
Γ0

(1.7)

avec Γant le taux d’émission spontanée de l’émetteur couplé à une cavité et Γ0

le taux d’émission spontanée sans couplage. Ainsi, si Fp > 1, le taux d’émission
spontanée du système couplé est plus grand que celui de l’émetteur seul, et si Fp < 1,
le taux d’émission spontanée du système couplé est plus faible que celui de l’émetteur
seul.

Si l’émetteur est couplé à la cavité, alors ce facteur de Purcell est totalement
déterminé par les paramètres de la cavité tel que :

Fp = 3
4π2

Q

V

(
λ

n

)3

(1.8)

avec Q le facteur de qualité de la cavité, V le volume de la cavité, λ la longueur d’onde
de la transition considérée et n l’indice optique du milieu dans lequel est l’émetteur.

Depuis Purcell, de nombreux groupes de recherche ont exploité ce phénomène afin
d’accélérer ou d’inhiber l’émission de lumière de différents types d’émetteurs avec
toutes sortes de cavités. Le groupe de Kolchin a obtenu un facteur de Purcell Fp = 31
en couplant une boîte quantique à un mode diélectrique guidé (Fig 1.4.a), le groupe
de Senellart a obtenu un facteur de Purcell Fp = 3 en couplant une boite quantique
à un micro-pilier de semi-conducteur (Fig 1.4.b), le groupe de Gallego a obtenu un
facteur de Purcell de Fp = 190 en couplant un atome de rubidium à une micro-cavité
réalisée à partir de fibres optiques (Fig 1.4.c). Le concept de facteur de Purcell peut

7
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même s’étendre au domaine des ondes acoustiques, comme cela est montré dans la
figure 1.4.d, où le group de Landi a couplé un émetteur d’ondes acoustiques (ici un
haut parleur ) à une cavité résonante composée de zig-zag en bois, et a obtenu un
facteur de Purcell de 120. Enfin, l’équipe de Hullet a réussi à allonger le temps de vie
d’une transition d’un atome de Rydberd d’un facteur 20 (Fp = 0.05) en plaçant cet
atome entre 2 plaques métalliques [Hulet et al. 1985].

(a) (b)

(c) (d)

FIGURE 1.4 – (a) Boîte quantique unique couplée à un mode guidé diélectrique

[KOLCHIN et al. 2015] (b) Boîte quantique intégrée dans un micro-pilier comportant

deux miroirs de Bragg [MUNSCH et al. 2009] (c) Atome de Rubidium au sein d’une

cavité composée de 2 sections légèrement creusées de fibres optiques. [GALLEGO

et al. 2018] (d) Haut parleur au centre d’une cavité acoustique en bois [LANDI et al.

2018]

Comme nous pouvons le voir dans l’équation 1.2, le taux d’émission spontanée est
proportionnel à la densité d’état de l’état final. L’effet Purcell est dû à une augmen-
tation de la densité d’état offert par la cavité à résonance. Ainsi, il peut s’écrire :

Fp = ρ

ρ0
= Im[G(~r,~r,ω)]

Im[G0(~r,~r,ω)] (1.9)

avec ρ et ρ0 les densités d’états de la cavité et du vide.
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B.2. Modification de la directivité et de la polarisation d’émission

Il est aussi possible de modifier les directions d’émission de lumière d’un émetteur,
ainsi que sa polarisation d’émission, en le couplant à une nano-antenne.

(a)

(c)
(a)(a)

(b)

FIGURE 1.5 – (a) Image prise au microscope électronique à balayage (MEB) de

l’antenne Yagi-Uda avec en rouge la position de la boîte quantique.(b) Distribution

de l’intensité mesurée dans le plan focal arrière de l’objectif de collection pour une

boîte quantique seule (gauche), et une boîte quantique couplée à une nano-antenne

Yagi-Uda (droite).(c) Mesure du degré e polarisation linéaire de l’émission de lu-

mière de boîtes quantiques seules (gauche) et couplées avec des nano-antennes

de Yagi-Uda (droite). [CURTO et al. 2010]

L’équipe de van Hulst s’est intéressée à l’émission de lumière d’une boîte quantique
couplée à une nano-antenne de type Yagi-Uda, composée de 5 bâtonnets métalliques.
Une boîte quantique est placée a l’extrémité du deuxième bâtonnet (Fig 1.5.a) et

9
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est pompée par un laser hélium-néon polarisé circulairement à 633 nm, et la lumière
émise par le système est collectée par un objectif de microscope. La distribution
d’intensité dans le plan focal arrière de l’objectif est montrée dans la figure 1.5.b
pour l’émission de lumière d’une boîte quantique seule et pour une boîte quantique
couplée avec la nano-antenne Yagi-Uda. Cette distribution d’intensité dans le plan
focal arrière de l’objectif nous renseigne sur les directions d’émission du système
considéré, et nous montre que le système couplé émet de la lumière dans une direction
privilégiée en comparaison avec l’émission de lumière par la boîte quantique seule. Le
degré de polarisation linéaire de l’émission de lumière par plusieurs boîtes quantique
et plusieurs boîtes quantiques couplées à des antennes Yagi-Uda est montré dans la
figure 1.5.c. Nous pouvons voir que la lumière émise par les boîtes quantiques couplées
est polarisée verticalement (dans la même orientation que les bâtonnets métalliques)
alors que la lumière émise par les boîtes quantiques seules n’est pas polarisée.

Pour comprendre le rôle d’une nano-antenne, d’une cavité, ou d’une structure
résonante, nous pouvons considérer le rôle de la caisse de résonance dans l’émission
d’ondes acoustiques par une corde de guitare [Greffet 2005]. En effet, sans caisse
de résonance, les cordes d’une guitare ne produisent que très peu de son, c’est à dire
que la puissance acoustique délivrée par les cordes est faible car les ondes acoustiques
se couplent mal aux modes de l’espace libre. La caisse de résonance peut être vue
comme un résonateur dont le couplage avec la source (les cordes) et avec les modes
de l’espace libre (l’air) est efficace, ce qui permet à la guitare dans son ensemble
d’émettre plus de son. Nous ne ferons ainsi pas de différence entre une antenne, une
cavité, un résonateur, une structure résonante .... Ces objets sont considérés comme
des intermédiaires permettant d’un côté de coupler des émetteurs aux modes propres
d’un résonateur et d’un autre côté de coupler ces modes propres aux modes du vide.
Un résonateur permet ainsi une meilleure extraction de l’énergie des émetteurs, et
cette énergie extraite peut peupler des modes du vide dont le vecteur d’onde et la
polarisation sont déterminés par la qualité du couplage entre ces modes particuliers
du vide, et les modes de ce résonateur. En d’autres mots, un résonateur permet d’aug-
menter la puissance émise par des émetteurs, et permet de contrôler les directions
d’émission ainsi que la polarisation d’émission de lumière d’émetteurs.
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II. Émission de lumière par une assemblée d’émetteurs thermalisés en cavité

II. Émission de lumière par une assemblée d’émetteurs therma-

lisés en cavité

Nous avons vu dans la partie précédente les processus élémentaires de l’émission
de lumière par un émetteur unique dans le vide, puis en présence d’un résonateur.
Nous allons maintenant, dans un premier temps, définir ce qu’est la thermalisation,
puis dans un second temps, nous allons décrire l’émission de lumière d’émetteurs
thermalisés en cavité

A. Émetteurs thermalisés

Comme nous l’avons vu dans la partie précédente, quand nous ne considérons
qu’un unique émetteur réductible à un système à 2 niveaux, nous traitons la question
de l’émission de lumière en considérant un niveau excité qui se relaxe vers un état
d’énergie fondamental en émettant un photon. Quand il s’agit de décrire l’émission
de lumière d’une assemblée d’émetteurs, que ce soit une molécule complexe, une
assemblée de boîtes quantiques, ou des électrons dans un métal, il faut utiliser une
description statistique pour rendre compte des nombreux états d’énergies du système.

Nous allons distinguer ici deux situations. Dans la première, nous considérons une
assemblée d’émetteurs séparés les uns des autres, qui ne peuvent ni interagir entre
eux, c’est à dire s’échanger de l’énergie, ni interagir avec leur environnement. La des-
cription de l’émission de lumière d’un tel système se ramène à l’addition incohérente
de l’émission de lumière de chaque système à 2 niveaux composant le système.

Dans la seconde situation, nous considérons une assemblée d’émetteurs qui peuvent
soit interagir avec un environnement commun, comme des molécules dans un solvant,
soit qui sont suffisamment proches les uns des autres pour qu’il y ait échange d’énergie
entre 2 émetteurs voisins. C’est cette dernière configuration que nous allons étudier,
et nous allons considérer par la suite que du fait des possibles interactions entre les
émetteurs eux même, ou avec un environnement commun, les émetteurs vont pouvoir
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atteindre un régime d’équilibre thermodynamique local.

Si l’on considère une assemblée d’émetteurs, le spectre d’émission de cet ensemble
ne peut pas être décrit par un système à deux niveaux. Pour une assemblée de molé-
cules, il y a un grand nombre de niveaux d’énergie rovibrationnels. Pour une assemblée
de boîtes quantiques, du fait de la distribution en taille de ces boîtes quantiques, il
y a un élargissement inhomogène du spectre d’émission de l’ensemble par rapport
à une boîte quantique unique. Par conséquent, en passant d’un émetteur unique à
une assemblée, le modèle pertinent est constitué de deux niveaux élargis, formant 2
bandes, dont le spectre d’émission est élargi. (Fig 1.6).

λ
ω0

λω0

E=ħω0

E

E

BV

BC

(a) (b)

(c) (d)

FIGURE 1.6 – (a) Structure en niveaux d’énergie d’un système à 2 niveaux (b)

Spectre d’émission d’un système à 2 niveaux (c) Structure en bandes d’énergie

d’une assemblée de boites quantiques. (d) Spectre d’émission élargi

Ainsi, nous adoptons une description des états énergétiques de ce genre de sys-
tèmes similaire à celle pour décrire les bandes d’énergies d’un semi-conducteurs. Nous
distinguerons donc 2 bandes d’énergie, une bande de valence et une bande de conduc-
tion.

Comme nous l’avons dit précédemment, nous allons utiliser une description statis-
tique, et donc nous allons nous intéresser à la distribution d’occupation de ces états
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II. Émission de lumière par une assemblée d’émetteurs thermalisés en cavité

d’énergies par les électrons du système.

Considérons une assemblée de boîtes quantiques illuminée par une impulsion laser
de 100 fs à l’instant t = 0 s. Juste avant l’impulsion, le système est au repos, à
température ambiante. Les électrons dans le système occupent les états disponibles
en suivant une distribution de Fermi-Dirac (Fig 1.7.a) :

nFD(E) = 1
exp E−Ef

kBT
+ 1

(1.10)

avec nFD(E) le taux d’occupation par les électrons à l’énergie E, Ef l’énergie de
Fermi du système, kB la constante de Boltzmann et T la température du système (ici
T=300K).

A t = 0+, le système a absorbé une partie de l’impulsion. Cela a pour conséquence
de promouvoir soudainement un nombre d’électrons de la bande de valence vers la
bande de conduction. De ce fait, la distribution des électrons sur les états énergétiques
du système change brutalement et devient athermale (Fig 1.7.b).

Après un certain temps τtherm, les interactions électrons-électrons ou électrons-
phonons permettent de restaurer un équilibre thermodynamique local des électrons
dans la bande de conduction. Dans le cas où ce processus est bien plus rapide que le
temps caractéristique de recombinaison électron-trou, c’est à dire quand τtherm <<

τe−t, les électrons vont suivre à nouveau une distribution de Fermi-Dirac, mais dont
l’énergie moyenne est plus élevée que précédemment (Fig 1.7.c) :

nFD−therm(E) = 1
exp E−µc

kBT
+ 1

(1.11)

avec µc le quasi-niveau de Fermi des électrons dans la bande de conduction.
Ce quasi-niveau de Fermi µc est relié au nombre d’électrons promu de la bande

de valence à la bande de conduction Ne par la formule suivante :

Ne =
∫
BC

ρ(E) 1
exp E−µc

kBT
+ 1

dE (1.12)

Enfin si l’on considère que le nombre d’électrons Ne promus de la bande de valence
à la bande de conduction est proportionnel au nombre de photons absorbés, alors µc
est directement relié à la puissance de pompe apportée au système.

Tout le raisonnement établi sur l’évolution de la distribution des électrons sur
les niveaux d’énergie du système s’applique aussi aux trous, qui dans l’hypothèse
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FIGURE 1.7 – (a) Le système est au repos, et les électrons se répartissent selon

une distribution de Fermi-Dirac à température ambiante (b) Après avoir absorbé

une impulsion, des électrons sont promus dans la bande de conduction et s’orga-

nisent selon une distribution dite athermale (c) Après thermalisation, les trous et les

électrons se répartissent selon des distributions de Fermi-Dirac dans la bande de

valence et dans la bande de conduction

τtherm << τe−t, se répartiront selon la distribution suivante (Fig 1.7.c) :

nFD−therm−trous(E) = 1− 1
exp E−µv

kBT
+ 1

(1.13)

avec µv le quasi-niveau de Fermi des trous dans la bande de valence.
Une fois que les électrons et les trous se répartissent selon les distributions mon-

trées, le processus de recombinaison électron-trou est à l’origine de l’émission de
lumière par l’assemblée.

Revenons sur l’hypothèse principale permettant d’établir l’existence de ces distri-
butions d’électrons et de trous dans le système : τtherm << τe−t. Dire que l’assemblée
d’émetteurs est thermalisée revient à considérer que :

— les électrons sont thermalisés et se répartissent selon une distribution de Fermi-
Dirac dans la bande de conduction, et qu’il est possible de définir une tempé-
rature T et un quasi-niveau de Fermi µc.

— les trous sont thermalisés et se répartissent selon une distribution de Fermi-
Dirac dans la bande de valence, et qu’il est possible de définir une température
T et un quasi-niveau de Fermi µv.

Cette thermalisation des électrons d’une part, et des trous d’autre part ne peut
avoir lieu que si les mécanismes permettant d’établir ces équilibres locaux sont plus
rapides que le mécanisme d’émission de lumière de recombinaison électron-trou. Re-
gardons quelques exemples dans lesquels cette hypothèse est vérifiée. Si l’on considère
une assemblée de molécules de colorant (Nile Blue) en solution éclairée par une im-
pulsion laser à t=0, le temps caractéristique de transfert d’énergie des molécules au
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solvant, donc de thermalisation du système est de 4 ps [Mokhtari et al. 1990],
tandis que le temps caractéristique de recombinaison radiative est de l’ordre de la
nanoseconde. Pour une assemblée dense de boîtes quantiques, les boîtes quantiques
peuvent interagir entre elles via des interactions dipôles-dipôles, et ce processus se
passe aussi en quelques picosecondes, tandis que les temps caractéristiques de recom-
binaison électron-trou de ce type de systèmes sont de l’ordre de la picoseconde.

Enfin, dans cette description et dans cette hypothèse, la méthode d’excitation du
système n’importe pas. En effet, que l’on vienne chauffer le système, qu’on l’éclaire, ou
que l’on vienne le pomper électriquement, la démarche est la même. De l’énergie est
apportée au système, les électrons et les trous se thermalisent dans un premier temps,
puis se recombinent dans un second temps. Dans le cadre de l’émission thermique,
seul le paramètre de température imposée au système va affecter la distribution des
électrons et des trous, dans le cadre de la photoluminescence et de l’électrolumines-
cence, ce sont les quasi-niveaux de Fermi et la température T qui vont décrire la
distribution des électrons et des trous.

Ainsi, décrire l’émission de lumière d’une assemblée dense d’émetteurs dans la
situation où les mécanismes de thermalisation de ces derniers sont plus rapides que
le mécanisme de recombinaison électron-trou revient à décrire l’émission de lumière
par de la matière condensée thermalisée, caractérisée par les grandeurs T , µc et µv.

B. Émission de lumière en cavité

Comprendre l’émission de lumière par de la matière condensée, c’est d’une part
comprendre les processus de création de photons par la matière, mais c’est d’autre
part comprendre comment ces photons arrivent à sortir du système. Si l’on considère
une couche de semi-conducteur dans le vide, certains photons vont sortir de la couche
tandis que d’autres seront réfléchis à l’interface semi-conducteur/vide et n’émergeront
donc pas de la structure. Il suffit ici d’introduire un coefficient de transmission pour
rendre compte du rayonnement pouvant émerger de la structure, mais qu’en est-il
quand l’environnement est plus complexe ? Comment peut-on traiter ce problème
d’extraction des photons si l’on place une assemblée d’atomes dans une cavité Fabry-
Perot ? Ou une assemblée de boîtes quantiques sur un résonateur plasmonique ? Dans
les situations où la cavité est macroscopique, une approche d’optique géométrique
peut suffire, mais si les objets sont plus petits que la longueur d’onde d’intérêt, cette
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approche ne fonctionne plus.

Pour traiter ce genre de situations, nous allons considérer 2 étapes. Une première
étape où l’assemblée d’émetteur relâche son énergie dans les modes électromagné-
tiques du résonateur, et une seconde étape où ce sont ces modes de résonateur qui en
se couplant aux modes électromagnétiques du vides, vont émettre de la lumière.

B.1. Émission de lumière par les courants fluctuants

Tout d’abord, intéressons nous à l’émission de lumière par un système thermalisé
dans le cadre de l’electrodynamique fluctuationnelle introduit par Rytov [Rytov
1959]. Dans ce modèle, ce sont des courants fluctuants ~j(~r, t) qui sont à l’origine de
l’émission de lumière. Même si la moyenne dans le temps de ces courants est nulle,
ces courants ont des fluctuations qu’il est possible d’exprimer en fonction notamment
des paramètres de température et des quasi niveaux de Fermi du système grâce au
théorème de fluctuation-dissipation :

〈jm(~r, t)jn(~r′, t)〉 = 2ωε0Im[ε(~r′,ω,µ(~r′, t))] ~ω
exp ~ω−µ(~r′,t)

kBT (~r′,t) − 1
δ(~r − ~r′)δnm (1.14)

avec µ = µc − µv, le potentiel chimique de radiation du système au point ~r′

à l’instant t, introduit par Wurfel [Wurfel 1982], ε(~r′,ω,µ(~r′, t)) la permittivité
diélectrique du système thermalisé, T (~r′, t) la température du système au point ~r′ à
l’instant t.

Arrêtons nous sur le potentiel chimique de radiation µ(~r′, t). Cette grandeur est re-
liée à la méthode d’excitation du système. En effet, si le système est chauffé, alors nous
sommes dans la situation bien connue de l’émission thermique, et c’est uniquement la
température qui régit l’émission de lumière du système. Nous avons donc µ(~r′, t) = 0.
Si l’on considère une LED, c’est à dire un morceau de semi-conducteur placé entre 2
électrodes, nous sommes dans le cadre de l’électroluminescence, et µ(~r′, t), qui est la
différence des quasi-niveaux de Fermi, est directement relié à V , la tension appliquée
entre les 2 électrodes, par µ = µc − µv = eV . Enfin, comme nous l’avons vu précé-
demment, dans le cadre de la photoluminescence, la puissance de pompe est reliée
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j(r,t)

FIGURE 1.8 – Courants fluctuants aléatoires à la surface d’un morceau de matière

condensé thermalisé.

aux quasi-niveaux de Fermi, donc à µ(~r′, t).

Par ailleurs, remarquons que les quantités T (~r′, t) et µ(~r′, t) dépendent du temps.
En effet, si l’on considère une impulsion laser absorbée par un morceau de semi-
conducteur, le quasi niveau de Fermi des électrons va dans un premier temps croître
après l’absorption des photons par le matériel, puis va tendre vers 0 car les électrons
vont se recombiner avec les trous. De même, le système va chauffer localement puis
se refroidir pour atteindre la température ambiante. On peut également noter que
ces quantités dépendent de l’espace. Ainsi, dans le cas d’un puits quantique, le po-
tentiel chimique n’est défini que dans le volume du puits quantique. Si l’on crée une
structure résonante, c’est à cet endroit que la valeur du champ électromagnétique
sera importante.

Maintenant que nous savons comment ce système thermalisé émet de la lumière,
il faut regarder comment cette lumière sort de la cavité, c’est à dire comment ce
système thermalisé se relaxe dans les modes du résonateur, et comment ce résonateur
rayonne.

B.2. Couplage du système thermalisé au résonateur et émission de lumière du système

Nous allons établir dans cette partie la formule permettant de décrire l’émission
de lumière d’un système thermalisé couplé à un résonateur.

Considérons un système composé d’une assemblée d’émetteurs couplée à un ré-
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sonateur, de taille finie. Cela peut-être une cavité Fabry-Perot remplie de molécules
de colorants, ou une couche de boîtes quantiques sur un réseau métallique. Si on
illumine le système avec une onde plane dont la direction de propagation est portée
par le vecteur ~u, dans la polarisation l, et dont la fréquence est ω, alors nous pouvons
écrire que la puissance absorbée par le système est de la forme

PAbs(~u, l,ω) = σAbs(~u, l,ω)ε0c|EInc(ω)|2
2 (1.15)

avec σAbs(~u, l,ω) la section efficace d’absorption du système et ε0c|EInc(ω)|2
2 le flux du

vecteur de Poynting associé à l’onde plane incidente. La section efficace d’absorption
ne nous renseigne pas sur la répartition spatiale de l’absorption dans le système. En
effet, si l’on considère une cavité Fabry-Perot remplie de colorant, l’absorption dans
ce système n’est pas homogène. L’absorption sera plus grande dans les ventres du
mode que dans les noeuds, le champ n’étant pas homogène dans le système. Ainsi, il
est nécessaire d’introduire un taux d’absorption local α(~r, ~u, l,ω) tel que :

σAbs(~u, l,ω) =
∫∫∫

α(~r, ~u, l,ω)d3~r (1.16)

Ce taux d’absorption local mesure donc l’absorption du système au point ~r pour
une onde plane dont la direction de propagation est portée par le vecteur ~u, dans la
polarisation l, et dont la fréquence est ω. En d’autres mots, cette quantité permet de
quantifier le couplage d’une onde plane avec le résonateur en tout point du système.

Intéressons nous maintenant à la puissance émise par un tel système après que
celui ci ait été pompé. La puissance émise par le système est donnée par le flux du
vecteur de Poynting ~Π à travers une surface dA orthogonale au vecteur ~u :

dPe = 〈~Π(~r, t).~u〉dA (1.17)

A partir des équations 1.17, 1.4 et 1.14, et en réalisant un développement en ondes
planes du champ ~E et du tenseur de Green G [Greffet et al. 2018], il est possible
de montrer que la puissance émise par un tel système dans un angle solide dΩ est :

dPe = dΩ
∫∫∫

α(~r′, ~u, l,ω) ω2

8π3c2
~ω

exp ~ω−µ(~r′,t)
kBT (~r′,t) − 1

d3~r′ (1.18)

Il est important de remarquer tout d’abord que la puissance émise est directe-
ment reliée au taux d’absorption locale en tout point du système. C’est l’extension
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du modèle Kirchhoff au niveau local et à des situations hors équilibre mais en équi-
libre thermodynamique local. Ensuite, il est important de souligner que sous réserve
des hypothèses de thermalisation énoncées plus tôt, cette formule permet de décrire
l’émission de lumière d’une grande variété de systèmes si l’on connaît l’absorptivité,
la température et le potentiel chimique de radiation en tout point du système.

B.3. Validité de l’hypothèse de thermalisation

Il est possible de vérifier a posteriori si un système est thermalisé ou non, en
mesurant un spectre d’émission de ce système.

En supposant que la température T et le potentiel chimique de radiation µ sont
uniformes sur le système, en considérant que le pompage du système est faible (µ <<
~ω), et en se plaçant dans l’approximation de Wien, c’est à dire en ne considérant
que les hautes énergies telles que ~ω−µ

kBT
>> 1, alors la puissance émise par le système

peut s’écrire sous la forme :

Pe =
∫∫∫∫

α(~r′, ~u, l,ω)d3~r′dΩ ~ω3

8π3c2 exp− ~ω
kBT (t) exp µ(t)

kBT (t) (1.19)

On prend ensuite le logarithme de cette expression :

log(Pe) = log(
∫∫∫∫

α(~r, ~u, l,ω)d3~rdΩ)+3 log(ω)+log(C)− ~ω
kBT (t) + µ(t)

kBT (t) (1.20)

avec C = ~
8π3c2

En supposant que le taux d’absorptivité local varie peu avec la fréquence sur l’in-
tervalle considéré, et comme les variations de log(ω) sont négligeables devant les varia-
tions de ω à hautes fréquences, on peut considérer que les termes log(

∫∫∫∫
α(~r, ~u, l,ω)d3~rdΩ)

et 3 log(ω) sont constants sur l’intervalle de fréquence considéré. Ainsi, l’expression
du logarithme de la puissance émise par le système en fonction du temps t et de la
fréquence ω peut se mettre sous la forme

log(Pe(ω, t)) = B(t) + A(t)ω (1.21)

avec B(t) = log(
∫∫∫∫

α(~r, ~u, l,ω)d3~rdΩ) + 3 log(ω) + log(C) + µ(t)
kBT (t) et A(t) = − ~

kBT (t)

Par conséquent, si le système est thermalisé, alors pour les hautes fréquences,
le logarithme du spectre d’émission du système est une fonction affine décroissante
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avec la fréquence, dont la pente B(t) dépend de la température du système, et dont
l’ordonnée à l’origine A(t) dépend du potentiel chimique de radiation du système.

L’équipe de Hillhouse a vérifié l’hypothèse de thermalisation d’un morceau de
semi-conducteur (GaAs) pompé par une diode laser à 785 nm en s’intéressant au
logarithme du spectre d’émission aux hautes énergies (Fig 1.10). En effet, en ne
considérant que les points de mesures où le signal est suffisant, et pour E > 1.18 eV,
le logarithme du spectre d’émission suit une droite décroissante, dont la pente permet
de retrouver la température du système T = 368 K, et dont l’ordonnée à l’origine
permet de retrouver le potentiel chimique de radiation µ = 0.58 eV.

Energie (eV)

lo
g

(P
e
(ω

))

μ

FIGURE 1.9 – Vérification de l’hypothèse de thermalisation du système d’étude de

l’équipe de Hillhouse [KATAHARA et al. 2014]. L’ensemble des points (bleus et verts)

correspond au logarithme de la mesure expérimentale du spectre d’émission du

système, l’ensemble des points verts correspond au logarithme de la mesure expé-

rimentale du spectre d’émission du système dans la zone de validité de l’équation

1.21 et suit une fonction affine décroissante avec l’énergie tracée en rouge. La pente

de cette fonction permet d’extraire la température T = 368 K du système, et l’or-

donnée à l’origine permet d’extraire le potentiel chimique de radiation µ = 0.58
eV.

L’équipe d’Orrit utilise cette technique comme un moyen de déterminer la tempé-
rature électronique dans des nano-cylindres métalliques pompés par un laser Hélium-
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FIGURE 1.10 – Mesure de la température électronique dans des nano-cylindres

métalliques pour différentes puissances de pompe, à partir des mesures de photo-

luminescence [CARATTINO et al. 2018]. Les mesures expérimentales (points) et les

simulations (traits pleins) sont tracés dans un repère logarithmique pour des puis-

sances de pompe de 35µW (rouge), 50µW (vert), 70µW (jaune) et 100µW (bleu).

Les températures électroniques extraites des pentes des spectres mesurés pour

les différentes puissances de pompe sont reportées dans la figure en haut à droite.

Néon continu à 633 nm. Le spectre d’émission du système est tracé dans un repère
logarithmique pour différentes puissances de pompe. Le modèle utilisé pour retrouver
ces mesures expérimentales ne fait pas l’hypothèse que le terme log(

∫∫∫∫
α(~r, ~u, l,ω)d3~rdΩ)

varie faiblement avec la fréquence, c’est pour cela que ces mesures ne suivent pas des
droites décroissantes. L’absorptivité dans ces nano-cylindre résulte principalement
d’une résonance plasmonique qui a été mesurée, et qui a été prise en compte pour
tracer les simulations. En mesurant la pente de ces courbes, la température électro-
nique de ces nano-cylindres a été tracée en fonction de la puissance de pompe. Nous
observons que plus la puissance de pompe est grande, plus l’ordonnée à l’origine des
spectres d’émission est importante, ce qui est cohérent avec le fait que l’ordonnée à
l’origine de ces spectres varie avec le potentiel chimique de radiation du système, et
que ce potentiel chimique de radiation est relié à la puissance de pompe. Nous ob-
servons aussi que la température du système augmente avec la puissance de pompe,

21



CHAPITRE 1 : INTRODUCTION AU CONTRÔLE DE L’ÉMISSION SPONTANÉE PAR DES STRUCTURES
RÉSONANTES

ce qui traduit l’échauffement du système quand ce dernier est soumis à une forte
puissance de pompe.

III. Vers une ingénierie de l’émission de lumière

Nous venons de mettre en place un cadre théorique permettant de comprendre et
de modéliser l’émission de lumière d’une assemblée d’émetteurs thermalisés couplée à
un résonateur. Nous allons maintenant montrer que l’on peut utiliser ce modèle pour
d’une part, concevoir des sources de lumières dont les propriétés d’émission tel que le
spectre, la directivité d’émission ou encore la polarisation d’émission sont contrôlées,
et d’autre part, nous pouvons utiliser notre modèle pour retrouver certains résultats
expérimentaux dont les précédents cadres théoriques ne rendaient pas compte.

A. Conception de sources

Nous allons voir ici une méthode générique de conception de sources de lumières
aux propriétés d’émission contrôlées, basée sur le modèle présenté.

Le point le plus important est que d’après le modèle de Kirchhoff généralisé, nous
pouvons remplacer un problème d’émission de lumière par un problème d’absorption
de lumière. En d’autres mots, si l’on souhaite concevoir une source qui émette un
rayonnement dont le spectre d’émission ait un pic centré à λ0, de largeur ∆λ, dans
une direction d’émission inclinée d’un angle θ0 et dans une polarisation p, alors il faut
que l’absorption dans les émetteurs de cette source à λ0, d’une onde plane arrivant
avec un angle θ0 dans la polarisation p soit maximale.

Pour concevoir une source, il faut un point de départ : des émetteurs et un réso-
nateur. Du point de vue de l’émission, les émetteurs sont utiles par définition, pour
générer des photons, et le résonateur est utile pour coupler ces photons avec les modes
du vides. Du point de vue de l’absorption, le résonateur permet de confiner un champ
électrique incident dans les émetteurs, et les émetteurs ont un rôle d’absorbeur.

Ensuite, il faut calculer l’absorption α( ~r,λ, θ, ) en tout point du système où il y
a des émetteurs. C’est la géométrie et la composition du résonateur qui permet de
modifier cette valeur d’absorption dans les émetteurs pour les paramètres d’intérêt.

Nous verrons dans les chapitres 3 et 4 comment ce modèle permet de prédire et
de décrire le spectre d’émission, la directivité et la polarisation d’émission de telles
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sources.

B. Au-delà de l’émission par un émetteur unique

Nous allons ici réinterpréter des résultats expérimentaux dans ce nouveau cadre
théorique et voir dans quelle mesure le modèle d’émission par une assemblée d’émet-
teurs thermalisée permet de rendre compte de certaines observations expérimentales
là où une description basée sur une somme incohérente de systèmes à 2 niveaux
échouerait à le faire.

B.1. Décalage spectrale

Le système que nous allons étudier à été conçu par A.Degiron [Le-Van et al.
2016] de l’IEF pour réaliser de l’électroluminescence par des boîtes quantiques en
présence d’une métasurface résonante.

ITO (90 nm)

TiO2 (60 nm)

Al (90 nm)

Substrat

MoOx

BQs

Au (25 nm)

FIGURE 1.11 – Système d’étude de Degiron

Le système (Fig 1.11) est composé d’une assemblée de boîtes quantiques en PbS
(Fig 1.12.a) déposée sur un réseau 2D de nano-anneaux d’or. Cet ensemble est compris
entre une couche de MoOx en haut, qui permet le transfert des trous, et une couche
de TiO2 en bas, qui permet le transfert des électrons. Enfin, le tout est compris entre
2 électrodes, une en ITO en haut, qui a la propriété d’être un métal transparent dans
le visible, et une électrode d’aluminium en bas. Pour exciter le système, on peut soit
appliquer une tension aux bornes des électrodes (électroluminescence), soit pomper
optiquement le système en focalisant le rayonnement d’une LED à travers l’électrode
transparente d’ITO (photoluminescence). Le spectre d’émission du système est me-
suré pour les différentes méthodes d’excitation du système (Fig 1.12.b).
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FIGURE 1.12 – (a)Spectres d’émission d’une couche de PbS avec des ligands

TOPO (courbe bleue) et des ligands composés de sulfure (courbe rouge). (b)

Spectres d’émission du système pompé soit optiquement (courbe rouge), soit élec-

triquement en imposant une tension aux bornes des électrodes de 2.5 V (courbe

grise), 3.5 V (courbe noire) et 7 V (courbe bleue). Pour l’ensemble de ces courbes

des figures (a) et (b), il y a un artefact de mesure entre 1345 nm et 1480 nm causé

par l’absorption de l’atmosphère.[WANG et al. 2018]

Tout d’abord, comparons l’allure générale des spectres d’émission de la structure
avec le spectre de photoluminescence d’une simple couche de PbS (Fig 1.12.a). Les
boîtes quantiques utilisées dans la structure sont celles avec les ligands de sulfure
(courbe rouge). Nous observons une modification spectrale importante entre l’émis-
sion de lumière des boîtes quantiques avec ou sans structure. Pour la courbe d’élec-
troluminescence où la tension appliquée entre les électrodes est de 7 V , on observe
un maximum d’émission vers 1120 nm, alors que la couche simple de PbS n’émet
quasiment pas à cette longueur d’onde.

En considérant qu’il y a thermalisation des boîtes quantiques, alors nous pouvons
modéliser l’émission de lumière du système par la formule montrée en 1.19. Dans
l’approximation de Wien, chacun des spectres de la figure 1.12.b résulte du produit
d’une absorptivité commune aux 4 situations, et d’un facteur exp ( µ

kBT
) exp (−~ω

kBT
) avec

des valeurs de températures T et de potentiel chimique de radiation µ différentes pour
chacune des situations. Comme ces spectres sont normalisés par leur valeur maximale,
le terme exp ( µ

kBT
) est unitaire. En normalisant chacune de ces courbes par le terme

exp (−~ω
kBT

) avec la température adéquate, il est possible de superposer les 4 spectres
(Fig 1.13).

Le fait que l’on puisse superposer ces spectres issus de photoluminescence et d’élec-
troluminescence est une signature du fait que nous avons affaire à une assemblée ther-
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FIGURE 1.13 – Spectres superposés via une normalisation des chacun des spectres

de la figure 1.12.b par le terme exp (−~ω
kBT

) pour des valeurs de températures de

300K, de 310K, 328K et 387K pour les courbes rouges, grises noires et bleues

malisée de boîtes quantiques, et valide donc a posteriori la validité de notre modèle
pour décrire l’émission de lumière d’un tel système. Par ailleurs, cela nous permet
d’expliquer le décalage spectrale observé entre l’émission des boîtes quantiques avec
ou sans structure résonante. En effet, ce n’est pas l’émission directe des boîtes quan-
tiques qui est filtrée par la cavité, mais bien l’émission de l’ensemble thermalisé. Ce
décalage serait explicable sans le modèle de Kirchhoff généralisé à condition de faire
deux choses : - prendre en compte le décalage de Stokes. - prendre en compte la
modification d’indice de la structure par la pompe.

B.2. Absence de quenching

Il est aussi important de remarquer l’absence de quenching de l’émission de lu-
mière des boîtes quantiques dans le système montré précédemment. Il est connu que
la photoluminescence d’émetteurs tel que les boîtes quantiques peut être supprimée
quand ces derniers sont très proches d’une surface métallique comme de l’or . L’in-
terprétation standard est de considérer que quand les émetteurs sont suffisamment
proches de la surface métallique (moins de 10 nm), un couplage entre les émetteurs et
les électrons du métal se crée et donne lieu à un échange d’énergie non radiatif entre
les émetteurs et le métal. Plus les émetteurs sont proches du métal, plus ce transfert
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non radiatif devient prédominant par rapport à l’émission de lumière. Ce sont donc
des processus qui invoquent le couplage de chaque émetteur séparément avec le métal
qui décrivent le phénomène de quenching.

Or dans le système précédent, les boîtes quantiques sont en contact avec les nano-
anneaux d’or, et il y a pourtant bien de l’émission de lumière. Il s’agit donc de
réinterpréter les mécanismes responsables du quenching afin d’expliquer son absence
dans ce système. Dans notre modèle, l’émission de lumière du système est directement
proportionnelle à la puissance absorbée par les boîtes quantiques, quand ces dernières
sont thermalisées. Ainsi, si nous plaçons ces boîtes quantiques sur une structure ré-
sonnante comme le réseau de nano-anneaux d’or, le champ dans les boîtes quantiques
est exalté, donc l’absorption dans ces boîtes quantiques est augmentée. Par consé-
quent il y a émission de lumière. Par contre, si l’on dépose ces boîtes quantiques sur
une couche uniforme d’or, alors proche de la surface, le champ incident et le champ
réfléchi interfèrent destructivement, ce qui aboutit à une inhibition du champ dans les
boîtes quantiques, et donc une diminution de l’absorption dans ces boîtes : l’émission
de lumière est alors supprimée.
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Résumé

Résumé

Dans ce chapitre, nous avons introduit un nouveau cadre théorique, le modèle
de Kirchhoff généralisé, permettant de décrire et de modéliser l’émission de lumière
d’une assemblée thermalisée d’émetteurs en cavité. Nous avons montré qu’il était
possible de déterminer si un système était thermalisé ou non en s’intéressant au
spectre d’émission du système. Enfin, nous avons montré que ce cadre théorique
permettait d’expliquer le décalage spectrale de l’émission de lumière d’une assemblée
de boîtes quantiques déposées sur un réseau de nano-cylindres métalliques, et nous
avons donné une interprétation du phénomène de quenching.

27



CHAPITRE 1 : INTRODUCTION AU CONTRÔLE DE L’ÉMISSION SPONTANÉE PAR DES STRUCTURES
RÉSONANTES

28



Chapitre 2
Couplage fort

Nous venons de montrer dans ce premier chapitre que le modèle de Kirchhoff
généralisé permettait de décrire l’émission de lumière d’une assemblée thermalisée
d’émetteurs, et que l’émission de lumière de cette assemblée était proportionnelle à
son absorption. Nous allons donc dans ce chapitre nous intéresser à un ensemble ther-
malisé d’émetteurs, et allons essayer de contrôler l’absorption de ce système, c’est à
dire que nous allons utiliser un résonateur dans le but de confiner le champ électrique
à l’intérieur des émetteurs. Ainsi, dans une première partie, nous allons définir le
système étudié en choisissant d’une part les émetteurs, et d’autre part le résonateur
permettant le contrôle de l’absorption du système. Dans une seconde partie nous
exposerons d’abord les techniques de nanofabrication utilisées pour réaliser un tel
système, puis nous décrirons le dispositif expérimental utilisé afin de mesurer l’ab-
sorption de ce dernier. Enfin, nous commenterons les mesures expérimentales obtenues
et nous verrons que les émetteurs et le résonateur sont dans un régime de couplage
fort qui permet une modification du spectre et de la directivité de l’absorption du
système.

I. Émetteurs et résonateur

Nous souhaitons mettre au point un système simple, composé d’une assemblée
d’émetteurs thermalisés dont l’absorption est exaltée par la présence d’un résonateur.
Nous avons choisi d’utiliser comme émetteurs des nano-plaquettes (NPs) et comme
résonateur un plasmon propagatif. Le choix de ces objets est expliqué par la suite.

A. Émetteurs choisis : les nano-plaquettes

Les NPs sont des nanoparticules synthétisées en solution, composées de Cadmium
et de Sélénium, dont les dimensions latérales sont de quelques dizaines de nanomètres,
et dont l’épaisseur, de quelques nanomètres, est contrôlée à la couche monoatomique
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près [Ithurria et al. 2011] (Fig 2.1.a). La description électronique et optique des
mécanismes opérants dans une NP est similaire à celle des mécanisme opérant dans
un puits quantique. En effet, les électrons dans une telle structure sont libres de se
mouvoir dans le plan de la NP, mais sont confinés dans la direction transverse à ce
plan [Miller et al. 1985]. Ainsi l’énergie de l’électron dans une NP est discrétisée
dans une des directions. Par ailleurs, du fait de ce confinement, il y a création d’un
exciton dans la structure quand cette dernière est pompée, qui se manifeste par un
pic étroit dans le spectre d’absorption juste avant l’énergie de gap (Fig 2.1.b).

(a) (b) (c)

HHLH

~ 25 nm

~10 nm

3 nm

FIGURE 2.1 – (a) Schéma d’une nano-plaquette. (b) Spectre d’absorption et d’émis-

sion d’une solution de nano-plaquette. (c) Image TEM de nano-plaquettes

C’est l’épaisseur des NPs qui contrôle l’énergie de la transition excitonique, et
par conséquent, c’est cette épaisseur qui régit la longueur d’onde d’absorption et
d’émission des NPs.

Ces objets sont synthétisés en solution, et ont été réalisés pour la première fois
en 2011 par le groupe de Benoît Dubertret à l’ESPCI. Ces NPs ont une structure
cristalline composée de séléniure de cadmium de type zinc-blende. Par un contrôle
précis des paramètre de réactions ( température et temps de réaction), il est possible
de choisir à la couche monoatomique près l’épaisseur de ces NPs. Ainsi, la longueur
d’onde d’absorption de chacune des NPs au sein d’une même solution est très proche,
ce qui permet de limiter l’élargissement inhomogène. Par conséquent, si l’on utilise une
solution de ces NPs comme source de lumière, cette source sera spectralement large
d’environs 15 nm. Par ailleurs les NPs ont des moments dipolaires de l’ordre de 60D
[Flatten et al. 2016], plus important que d’autres nano-émetteurs colloïdaux comme
les boîtes quantiques. Ainsi, le couplage de ces objets au champ électromagnétique
est plus important, ce qui favorise l’absorption de rayonnement par ces NPs. Enfin,
ces NPs sont enrobées d’une coquille afin que d’une part les cœurs soient protégés du
phénomène de photo-blanchiment, et donc de rendre les NPs plus robustes vis-à-vis
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d’un éclairement proche de la saturation, et d’autre part d’améliorer l’état de surface
du cœur, et donc la qualité du confinement des électrons dans le cœur.

Les NPs sont donc de très bonnes candidates pour la réalisation de notre système
car :

— La longueur d’onde d’absorption des NPs peut être précisément choisie.

— Du fait de leur grand moment dipolaire, les NPs sont susceptible d’absorber
fortement la lumière à la longueur d’onde d’intérêt.

— Les NPs sont en solution, ce qui permet de réaliser des dépôts sur des structures
par simple enduction rotatoire.

— Les petites dimensions de ces objets permettent d’obtenir de grande densité de
NPs, et donc de grandes absorptions.

Les NPs que nous avons utilisées nous ont été fournies par Sandrine Ithurria de
l’ESPCI et ont les propriétés suivantes :

— Les NPs utilisées sont composées d’un coeur en CdSe de 6 couches monoato-
miques et d’une coque en CdS de 2 couches monoatomiques.

— Elles présentent deux pics d’absorption correspondant aux transitions excito-
niques des trous lourds (HH) et des trous légers (LH) à 560 nm et 605 nm
(HH)(Fig 2.1.b).

— Afin d’éviter que les NPs ne s’agglomèrent dans le solvant (Fig 2.1.c ), des
ligands (acides oléiques) sont présents autour de la coque. La taille de ces ligands
joue sur l’espace minimal entre 2 NPs dans la solution, donc sur la densité de
NPs.

B. Résonateur choisi : le plasmon de surface

Nous souhaitons exalter l’absorption dans les NPs via l’utilisation d’un résonateur
(cf Chapitre 1). Le résonateur choisi est un plasmon de surface. Considérons 2 milieux
semi-infinis, celui du bas est un métal de permittivité diélectrique complexe εm(ω) =
ε′m(ω) + iε′′m(ω), et celui du haut est un diélectrique de permittivité diélectrique réelle
(sans absorption) et constant avec la fréquence εd (Fig 2.2).

Les relations de continuité du champ associées à la résolution des équations de
Maxwell dans chacun des milieux permettent de mettre en évidence l’existence d’un
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εm
εd

Diélectrique

Métal

z

x
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FIGURE 2.2 – Représentation de la composante du champ électrique Ez du plasmon

propagatif à l’interface métal-diélectrique.

mode confiné à l’interface entre les 2 milieux appelé plasmon de surface. La relation
de dispersion d’un tel mode est la suivante :

kplasmon = ω

c

√√√√ εdεm(ω)
εd + εm(ω) (2.1)

Le plasmon de surface est un mode du champ électromagnétique. Comme nous le
verrons plus loin, il est possible de l’exciter et d’observer une réponse résonante qui
conduit à une exaltation du champ.

Une façon d’exciter ce mode plasmonique est de coupler un champ excitateur avec
ce mode. Pour ce faire, il faut qu’il y ait égalité des vecteurs d’ondes de ce champ
excitateur et du plasmon. Comme nous pouvons le voir dans la relation de dispersion
du plasmon (Fig 2.3), l’ensemble des couples (k//,ω) de la relation de dispersion du
plasmon est en dehors du cône de lumière k = ndω

c
. Par conséquent, quelle que soit

la fréquence ω considérée, l’inégalité suivante est toujours vérifiée :

kplasmon > kdiélectrique = ndω

c
> kvide = ω

c
(2.2)

Il est donc impossible d’exciter ce plasmon avec une onde plane car les relations
de continuité du champ électromagnétique à l’interface imposent l’égalité du vecteur
d’onde parallèle.
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FIGURE 2.3 – Relation de dispersion d’un plasmon propagatif à une interface métal-

diélectrique (trait plein) et relation de dispersion de la propagation de la lumière

dans le diélectrique (traits pointillés) en fonction de la fréquence ω et du vecteur

d’onde k

Une technique utilisée pour l’excitation d’un tel plasmon est la configuration dite
de Kretschmann [Kretschmann et al. 1968]. Dans cette configuration, le milieu
semi-infini de métal est remplacé par une fine couche de métal (environ 50 nm)
déposée sur un diélectrique (verre) d’indice plus élevé que le diélectrique de la couche
supérieure (air). Si l’on envoie une onde plane dans le verre, inclinée d’un angle θ
par rapport à la normale, alors cette onde plane peut exciter une onde évanescente à
l’interface Or/Verre, dont la composante parallèle du vecteur d’onde est la même que
celle de l’onde incidente, c’est-à-dire k// = sin θnvω

c
. En choisissant nv > nd, il existe

des angles θ tel que cette onde évanescente puisse exciter le plasmon, c’est à dire tel
que :

kévanescent = kplasmon > kdiélectrique (2.3)

L’égalité des vecteurs d’ondes est donc vérifiée. Si la couche de métal est suffisam-
ment fine, alors une partie de l’onde évanescente peut atteindre l’interface métal-
diélectrique et donc exciter le plasmon (Fig 2.4).

Quand il y a excitation du plasmon, le champ électrique est exalté proche l’inter-
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FIGURE 2.4 – Schéma de principe de la configuration dite de Kretschmann.

face or/air. Par conséquent,la puissance absorbée par le métal proche de l’interface
or/air est augmentée pour l’ensemble des couples (k,ω) vérifiant la relation 2.1. C’est
ce que l’on observe dans le calcul de l’absorption dans de l’or quand il y a excitation
du plasmon à une interface or/air (Fig 2.5).

Ainsi, si l’on place une couche de NPs à la place de la couche supérieure de di-
électrique (l’air) de la configuration Kretschmann, alors le champ dans cette couche
de NPs sera exalté. Or contrairement au cas d’étude décrit précédemment, la partie
imaginaire de la permittivité diélectrique des NPs est non nulle à la fréquence d’émis-
sion des NPs. Ainsi, si le champ est exalté dans les NPs, alors la puissance absorbée
par ces NPs est augmentée.

En résumé, le plasmon de surface joue le rôle d’un résonateur qui augmente le
couplage entre un champ incident et les NPs.

II. Étude expérimentale

Nous allons tout d’abord montrer la réalisation de l’échantillon en salle blanche,
puis le dispositif expérimental permettant de mesurer la réflectivité de cet échantillon.
Enfin nous commenterons et discuterons des résultats expérimentaux obtenus.
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Absorption

FIGURE 2.5 – Calcul de l’absorption du champ électrique dans de l’or proche de

l’interface or/air dans le repère (E,k//) avec E l’énergie du rayonnement incident tel

que E = ~ω et k// la composante parallèle du vecteur d’onde de l’onde incidente.

A. Nano-fabrication

Nous rappelons que nous souhaitons utiliser le plasmon de surface à l’interface
diélectrique/métal afin d’exalter l’absorption dans les nanoplaquettes. Pour ce faire,
l’échantillon que nous réalisons a la structure suivante :

— Une lamelle de microscope de chez Schott, d’1 mm d’épaisseur et de 26x22 mm
de longueur et de largeur, est utilisée comme substrat de verre (SiO2).

— Une couche de 3 nm de titane est déposée sur le substrat en verre afin de
permettre l’accroche de l’or sur le verre.

— Une couche de 50±3 nm d’or est déposée sur le titane.

— Une couche de NPs est enfin déposée sur l’or.

L’épaisseur de la couche de NPs sur l’or est un paramètre qui doit être contrôlé.
En effet, si la couche est trop fine, alors l’absorption de l’échantillon sera trop faible,
si la couche est trop épaisse, alors les NPs les plus éloignées de l’interface or/verre ne
seront plus en présence du plasmon, et donc ne bénéficieront pas de l’exaltation de
champ induite par le résonateur. Afin de contrôler l’épaisseur de cette couche de NPs,
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nous réalisons le dépôt de cette dernière par une méthode d’enduction centrifuge.

Les lames verre/or sont tout d’abord nettoyées au plasma à oxygène pendant 10
minutes. Un volume de 120 µL de solution de NPs dans du toluène dont la concentra-
tion est de 5 mg/mL est déposée sur la face d’or d’une lame. Cette lame est ensuite
fixée sur la tournette. Une fois que le volume de solution déposé a recouvert toute la
lame, nous mettons en route la tournette. L’échantillon tourne pendant 30 s à une
vitesse de 500 tours/minutes, avec des phases d’accélération et de décélération de 5s.
Le dépôt réalisé est montré dans la figure 2.6 en photo et au MEB.

FIGURE 2.6 – (a) Photographie de l’échantillon. Nous pouvons observer la couche

homogène de NPs à droite, et la zone sans NPs à gauche. (b) Images MEB du

dépôt

L’épaisseur de la couche de NPs est mesurée au microscope à force atomique
(AFM) et au profilomètre. Pour ce faire, une petite goutte de résine avait été déposée
dans un coin de la lame d’or avant le dépôt de la solution de NPs. Ainsi, il est
possible de comparer l’épaisseur de la zone avec NPs avec la zone sans NPs. La
mesure à l’AFM nous indique une épaisseur moyenne de 70 nm (Fig 2.7), mais cette
épaisseur est celle de la couche de NPs à moins de 15 µm de la zone sans NPs et est
sans doute supérieure à l’épaisseur de la couche au centre de l’échantillon car il y a
eu une accumulation de NPs aux bords de la goutte déposée lors de l’enduction.

La mesure de l’épaisseur réalisée au profilomètre permet de s’affranchir de ce
problème car la course de mesure du profilomètre est plus importante et permet de
mesurer l’épaisseur de la couche de NPs à une distance du bord de plus de 200 µm de
la zone sans NPs. L’épaisseur mesurée avec le profilomètre est de 44±10 nm. Ainsi,
comme la longueur de pénétration du plasmon dans la couche de NPs est de l’ordre
de la centaine de nanomètres (≈ λ

2nNPs
), nous savons que l’ensemble des NPs de la

couche pourra se coupler avec le mode plasmonique. Le calcul de l’indice effectif de
la couche de NPs nNPs sera montré plus loin.
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(a) (b)

FIGURE 2.7 – (a)Carte de l’épaisseur de la couche mesurée à l’AFM en nm. (b)

La courbe bleue représente la coupe selon les pointillés bleus de la figure a, et la

courbe rouge représente une autre coupe non représentée ici. L’épaisseur moyenne

de la couche est de 70 nm

A.1. Montage expérimental

Nous avons effectué les mesures en collaboration avec Julien Moreau sur un mon-
tage expérimental de l’équipe de biophotonique du laboratoire Charles Fabry. Ce
montage (Fig 2.8) permet de mesurer la réflectivité de notre échantillon pour dif-
férentes longueurs d’ondes et différents angles d’incidence. Le substrat en verre de
l’échantillon est fixé à la face supérieure d’un prisme grâce à un liquide dont l’indice
optique est le même que celui du prisme et du substrat. Une lumière blanche, spectra-
lement filtrée par un monochromateur de 10 nm de largeur spectrale et collimatée par
un miroir parabolique, est envoyée sur le substrat de l’échantillon en traversant une
face du prisme, et est partiellement réfléchie par réflexion totale interne sur l’interface
verre/or de l’échantillon pour émerger par l’autre face du prisme. Enfin, ce flux est
collecté par une caméra afin d’imager l’interface verre/or de l’échantillon. Le colli-
mateur et la caméra sont disposés sur des bras mécaniques permettant de contrôler
avec un pas de 0, 1◦ l’angle d’incidence et de collection de la lumière provenant de la
source par rapport à la normale à l’échantillon. Enfin, le polariseur permet d’envoyer
le faisceau source avec une polarisation TE ou TM.

Il est ainsi possible de mesurer avec ce montage la réflectivité R(λ, θ) en tout
point de la zone imagée de l’échantillon par la caméra en contrôlant d’une part la
longueur d’onde, et d’autre part l’angle d’incidence du faisceau sur l’échantillon. Nous
rappelons qu’il n’y a excitation du plasmon que si le faisceau incident est polarisé TM.
Ainsi, afin que la mesure réalisée ne soit pas altérée par les spectres d’émission de la
source, et les spectres en transmission du prisme, les mesures en réflectivités pour un
couple (λ, θ) en excitation TM sont normalisées par les mêmes mesures en excitation
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Monochromateur

Lumière 
blanche

FIGURE 2.8 – Schéma du dispositif expérimental utilisé pour mesurer la réflectivité

de l’échantillon

TE. Enfin, pour ne pas être affecté par la granularité de l’échantillon, nous moyennons
cette quantité I(λ, θ,TM)

I(λ, θ,TE) sur une zone d’intérêt de l’échantillon d’environs 15µm2.

A.2. Résultats

Nous allons maintenant présenter la mesure expérimentale de la nappe de ré-
flectivité de notre échantillon R(λ, θ) = I(λ, θ,TM)

I(λ, θ,TE) (Fig 2.9). Cette figure repré-
sente la mesure de la réflectivité de l’échantillon pour différents angles d’incidences
θ et différentes longueurs d’onde λ. Cette mesure de R(λ, θ) est représentée dans le
plan (E, k//) avec E l’énergie des photons incidents en electronvolts (eV ) et tel que

E = h ∗ c
λ

et k// la composante parallèle du vecteur d’onde du faisceau incident en

µm−1 tel que k// = nv
2π
λ

sin θ.
Nous observons dans cette mesure 2 branches de minima de réflexion du système

(R ≈ 0.2), indiquées par les croix bleues, qui tendent asymptotiquement vers l’énergie
d’émission des NPs (ENPs = 2.05 eV ). Ces résultats expérimentaux mettent en
évidence un anti-croisement des modes plasmoniques et excitonique : ceci est un
indice de la présence d’un régime de couplage fort entre les NPs et le plasmon

A.3. Discussion

Tout d’abord, définissons ce qu’est le régime de couplage fort.

Couplage fort Considérons deux oscillateurs harmoniques pouvant échanger de
l’énergie via une interaction qui les relie. Dans notre cas, les 2 oscillateurs considérés
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FIGURE 2.9 – Mesure expérimentale de la nappe de réflectivité de notre échantillon.

sont d’une part le plasmon, et d’autre part l’exciton des NPs. Ces deux oscillateurs
sont couplés. Le terme de couplage dans le hamiltonien est donné par g. La coopéra-
tivité notée C = 2g2

γPlasmγNP
avec γPlasm et γNP les largeurs spectrales de l’absorption

du plasmon et des émetteurs, permet de caractériser le régime de couplage. Dans le
régime appelé couplage fort, les nouveaux modes du système sont des combinaisons
linéaires du plasmon et de l’exciton. Ceci conduit à une modification de la relation
de dispersion et à l’apparition d’un anticroisement dont la largeur est appelée énergie
de Rabi. Cette séparation est visible sur la figure 2.9. Ceci indique que l’énergie de
Rabi est supérieure aux largeurs spectrales des branches. Ce régime correspond à
la condition g > γPlasm et g > γNP ce qui entraîne C>1. On voit également sur la
figure 2.9 que la relation de dispersion est aplatie ce qui indique que la dépendance
angulaire de l’absorption est notablement modifiée.

En résumé, il apparaît que le couplage fort des NPs avec un plasmon permet de

— modifier le spectre d’absorption.

— modifier la dépendance angulaire de l’absorption.

— comme nous le verrons, augmenter l’absorption.

C’est donc un régime de couplage intéressant pour contrôler l’émission de lumière
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par des NPs.

Toutefois, il faut prendre garde au fait que la fig 2.9 ne représente pas la rela-
tion de dispersion du système mais la réflectivité qui est la réponse résonante du
système. En effet, cette mesure de la réflectivité du système intègre d’une part, la
réponse des modes propres du système, c’est-à-dire la contribution résonante des
modes du système, et d’autre part, la réponse d’autre modes non résonants du sys-
tème [Shlesinger et al. 2019]. Ces deux contributions peuvent interférer, et produire
des résonances de Fano [Luk’yanchuk et al. 2010] qui se manifestent aussi par des
creux de réflectivité séparés par un pic.

Par conséquent, la seule mesure de la réflectivité ne permet pas de conclure sur
le fait que le système est en régime de couplage fort ou non. Pour s’assurer que le
système est bien régime de couplage fort, nous calculons les modes du systèmes. Pour
calculer les modes du système, nous avons besoin des permittivité diélectrique de
chacune des couches, et notamment celle de la couche de NPs.

Nous modélisons la permittivité de la couche de NPs par une Lorentzienne de la
forme

ε = εb + f

ω2
0 − ω2 − iγplω

(2.4)

avec εb la composante réelle non résonante de la permittivité de la couche, avec ω0

la fréquence d’émission des NPs à travers le verre, avec γpl la largeur du pic d’émis-
sion des NPs, et avec f la force d’oscillateur. Ce paramètre permet de caractériser
l’intensité du couplage entre la couche de NP et le plasmon de surface.

Les valeurs de ω0 et de γpl sont directement extraites du spectre d’émission des
NPs (Fig 2.1.b). Les valeurs de εb et de f sont obtenues en réalisant une simulation de
la nappe de réflectivité mesurée R(λ, θ) (Fig2.10). Ces deux paramètres sont ajustés
afin que cette simulation soit la plus fidèle possible à la mesure expérimentale.

Les paramètres ajustés obtenus sont : εb = 3.25 et f=0.021 eV2.
Il est maintenant possible de modéliser la permittivité diélectrique de la couche de

NPs, et ainsi, nous pouvons calculer les modes du système. Pour ce faire, nous calcu-
lons les pôles du facteur de transmission du système en utilisant des codes permettant
de résoudre les équations de Maxwell dans des systèmes stratifiés. La partie réelle de
ces pôles correspond aux fréquences des modes du système, tandis que la partie ima-
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minima :

Expérience

FIGURE 2.10 – Simulation de la nappe de réflectivité mesurée précédemment. Les

points bleus correspondent aux minimas de réflectivité mesurés, les points verts

correspondent aux minimas de réflectivité simulé après un ajustement de paramètre

de εb et de f.

ginaire correspond à la largeur de ces modes. Les modes trouvés sont représentés dans
la figure 2.11.

Nous observons bien un anticroisement des modes du systèmes, ce qui permet de
conclure sur le fait que le système est bien en régime de couplage fort. Nous observons
par ailleurs que les zones colorées correspondant aux deux modes se touchent pour
k// = 14, 6µm−1, ce qui explique pourquoi l’anticroisement mesuré dans la figure 2.9
est faiblement perceptible. Enfin, il est maintenant possible de calculer l’énergie de
Rabi séparant les 2 branches. Nous trouvons ~ΩR = 46.3 meV. Cette valeur d’énergie
de Rabi est supérieure de deux ordres de grandeurs par rapport aux énergies de Rabi
mesurées pour des systèmes où une boîte quantique unique est en couplage fort avec
un résonateur[Ohta et al. 2011 ; Thon et al. 2009]. Cela est cohérent car plusieurs
émetteurs sont en régime de couplage fort dans notre système, ce qui implique que
le paramètre de couplage g, et donc l’énergie de Rabi sont plus grands dans notre
système.

Contrôle de l’absorption Tout d’abord, comme nous venons de le voir, le cou-
plage de la couche de NP avec le plasmon permet de rentrer en régime de couplage
fort, et ainsi de modifier les modes du systèmes. Le contrôle de l’intensité de ce
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Polariton haut
Polariton bas

Minima de reflexion

FIGURE 2.11 – Calcul des modes du système. Les traits pleins centraux repré-

sentent les fréquences des modes calculés et correspondent à la partie réelle des

pôles du facteur de transmission du système, tandis que les largeurs de ces modes

correspondent à la partie imaginaire des pôles du facteur de transmission du sys-

tème. Les minimas de réflexions mesurés expérimentalement sont représentés en

pointillés.

couplage permet donc de jouer sur la valeur de l’énergie de Rabi, et donc sur la
position spectrale et angulaire des modes du systèmes. Ainsi, ce régime de couplage
fort est un moyen de contrôler les fréquences et les angles d’absorption du système
et donc, d’après le modèle de Kirchhoff généralisé, c’est aussi un moyen de contrôler
les fréquences et les angles d’émission du système.

La réflectivité mesurée est celle du système en entier. Ainsi, les minimas de ré-
flectivité du systèmes correspondent à des maximas d’absorptivité du système, et il
est donc impossible de déterminer la fraction de l’énergie incidente qui est absorbée
uniquement par la couche de NPs et pas par la couche d’or. Nous rappelons que dans
le cadre du modèle de Kirchhoff généralisé, l’émission de lumière d’un tel système est
proportionnelle à l’absorption dans les couches susceptibles d’émettre de la lumière
quand on pompe le système, c’est-à-dire la couche de NPs. La fraction d’énergie ab-
sorbée par le métal ne participe pas à l’émission de lumière, et est donc sans intérêt
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pour la réalisation de notre source.

Enfin, il vraisemblable que du fait de l’exaltation de champ par le plasmon dans la
couche de NPs, l’absorption dans les NPs de ce système est supérieure à l’absorption
d’une simple couche de même épaisseur de NPs. Ainsi l’émission de lumière de ce
système devrait être plus intense que celle d’une simple couche de même épaisseur de
NPs.

B. Perspectives

Il est possible d’utiliser des NPs dont la largeur du pic d’émission γpl est plus petite
afin que le couplage fort soit amélioré. Il n’a pas été possible de mesurer l’émission de

lumière d’un tel objet car les angles d’émission correspondant aux vecteurs d’ondes
ou il y a couplage fort (sont trop grand ' 72◦) pour être collecté par un des objectifs
que nous possédons. Nous allons donc étudier un autre échantillon ou le couplage des
NPs au plasmon est réalisé grâce à un réseau, et ou l’on peut contrôler l’angle d’émis-
sion du système. C’est l’objet du chapitre suivant. Enfin, le plasmon est polarisé. Par

conséquent, la modification de l’absorption induite par ce dernier dépend de la pola-
risation, ce qui, dans le cadre du modèle de Kirchhoff généralisé, permet également de
contrôler la polarisation de la lumière émise par le système. Nous exploiteront cette
propriété dans le chapitre suivant.
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Résumé

Dans ce chapitre, avons mis au point un échantillon composé d’une assemblée de
nano-plaquettes sur une lame d’or. Cet échantillon a été conçu dans le but de coupler
les NPs avec un plasmon se propageant à l’interface entre l’or et les NPs. Nous
avons mesurer la réflectivité de cet échantillon et nous avons conclu en comparant
ces résultats à des simulations, que le système est dans un régime de couplage fort.

Ainsi, grâce à l’exaltation de champ induite par le résonateur, nous avons réussi à
modifier les fréquences et les angles pour lesquels l’absorption est maximale dans les
NPs, en comparaison avec avec l’absorption dans une simple couche de NPs.
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Chapitre 3
Étude de la photoluminescence
d’une assemblée de
nano-plaquettes couplée à un
mode plasmonique

Nous savons maintenant que d’une part, il est possible de modifier les propriétés
d’absorption d’une assemblée d’émetteurs en couplant cette assemblée à un mode
de résonateur, et que d’autre part, dans le cadre du modèle de Kirchhoff généralisé,
l’émission de lumière d’un système composé d’une assemblée d’émetteurs thermalisés
en interaction avec un résonateur, est directement reliée à l’absorption de lumière par
le système. Par conséquent, en modifiant les propriétés d’absorption d’un tel système,
nous pouvons concevoir des sources de lumière dont les propriétés de direction, de
polarisation et de spectre d’émission sont contrôlées.

Nous allons donc dans ce chapitre, concevoir une source de lumière directive et
polarisée à partir d’une assemblée d’émetteurs en interaction avec un résonateur.
Pour ce faire, nous allons dans une première partie faire de l’ingénierie des modes du
résonateur afin de contrôler l’absorption du système, et nous présenterons dans une
seconde partie le montage expérimental qui a été mis en place dans le but de mesurer
la directivité, la polarisation et le spectre d’émission de la source de lumière.

I. Conception de la source

Nous allons dans cette partie d’une part établir le cahier des charges que doit res-
pecter la source de lumière souhaitée, et d’autre part exposer les solutions techniques
retenues pour répondre à ce cahier des charges. Enfin, nous montrerons de quelle
manière nous avons choisi la géométrie du résonateur afin de maximiser l’absorption
du système.
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UN MODE PLASMONIQUE

A. Cahier des charges et solutions retenues

A.1. Cahier des charges

Nous allons exposer ici les conditions générales que doit remplir la source de lu-
mière souhaitée. Tout d’abord, nous souhaitons que la lumière émise par la source
soit à minima visible à l’oeil nu. Par conséquent, cette source doit délivrer une puis-
sance suffisante, et son émission doit se situer dans le spectre visible du rayonnement.
Ensuite nous souhaitons que la source soit directive, et plus particulièrement qu’elle
émette de la lumière dans un cône centré sur la normale à l’échantillon. Enfin, nous
souhaitons que l’émission de lumière de la source soit polarisée rectilignement.

A.2. Solutions

Puissance de la source Pour assurer que la source délivre une puissance suffi-
sante, nous souhaitons utiliser des émetteurs dont le rendement quantique, η = Pe

Pabs
,

avec Pe et PAbs les puissances émises et absorbées par les émetteurs, soit le plus grand
possible, c’est-à-dire que pour une énergie donnée fournie aux émetteurs, un maxi-
mum de cette énergie soit convertie en rayonnement. De plus, il est souhaitable de
bénéficier de l’émission de lumière du plus grand nombre d’émetteurs possibles.
Les nano-plaquettes montrées dans le précédent chapitre sont d’excellentes candi-
dates. En effet, il est possible de faire croître des NPs très brillantes dont le rendement
quantique η se rapproche de 75% (cf chapitre 2).

Directivité et polarisation L’émission d’une assemblée de NPs aléatoirement
répartis est isotrope et non polarisée. Nous devons donc choisir un résonateur qui offre
des modes auquel l’assemblée de NPs peut se coupler, et qui permet de maximiser
l’absorption de lumière dans les NPs pour des ondes planes incidentes dans une
direction donnée et dans une polarisation donnée. Un candidat efficace est le réseau
métallique.

En effet, le réseau métallique permet de coupler des ondes planes incidentes dans
une direction et une polarisation donnée avec des modes plasmoniques propagatifs à
la surface du réseau. Comme nous l’avons vu dans le chapitre précédent, le plasmon
induit une exaltation du champ à la surface du métal. Si l’on dépose les NPs sur la
surface du réseau, alors cette exaltation du champ dans les NPs permet de maximiser
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l’absorption dans ces NPs.

Pour comprendre comment le réseau métallique permet ce couplage, intéressons
nous dans un premier temps à la relation de dispersion d’un plasmon propagatif à une
interface métal-diélectrique de permittivité diélectrique respectives ε1 et ε2. Comme
nous l’avons vu dans le premier chapitre, il est possible de coupler un ensemble
d’électrons oscillants à la surface du métal avec un champ électrique : c’est l’excitation
d’un plasmon propagatif. Pour qu’il y ait effectivement une excitation du plasmon, il
faut qu’il y ait égalité entre la composante dans le plan du vecteur d’onde de l’onde
incidente avec le vecteur d’onde du plasmon, soit

kinc// = n
ω

c
sin θ = kplasmon (3.1)

avec n l’indice du milieu de propagation de l’onde incidente.

E

k//

E=ħωp

Evide=ħck//

k//=
E

ħc

ε1ε2
ε1+ε2

Cône de lumière

FIGURE 3.1 – Relation de dispersion d’un plasmon se propageant à une interface

métal-diélectrique.

Comme nous pouvons le voir sur la représentation de la relation de dispersion
d’un plasmon propagatif dans la figure 3.1, la relation de dispersion du plasmon
propagatif est toujours en dehors du cône de lumière E = ~ck//. Cela veut dire qu’il
est impossible d’assurer l’égalité 3.1 avec des ondes planes dans le vide, et donc qu’il
n’est pas possible d’exciter un plasmon.
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FIGURE 3.2 – Duplication de la relation de dispersion du plasmon par le réseau.

Dans le chapitre 2, nous avions augmenté la valeur de kinc// en propageant les
ondes planes incidentes dans un prisme en verre d’indice n = 1.5. Ici nous allons
assurer l’égalité 3.1 grâce aux propriétés du réseau.

Le réseau crée des ordres diffractés dont les vecteurs d’onde sont donnés par
~kmRéseau = m

2π
p
~ex, avec m l’ordre de diffraction considéré, p la période du réseau, et

~ex le vecteur unitaire dans le plan du réseau et perpendiculaire aux raies du réseau.
Cela ce traduit par une translation horizontale dans le plan (E, k//) de la relation de
dispersion du plasmon pour chaque ordre considéré. Ainsi, comme nous pouvons le
voir dans la figure 3.2, de nouveaux ordres sont maintenant dans le cône de lumière :
on dit que la relation de dispersion a été repliée par le réseau. Il existe ainsi des ondes
planes dans le vide susceptibles de pouvoir exciter le plasmon via un des ordres du
réseau.

Nous montrerons par la suite qu’en jouant sur les paramètres du réseau, il est
possible de modifier sur la relation de dispersion du réseau de telle sorte qu’il y ait
excitation du plasmon uniquement pour des ondes planes incidentes arrivant en inci-
dence normale sur le système, à la longueur d’onde des NPs. Ainsi, il n’y a exaltation
du champ dans les NPs, et donc exaltation de l’absorption dans les NPs uniquement
pour des ondes planes en incidence normale.

Nano-plaquettes et métal du réseau Nous savons que notre source sera com-
posée d’une assemblée de NPs déposée sur un réseau métallique, il nous faut main-
tenant choisir quelles NPs et quel métal utiliser. Nous choisissons l’or comme métal
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constitutif du réseau car, nous avons l’expertise pour réaliser des réseaux en or par
lithographie électronique, et car nous avons déjà étudié le comportement plasmonique
d’un tel métal (cf Chapitre 2). Enfin, l’or absorbe peu dans le visible (Fig 3.3a). En
effet, il faut impérativement choisir un métal qui absorbe le moins possible à la lon-
gueur d’onde d’absorption des NPs, car nous souhaitons que la plus grande partie de
la lumière émise par les NPs émerge de la structure et ne soit pas absorbée par le
métal.
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FIGURE 3.3 – Partie imaginaire de l’indice de réfraction de l’or (a) et des NPs choi-

sies (b). L’indice de l’or a été modélisé avec un modèle de Drude-Lorentz [OLMON

et al. 2012] et l’indice de la couche de NPs est le même que celui utilisé dans le

Chapitre 2.

Nous observons que la courbe représentant la partie imaginaire de l’or entre 400 et
800 nanomètres (Fig 3.3a) est croissante sur cet intervalle. Sachant que l’absorption
dans l’or est reliée à la partie imaginaire de l’indice de l’or, il est souhaitable de
choisir des NPs dont le pic d’émission se trouve dans les petites longueurs d’onde de
cet intervalle afin que l’absorption dans l’or soit minimale. Par ailleurs, l’équipe de
recherche de Sandrine Ithurria de l’ESPCI capable de synthétiser les NPs [Ithurria
et al. 2011], arrive à synthétiser des NPs brillantes dont le pic d’absorption peut être
choisi entre 600 et 650 nanomètres, en jouant sur le temps de croissance de ce ces
nanocristaux. Ainsi, nous choisissions les mêmes NPs que dans le chapitre précédent,
dont le pic d’absorption se situe aux alentours de 605 nanomètres (Fig 3.3b).

En résumé, notre source sera composée d’un réseau en or sur lequel nous allons
déposer une assemblée de NPs dont le pic d’absorption se situe aux alentours de 605
nanomètres (Fig 3.4). Nous allons maintenant déterminer la géométrie optimale du

49



CHAPITRE 3 : ÉTUDE DE LA PHOTOLUMINESCENCE D’UNE ASSEMBLÉE DE NANO-PLAQUETTES COUPLÉE À
UN MODE PLASMONIQUE

Assemblée de nanoplaquettes
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FIGURE 3.4 – Schéma d’un prototype de la source de lumière composée d’une

assemblée de NPs déposée sur un réseau d’or.

réseau et l’épaisseur de la couche de NPs à déposer afin de maximiser l’absorption
dans la structure.

B. Dimensionnement de la source

Nous avons utilisé une série de codes implémentée sur le logiciel Matlab afin de
calculer l’absorption dans la structure quand cette dernière est éclairée par une onde
plane dans une direction et une polarisation donnée. Le but de ces simulations est
de trouver les paramètres optimaux du réseau, c’est-à-dire sa période p, sa hauteur
hRéseau et son facteur de remplissage f , ainsi que l’épaisseur de la couche de NPs hNP
à déposer (Fig 3.4) afin de maximiser l’absorption dans les NPs pour des ondes planes
arrivant en incidence normales, polarisées TE, et à la longueur d’onde λ = 600nm.
Nous allons donc dans un premier temps présenter succinctement les codes utilisés
pour réaliser les calculs, et nous présenterons dans un second temps les résultats
des calculs de l’absorption dans les NPs dans plusieurs différentes configurations afin
de comprendre comment l’on doit ajuster la géométrie du réseau afin d’obtenir une
source répondant aux critères du cahier des charges.

B.1. Méthode de calcul

Nous utilisons des codes s’appuyant sur la méthode RCWA (Rigorous Coupled
Wave Analysis) [Moharam et al. 1981] qui permet de calculer, via la décomposition
du champ électrique en une somme finie d’harmonique, la répartition du rayonnement
absorbée par un système périodique stratifié, quand ce dernier est éclairé par des
ondes planes. En renseignant la géométrie du système ainsi que les indices de chacune
de ses composantes, il est possible de calculer la puissance absorbée dans une couche
du système (Eq 3.2)

PAbs =
∫∫∫

Couche

1
2ε
′′(~r)E2(~r) d~r3 (3.2)
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avec ε′′ la partie imaginaire de la permittivité diélectrique de la couche considérée,
et E le champ électrique dans la couche considérée. Cette quantité est calculée pour
un ensemble d’ondes planes d’angles d’incidences, de polarisation et de fréquences
différentes. Nous pouvons ainsi calculer l’absorption dans la couche

Absi(θ,ω) = P i
Abs(θ,ω)
PInc

(3.3)

avec θ, i, ω, l’angle d’incidence, la polarisation (TE ou TM), et la pulsation des ondes
planes incidentes, et PInc la puissance transportée par les ondes planes incidentes.
C’est la moyenne entre l’absorption pour des ondes incidentes TE et l’absorption
pour des ondes incidentes TP qui est ensuite représentée dans le plan (E, k//) avec
E = ~ω l’énergie exprimée en électron-volts et k// = ω

c
sin θ la composante du vec-

teur d’onde dans le plan du réseau. Nous rappelons que ce sont les NPs qui sont à
l’origine de l’émission de lumière dans la structure. Ainsi, dans le cadre du modèle
de Kirchhoff généralisé, c’est l’absorption dans les NPs qui doit être maximisée. La
quantité d’intérêt sera celle calculée dans l’équation 4.6 pour la puissance absorbée
dans la couche de NPs.

B.2. Résultats des calculs

L’ensemble des absorptions calculées seront présentées dans le plan (E, k//) pour
des valeurs de E allant de 1 eV à 2.4 eV et pour des valeurs de k// comprises entre 0
et 12 µm−1, c’est-à-dire pour des ondes planes incidentes de longueurs d’ondes allant
de 517 nm à 1240 nm, et dont l’angle d’incidence est compris entre 0◦ et 89◦.

Absorption dans les NPs sans résonateur En premier lieu, regardons l’absorp-
tion dans une couche de 30 nm d’épaisseur de NPs déposée sur une couche d’or non
structurée (Fig 3.5).

Nous observons dans la figure 3.5 une bande horizontale uniforme centrée sur 2.05
eV, soit l’énergie correspondant à la longueur d’onde d’absorption des NPs. Cette
bande correspond à une absorption isotrope de 6% de la couche de NPs. Comme cela
a été précisé précédemment, une assemblée aléatoirement répartie de NPs émet de la
lumière (donc absorbe de la lumière) de façon isotrope. En d’autre mots, cette source
composée d’une assemblée de NPs sur une couche d’or non structurée émet le même
rayonnement dans toutes les directions comprises entre 0◦ et 45◦.

En optimisant la géométrie du système, nous cherchons à augmenter significati-
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FIGURE 3.5 – Absorption dans une couche de 30 nm d’épaisseur de NPs sur une

surface d’or non structurée.

vement la valeur de l’absorption dans la couche de NPs, et à faire en sorte que cette
forte absorption prenne place pour des valeurs de k// proche de 0 et soit faible pour
les autres valeurs de k//.

Absorption dans le réseau d’or Regardons maintenant l’absorption dans trois
réseaux d’or de périodes différentes, sans NPs (Fig 3.6).
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FIGURE 3.6 – Calcul de l’absorption d’un réseau métallique de période p = 390 nm

(a), p = 600 nm (b) et p = 900 nm sans nano-plaquettes.

Les motifs formés par l’ensemble des couples (E, k//) pour lesquels l’absorption
est forte (> 50%) correspondent aux ordres repliés montrés dans le schéma de la
figure 3.2.

Nous observons que le nombre d’ordres observables ainsi que la position de ces
ordres repliés n’est pas la même selon la période du réseau. Cela est cohérent avec le
fait que la translation d’une quantité ~kmRéseau = m

2π
p
~ex de la relation de dispersion du

plasmon pour chacun des ordres dépend de la période du réseau p. En reprenant les
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I. Conception de la source

notations de la figure 3.2, seul l’ordre m = 1 est observable pour le réseau de période
p = 390 nm, les ordres m = 1, m = 2 et m = −1 sont observables pour le réseau de
période p = 600 nm, et les ordres m = 1, m = 2, m = 3 et m = −1 sont observables
pour le réseau de période p = 900 nm.

En conséquence, afin d’exalter le champ dans les NPs pour une onde en incidence
normale à la longueur d’onde des NPs, nous devons ajuster la période du réseau de
telle sorte qu’un des ordres repliés soit excitable à l’énergie des NPs (2.05 eV) et en
incidence normale (k// = 0).
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FIGURE 3.7 – Calcul de l’absorption d’un réseau métallique de période p = 390 nm

éclairé par des ondes planes polarisées TE.

L’absorption dans le réseau de période p = 390 nm éclairé par des ondes planes
polarisées TE est représentée dans la figure 3.7. Nous n’observons pas les motifs
présents dans la figure 3.6a. En effet, de par l’orientation du réseau, seules les ondes
planes incidentes ayant une composante du vecteur d’onde selon ~ex seront affectés par
le réseau, c’est-à-dire les ondes planes polarisées rectilignement dans la direction des
raies du réseau portée par ~ey. Par conséquent, les ondes planes polarisées TE, donc
polarisées rectilignement dans la direction ~ex ne seront pas affectées par le réseau, et
donc peu absorbées.

Absorption des NPs sur réseau d’or Après avoir exécuté nos codes pour dif-
férentes géométries de réseau, nous obtenons un ensemble de paramètres optimum
permettant de maximiser l’absorption dans la couche de NPs pour des ondes planes
arrivant en incidence normale.

Les paramètres géométriques du réseau et l’épaisseur de la couche de NPs sont
les suivants :
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FIGURE 3.8 – Absorption dans une couche de NPs de 29 nm d’épaisseur sur un

réseau de période p=390 nm

— hReseau = 29 nm
— pReseau = 390 nm
— f = 30%
— hCouche = 29 nm
L’absorption calculée dans la couche de NPs sur un réseau avec ces paramètres

optimums est présenté dans la figure 3.8. Nous constatons que l’absorption dans la
couche de NPs atteint 40% pour des valeurs de k// proche de 0, et diminue quand on
s’éloigne de l’incidence normale. Pour mieux quantifier cette variation de l’absorption
dans la couche de NPs avec l’angle d’incidence de l’onde plane, nous représentons dans
la figure 3.9 l’absorption normalisée calculée avec et sans réseau à l’énergie des NPs
pour des angles d’incidence entre −89◦ et 89◦.

Nous observons lobe d’absorption dans la couche de NPs avec réseau pour des
ondes planes arrivant sur le système avec une incidence comprise entre −33◦ et 33◦

qui n’est pas présent dans la courbe de l’absorption sans le réseau. Il y a donc bien
une directivité accrue de l’absorption dans la couche de BQs avec réseau par rapport
à l’absorption dans la couche de BQs sans réseau.

Nous pouvons enfin remarquer que la période optimale de réseau trouvée est
pReseau = 390 nm, alors que dans le calcul de l’absorption dans un réseau d’or de
période pReseau = 390 nm sans NPs, présenté dans la figure 3.6a, il n’y a pas d’ordre
replié excitable à l’énergie des NPs et en incidence normale. Cela s’explique par le
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FIGURE 3.9 – Absorption normalisée dans une couche de NPs sans réseau (courbe

orange) et avec le réseau d’or (courbe bleue) avec les paramètres optimum trouvés

précédemment, à l’énergie des NPs (E = 2.05 eV) en fonction de l’angle d’émission

dans le plan perpendiculaire aux traits du réseau.

fait que dans le calcul réalisé pour obtenir les paramètres optimaux pour maximiser
l’absorption dans les NPs en incidence normale, il y a la couche de NPs dont la
partie réelle de l’indice va modifier et déplacer la relation de dispersion du plasmon
propagatif à l’interface métal/NPs.

Nous avons donc réussi grâce à l’ajout du réseau d’or, à concevoir un système
dont l’absorption dans les NPs est 7 fois supérieure à celle d’une couche de NPs sans
réseau, et à lieu en grande partie dans un cône de taille réduite.

Ainsi, si nous construisons cette source, dans le cadre du modèle de Kirchhoff
généralisé, nous pouvons espérer qu’elle émette beaucoup de lumière dans un cône de
66◦ de rayon angulaire, dans la polarisation rectiligne orientée selon ~ey (TM).

II. Dispositif expérimental et résultats de mesure

Après avoir dimensionné la source dans le but d’avoir un maximum d’absorption
dans les NPs pour des ondes planes arrivant en incidence normale et polarisée selon
~ey, nous allons maintenant présenter le dispositif expérimental qui a été mis en place
afin de mesurer les propriétés spectrales, de directivité et de polarisation de la source.
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A. Dispositif expérimental

Le montage expérimental mis en place est montré dans la figure 3.10.

Statif de microscope

Système d'imagerie

Spectromètre

FIGURE 3.10 – Dispositif expérimental utilisé.

La source est placée sur la platine d’observation d’un statif de microscope. Un
objectif de microscope est utilisé pour pomper le système, et pour collecter la lumière
émise par la source. Cette lumière collectée est ensuite captée par un système d’ima-
gerie permettant d’imager une partie du plan de Fourier de l’objectif sur la fente
d’entrée d’un spectromètre. Enfin, le spectromètre disperse et fait l’image de cette
fente sur une caméra CCD. Nous allons maintenant détailler d’une part le rôle de cha-
cune des composantes de ce dispositif expérimental, et d’autre part les compromis
réalisés dans le choix des optiques.

Pompage optique de la source Tout d’abord, il est nécessaire d’apporter de
l’énergie à la source pour qu’elle émette de la lumière. Comme cela est montré dans la
figure 3.3b, les NPs peuvent absorber un rayonnement UV. Nous utilisons le système
de pompage optique intégré au statif de microscope en focalisant le flux issu d’une
lampe à vapeur de mercure émettant un rayonnement centré en λPompe = 432 nm sur
la surface supérieure de la source (Fig 3.11).
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Lampe à vapeur de mercure

Miroir dichroïque

Objectif de microscope

Echantillon

Lumière 
émise par la 

source

FIGURE 3.11 – Pompage de la source.

Choix de l’objectif C’est le même objectif utilisé pour la focalisation du faisceau
de pompe qui est utilisé pour collecter la lumière issue de la source. L’objectif doit
pouvoir collecter l’intégralité des rayons dont l’angle d’émergence du réseau est com-
pris entre 0◦ et 50◦ afin de pouvoir garder l’information sur la directivité de la source.
Nous utilisons ainsi un objectif de microscope de grandissement 100 et dont l’ouver-
ture numérique vaut O.N = 0.95. Cet objectif peut collecter la lumière provenant
d’une zone de 300 m de diamètre, ce qui permet de collecter la lumière issue d’un
unique réseau de l’échantillon. La grande ouverture numérique de cet objectif permet
de collecter des rayons dont l’angle d’émergence de la source par rapport à la normale
peut aller jusqu’à 70◦.

Filtrage spectral Afin de dissocier le faisceau de pompe du faisceau émis par la
source, il est nécessaire de mettre sur le chemin des faisceaux un miroir dichroïque
transmettant la lumière de longueur d’onde inférieure à 500 nm et réfléchissant la
lumière de longueur d’onde supérieure à 500 nm. Cela permet de ne collecter que
la lumière d’intérêt, et cela permet d’utiliser l’oculaire du statif de microscope afin
de faire la mise au point sur l’échantillon sans recevoir de rayonnement UV dans les
yeux.

Imagerie du plan de Fourier Nous souhaitons pouvoir mesurer dans quelle direc-
tion notre source émet de la lumière afin de s’assurer que notre source soit directive.
Pour cela, il est pratique de s’intéresser au plan de Fourier de l’objectif de collection.
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En effet, le plan de Fourier de l’objectif est un plan dont la position des motifs dans ce
plan nous renseigne sur la distribution en angle de l’émission de lumière de la source.

θ

x

z

Objectif Plan de FourierEchantillon

f'

M(x)

FIGURE 3.12 – Focalisation dans le plan de Fourier d’un faisceau de lumière émer-

geant de la source avec un angle θ par rapport à la normale.

Comme nous pouvons le voir dans la figure 4.4, la mesure de l’intensité selon l’axe
vertical x du plan de Fourier permet de connaître l’intensité émise par le système
dans le plan perpendiculaire au réseau, dans la direction inclinée d’un angle θ par
rapport à la normale. En effet, l’intensité mesurée au point M(x) est l’intensité de la
lumière émise par la source dans la direction inclinée d’un angle θ par rapport à la
normale avec x = f ′ sin(θ).

Nous allons donc imager le plan de Fourier de l’objectif sur une caméra CCD
afin d’obtenir l’information sur la distribution en angle de l’émission de lumière de la
source.

Choix des optiques pour l’imagerie du plan de Fourier Nous utilisons un
ensemble de 4 doublets achromatiques et 2 miroirs plans dont les focales et les dimen-
sions sont choisies tout d’abord afin d’ajuster le grandissement pour que l’intégralité
du champ du plan de Fourier soit imagé sur la caméra CCD, ensuite afin de s’assurer
que le système soit télécentrique, et enfin pour que la totalité du flux émergeant du
plan de Fourier de l’objectif arrive jusqu’au détecteur.

Le plan de Fourier de l’objectif a un diamètre DPF = f ′Obj ∗ O.N = 3.4 mm
avec f ′Obj = 1.8 mm, la focale de l’objectif, et le détecteur utilisé est une matrice
CCD dont la zone active mesure L = 30 mm de longueur pour H = 3.8 mm de
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hauteur. Afin que l’intégralité du champ du plan de Fourier de l’objectif soir imagé
sur l’intégralité du capteur CCD, il faut que le grandissement introduit par les 4
doublets soit g = H

DPF

= 1.1

Un système optique est dit "télécentrique objet" si sa pupille d’entrée est envoyée
à l’infini dans l’espace objet. Une conséquence de cela est qu’un système optique
télécentrique objet est un système qui assure que la collection de la lumière issue
de chaque point de la source ait la même distribution angulaire. Comme nous nous
intéressons à la direction d’émission de lumière de la source, il est important que
le système optique d’imagerie n’introduise pas une déformation de la distribution
angulaire d’émission.

Objectif
Pupille

f'Obj

Lentille L1

f'1 f'2 f'3f'1 f'2 f'3 f'4

Lentille L2 Lentille L3
Lentille L4

Detecteur
Source

Plan de Fourier

FIGURE 3.13 – Schéma de principe du montage télécentrique objet

Une façon suffisante de s’assurer que le système soit télécentrique objet est que
le plan focal image d’une lentille donnée soit confondue avec le plan focal objet de
la lentille suivante, et que la pupille du système soit placée sur l’image intermédiaire
du plan de Fourier de l’objectif. Comme nous pouvons le voir dans la figure 3.13,
l’image de la pupille par les lentilles L2, L1, et l’objectif est bien envoyée à l’infini
dans l’espace objet. Par ailleurs, nous voyons bien que les cônes de lumières provenant
de différents points de la source et arrivant jusqu’au détecteur sont les mêmes, et sont
à symmétrie de révolution autour du rayon principal associé à chaque point. Cette
configuration impose que la distance séparant le plan de Fourier de l’objectif et le
détecteur soit D = f ′Obj + 2(f ′1 + f ′2 + f ′3 + f ′4)

Enfin, nous souhaitons avoir des optiques dont le diamètre est suffisamment grand
afin de pouvoir capter l’ensemble du flux émergeant du plan de Fourier.

Nous avons utilisé le logiciel LightTools permettant de réaliser des tracés de rayons
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Plan de Fourier

Detecteur

FIGURE 3.14 – Tracé de rayon avec le logiciel LightTools

dans un système optique fictif afin de réaliser un compromis vis à vis des focales et
des dimensions des optiques pour respecter les contraintes de grandissement, d’en-
combrement et de collection de flux exposées précédemment (Fig 3.14). Les optiques
choisies sont donc les suivantes :

— Un doublet L1 de focale f ′1 = 300 mm et de diamètre D1 = 2′′.

— Un doublet L2 de focale f ′2 = 75 mm et de diamètre D2 = 2′′.

— Un doublet L3 de focale f ′3 = 50 mm et de diamètre D3 = 30 mm.

— Un doublet L4 de focale f ′4 = 200 mm et de diamètre D4 = 2′′

— Un miroir plan M1 de diamètre DM1 = 1′′

— Un miroir plan M1 de diamètre DM2 = 2′′

Mesure du spectre d’émission Afin de pouvoir caractériser spectralement notre
source, nous souhaitons mesurer le spectre d’émission de la source pour chaque angle
d’émission. Nous introduisons un spectromètre à réseaux entre le système d’imagerie
du plan de Fourier et le détecteur. Ainsi, l’axe x du plan de Fourier n’est pas directe-
ment imagé sur une caméra CCD, il est imagé sur la fente d’entrée du spectromètre.
Comme la fente d’entrée du spectromètre est conjuguée avec la caméra associée au
spectromètre avec un grandissement gspectro = 1, le dimensionnement des lentilles
présenté précédemment reste valable.

Ainsi, ce montage permet de restituer l’information sur l’angle d’émission θ de la
source sur l’axe vertical de la caméra du spectromètre, et de restituer l’information sur

60
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les longueurs d’ondes d’émission selon l’axe horizontale de la caméra du spectromètre.
Nous sommes donc en capacité de réaliser des mesures angulo-spectrales de l’intensité
d’émission I(θ,λ) de notre source de lumière. Par un traitement numérique, il est
donc possible à partir de ces mesures, de représenter l’intensité d’émission dans le
plan (E, k//) avec E = h

cλ
et k// = n

2π
λ

sin θ, et donc de pouvoir comparer les mesures
réalisées avec les simulations de l’absorption présentées précédemment.

Mesure de la polarisation d’émission Afin de mesurer I(θ,λ) dans une polari-
sation donnée, nous introduisons une lame quart d’onde suivi d’un polariseur entre
les lentilles L1 et L2.

x

y

45°
x

y

45°
x

y

-45°
x

y

(a) (b)
y

x

(c)

FIGURE 3.15 – Convention d’orientation des axes (a). En rouge, les états de polari-

sations circulaires gauche (b) et droite (c) de la lumière avant la lame quart d’onde.

En bleu, les états de polarisations linéaires à 45◦ (b) et−45◦ (c) en sortie de la lame

quart d’onde

Nous choisissons la convention d’orientation suivante (Fig 3.15.a) : l’axe horizon-
tale x est perpendiculaire aux traits du réseau, l’axe verticale y est parallèle aux traits
du réseau.

L’association d’une lame quart d’onde avec un polariseur permet par une simple
rotation du polariseur, de mesurer l’intensité de l’émission de lumière par la source
dans la polarisation linéaire horizontale, linéaire verticale, circulaire gauche et circu-
laire droit.

Il faut d’abord s’assurer que les axes neutres de la lame quart d’onde soient alignés
avec les axes x et y défini dans la figure. Ainsi, la lumière émise avec une polarisation
horizontale ou verticale ne sera pas affectée par la lame quart d’onde. Il suffit ensuite
de tourner le polariseur afin que l’axe de projection de ce dernier soit aligné avec
l’axe x pour la mesure de la polarisation linéaire horizontale, ou avec l’axe y pour
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la mesure de la polarisation linéaire verticale. La lumière émise par le système avec
une polarisation circulaire droite ou gauche sera polariser linéairement ±45◦ après la
lame quart d’onde. Il suffit donc d’orienter le polariseur afin que l’axe de projection
du polariseur soit orienté à 45◦ pour la mesure de la polarisation circulaire gauche
(Fig 3.15.b), ou à −45◦ pour la mesure de la polarisation circulaire droite (Fig 3.15.c).
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Résumé

Résumé

Dans ce chapitre, nous avons conçu une source de lumière composée d’une as-
semblée de NPs déposée sur un réseau d’or. D’après les calculs réalisés, cette source
est quasi monochromatique et émet dans le spectre visible du rayonnement (λ ' 605
nm), cette source est directive dans le plan perpendiculaire au traits du réseau avec
une émission de lumière majoritairement comprise entre θ = −33◦ et θ = 33◦, cette
source émet de la lumière polarisée TM, c’est-à-dire avec une polarisation linéaire pa-
rallèle aux traits du réseau. Ensuite nous avons montré le dispositif expérimental qui
a été mis en place afin de mesurer les propriétés énoncées précédemment. Par la suite,
nous réaliserons cette source via des techniques de nanofabrication, et mesureront les
performances de cette dernière.
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Chapitre 4
Étude de la photoluminescence
d’une assemblée de boîtes
quantiques couplée à un mode
guidé

Pour illustrer la capacité du modèle de Kirchhoff généralisé à décrire l’émission
de lumière d’une assemblée d’émetteurs thermalisés en cavité, et à prédire des phéno-
mènes jusqu’alors inexpliqués par les modèles précédents, nous proposons de modéli-
ser et simuler l’émission de lumière d’un troisième système d’étude. Dans ce chapitre,
nous commencerons par décrire les processus d’émission qui ont lieu dans ce nouveau
système d’étude qui consiste en une couche de boîtes quantiques (BQs) surplombée
par un réseau en BQs. Dans un second temps, nous analyserons les mesures expé-
rimentales de la luminescence de ce système. En appliquant le modèle de Kirchhoff
généralisé à ce système, nous expliquerons l’origine du décalage spectral entre l’ab-
sorption des BQs et l’émission du système. Enfin la troisième partie sera consacrée
à la compréhension de la directivité et de la polarisation d’émission du système en
s’appuyant sur des mesures expérimentales de la luminescence du système dans le
plan de Fourier.

I. Système d’étude

Le système d’étude de ce dernier chapitre est un nouveau type de source de lu-
mière qui consiste en un réseau composé de boîtes quantiques, réalisé par E.De Leo
de l’équipe de D.J.Norris à l’ETH Zurich. [De Leo et al. 2017]. Nous allons nous
intéresser ici à la géométrie du système, à sa fabrication et aux boîtes quantiques
utilisées.
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A. Géométrie du réseau

La structure du système est la suivante (Fig 4.1) :

— Tout en haut, il y a le réseau de BQs de hauteur hRéseau = 50 nm, de période
p = 410 nm et dont le facteur de remplissage est de f = 50%.

— En dessous nous avons une couche de BQs de hauteur hCouche = 110 nm.

— En dessous nous avons une couche de résine epoxy d’épaisseur hEpoxy = 1 mm.

— Et enfin tout en bas nous avons le substrat de verre. Si02

hReseau=50 nm

hCouche=110 nm

hEpoxy=1 mm Epoxy

Substrat de Si02

Boîtes quantiques

p=410 nm

FIGURE 4.1 – Schéma du système d’étude.

B. Boîtes quantiques

Les BQs sont des nano-cristaux de semi-conducteur dont les électrons sont confinés
dans les 3 directions de l’espace : les niveaux d’énergies de ces objets sont donc
discrétisés, c’est pour cela que les BQs sont appelées "atomes artificiels". Les BQs sont
synthétisées en solution, et la longueur d’onde d’émission de ces objets est accordable
en jouant sur la taille de ces nano-cristaux [Alivisatos 1996]. Les BQs ont un pic
d’émission étroit dans le visible et dans le proche infrarouge [Murray et al. 1993], et
commencent à faire leur apparition dans les nouvelles technologies d’écrans lumineux
[Colvin et al. 1994].

Les BQs utilisées dans le système sont composées d’un cœur en séléniure de cad-
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mium (CdSe), et d’une coquille composée de 2 couches monoatomiques de sulfure de
cadmium (CdS) et de 2 couches monoatomiques de sulfure de zinc (ZnS). Les BQs
utilisées ont un diamètre d’environ 10 nm, ce qui impose un pic d’absorption aux
alentours de 615 nm.

C. Nanofabrication

La solution de BQs est déposée dans un moule en silicium ayant la forme du
réseau. Après évaporation du solvant, une couche de résine epoxy est déposée sur la
couche de BQs, puis un substrat en verre est déposé sur la résine epoxy. La résine
epoxy est une colle transparente permettant le maintien des BQs sur le substrat, et
n’altérant pas l’émission de lumière des BQs. L’ensemble substrat, résine epoxy, et
BQs est retiré du moule de silicium (Fig4.2).

Moule en 
silicium

Dépôt de BQs Dépôt de la résine 
époxy et du 

substrat en verre

Réseau en BQs

FIGURE 4.2 – Etapes de la réalisation de la couche structurée de BQs [PRINS et al.

2017]

II. Etude expérimentale de l’émission de lumière du système

L’équipe de D.J.Norris a réalisé une mesure expérimentale angulaire et spectrale
de l’émission de lumière de ce système. Nous allons dans cette partie présenter les
résultats de cette mesure, et essayer de comprendre comment certaines propriétés
d’émission du système, notamment son spectre, ont été modifiées par rapport à l’émis-
sion de BQs seules. Pour ce faire, nous nous appuierons sur les résultats de simulations
numériques réalisées à partir du modèle de Kirchhoff généralisé.

A. Résultats expérimentaux

Les mesures angulaires et spectrales de l’émission de lumière de ce système I0(λ, sin θ)
ont été réalisées avec le dispositif expérimental suivant . (Fig 4.3)
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LED
UV

Pompage et collection Imagerie du PF Dispersion

Obj x40 Obj x50

Echantillon PF

Lentille 
de 

Fourier

Lentille 
de 

Tube
Spectromètre

Lame 
λ/4 

Polariseur

Polarisation

FIGURE 4.3 – Dispositif expérimental de mesure de la relation de dispersion du

système d’étude .

Dispositif expérimental Ce dispositif est très similaire à celui que nous avons
conçu et assemblé pour les mesures angulaires et spectrales présentées dans le chapitre
précédent. Le système est pompé par une LED UV dont le flux est focalisé sur la
face inférieure de l’échantillon. Le rayonnement de photoluminescence du système
est collecté par un second objectif de grande ouverture numérique (NA = 0.8). Le
plan de Fourier de cet objectif est ensuite imagé sur la fente verticale d’entrée d’un
spectromètre. C’est l’image de la fente qui est dispersée par le réseau du spectromètre,
puis collectée par la matrice CCD de la caméra. Enfin, une lame quart d’onde et un
polariseur sont placés dans le dispositif afin de mesurer l’émission de lumière dans
une polarisation choisie.

θ

x

z

Objectif Plan de FourierEchantillon

f'

M(x)

FIGURE 4.4 – Focalisation dans le plan de Fourier d’un faisceau de lumière emmer-

geant du système avec un angle θ par rapport à la normale .

Comme nous pouvons le voir dans la figure 4.4, la mesure de l’intensité selon
l’axe verticale x du plan de Fourier permet de connaître l’intensité de l’émission de
lumière du système dans le plan perpendiculaire au réseau, dans la direction incli-
née d’un angle θ par rapport à la normale. En effet, l’intensité mesurée au point
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M(x) correspond à l’intensité de la lumière émise par l’ensemble du système dans la
direction inclinée d’un angle θ par rapport à la normale avec x = f ′ sin(θ).

Résultats experimentaux La mesure de I0(λ, sin θ) est présentée dans la figure
4.5a.

Longueur d'onde (nm)

si
n(
θ)

(a)

Longueur d'onde (nm)

si
n(
θ)

Bande verticale

Croix principale

Croix secondaire

(b)

FIGURE 4.5 – (a) Mesures angulaires et spectrale de l’émission de lumière du sys-

tème. (b) Motifs observables

Cette mesure représente l’intensité de l’émission de lumière de l’échantillon en
fonction de la longueur d’onde d’émission, et de l’angle d’émission dans le plan per-
pendiculaire au réseau. Nous observons 3 motifs distincts (Fig4.5b) :

— Une croix principale, centrée en (642 nm, 0).

— Une croix secondaire, plus faible en intensité que la première, et légèrement
décalée vers les petites longueurs d’ondes, centrée en (635 nm, 0).

— Une bande verticale entre 630 nm et 655 nm.

Nous allons maintenant mettre en évidence que ces motifs sont la signature d’une
directivité, d’une polarisation et d’un spectre d’émission différents de ceux d’une
couche de BQs non structurée.

A.1. Directivité d’émission

Nous constatons que les directions d’émission de lumière de l’échantillon ne sont
pas les mêmes que celles d’une couche de BQs non structurées, qui émet de la lumière
de manière isotrope. En effet, ce motif de croix nous renseigne sur le fait que le
système émet de la lumière dans certains angles privilégiés, et ces angles d’émissions
changent avec la longueur d’onde. Pour λ = 642 nm, nous avons une émission de
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lumière normale à l’échantillon (Fig 4.6a) tandis que pour λ = 660 nm, nous avons
une émission de lumière autour des angles θ = 3.2◦ et θ = −3.2◦ (Fig4.6b). Par
ailleurs ces pics d’émission ont une largeur angulaire étroite de ∆θ = 1.7◦, ce qui est
la signature d’une cohérence spatiale de la source [Greffet et al. 2002].
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FIGURE 4.6 – Intensité de l’émission de lumière en fonction de l’angle d’émission à

λ = 642 nm (a) et à λ = 660 nm (b)

Nous comparons ces résultats avec une simulation de l’absorption d’une couche
de BQs de même épaisseur, sans réseau (Fig4.7). Cette simulation est réalisée avec
les codes utilisés dans le chapitre précédent, permettant de résoudre les équations de
Maxwell dans des systèmes stratifiés. Le modèle d’indice utilisé sera présenté plus
loin dans le chapitre.

Nous observons dans les résultats de notre calcul, l’absence d’une dépendance
angulaire de l’absorption de lumière quand la couche de BQs n’est pas structurée.

Nous rappelons que dans le cadre du modèle de Kirchhoff généralisé, l’émission
de lumière d’un système thermalisé en cavité résulte de son absorption pondérée par
la fonction de Planck. Ainsi, les motifs visibles en émission le sont tout autant en
absorption. Par conséquent, l’émission d’une telle couche non structurée de BQs n’a
aucune dépendance angulaire.

Il est ainsi clair que c’est le réseau qui induit des directions d’émissions privilégiées,
et qui est donc à l’origine de ce motif de croix dans la mesure expérimentale. Les effets
du réseau vis-à-vis de la directivité de la source seront présentés dans la dernière partie
de ce chapitre.

Enfin, la bande d’émission est présente aussi dans le calcul de l’absorption mais
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610 620 630 640 650 660 670 680 690 700
Longueur d'onde (nm)

-0.25

-0.15

-0.05

0

0.05

0.1

0.15

0.2

0.25

0.3

-0.2

-0.1

0

0.05

0.1

0.15

0.2

0.25

si
n(
θ)

FIGURE 4.7 – Calcul de l’absorption d’une couche de boîtes quantiques non struc-

turée en fonction de l’angle θ et de la longueur d’onde λ. .

à une autre longueur d’onde. Nous expliquerons ce décalage spectral par la suite.

A.2. Polarisation d’émission

Nous rappelons que le réseau du système est une succession de barres verticales
dont le rapport d’aspect A = Longueur

Largeur
est très supérieur à 1000. Nous attendons ainsi

une polarisation d’émission linéaire principalement verticale (0◦), c’est à dire dans la
même direction que les barres du réseau.

Les mesures angulaires et spectrales de l’émission de lumière du système dans les
polarisations linéaires à 0◦ et 90◦ sont présentées dans la figure 4.8b. Nous observons
tout d’abord que l’émission de lumière est très majoritairement polarisée linéairement
à 0◦. En effet, dans la mesure de la polarisation à 90◦, nous n’observons qu’une croix de
faible intensité centrée en sin θ = 0 et λ = 635nm, qui correspond à la croix secondaire
observée dans la figure 4.5b tandis que dans la mesure de la polarisation à 0◦, nous
observons la croix principale intense, et la croix secondaire. Du fait de la présence de
cette croix secondaire dans les mesures réalisées dans les deux polarisations, il n’est
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pas évident d’attribuer un motif d’émission à l’une ou à l’autre des polarisations,
même si nous pouvons quand même affirmer que la croix principale observée dans la
figure 4.5a est issue de l’émission polarisée à 0◦.

Enfin nous observons que la bande d’émission n’est pas affectée par la polarisation.
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FIGURE 4.8 – Mesures angulaires et spectrales de l’émission de lumière du système

dans la polarisation linéaire à 0◦ (a) et 90◦(b)

A.3. Modifications spectrales

Les BQs utilisées ont un pic d’absorption autour de 615 nm, nous pourrions donc
nous attendre à avoir une émission de lumière du système aux alentours de ce pic.
Ce n’est pas du tout ce que nous observons dans les mesures expérimentales réali-
sées. Tout d’abord, nous observons un décalage spectral d’environs 30 nm entre le
maximum d’émission du système et le pic d’absorption des BQs (Fig4.5a), et ensuite,
comme nous pouvons le voir dans la figure 4.9, le système émet encore de la lumière
à 660nm, soit 50nm plus loin que le pic d’absorption des BQs.

Ce décalage est en contradiction avec la compréhension usuelle de l’émission du
système comme étant la somme incohérente d’une assemblée de dipôles. En effet,
un dipôle unique est susceptible d’émettre de la lumière uniquement aux longueurs
d’ondes où il absorbe de la lumière.
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FIGURE 4.9 – Spectre d’émission du système à θ = 3.8◦ .

B. Discussion

Nous avons mis en évidence les propriétés particulières de directivité, de pola-
risation et de spectre d’émission de notre système d’étude. Nous allons maintenant
simuler l’émission de lumière de ce système dans le cadre du modèle de Kirchhoff
généralisé après avoir montré que les hypothèses d’application d’un tel modèle sont
vérifiées. Enfin, nous confronterons le résultat de ces calculs avec les mesures expé-
rimentales afin de tirer des conclusions sur les mécanismes d’émissions de lumière
responsables des propriétés particulières de directivité, de polarisation et de spectre
d’émission du système.

B.1. Prérequis à l’application du modèle de Kirchhoff généralisé

Comme cela a été montré dans le Chapitre 1, le modèle de Kirchhoff généralisé
permet de décrire l’émission de lumière d’une assemblée thermalisée en cavité. Nous
allons donc identifier la cavité dans ce système, et montrer que les BQs se thermalisent
après l’excitation du système.

Résonateur et mode Le système d’étude est un empilement de couches où la
partie réelle de l’indice optique de chaque couche est différent et constante entre 600
nm et 700 nm. A la base du système, il y a la couche de résine epoxy d’indice optique
nEpoxy = 1.53. Au centre il y a la couche de BQs dont l’indice optique mesuré par
ellipsométrie est nCouche = 1.78. Et au sommet il y a le réseau composé de rubans
de boîtes quantiques qui occupent la moitié d’une période du réseau (f = 50%),
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l’air occupant l’autre moitié. L’indice effectif de cette couche est pris comme étant la
moyenne des indice de l’air et des BQs, soit nReseau = nAir + nCouche

2 = 1.39.
La structure d’empilement de couche avec nCouche > nCReseau,nEpoxy est un guide

d’onde : des modes guidés peuvent exister dans la couche de BQs.

Guide d’onde et modes guidés Considérons une couche homogène, d’indice n,
d’épaisseur e selon x, infinie selon y et z, comprise entre 2 couches d’indice n+ et n−,
infinies selon les 3 axes x, y et z (Fig 4.10).

z

x

y

n

n+

n-

e

FIGURE 4.10 – Schéma de la structure d’un guide d’onde planaire.

Nous nous intéressons aux modes guidés dans la couche centrale, c’est-à-dire à la
distribution de champ électrique ~E(~r, t) qui satisfait les équations de Maxwell, qui
s’annule pour x → ±∞, et qui se propage selon z avec la constante de propagation
kz.

Nous nous intéressons particulièrement à la propagation selon z du champ élec-
trique transverse dans la couche centrale comprise entre − e

2 et e
2 qui satisfait l’équa-

tion de propagation (4.1) :

∂2Ey
∂x2 + [k2

0n
2 − k2

z ]Ey = 0 (4.1)

avec k0 = (2π
λ

)2 .
Pour certaines valeurs de kz tel que k2

0n
2 − k2

z > 0, il existe des solutions oscillantes
dans le guide d’onde de la forme :

Ey(x) = A cos(αx) +B sin(αx) (4.2)
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avec α2 = k2
0n

2 − k2
z > 0, et A et B des constantes.

Ainsi des modes de vecteur d’onde α sont supportés par le guide d’onde. Le guide
d’onde joue donc le rôle de cavité en admettant des modes guidés auxquels l’assemblée
de BQs peut se coupler.

Emission de lumière par une couche homogène Nous allons voir que, du faite
de la grande densité de BQs dans la couche centrale, les BQs peuvent se therma-
liser. Il sera ainsi possible d’adopter une description des mécanismes d’émission de
lumière semblable à celle décrivant l’émission d’une couche de semi-conducteur à la
température T et au potentiel chimique de radiation µ.

Les BQs de ce système peuvent absorber un rayonnement ultraviolet, ce qui per-
met de peupler en électrons les plus hauts niveaux d’énergie de ces BQs. Du fait de
l’interaction des électrons entre eux, ou des interactions entre les électrons et les pho-
nons, il y a un échange d’énergie qui s’opère avec l’environnement, dans des temps
caractéristiques de l’ordre de la picoseconde. Ces échanges d’énergies permettent aux
électrons d’entrer dans une situation d’équilibre thermodynamique local gouverné
par une température T et un quasi-niveau de Fermi µc. Cet équilibre se met en place
avant que les électrons et les trous ne se recombinent, en quelques nanosecondes,
pour émettre de la lumière. Les électrons sont donc maintenant répartis selon une
distribution de Fermi-Dirac paramétrée par T etµc sur les niveaux d’énergie des BQs.

Les mêmes mécanismes sont à l’œuvre pour les trous, qui sont alors en équi-
libres entre eux à la température T et au quasi niveau de Fermi µv. Ces populations
d’électrons et de trous étant en équilibres thermodynamiques locaux, nous pouvons
considéré que le système est thermalisé.

Par conséquent, au lieu de considérer l’émission distincte de chacune des BQs pour
rendre compte de l’émission globale de l’assemblée, nous allons traiter le problème
comme étant celui de l’émission de lumière par une couche thermalisée homogène de
semi-conducteur à la température T et au potentiel chimique de radiation µ = µc−µv.

Couplage de la couche thermalisée avec le mode guidé Nous nous plaçons
dans le cadre de l’électrodynamique fluctuationnelle qui décrit comment un système
thermalisé émet de la lumière. Un tel système thermalisé excite des courants fluc-
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tuants aléatoires qui rayonnent. Ces courants rayonnent avec un spectre de corps
noir à la température T et au potentiel chimique de radiation µ = ηc − ηv, pondéré
par le spectre d’absorption des BQs de la couche. Mais ces courants rayonnent dans
un environnement donné, ici en se couplant avec le mode guidé de la couche. C’est
enfin le réseau qui permet au mode guidé de se coupler aux modes du vides, et donc
au système d’émettre de la lumière.

La puissance émise dans une certaine direction θ, à une longueur d’onde λ et dans
une polarisation i = TE,TM est la suivante :

Pe(λ, θ, i,µ) =
∫∫∫

V

αabs(λ, θ, i,~r,µ) dV ∗ 2hc2

λ5 ∗
1

exp ( hc
kTλ
− µ

kT
)− 1

. (4.3)

Nous rappelons que pour hc
λ
>> µ, nous pouvons simplifier la formule précédente et

obtenir :

Pe(λ, θ, i,µ) =
∫∫∫

V

αabs(λ, θ, i,~r,µ) dV 2hc2

λ5 exp(− hc

kTλ
) exp µ

kT
(4.4)

Rappelons que le taux d’absorption local αabs(θ,λ, i,~r,µ) correspond à l’absorp-
tion en chaque point du système après que ce dernier ait été pompé, et contient
toute l’information sur la géométrie du système et caractérise l’effet de confinement
du champ par le résonateur, tandis que le terme 2hc2

λ5 ∗ 1
exp ( hc

kTλ
− µ
kT

)−1 contient l’infor-
mation sur le spectre d’émission des courants fluctuants. C’est dans le premier terme
que le couplage de l’émission de lumière des courants fluctuants au mode guidé, et le
couplage du mode guidé au modes du vide via le réseau sont pris en compte.

B.2. Simulation de l’émission de lumière du système

Après avoir exposé les hypothèses d’application du modèle de Kirchhoff généralisé,
nous allons maintenant simuler l’intensité de l’émission de lumière du système :

I0(λ, θ,µ) =
∑

i=TE,TM
Pe(λ, θ, i,µ)C(λ, θ, i)∆t (4.5)

avec C(λ, θ, i) la fonction de réponse de l’ensemble du système expérimental et ∆t le
temps d’intégration du spectromètre.

Nous allons dans un premier temps, calculer la puissance émise par le système
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Pe(λ, θ, i,µ) en calculant notamment l’absorption dans les BQs et dans un second
temps, nous montrerons comment nous avons simulé la fonction simulant la réponse
optique des composants du système expérimental C(λ, θ).

Calcul de la puissance émise par le système Le calcul de la puissance émise
par le système Pe(λ, θ, i,µ) (Equ 4.3) se réalise en deux étapes. Tout d’abord nous
calculons l’absorption dans les BQs grâce à des codes similaires à ceux utilisés dans les
chapitres 2 et 3, permettant de résoudre les équations de Maxwell dans des systèmes
stratifiés. Nous multiplions ensuite cette absorption par la fonction de Planck avec
des paramètres T et µ ajustés.

Pour calculer l’absorptivité du système, nous avons besoin de :

— la géométrie du système (épaisseur des couches, période du réseau, hauteur du
réseau...).

— l’indice optique n(λ,µ) = n′(λ,µ) + in′′(λ,µ) en tout point du système.

Nos méthodes numériques de simulations nous permettent ensuite :

— D’envoyer une onde plane de puissance unitaire, de longueur d’onde λ, avec un
angle d’incidence θ et une polarisation i.

— De calculer la partition de la puissance incidente réfléchie et transmise à chaque
interface, et donc la partition de la puissance absorbée dans les couches car
PAbsorbée = Pinc − Pref − Ptr.

Nous calculons ainsi une carte de l’absorption dans la couche de BQs dans le plan
(λ, θ) :

Abs(λ, θ,µ) =
∑

i=TE,TM

∫∫∫
V

αabs(λ, θ, i,~r,µ)) dV =
∑

i=TE,TM

PAbsorbée(λ, θ, i,µ)
Pinc(λ, θ, i) (4.6)

pour λ ∈ [600 nm; 700 nm], θ ∈ [−14, 5◦; 14, 5◦] et dans les polarisations linéaire
TE et TM.

Discussion sur l’indice optique Pour le calcul de l’absorption dans les BQs
Abs(λ, θ), il est nécessaire de connaître l’indice optique de cette couche de BQ entre
600 nm et 700 nm.

Faisons tout d’abord un point sur le rôle de l’indice optique dans l’absorptivité
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du système. La partie réelle de l’indice n′ de chaque composante de la structure
rend compte, associée à la géométrie de chaque composante, de la manière dont
le champ électrique est confiné dans la structure ; c’est le contraste d’indice dans
les différentes couches qui est responsable de la présence de mode guidé. La partie
imaginaire de l’indice optique n′′ témoigne de la capacité d’une composante de la
structure à absorber du rayonnement (et donc à émettre du rayonnement). En effet,
un matériau avec n′′ = 0 est totalement transparent.

Ainsi, il est nécessaire de connaître n′ pour chacune des couches entre 600nm et
700nm car c’est cette grandeur qui, associée à la géométrie de la structure, permet
de rendre compte des caractéristiques du mode guidé dans la couche de BQs. Par
contre, seule la connaissance de n′′ dans la couche de BQs est pertinente, car c’est
bien cette couche qui est à l’origine de l’émission de lumière du système. En effet, la
couche d’epoxy et le substrat ont une valeur de n′′ non nulle entre 600 et 700 nm,
mais comme ces composantes ne sont pas excitées par la pompe, elles n’émettrons
pas de lumière.

Une mesure d’indice par ellipsométrie donne accès à l’indice optique de l’empile-
ment total, et ne permet pas de discriminer l’absorption due à la couche de BQs des
autres pertes ailleurs dans l’empilement. Par ailleurs, elle ne contient pas l’informa-
tion sur la dépendance de l’indice au potentiel chimique. En pratique donc, nous ne
pouvons exploiter la mesure d’indice de l’empilement réalisée par ellipsométrie.

Dès lors nous avons extrait la partie imaginaire de l’indice optique des BQs à
partir des mesures expérimentales de l’émission du système et de nos simulations.

Extraction de la partie imaginaire de l’indice de la couche de BQs Pour ce
faire, nous prenons une coupe à un angle θRef de la mesure de l’émission de lumière.
Cette coupe est donc le spectre d’émission à l’angle θRef , I0(λ, θRef ,µ), et dans le
cadre du modèle de Kirchhoff généralisé, ce spectre s’écrit sous la forme :

I0(λ, θRef ,µ) =
∑

i=TE,TM
Pe(λ, θRef , i,µ)C(λ, θRef , i)∆t (4.7)

Nous normalisons ensuite ce spectre I0(λ, θRef ,µ) par son maximum d’émission
c’est-à-dire par la valeur d’intensité mesurée à λRef = 642 nm. En combinant les
équations 4.4, 4.5 et 4.6, et en supposant que la fonction de réponse de l’ensemble du
système expérimental varie peu sur la plage d’intérêt d’angles et de longueurs d’onde,
ce rapport peut se mettre sous la forme suivante :
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I0(λ, θRef ,µ)
I0(λRef , θRef ,µ) = Abs(λ, θRef ,µ)

Abs(λRef , θRef ,µ)

(
λRef
λ

)5

exp hc

kT

(
1

λRef
− 1
λ

)
(4.8)

En faisant ce rapport, nous faisons disparaître le paramètre µ que nous ne pouvons

pas déterminer. Le terme
(
λRef
λ

)5

exp hc

kT

(
1

λRef
− 1
λ

)
peut être calculé analytique-

ment, le terme I0(λ, θRef ,µ)
I0(λRef , θRef ,µ) peut être déterminé avec les résultats expérimentaux

et nous calculons le terme Abs(λRef , θRef ,µ) en imposant une valeur arbitraire à la
partie imaginaire de l’indice de la couche de BQs n′′(λRef ,µ).

Enfin, nous réalisons un ajustement de paramètre sur la partie imaginaire de
l’indice de la couche de BQs n′′(λ,µ) dans le calcul du terme Abs(λ, θRef ,µ) afin que
l’égalité 4.8 soit vérifiée.

Comme nous avons choisi une valeur arbitraire pour n′′(λRef ,µ), l’estimation de
n′′(λ,µ) obtenue par cette méthode est fidèle à la véritable valeur de n′′(λ,µ) à un
facteur multiplicatif près, constant avec la longueur d’onde.

Par conséquent, en utilisant cette valeur d’indice dans notre calcul de Abs(λ, θ,µ),
nous ne pouvons prétendre qu’à une estimation qualitative de l’absorption dans les
BQs, mais dont les variations avec la longueur d’onde sont les même que celle de la
véritable absorption de la couche de BQs du système.

Fonction de Planck Nous multiplions la carte d’absorption obtenir par la fonction
de Planck en réalisant un ajustement de paramètre sur la température T . La tem-
pérature est ajustée de telle sorte que la position spectrale du maximum d’émission
simulé coïncide avec celle du maximum d’émission tel qu’observé expérimentalement.
Quand au potentiel chimique de radiation, dans la mesure ou nous n’avons pas d’in-
formations sur la puissance absorbée par le système lors du pompage de ce dernier,
il nous est impossible d’estimer la valeur de µ. Par ailleurs, ce dernier agit comme
une constante multiplicative de l’ensemble du signal via le terme exp µ

kT
(Equ4.4),

ainsi malgré son absence, il est possible de retrouver une estimation qualitative de la
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mesure, c’est à dire les différents motifs observables aux bons angles et aux bonnes
longueurs d’onde.

Prise en compte de l’imagerie Enfin, pour rendre compte des résultats expé-
rimentaux, nous devons prendre en compte une fonction simulant la réponse des
composants du système de mesure C(λ, θ, i). En effet, dans le dispositif expérimen-
tal, l’image d’un point du plan de Fourier sur la caméra est au mieux une tâche d’Airy
du fait de la taille finie des optiques utilisées. Ainsi, nous convoluons nos simulations
par une fonction d’Airy pour rendre compte de cette problématique.

Le résultat final du calcul est montré dans la figure 4.11a.

Longueur d'onde (nm)

si
n(
θ)

Bande verticale

Croix principale

Croix secondaire

(a)

Longueur d'onde (nm)

si
n(
θ)

Bande verticale

Croix principale

Croix secondaire

(b)

FIGURE 4.11 – (a) Résultat du calcul de l’intensité d’émission du système. (b) Super-

position des motifs observables dans les mesures expérimentales avec les résultats

du calcul de l’intensité d’émission du système.

B.3. Analyse des résultats

Tout d’abord, nous pouvons constater que les résultat de nos simulations sont en
grande partie en adéquation avec les résultats expérimentaux. Comme nous pouvons
le voir dans la figure 4.11b où nous avons superposé les motifs observables dans les
mesures expérimentales avec les résultat des simulations, nous retrouvons la croix
principale centrée en λ = 642 nm et sin θ = 0, ainsi que la bande d’émission entre 630
nm et 655 nm. Nous retrouvons dans notre simulation à λ = 642 nm une émission
normale à l’échantillon (Fig4.12a), et à λ = 642 nous trouvons deux pics d’émission
centrés autour de θ = 3.5◦ et θ = −3.5◦ de largeur angulaire ∆θ = 1.4◦ (Fig4.12b),
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très proche des pics d’émission expérimentaux centrés autour des angles θ = 3.2◦ et
θ = −3.2◦ de largeur angulaire ∆θ = 1.7◦.
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FIGURE 4.12 – Calcul (bleu plein) et mesure (rouge pointillé ) de l’intensité de l’émis-

sion de lumière en fonction de l’angle d’émission à λ = 642 nm (a) et à λ = 660 nm

(b)

Ainsi, le résultat de nos simulations rend compte des propriétés de directivité
d’émission du système, et du décalage spectral entre l’émission du système et l’émis-
sion d’une couche de BQs non structurée de même épaisseur.

Enfin, nous ne retrouvons pas dans nos simulations la croix secondaire. L’absorp-
tion calculée dans la couche de BQs d’une onde plane polarisée linéairement à 90◦

est en effet constante sur la plage de longueur d’onde d’intérêt et ne présente aucune
structure particulière. Nous pensons donc que cette croix secondaire présente dans
les mesures expérimentales de l’intensité d’émission du système, ainsi que dans les
mesures d’intensité dans les polarisations linéaires à 0◦ et 90◦ (Fig 4.8) résulte d’un
mauvais alignement des lames d’ondes dans le dispositif expérimental.

L’adéquation des résultats de nos calculs avec les mesures expérimentales nous
permet donc d’affirmer que le modèle de Kirchhoff généralisé est performant pour
décrire l’émission de lumière d’un tel système. Nous allons donc interpréter les mé-
canismes d’émission associés au modèle qui régissent l’émission de lumière de ce
système, et plus particulièrement, nous allons essayer de comprendre les propriétés
particulières de directivité, de polarisation et de spectre d’émission de ce système.
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Contrôle de la directivité et de la polarisation d’émission par le réseau
C’est via le couplage du mode guidé aux modes du vide par le réseau qu’apparaît le
contrôle en direction et en polarisation de l’émission de lumière du système. En effet,
il est bien connu qu’un réseau diffracte la lumière dans des directions privilégiées.
Nous verrons plus en détail l’impact du réseau vis-à-vis de la directivité d’émission
du système dans la dernière partie de ce chapitre.

Ensuite, nous pouvons interpréter la présence de la bande d’émission comme étant
l’émission directe de la couche homogène thermalisée, non diffractée par le réseau.

Enfin, le réseau étant composé d’un ensemble de rubans verticaux, l’émission dans
la polarisation linéaire à 0◦, c’est-à-dire dans l’axe des rubans du réseau (Fig4.1), est
largement prépondérante par rapport à l’émission dans la polarisation linéaire à 90◦.

Contrôle du spectre d’émission Comme cela a été relevé précédemment, il y
a un décalage spectral d’environ 40 nm entre le pic d’absorption des BQs et le pic
d’émission de la structure. Ce comportement est incompréhensible si l’on considère
que l’émission de lumière de l’ensemble des BQs n’est que la superposition de l’émis-
sion de lumière de dipôles indépendants. En effet, dans ce cas, le rayonnement des BQs
est simplement filtré par les modes guidés de la couche, et le maximum d’émission
coïncide avec le maximum d’absorption des BQs (Fig 4.13a).

Comme nous pouvons le voir dans l’équation 4.3, le spectre d’émission du système
résulte du spectre d’absorption dans les BQs pondéré par le spectre de corps noir à
la température T et au potentiel chimique de radiation µ.

Attention, le spectre d’absorption par la structure contenant les boîtes quantiques
dépend du potentiel chimique de deux façons : d’une part l’absorption intrinsèque par
chaque boîte dépend de l’occupation des différents niveaux, d’autre part, l’absorption
par la structure dépend de son indice qui dépend lui-même de µ.

Ce n’est donc pas le spectre d’émission des BQs qui est filtré par les modes guidés
de la couche, mais bien le spectre de corps noir des courants fluctuants (Fig 4.13b). Or
ce spectre de corps noir est plus large que le spectre d’émission d’une une assemblée
incohérente de BQs, ce qui permet d’aller exciter des modes guidés de la couche de
BQs qui étaient inaccessible spectralement par une assemblée incohérente de BQs.
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FIGURE 4.13 – a) Illustration du mécanisme d’émission de lumière dans le cadre

de l’émission de lumière par un ensemble indépendant de BQs. b) Illustration du

mécanisme d’émission de lumière dans le cadre de l’émission de lumière par un

ensemble thermalisé de BQs.

C’est donc pour cela que le système émet de la lumière dont la longueur d’onde est
éloignée spectralement de plus de 50 nm de la longueur d’onde du pic d’absorption
des BQs.

Par ailleurs, le maximum de ce spectre d’émission résulte de la multiplication du
spectre d’émission des BQs multiplié par la fonction de Planck. Ainsi, c’est en grande
partie la température T des BQs qui va gouverner la position du maximum d’émis-
sion de ces courants fluctuants. C’est donc pour cette raison que le pic d’émission du
système est décalé par rapport au pic d’absorption des BQs, et que la bande d’ab-
sorption présente dans le calcul de l’absorption sans réseau (Fig 4.7) est décalée par
apport à la bande d’émission (Fig 4.5b).

III. Étude de l’intensité dans le plan de Fourier

Nous allons dans cette partie nous intéresser tout particulièrement à la structura-
tion de la directivité et de la polarisation d’émission par le réseau. Pour ce faire nous
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étudierons l’intensité de l’émission de lumière du système dans le Plan de Fourier, et
cela pour différentes polarisations.

Des mesures ont été réalisées sur un montage expérimental semblable à celui
présenté précédemment, à l’exception du fait que le plan de Fourier de l’objectif de
collection est directement imagé sur une caméra CCD (Fig 4.14). Il n’y a plus de
spectromètre.

LED
UV

Pompage et collection Imagerie du PF Detecteur

Obj x40 Obj x50

Echantillon PF

Lentille 
de 

Fourier

Lentille 
de 

Tube
Caméra

Lame 
λ/4 

Polariseur

Polarisation

FIGURE 4.14 – Dispositif expérimental de mesure de l’intensité d’émission du sys-

tème dans le plan de Fourier.

A. Contrôle de la directivité

Tout d’abord, nous rappelons que dans le montage optique présenté précédem-
ment, le plan de Fourier est un plan particulier qui rend compte des angles d’émissions
de lumière du système, et plus particulièrement des composantes kx et ky du vecteur
d’onde ~k de chaque onde plane émise par le système.

Soit un rayon lumineux émergeant du réseau (Fig 4.15), se propageant selon z, et
arrivant au centre de l’objectif, porté par un vecteur d’onde ~k. Nous nous plaçons dans
le repère cartésien (~ex, ~ey, ~ez) centré sur le centre de l’objectif, et nous décomposons
le vecteur ~k tel que ~k = ~k⊥ + ~k// avec ~k// = kx ~ex + ky ~ey.
Les composantes kx et ky peuvent s’exprimer à partir des angles θ et δ de la manière
suivante :

 kx = 2π
λ
n sin θ cos δ

ky = 2π
λ
n sin θ sin δ

(4.9)

Et le module de ~k// est : ‖ ~k//‖ = 2π
λ
n sin θ.

Sachant que l’ensemble des rayons de même ~k// convergent dans le plan de Fourier
en un même point M(x, y), il est possible de remonter à kx et ky en mesurant x et y.
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FIGURE 4.15 – Resultat du calcul de la relation de dispersion du système.

Nous savons que l’ensemble des rayons les plus inclinés par rapport à l’objectif et
pouvant émerger de ce dernier sont les rayons tel que : ‖ ~k//max‖ = 2π

λ
∗O.N avec O.N

l’ouverture numérique de l’objectif. Ainsi, l’ensemble des points du plan de Fourier
est compris dans un disque de rayon Rmax = O.N ∗f ′, et chaque point de ce disque est
situé à la distance R = sin θ∗f ′ du centre du Plan de Fourier, et a pour coordonnées :

 x = R cos δ = sinθ cos δf ′ = kxλf ′

2πn

y = R sin δ = sinθ sin δf ′ = kyλf ′

2πn
(4.10)

Il est donc possible en mesurant l’intensité lumineuse dans le plan de Fourier, de
connaître la puissance émise par le système dans les différentes directions d’émission.

Remarque Dans la partie 2.A, seul l’axe x du plan de Fourier est projeté sur la
fente du spectromètre et est dispersé. Cela impose δ = 0◦, et seul θ peut varier.

A.1. Mesures expérimentales

Les mesures de l’intensité dans le plan de Fourier pour deux systèmes dont les
périodes de réseaux valent p = 400 nm et p = 450 nm sont montrées dans la figure
4.16.
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FIGURE 4.16 – Intensité dans le plan de Fourier en fonction des angles d’émission

pour un réseau de période p = 400 nm (a) et p = 450 nm (b)

Tout d’abord nous pouvons constater que le disque d’observation du plan de
Fourier a un rayon correspondant effectivement à l’ouverture numérique de l’objectif
O.N = 0.8. Par ailleurs, nous observons que l’émission de lumière se fait selon 2 arcs
de cercles, et que la position relative de ces arcs de cercles change avec la période
du réseau. Pour le réseau de période p = 400 nm, il y a une maximum d’émission
correspondant à l’intersection des 2 arcs de cercles pour θ = 0◦, c’est à dire que ce
réseau a un pic d’émission dans la direction normale au réseau. Pour le réseau de
période p = 450 nm, nous avons deux pics d’émissions pour sin θ = ±0.6 et cos δ = 0,
c’est à dire pour θ = ±37◦ et δ = 0◦.

A.2. Discussion

Nous allons maintenant interpréter l’allure de ces mesures en nous intéressant au
couplage du modes guidé à l’espace libre par le réseau, nous montrerons ensuite les
résultats de nos simulations que nous analyserons.

Couplage du mode guidé aux modes du vide Par définition du mode guidé,
celui-ci est confiné dans la couche de BQs, et ne peut donc pas rayonner dans le vide.
En effet, le module du vecteur d’onde du mode guidé est

‖ ~kmode‖ = 2π
λ
n′couche (4.11)
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et l’on a
‖ ~kmode‖ > ‖ ~kvide‖ = 2π

λ
(4.12)
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FIGURE 4.17 – a) Représentation du cercle de lumière et du cercle de rayon‖ ~kmode‖
dans le plan (kx, ky) b) Représentation de la translation en vecteur d’onde effectué

par le réseau sur le mode guidé dans le plan (kx, ky)

avec kvide le vecteur d’onde d’une onde plane se propageant dans le vide à la
longueur d’onde λ. Comme nous pouvons le voir dans la figure 4.17a, l’ensemble
des points à l’intérieur du cercle de rayon ‖ ~kvide‖ (cercle de lumière ) correspond
aux ondes planes susceptibles de se propager dans le vide, tandis que l’ensemble des
points à l’extérieur de ce cercle correspondent aux champs électriques qui ne peuvent
se propager dans le vide, et ne peuvent exciter que des ondes évanescentes à la surface
de la couche. Dans cette même figure, l’ensemble des champs vérifiant ‖~k‖ = ‖ ~kmode‖
est représenté par un cercle à l’extérieur du cercle de lumière.

C’est le réseau qui permet de coupler les excitations du mode guidé avec les modes
du vides. En effet, le réseau va ajouter au vecteur d’onde du mode guide guidé une
quantité dépendante de la période du réseau et de la longueur d’onde du rayonnement
considéré :

~ks = ~kmode + ~kreseau (4.13)
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avec ~ks le vecteur d’onde du rayonnement émergeant du réseau, et ~kreseau = m2π
λ
~ex

pour un réseau selon l’axe x.

Comme nous pouvons le voir dans la figure 4.17b, le cercle correspondant aux
points tels que ‖~k‖ = ‖ ~kmode‖ est dupliqué, et chaque ordre est translaté selon l’axe
kx d’une quantitém2π

λ
pour les différents ordresm ∈ Z du réseau. Il peut donc exister

un ordre m tel que ~ks = ~kvide, et il est ainsi possible aux modes guidés de rayonner
dans les modes du vide.

Il est clair que ce que nous observons dans la figure 4.16 n’est autre que l’émission
du mode guidé à travers les ordre m = −1 et m = +1 du réseau. De plus, du fait des
périodes différentes entre ces 2 réseaux, les cercles correspondant au mode guidé ne
sont pas translatés de la même quantité. Enfin, l’objectif utilisé ayant une ouverture
numérique O.N = 0.8, seules les ondes planes tel que ‖~ks‖ < ‖ ~k//max‖ = 2π

λ
∗ O.N

sont collectées.

Résultats des simulations La méthode de calcul est similaire à celle présentée
dans la partie précédente : nous envoyons des ondes planes de puissance P = Pinc

dans une polarisation TE ou TM avec différentes valeurs de (kx, ky), et calculons la
puissance absorbée Pabs par la couche de BQs, intégrée sur le spectre (car il n’y a plus
de spectromètre). Il est ainsi possible de calculer la carte d’absorption du système
Abs(kx, ky) :

Abs(kx, ky) =
∑

i=TE,TM

∫
λ

dλ
∫∫∫

V

αabs(λ, kx, ky, i,~r) dV =
∑

i=TE,TM

∫
λ

dλ
PAbsorbée(λ, kx, ky, i)
Pinc(λ, kx, ky, i)

(4.14)

En multipliant cette absorption par la fonction de Planck, nous retrouvons l’allure
de la puissance émise par le système dans le plan (kx, ky) (Fig 4.18).

Nous retrouvons dans les résultats de nos calculs les mêmes arcs de cercles que
ceux des mesures expérimentales, et les pics d’émission pour les deux réseaux appa-
raissent dans les mêmes direction d’émission que dans les mesures expérimentales.
Cela confirme la validité de notre modèle pour décrire les direction d’émissions pri-
vilégiés d’un tel système structuré.
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FIGURE 4.18 – Simulation de l’intensité dans le plan de Fourier en fonction des

angles d’émission pour un réseau de période p = 400 nm (a) et p = 450 nm (b)

B. Contrôle de la polarisation

Nous avons déjà vu partiellement dans la partie 2.B.1 que le réseau affectait la
polarisation d’émission du système dans le plan d’incidence, nous allons maintenant
voir que l’état de polarisation de la lumière émergeant du système d’étude change
avec la direction d’émission.

B.1. Résultats expérimentaux

Des mesures de l’intensité dans le plan de Fourier dans une polarisation donné
ont été réalisées avec le montage, en jouant sur l’angle relatif entre le polariseur et la
lame quart d’onde.

Les mesures des intensités dans les polarisations rectilignes à 0◦ et 90◦, ainsi que
dans les polarisations circulaires droites et gauches on été réalisées afin de calcu-
ler deux des paramètres de Stokes permettant de partiellement connaître l’état de
polarisation de la lumière émise pour les différents angles d’émission.

Rappelons que le vecteur de Stokes est un vecteur de 4 composantes décrivant en
intégralité l’état de polarisation d’un champ électrique. Il se présente sous la forme :
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~S =


S0
S1
S2
S3

 (4.15)

avec 

S0 = I0◦ + I90◦

S1 = I0◦ − I90◦

S2 = I45◦ − I135◦

S3 = ICD − ICG

(4.16)

ou Iφ◦ représente l’intensité mesurée dans la polarisation linéaire à φ◦ avec φ =
0◦ correspondant à la polarisation verticale parallèle aux rubans du réseau, ICD et
ICG représentent les intensités mesurées dans les polarisation circulaires droites et
circulaire gauche.
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FIGURE 4.19 – Mesure des paramètres S0 (a) et
S3

S0
(b) dans le plan de Fourier de

l’objectif de collection.

Les composantes S0 et S3

S0
pour chaque angle d’émission du réseau de période

p = 450 nm, sont représentées dans la figure 4.19. La mesure du paramètre S0 est en
réalité la mesure de l’intensité totale par le système, c’est pourquoi la mesure de la
figure 4.19a est la même que celle dans la figure 4.16b.

Nous constatons pour S3

S0
que d’une part, il y a une différenciation entre émis-

sion de lumière polarisée CR et émission de lumière polarisée CG pour des angles
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S3

S0
dans le plan de Fourier

s’éloignant de la normale à l’échantillon. D’autre part, pour ky = 0, S3

S0
= 0. Cela

veut dire que l’émission de lumière dans le plan perpendiculaire au réseau n’est pas
polarisée circulairement. Nous comprenons cela avec des arguments de symétries :
le réseau est ici une succession de barres verticales émettant préférentiellement un
champ polarisé linéairement, dans la direction de ces barres. Ainsi, si l’on se place
dans le plan perpendiculaire aux barres, il y a une symétrie axiale selon l’axe des
barres, et il est donc impossible que la lumière émise soit plutôt polarisée CD que
CG, ou l’inverse.

Enfin dans la figure 4.20, nous présentons notre simulation du paramètre S3

S0
dans

le plan de Fourier. Pour ce faire, nous avons fait comme dans la partie 3.A.2, en
imposant une polarisation CR ou CG aux ondes planes incidentes, et en calculant
l’absorption dans le système.

Nous constatons que le résultat de la simulation de S3

S0
est très fidèle à la mesure

expérimentale de ce paramètre S3

S0
. Cela confirme la validité de notre modèle pour

décrire la polarisation d’émission dans différentes direction d’un tel système.
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Résumé

Dans ce chapitre, nous avons appliqué le modèle de Kirchhoff généralisé afin de re-
trouver les propriétés particulières en directivité, polarisation et en spectre d’émission
d’un système composé d’une couche de BQs structurée par un réseau. Pour appliquer
ce modèle, nous avons tout d’abord identifié le mode guidé comme jouant le rôle de
cavité, et montré que l’assemblée de BQs, une fois thermalisée, se comportait comme
une couche homogène de température T et de potentiel chimique de radiation µ. En
appliquant le modèle de Kirchhoff généralisé, nous avons pu rendre compte du déca-
lage spectral entre le maximum d’émission du système et le pic d’absorption des BQs.
Ce décalage serait explicable sans le modèle de Kirchhoff généralisé à condition de
prendre en compte le décalage de Stokes et la modification d’indice de la structure par
la pompe. Enfin, nous avons montré que la directivité et la polarisation d’émission
de ce système étaient différentes de celles d’une couche non structurée de BQs .
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Bilan de la thèse Nous nous somme proposés dans cette thèse de modéliser l’émis-
sion de lumière d’assemblées d’émetteurs en cavité afin de pouvoir réaliser de nou-
velles sources de lumière dont les propriétés de directivité, de polarisation et de spectre
d’émission sont contrôlées. Nous avons tout d’abord introduit un nouveau cadre théo-
rique, le modèle de Kirchhoff généralisé, permettant de modéliser l’émission de lu-
mière d’un tel système. Dans ce modèle, nous assimilons l’émission de lumière d’une
assemblée d’émetteurs à l’émission de lumière d’une couche de matière condensée, à
condition que les processus de thermalisations des électrons dans le système soient
plus rapides que les processus de recombinaison radiatifs. Ce modèle prend en compte
l’interaction entre la lumière émise par les émetteurs et le résonateur, et permet de
montrer que la puissance émise par le système dans son ensemble à une fréquence,
dans une direction et dans une polarisation donnée est le produit de l’absorptivité et
d’une fonction de Planck caractérisée par la température T du système et le potentiel
chimique de radiation µ. Ainsi, pour concevoir des sources de lumière dont les pro-
priétés d’émission sont contrôlées à partir d’une assemblée d’émetteur en cavité, nous
avons maximisé l’absorptivité dans les émetteurs choisis en jouant sur la géométrie
et la composition de la cavité.

Le premier système auquel nous nous sommes intéressés est une assemblée de
nano-plaquettes déposée sur une couche d’or. Les nano-plaquettes sont des nano-
cristaux colloïdaux découverts récemment, présentant une meilleure pureté spectrale
que les boîtes quantiques. Nous avons réalisé des mesures de réflectivité du système,
et avons observé 2 branches résonantes qui s’anticroisent, qui sont la signature indi-
recte d’un couplage fort entre les nano-plaquettes et le plasmon propagatif à l’interface
or/nano-plaquettes. Nous avons vu que du fait de ce couplage fort, l’absorptivité dans
les nano-plaquettes est non seulement plus grande, mais qu’elle est spectralement et
angulairement différente de l’absorptivité dans une simple couche de nano-plaquettes,
et qu’il est possible d’accorder spectralement cette absorptivité en jouant sur l’inten-
sité du couplage entre les nano-plaquettes et le plasmon.

Afin d’avoir un contrôle sur la direction et la polarisation d’émission de ce nou-
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veau type de source de lumière, nous avons calculé l’absorptivité dans les mêmes
nano-plaquettes, déposées cette fois sur un réseau d’or. Nous avons montré qu’il y a
un lobe d’absorption dans les nano-plaquettes pour des ondes planes arrivant sur le
système avec des angles d’incidences compris entre −33◦ et +33◦ et polarisées linéai-
rement dans la même direction que les traits du réseau. Nous avons aussi mis en place
un dispositif expérimental permettant de caractériser l’émission de lumière d’un tel
système. Ce dispositif permet d’imager le plan focal arrière, ou plan de Fourier, d’un
objectif de collection sur la caméra d’un spectromètre. Ce dispositif permet de mesu-
rer les angles d’émission de notre source, son spectre, et sa polarisation d’émission.

Enfin, en appliquant le modèle de Kirchhoff généralisé, nous avons simulé l’émis-
sion de lumière d’un troisième système composé d’un réseau en boîtes quantiques.
Le décalage spectral entre le pic d’émission du système et le pic d’absorption des
boîtes quantiques seules est attribué au fait que c’est le spectre de corps noir qui est
filtré par l’absorptivité du système. Cette formulation prend en compte deux effets
distincts qui influe sur l’absorptivité :

— le décalage de Stokes observé entre l’émission et l’absorption intrinsèque d’un
matériau

— la présence de résonances dans le résonateur.

Il est important de souligner que ces résonances dépendent de l’indice des matériaux
et donc de l’intensité du pompage.

Perspectives Tout d’abord, la source composée d’une assemblée de nano-plaquettes
sur un réseau d’or n’a pas été fabriquée. Nous devons donc dans un premier temps,
réaliser les réseaux d’or par lithographie électronique, et déposer les nano-plaquettes
sur les réseaux par enduction rotatoire, et dans un second temps, mesurer les direc-
tions d’émission, le spectre et la polarisation d’émission de ce système.

Nous nous sommes limités à l’étude de systèmes avec des résonateurs simples
(couche d’or, réseau 1D d’or). Dans un premier temps, il serait intéressant de rem-
placer l’or par de l’argent car ce métal absorbe moins aux longueurs d’onde du pic
d’absorption des nano-plaquettes utilisées. Ainsi, une moins grande partie de la lu-
mière émise par les nano-plaquettes serait susceptible d’être absorbée par le métal :
la source serait plus brillante. Dans un second temps, il serait intéressant d’utiliser
des réseaux 2D afin d’avoir des degrés de liberté supplémentaires pour contrôler les
angles d’émission du système. Un réseau 2D avec des motifs chiraux pourraient aussi
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permettre de concevoir des sources dont la lumière émise serait polarisée circulaire-
ment.

Il serait aussi intéressant de vérifier la validité du modèle pour un faible nombre
d’émetteurs en mesurant des spectres d’émission pour différents systèmes en chan-
geant la densité d’émetteurs d’un système à l’autre.

Enfin, nous pensons que ce modèle peut prédire l’apparition de condensat de Bose-
Einstein de photons, il serait intéressant de le vérifier en l’appliquant par exemple au
système de Weitz [Klaers et al. 2010].
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Titre : Contrôle de l'émission de lumière par une assemblée thermalisée d'émetteurs couplée à un résonateur 

Mots clés : nanophotonique, émission spontanée, plasmonique, boîtes quantiques, nanoplaquettes 

Résumé : C'est en 1946 que Purcell découvre que le 
taux d'émission spontanée d'un émetteur peut être 
modifié par son environnement. Depuis, plusieurs 
groupes de recherches ont cherché à placer toutes 
sortes d'émetteur (atomes, boîtes quantiques, 
molécules de colorant...) dans toutes sortes de cavité 
(cavité Fabry-Perot, cavité plasmonique, guide 
d'ondes...) afin de réduire le temps de vie de ces 
émetteurs. Par la suite, il a été compris que plusieurs 
des propriétés d'émission d'un émetteur tel que la 
directivité d'émission, ou encore la polarisation 
d'émission peuvent être affectées par l’environnement 
de l'émetteur.  
Il est donc possible de contrôler les propriétés 
d'émission de lumière d'un émetteur unique en 
contrôlant son environnement, mais est-il possible 
d'appliquer les mêmes concepts non pas à un émetteur 
unique mais à une assemblée d’émetteurs ? Peut-on 
réaliser des sources de lumières dont la direction, la 
polarisation ou le spectre d'émission serait contrôlé. 
 

L'objectif de cette thèse est de concevoir de nouvelles 
sources de lumières composées d'une assemblée 
thermalisée d'émetteurs couplée à un résonateur, dont 
les propriétés d'émission sont contrôlées. 
Dans le cadre de ma thèse, nous avons utilisé un 
nouveau modèle théorique développé dans notre 
groupe de recherche, permettant de modéliser 
l'émission de lumière d'une assemblée d'émetteurs 
thermalisés en cavité. Nous avons modélisé l'émission 
de lumière d'une assemblée de nano-plaquettes 
couplée à un plasmon propagatif, ainsi que l'émission 
de lumière d'une assemblée de boîtes quantiques 
couplée à un mode diélectrique, en appliquant ce 
modèle. Nous avons enfin utilisé ce nouveau cadre 
théorique pour concevoir une source de lumière 
directive et polarisée, composée d'une assemblée de 
nano-plaquettes sur un réseau d'or.  
 

 

 

Title: Control of light emission by a thermalized assembly of emitters coupled to a resonator 

Keywords: Nanophotonic, quantum dots, nanoplatelets, plasmonic, spontaneous emission 

Abstract: It was in 1946 that Purcell discovered that 
the spontaneous emission rate of an emitter can be 
modified by its environment. Since then, several 
research groups have sought to place all kinds of 
emitters (atoms, quantum boxes, dye molecules...) in 
all kinds of cavities (Fabry-Perot cavity, plasmonic 
cavity, waveguide...) in order to reduce the lifetime of 
these emitters. Later, it was understood that many of 
the emission properties of an emitter such as the 
emission directivity, or the emission polarization can 
be affected by the environment of the emitter.  
It is therefore possible to control the light-emitting 
properties of a single emitter by controlling its 
environment, but is it possible to apply the same 
concepts not to a single emitter but to an assembly of 
emitters? Is it possible to realize light sources whose 
direction, polarization or emission spectrum would be 
controlled? 
 
 

The objective of this thesis is to design new light 
sources composed of a thermalized assembly of 
emitters coupled to a resonator, whose emission 
properties are controlled. 
In the framework of my thesis, we used a new 
theoretical model developed in our research group, 
allowing us to model the light emission of an 
assembly of thermalized emitters in a cavity. We have 
modeled the light emission of an assembly of nano-
platelets coupled to a propagative plasmon, as well as 
the light emission of a quantum box assembly coupled 
to a dielectric mode, by applying this model. We 
finally used this new theoretical framework to design 
a polarized and directive light source, composed of an 
assembly of nano-plates on a gold lattice. 
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