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Résumé :

Les nanocristaux semi-conducteurs colloidaux constituent des nanoémetteurs
synthétisables par voie chimique. lls sont prometteurs pour des applications tres diverses
allant des dispositifs optoélectroniques et photovoltaiques, la génération d’états
guantiques de la lumiére ou encore le biomarquage. L'objectif de la thése est de produire
une structure baseée sur ce type d'émetteurs qui pallie certaines de leurs limitations
comme le scintillement de leur fluorescence. Pour y parvenir, des modes d'émission
collective comme la superradiance, theorisée par Dicke en 1954, peuvent étre mis a
profit. lls permettent d’accélérer le taux d’émission spontané par un facteur d’autant plus
grand que le nombre d'émetteurs considérés est important. Il est ainsi possible
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d'augmenter la brillance d’un ensemble de nanosources de lumiére en diminuant
I'importance relative des effets non radiatifs. A cause de la dispersion de leurs propriétés
spectrales d’émission, les nanocristaux ne constituent pas a priori de bons candidats
pour atteindre ce type de régime. Cependant, des travaux théoriques ont montré que leur
couplage avec une nanostructure d'or peut engendrer un nouveau régime d’émission
collective.

Apres une présentation générale des propriétés des nanocristaux colloidaux au coeur de
CdSe, nous examinons les caractéristiques principales de différents régimes d’émission
collective. La suite de la thése est consacrée aux résultats d’expériences de
photoluminescence menées a température ambiante ou cryogénique grace a des
microscopes confocaux associés a divers dispositifs de comptage de photons ou de
spectroscopie. Dans un premier temps, nous avons caractérisé les nanocristaux
individuels afin de connaitre le taux de déclin de leur fluorescence et leurs propriétés
spectrales. Les expériences ont ensuite été réalisées sur des agrégats de nanocristaux
entourés d’une coque de silice. lls présentent une émission particulierement photostable
dans le temps et ne scintillent pas. Nous avons mis en évidence et étudié en détail d’
importants transferts d'énergie entre émetteurs de type FRET (Forster Resonance

Energy Transfer). Nous avons aussi observé que les agrégats présentent un
comportement particulier dans les conditions cryogéniques, avec l'apparition d'une
dynamique de luminescence plus lente. La derniére partie du manuscrit est consacrée a I
étude des agrégats recouverts d'une couche d'or servant de résonateur plasmonique.
Nous avons tout d’abord mis en évidence une relation entre taux de déclin de la
photoémission et diamétre des agrégats. Les résultats expérimentaux sont en accord
avec les prévisions théoriques d’un modéle permettant de simuler I'effet des modes
plasmoniques en fonction de la géométrie du résonateur. Nous avons aussi démontré

une réduction de I'efficacité des transferts de type FRET dans ces structures. Enfin, des
mesures résolues en temps de la fonction d’autocorrélation de l'intensité menées a 4K a
I'aide d'un montage Hanbury-Brown et Twiss nous ont permis de démontrer un résultat
important : 'émission présente un groupement des photons qui correspond a une
émission collective des agrégats. Nos résultats montrent que ce sont bien les modes
plasmoniques qui exaltent cet effet.
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