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i

Le but de ce travail est d'�etudier la possibilit�e d'int�egrer �a faible coût des sources op-
tiques dans les circuits �electroniques. Les mat�eriaux organiques apparaissent comme de bons
candidats car il est ais�e de les d�eposer sur toutes sortes de substrats et certains mat�eriaux
�electroluminescents ont un tr�es bon rendement. Les diodes �electroluminescentes organiques
(OLEDs) ont une �emission tr�es large, tant sur le plan spectral que sur le plan angulaire,
ce qui en fait des composants peu adapt�es �a la r�ealisation d'interconnexions optiques. Nous
avons donc travaill�e sur des OLEDs �a microcavit�es r�esonnantes, qui ont �et�e fabriqu�ees sur
des substrats de silicium oxyd�e thermiquement.

La caract�erisation optique a permis de mettre en �evidence l'inuence des microcavit�es
sur la forme des spectres et les diagrammes angulaires d'�emission. Grâce aux caract�eristiques
optiques de deux microcavit�es, nous avons d�etermin�e la variation de l'indice de l'ITO en
fonction de la longueur d'onde. L'�emission monochromatique est concentr�ee dans des lobes
orient�es selon les directions v�eri�ant la condition de r�esonance, ce qui produit une augmenta-
tion de l'intensit�e rayonn�ee selon ces directions. Nous avons observ�e dans nos structures une
ampli�cation selon la normale d'un facteur compris entre 11,3 et 15,3. Nous avons �egalement
v�eri��e qu'une microcavit�e ne modi�e quasiment pas l'intensit�e lumineuse totale �emise par la
diode. Ces r�esultats sont en accord avec notre mod�elisation.

La caract�erisation �electrique des �echantillons a montr�e que la r�esistance de l'ITO n'a pas
une inuence d�eterminante sur les caract�eristiques courant - tension des OLEDs, et qu'un
recuit de l'ITO n'apporte aucune am�elioration. Il existe un certain retard entre l'�etablissement
du champ �electrique et le d�ebut de l'�electroluminescence, caus�e par une ou des barri�eres de
potentiel. Les fr�equences de coupure qui ont �et�e mesur�ees sont comprises entre 6,3 kHz et 8,5
kHz.

The aim of this work is to study the possibility to integrate low-cost optical sources in
electronic circuits. Organic materials appear to be good candidates because they can be ea-
sily deposited on all kinds of substrates and some electroluminescent materials have a very
good eÆciency. Organic electroluminescent diodes (OLEDs) have a very broad spectral and
spatial light emission, which make them poor light sources for an optical interconnection sys-
tem. Therefore we worked with resonant microcavity OLEDs which were made on thermally
oxidized silicon substrates.

The optical characterization of the samples showed the inuence of the microcavities on
the spectra and on the angular emission patterns. With the optical characteristics of two
microcavities, we established the dependence of the refractive index of the ITO layer on the
wavelength. Monochromatic emission is concentrated into lobes which are oriented in direc-
tions given by the resonance condition. This concentration leads to an intensity enhancement
in these directions. In our structures, we observed an ampli�cation in the forward direction
comprised between 11.3 and 15.3. We also checked that a microcavity almost does not change
the total intensity which is emitted by the diode. These results are in agreement with our
model.

The electrical characterization of the samples showed that the resistance of the ITO layer
is not a deciding factor for the current - voltage characteristics of the OLEDs, and that an
annealing of the ITO causes no improvement. There is a time delay between the beginning of
the electrical �eld and the onset of the electroluminescence, due to one or several potential
barriers. We measured cut-o� frequencies between 6.3 kHz and 8.5 kHz.
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Introduction

Du fait de la miniaturisation constante des circuits int�egr�es, il apparâ�t que la limitation
des syst�emes ne viendra bientôt plus des circuits eux-mêmes, mais de leurs interconnexions.
Les interconnexions �electriques occupent une part sans cesse croissante de la surface des
circuits, et avec l'augmentation n�ecessaire du d�ebit se posent des probl�emes de diaphonie. Le
recours �a l'optique permet de s'a�ranchir de ces diÆcult�es. De nombreuses �equipes travaillent
sur ce th�eme, et diverses con�gurations utilisant des hologrammes, des guides d'ondes, des
�bres optiques [1,2] ont �et�e propos�ees.

Malgr�e tous les progr�es r�ealis�es dans le domaine, le probl�eme des sources optiques se pose
de fa�con r�ecurrente. Etant un semiconducteur �a gap indirect, le silicium n'�emet pas de lumi�ere,
du moins dans sa forme cristalline. Le silicium poreux (fabriqu�e par attaque �electrochimique
d'un substrat de silicium), ainsi que les nanocristaux de silicium (fabriqu�es par LPCVD,
PECVD ou pulv�erisation) sont �electroluminescents, mais avec ce type de mat�eriau se pose le
probl�eme de la prise de contacts �electriques. De plus, l'obtention d'un rendement �elev�e passe
par le contrôle des �etats de surface des cristaux ainsi que de leur taille et de leur densit�e.

Les sources optiques �a base de semiconducteurs (diodes �electroluminescentes, lasers) sont
g�en�eralement fabriqu�ees �a partir de semiconducteurs compos�es III-V tels que le GaAs et l'InP.
Malheureusement, l'int�egration de tels composants dans les circuits �electroniques en silicium
n'est pas un probl�eme simple. Le d�esaccord de maille et la di��erence entre les coeÆcients de
dilatation des III-V et du silicium font que la croissance �epitaxiale de semiconducteurs III-V
directement sur le silicium est impossible. Tous les travaux men�es sur ce th�eme portent sur
la recherche de mat�eriaux pouvant constituer une couche tampon eÆcace, a�n que toutes
les contraintes et les dislocations qui en d�ecoulent soient support�ees par cette couche. Il
est cependant tr�es diÆcile d'�eviter que les dislocations ne se propagent jusqu'aux couches
sup�erieures dans lesquelles les composants sont fabriqu�es.

D'autres techniques sont possibles, telles que le report de puces (\ip-chip") ou la fusion
de wafers (\wafer fusion"). Cependant, la premi�ere s'av�ere d�elicate �a mettre en �uvre dans
la mesure o�u l'alignement des di��erentes puces est un param�etre critique. De plus, le soudage
induit des contraintes thermiques sur les puces rapport�ees. Quant �a la deuxi�eme, si elle permet
de pallier au d�esaccord de maille entre les semiconducteurs, elle ne permet pas de passer outre
la di��erence entre les coeÆcients de dilatation des mat�eriaux. De ce fait, la temp�erature et la
dur�ee du recuit permettant la fusion doivent être choisies avec soin pour �eviter les dislocations.
En pratique, les syst�emes hybrides silicium / semiconducteurs III-V fabriqu�es dans l'industrie
utilisent des puces distinctes et les composants optiques sont dispos�es en bord de carte, ce
qui introduit des contraintes importantes pour les concepteurs de tels syst�emes.



2 INTRODUCTION

Le but de ce travail est d'�etudier la possibilit�e d'int�egrer �a faible coût des sources optiques
dans les circuits �electroniques. Les mat�eriaux organiques apparaissent comme de bons candi-
dats pour une raison simple : il est ais�e de les d�eposer sur toutes sortes de substrats. De plus,
les mat�eriaux g�en�eralement utilis�es dans les diodes �electroluminescentes organiques ont une
structure amorphe, donc ils permettent de s'a�ranchir de tous les probl�emes de dislocation.
En�n, certains mat�eriaux �electroluminescents ont un tr�es bon rendement, et la richesse de la
chimie organique permet de disposer de mat�eriaux adapt�es �a l'application que l'on vise.

Les diodes �electroluminescentes organiques se caract�erisent par une �emission tr�es large,
tant sur le plan spectral que sur le plan angulaire. Ces deux caract�eristiques en font des
composants peu adapt�es �a la r�ealisation d'interconnexions optiques, c'est pourquoi nous avons
choisi de travailler sur des diodes �electroluminescentes organiques �a microcavit�es r�esonnantes.

Ce m�emoire est organis�e comme suit :

On trouve dans le premier chapitre un �etat de l'art sur les diodes �electroluminescentes
organiques. Les propri�et�es des mat�eriaux organiques conjugu�es sont pr�esent�ees, puis le
m�ecanisme de l'�electroluminescence est d�ecrit de fa�con d�etaill�ee.

Le chapitre 2 traite de l'�emission spontan�ee dans les microcavit�es. Il se compose de
trois parties. La premi�ere introduit les notions de m�ecanique quantique n�ecessaires �a la
compr�ehension du m�ecanisme de l'�emission spontan�ee, tant en espace libre qu'en cavit�e. On
s'int�eresse particuli�erement au r�egime de couplage faible entre le champ �electromagn�etique et
la mati�ere qui, seul, int�eresse la suite de notre �etude. La seconde partie introduit le formalisme
des matrices de di�usion, particuli�erement adapt�e �a l'�etude des structures multicouches. Cet
outil est ensuite utilis�e dans la troisi�eme partie pour �etudier une microcavit�e planaire.

La fabrication des �echantillons est abord�ee dans le chapitre 3. Nous y pr�esentons la
structure de nos �echantillons ainsi que les bâtis qui ont �et�e utilis�es pour les fabriquer.

En�n, le chapitre 4 est consacr�e �a la pr�esentation des outils de caract�erisation qui ont �et�e
employ�es, ainsi que des r�esultats exp�erimentaux obtenus au cours de ce travail. Il se compose
de trois parties. La premi�ere pr�esente la caract�erisation des di��erentes couches constitutives
des �echantillons. Nous nous sommes particuli�erement int�eress�es �a la caract�erisation de l'ITO,
dont nous avons d�etermin�e l'indice de r�efraction �a partir de la position des r�esonances de
deux microcavit�es. La seconde partie pr�esente les r�esultats de caract�erisation �electrique des
diodes �electroluminescentes. Nous avons cherch�e �a d�eterminer l'inuence des �electrodes sur les
performances des composants. En�n, la derni�ere partie donne les r�esultats de caract�erisation
optique des �echantillons, et les confronte aux r�esultats th�eoriques.

R�ef�erences de l'introduction

[1] D. Dragoman et M. Dragoman, Advanced opto-electronic devices, Springer, 1999

[2] H. Zimmermann, Integrated silicon opto-electronics, Springer, 2000



CHAPITRE

1 Les diodes

�electroluminescentes

organiques

1.1 Introduction

Depuis plus d'une dizaine d'ann�ees, une opto�electronique bas�ee sur les mat�eriaux
organiques conjugu�es s'est d�evelopp�ee. En particulier, le d�eveloppement des diodes
�electroluminescentes organiques a connu une croissance exponentielle depuis la �n des ann�ees
1980.

L'int�erêt pour la luminescence des mat�eriaux organiques n'est pas nouveau. En particu-
lier, au cours des ann�ees 1965-1970, de grands progr�es ont �et�e faits dans la compr�ehension
de l'�electroluminescence des cristaux organiques, notamment de l'anthrac�ene. Cependant,
les fortes tensions n�ecessaires pour obtenir cette �electroluminescence (plusieurs centaines de
volts) et les faibles rendements �energ�etiques en r�esultant (quelques 10�4) ne permettaient pas
d'envisager d'applications industrielles bas�ees sur ces cristaux.

L'opto�electronique organique a connu un tournant en 1987, lorsque Tang et VanSlyke [1]
ont r�ealis�e la premi�ere diode �electroluminescente organique fonctionnant eÆcacement sous
faible tension (avec un rendement de 1,5 lm/W sous une tension inf�erieure �a 10 V). Burroughes
et al [2] leur ont embô�t�e le pas en 1990 en fabriquant la premi�ere diode �electroluminescente
polym�ere.

Depuis, les progr�es r�ealis�es dans le domaine n'ont jamais cess�e. D�es 1997, Pioneer a
commercialis�e un auto-radio dot�e d'un aÆcheur organique. Depuis, plusieurs �rmes (dont le
duo Kodak-Sanyo et Sony) ont pr�esent�e des prototypes d'�ecrans couleur organiques. Dans le
domaine des lasers, la fabrication de lasers pomp�es optiquement et �emettant par la surface
[3] ou par la tranche [4] est aujourd'hui un fait acquis. Les lasers pomp�es �electriquement
sont beaucoup plus diÆciles �a r�ealiser �a cause de la faible mobilit�e des porteurs de charges
dans les mat�eriaux amorphes utilis�es dans les diodes �electroluminescentes. Les Bell Labs ont
toutefois fabriqu�e en 2001 le premier laser organique pomp�e �electriquement grâce �a un cristal
de t�etrac�ene [5].

Dans ce chapitre, nous pr�esentons d'abord, dans la partie 1.2 les mat�eriaux organiques
conjugu�es utilis�es dans la fabrication de diodes �electroluminescentes. Le fonctionnement de
ces diodes est ensuite d�etaill�e dans la partie 1.3.
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Hybridation sp2 d'un atome de carbone doublement li�e �a un autre atome de carbone. Les
orbitales 2pz sont perpendiculaires aux orbitales sp2. Le recouvrement de deux orbitales sp2

cr�ee une liaison forte �, le recouvrement des orbitales 2pz cr�ee les orbitales � et ��.

1.2 Les mat�eriaux organiques conjugu�es

1.2.1 G�en�eralit�es

Liaisons conjugu�ees

Les mat�eriaux organiques sont en g�en�eral de bons isolants et sont utilis�es comme tels (par
exemple pour isoler les câbles haute tension). Cela est dû au fait que, dans les mol�ecules
organiques ne contenant que des liaisons simples, les �electrons de valence des divers atomes
sont associ�es deux par deux dans des liaisons stables entre atomes voisins (liaisons �), et ne
peuvent donc pas beaucoup se d�eplacer.

La situation est di��erente dans les mol�ecules qui poss�edent des liaisons multiples. Quand
un atome de carbone, qui a 4 �electrons de valence, n'a que trois voisins, comme dans la
mol�ecule d'�ethyl�ene repr�esent�ee sur la �gure 1.1, on parle de con�guration trigonale. Les
orbitales atomiques hybrides les plus stables sont alors les orbitales sp2 (combinaisons lin�eaires
des orbitales canoniques 2s, 2px et 2py) et 2pz. Si l'un des atomes voisins est un autre carbone
trigonal, comme dans la mol�ecule d'�ethyl�ene, le recouvrement de 2 orbitales sp2 des atomes
de carbone donne une liaison forte de type �, tandis que les combinaisons lin�eaires d'orbitales
atomiques 2pz donnent les orbitales mol�eculaires � (orbitale liante occup�ee) et �� (orbitale
anti-liante inoccup�ee).

Pour peu qu'une mol�ecule comporte une alternance de simples et de doubles liaisons,
les �electrons engag�es dans des liaisons � sont fortement d�elocalis�es. Les liaisons � sont alors
conjugu�ees, les barri�eres �energ�etiques entre sites sont diminu�ees et les �electrons � peuvent se
d�eplacer d'un site �a l'autre. Cela explique les propri�et�es conductrices ou semi-conductrices de
ces mat�eriaux.
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Diagramme �energ�etique d'un semiconducteur organique ordonn�e portant un polaron. (a)
Polaron n�egatif cr�e�e par adjonction d'un �electron dans la bande de conduction et relaxation

de la mol�ecule. (b) Polaron positif.

Diagramme �energ�etique

Dans les mat�eriaux semiconducteurs organiques, les deux orbitales mol�eculaires les plus
importantes sont l'orbitale occup�ee de plus grande �energie not�ee HOMO (pour \Highest
Occupied Molecular Orbital") et LUMO (pour \Lowest Unoccupied Molecular Orbital").
L'�ecart d'�energie entre ces deux orbitales est typiquement de 2-3 eV pour les mat�eriaux
�electroluminescents.

S'il existe un certain ordre dans le mat�eriau, les orbitales � se recouvrent sur une grande
distance et les niveaux d'�energie associ�es �a ces orbitales se regroupent en bandes (bande de
conduction et bande de valence). Les semiconducteurs organiques ont toutefois un comporte-
ment sensiblement di��erent des semiconducteurs min�eraux comme le silicium. Cela tient au
fait que les mol�ecules organiques ont la possibilit�e de se d�eformer, notamment lorsqu'on leur
adjoint une charge suppl�ementaire. Elles atteignent ainsi une con�guration plus favorable sur
le plan �energ�etique. Cette relaxation conduit �a la localisation des porteurs de charge, qui ne
peuvent plus se d�eplacer librement.

L'association d'une charge et de la d�eformation locale qui lui est associ�ee est appel�ee
un polaron. Pour le diagramme �energ�etique, la formation d'un polaron est �equivalente �a la
cr�eation de niveaux d'�energie �a l'int�erieur de la bande interdite, comme illustr�e sur la �gure
1.2. Le caract�ere al�eatoire de la d�eformation de la mol�ecule joint �a l'agitation thermique cause
une certaine dispersion des niveaux polaroniques. La th�eorie du transport des polarons a �et�e
d�evelopp�ee par Holstein [6, 7] et Emin [8]. Elle a �et�e utilis�ee pour expliquer la conduction des
cristaux mol�eculaires et pour traiter le cas th�eorique de la châ�ne polym�ere isol�ee.

Si au contraire le mat�eriau est d�esordonn�e, ce qui est g�en�eralement le cas dans les
diodes �electroluminescentes organiques, les �etats restent localis�es. Les LUMO et HOMO des
di��erentes mol�ecules se regroupent comme indiqu�e sur la �gure 1.3. Les densit�es d'�etats cor-
respondant �a ces deux distributions sont g�en�eralement d�ecrites par des fonctions gaussiennes
dont la variance � est de l'ordre de 0,1eV. Dans ce cas de �gure, l'�energie que peut perdre une
mol�ecule en se relaxant est plus faible que les barri�eres d'�energie que les porteurs de charges
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Densit�es d'�etats gaussiennes D(E) dans les mat�eriaux organiques d�esordonn�es. Eg est
l'�energie de la bande interdite ou gap. La variance � est de l'ordre de 0,1eV.

doivent franchir pour passer d'une mol�ecule �a l'autre. Le transport des charges est alors r�egi
par le m�ecanisme du saut.

Luminescence

La luminescence des mat�eriaux organiques conjugu�es est due essentiellement �a la recom-
binaison radiative d'excitons singulets, qui sont form�es �a partir d'une charge positive et d'une
charge n�egative. Les excitons peuvent être singulets (spin S=0) ou triplets (spin S=1), mais
ces derniers interviennent fort peu dans l'�emission de lumi�ere. Nous reviendrons sur ces ques-
tions dans la partie 1.3.3.

Les excitons ne transportent pas de charge, mais transportent de l'�energie. L'�energie d'un
exciton est donn�ee par la somme des �energies des deux charges isol�ees diminu�ee de l'�energie
d'interaction entre l'�electron et le trou, ou �energie de liaison. Cette derni�ere est relativement
�elev�ee dans les mat�eriaux organiques (quelques dixi�emes d'eV) aussi le spectre d'�emission
est-il d�ecal�e par rapport au spectre d'absorption. De plus, du fait du caract�ere al�eatoire des
d�eformations possibles des mol�ecules, et donc de la dispersion des �energies des excitons, les
spectres d'�emission des mat�eriaux organiques sont g�en�eralement larges (largeur �a mi-hauteur
de l'ordre de 0,5 eV).

Il existe deux types d'approximations concernant les excitons. La premi�ere, due �a Frenkel,
correspond aux cas o�u l'�electron et le trou sont fortement li�es, la seconde, due �a Mott et
Wannier, est valable quand les deux charges sont faiblement li�ees. On consid�ere que les
excitons qui se cr�eent dans les mol�ecules organiques conjugu�ees utilis�ees dans les diodes
�electroluminescentes organiques sont des excitons de Frenkel [9], c'est-�a-dire que les deux
charges constituant un exciton se trouvent sur le même atome, ou au voisinage d'un même
atome.

1.2.2 Les familles de mat�eriaux �a liaisons conjugu�ees

Les mat�eriaux organiques �a liaisons conjugu�ees sont nombreux et leurs propri�et�es sont
vari�ees. Selon leur structure, ils sont plutôt conducteurs d'�electrons ou conducteurs de trous ;
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Structures chimiques du poly(para-ph�enyl�ene vinyl�ene) (PPV) et de l'un de ses d�eriv�es

pour ceux d'entre eux qui sont luminescents, leur spectre peut être centr�e dans le bleu, le
vert ou toute autre couleur visible. On distingue g�en�eralement deux familles de mat�eriaux :
les polym�eres et les petites mol�ecules. Bien que la structure chimique de ces deux types de
mol�ecules soit sensiblement di��erente, la plupart des propri�et�es expliquant les caract�eristiques
des diodes �electroluminescentes organiques sont les mêmes pour les deux familles.

Les polym�eres

On trouve dans la litt�erature des travaux portant sur di��erentes familles de polym�eres
conjugu�es. Le plus connu d'entre eux est le poly(para-ph�enyl�ene vinyl�ene) ou PPV, repr�esent�e
sur la �gure 1.4(a). On distingue nettement sur cette �gure l'alternance des simples et doubles
liaisons qui conduisent �a la conjugaison des liaisons �. Ce polym�ere fut utilis�e par Burroughes
et al en 1990 [2], pour r�ealiser les premi�eres diodes �electroluminescentes polym�eres �a base de
�lms minces. Par la suite, ce mat�eriau et ses d�eriv�es, notamment le poly(2-m�ethyloxy-5-(2'-
�ethyl-hexyloxy)-1,4-ph�enyl�ene vinyl�ene) (MEH-PPV) (voir �gure 1.4(b)) ont �et�e amplement
utilis�es pour fabriquer des diodes �electroluminescentes [10].

Les polym�eres ont un avantage majeur : ils o�rent, du moins en th�eorie, la possibilit�e
de contrôler �a volont�e leurs propri�et�es opto�electroniques via le contrôle de leur structure
chimique. En e�et, l'ajout de groupes lat�eraux sur les atomes de carbone du monom�ere
permet de modi�er la distribution �electronique du polym�ere, et donc ses propri�et�es : bande
interdite, aÆnit�e �electronique, etc [10]. De plus, des groupes lat�eraux volumineux permettent
de r�eduire les interactions entre les di��erentes châ�nes, donc d'am�eliorer le rendement (voir
la partie 1.3.3).

Une autre fa�con de contrôler la couleur �emise par un polym�ere consiste �a jouer sur la
longueur de conjugaison, c'est-�a-dire sur le nombre de liaisons conjugu�ees sur une châ�ne
polym�ere [11]. En e�et, plus la longueur de conjugaison est faible et plus l'�energie de la
bande interdite Eg augmente. Si on r�eduit le nombre de monom�eres pr�esents sur une châ�ne,
on obtient un oligom�ere (dit de rang n si la châ�ne contient n monom�eres).
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Structures chimiques des mat�eriaux organiques utilis�es par Tang et VanSlyke [1]

En revanche, la synth�ese de ces mat�eriaux est souvent diÆcile et n�ecessite plusieurs �etapes.
Certains polym�eres, comme le PPV, ne sont pas solubles dans les solvants usuels, et la fabri-
cation des diodes �electroluminescentes passe par le d�epôt d'un pr�ecurseur.

Les polym�eres sont souvent d�epos�es par voie humide (tournette). Cette m�ethode ne per-
met pas un contrôle �n (c'est-�a-dire de l'ordre du nanom�etre) de l'�epaisseur des couches.
De plus, bien que des diodes �electroluminescentes polym�eres multicouches aient �et�e r�ealis�ees
([12, 13]), la plupart des DELs polym�eres ne contiennent qu'une seule couche organique. En
e�et, le solvant utilis�e pour le second polym�ere ne doit pas dissoudre le premier. Cette li-
mitation rend diÆcile l'optimisation des diodes �electroluminescentes. En e�et, les mat�eriaux
organiques bons conducteurs d'�electrons conduisent tr�es mal les trous, et vice-versa ; les re-
combinaisons �electron-trou ont donc lieu pr�es d'une �electrode (celle qui injecte les charges
qui ont la plus faible mobilit�e dans le mat�eriau), ce qu'on cherche �a �eviter (voir la partie
1.3.3). En revanche, les d�epôts par voie humide permettent de couvrir facilement de grandes
surfaces, donc potentiellement de fabriquer des �emetteurs �a faible coût.

Les petites mol�ecules

Les petites mol�ecules sont compl�ementaires des polym�eres, et sont parfois utilis�ees conjoin-
tement avec ceux-ci dans des diodes �electroluminescentes organiques [9]. Leur synth�ese
est souvent plus directe que celle des polym�eres, et nombre d'entre eux se d�eposent par
�evaporation thermique sous vide. Cette m�ethode, bien que plus lourde �a mettre en �uvre
qu'un simple d�epôt �a la tournette, permet de contrôler l'�epaisseur des couches avec une
pr�ecision de l'ordre du nanom�etre. De plus, les structures multicouches sont faciles �a r�ealiser
par cette m�ethode, ce qui permet d'avoir dans la même diode un mat�eriau bon transporteur
d'�electrons et un mat�eriau bon transporteur de trous.

De fait, c'est un empilement de ce genre qui a permis �a Tang et VanSlyke de r�ealiser
la premi�ere diode �electroluminescente organique fonctionnant avec de faibles tensions [1].
Ils ont utilis�e le tri(8-hydroxyquinolate) d'aluminium, not�e Alq3, comme mat�eriau �emetteur
et transporteur d'�electrons et une couche de N, N'-diph�enyl-N,N'-bis(3-m�ethylph�enyl)1,1'-
biph�enyl-4,4'-diamine (TPD) pour transporter les trous (voir �gure 1.5).
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Nous avons �egalement utilis�e ces mat�eriaux dans nos �echantillons. La fabrication de mi-
crocavit�es exigeant un contrôle �n des �epaisseurs de toutes les couches, les petites mol�ecules
sont plus faciles �a utiliser que les polym�eres. De plus, Alq3 et TPD sont disponibles dans
le commerce. En�n, Alq3 peut être utilis�e pour son rayonnement propre ou comme matrice
dop�ee avec un colorant [14].

1.3 M�ecanisme de l'�electroluminescence

L'�electroluminescence dans les diodes �electroluminescentes organiques est un processus
en 5 �etapes, comprenant l'injection des porteurs de charges dans les couches organiques,
le transport de ces porteurs jusqu'�a la zone o�u ils peuvent se recombiner et la formation
d'excitons suivie de leur recombinaison. Certains excitons se recombinent en �emettant des
photons, puis une partie des photons cr�e�es quittent la diode et sont �emis vers l'ext�erieur. Ce
sont ces di��erentes �etapes qui vont être successivement d�etaill�ees maintenant.

1.3.1 Injection des porteurs

Premi�ere �etape de l'�electroluminescence, l'injection des porteurs de charges est un
probl�eme essentiel. En e�et, l'obtention d'un bon rendement passe par l'injection �equilibr�ee
des deux types de porteurs, sans quoi les porteurs majoritaires n'auront que peu de chances
de se recombiner et produiront essentiellement de la chaleur par e�et Joule. Pour injecter
eÆcacement les porteurs, il faut un contact ohmique ou quasi - ohmique entre l'�electrode et
la couche organique. Dans le cas o�u les porteurs doivent franchir des barri�eres de potentiel
importantes pour p�en�etrer dans la couche organique, le courant pouvant traverser la diode
�electroluminescente est limit�e par l'injection.

Les premiers mod�eles qui ont �et�e propos�es pour expliquer l'injection des porteurs de-
puis un m�etal vers une couche organique sont directement inspir�es de l'�etude des interfaces
m�etal / semi-conducteur inorganique. Apr�es avoir pr�esent�e ces th�eories et mis en avant
leurs insuÆsances dans la mod�elisation des diodes �electroluminescentes organiques, nous
pr�esenterons le mod�ele de B�assler, qui prend en compte la sp�eci�cit�e des semi-conducteurs
organiques.

Sur un plan purement pratique, il est n�ecessaire de comprendre les m�ecanismes qui se
produisent au niveau des interfaces pour concevoir de \bonnes" structures. Nous rappelle-

(1)

(2)

(3)

EF

χ

Figure 1.6 |

Repr�esentation sch�ematique des premiers m�ecanismes envisag�es pour l'injection d'un
�electron d'un m�etal vers un semi-conducteur organique. (1) : �emission de champ ou injection
tunnel, (2) : �emission thermoionique, (3) : �emission thermoionique assist�ee par le champ
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rons donc certains ph�enom�enes pouvant se produire et leurs cons�equences sur le plan des
performances des diodes �electroluminescentes.

Etude d'une interface m�etal / semiconducteur

L'�etude des interfaces m�etal / semiconducteur inorganique est abondamment trait�ee dans
la litt�erature (notamment par Sze dans [15]). Les principaux m�ecanismes d'injection des
porteurs de charges en pr�esence d'une barri�ere de potentiel sont illustr�es sur la �gure 1.6.

Fowler et Nordheim ont �etudi�e l'injection d'un porteur de charge par e�et tunnel �a travers
une barri�ere de potentiel triangulaire. L'e�et de force image et la contribution des porteurs
chauds sont n�eglig�es. La densit�e de courant �a travers l'interface m�etal / semi-conducteur est
donn�ee par la relation :

jFN (F ) = BF 2 exp

"
�4 (2m�)1=2 �3=2

3�heF

#
avec B =

e3

16�2�h�
(1.1)

o�u
{ F est le champ �electrique �a l'interface,
{ m� est la masse e�ective du porteur de charge dans le semiconducteur,
{ e est la charge �el�ementaire de l'�electron,
{ �h = h=2� est la constante de Planck r�eduite,
{ � est la hauteur de la barri�ere.

Comme indiqu�e sur la �gure 1.6 dans le cas des �electrons, cette derni�ere est donn�ee en premi�ere
approximation par �e =Wcathode�A pour les �electrons et �t = I�Wanode pour les trous, W
�etant le travail de sortie de l'�electrode et A et I �etant respectivement l'aÆnit�e �electronique
et l'�energie d'ionisation du semi-conducteur.

Le deuxi�eme m�ecanisme est l'�emission thermoionique. Dans ce mod�ele, on n�eglige l'e�et
tunnel. L'�emission des charges est fortement d�ependante de la temp�erature, et la densit�e de
courant est donn�ee par la relation :

jsat = A�T 2 exp
�
� �

kT

�
avec A� =

em�k2

2�2�h3
(1.2)

o�u
{ A� est la constante e�ective de Richardson,
{ k est la constante de Boltzmann,
{ T est la temp�erature.

L'�equation (1.2) ne prend pas en compte l'e�et Schottky, �a savoir la diminution de la
hauteur de la barri�ere caus�ee par l'e�et de force image en pr�esence d'un champ �electrique. A
la distance x de l'interface m�etal / semiconducteur, l'�energie potentielle d'un porteur mesur�ee
par rapport au niveau de Fermi du m�etal est donn�ee par la somme du potentiel image et du
potentiel externe, soit :

EP (x) = �� e2

16�"0"rx
� eFx (1.3)

o�u "r est la permittivit�e relative du semiconducteur et "0 la permittivit�e du vide.

La �gure 1.7 illustre l'�emission thermoionique assist�ee par le champ. Le calcul de la d�eriv�ee
de EP (x) permet de d�emontrer ais�ement que le maximum de la barri�ere (voir �gure 1.7) se



1.3. M�ECANISME DE L'�ELECTROLUMINESCENCE 11

x (Å)

EF

∆ϕ

xm

χ-eFx
E

(
e
V
)

P

Figure 1.7 |

Emission thermoionique assist�ee par le champ. L'origine des �energies est prise au niveau de
Fermi de l'�electrode. La barri�ere de potentiel � est de 1 eV, "r = 4 et F = 106 V/cm.

trouve �a la distance

xm =

r
e

16�"0"rF
(1.4)

de l'interface m�etal / semiconducteur et que la hauteur e�ective de la barri�ere est diminu�ee
de la valeur :

�' =

s
e3F

4�"0"r
: (1.5)

La densit�e de courant dans le mod�ele Richardson-Schottky est donc obtenue en rempla�cant
� par ���' dans l'�equation (1.2), soit :

jRS = A�T 2 exp

 
��� �

p
F

kT

!
(1.6)

avec

� =

s
e3

4�"0"r

Parker est, �a notre connaissance, le premier �a avoir tent�e une �etude exhaustive du
m�ecanisme de l'injection des porteurs dans un polym�ere. Dans la r�ef�erence [16], il explique
ses observations par le mod�ele de Fowler-Nordheim. En d�epit de son ind�eniable int�erêt histo-
rique, les conclusions de ce travail ont �et�e compl�etement remises en cause depuis lors, et ce
pour plusieurs raisons :

{ les valeurs des barri�eres de potentiel calcul�ees sont tr�es faibles (0,1 eV par exemple
pour une interface Ca / polym�ere), il est donc probl�ematique de n�egliger l'�emission
thermoionique,

{ les courants mesur�es sont beaucoup plus faibles que ceux pr�evus par la th�eorie,
{ de nombreuses exp�eriences ont mis en �evidence une d�ependance de la densit�e de courant
avec la temp�erature (voir par exemple [17, 18]).
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Des publications plus r�ecentes [19, 20, 21, 22] attribuent l'injection des porteurs �a une
combinaison des m�ecanismes de l'�emission de champ et de l'�emission thermoionique. A champ
faible et �a temp�erature �elev�ee, l'�emission thermoionique est consid�er�ee comme le m�ecanisme
dominant. Au contraire, lorsque le champ appliqu�e est �elev�e, les porteurs seraient inject�es
essentiellement grâce �a l'e�et tunnel.

Cependant, l'utilisation de la loi de Richardson-Schottky pose elle aussi probl�eme. En
e�et, la constante e�ective de Richardson calcul�ee �a partir de r�esultats exp�erimentaux est
inf�erieure �a 10�2 A=cm2K2 [23, 24], alors qu'elle vaut 120A=cm2K2 pour un �electron libre.
La masse e�ective des �electrons dans le semiconducteur serait donc des milliers de fois plus
faible que la masse de l'�electron au repos !

A�n d'expliquer les faibles valeurs de courant mesur�ees, Davids et al [20] introduisent un
courant inverse jinv dirig�e du semiconducteur vers l'�electrode. La densit�e de courant devient
alors :

j = jth + jtu � jinv

o�u jth et jtu repr�esentent respectivement la part du courant due �a l'�emission thermoionique et
�a l'�emission de champ. Davids et al d�ecrivent jinv comme le ph�enom�ene inverse de l'�emission
thermoionique. Pour les valeurs du champ o�u l'injection est due principalement �a l'�emission
thermoionique, on a : jjinvj � jjthj et le courant total j devient tr�es faible, conform�ement �a
l'exp�erience.

Un probl�eme subsiste cependant. Dans les domaines de temp�erature et de champ o�u l'e�et
tunnel est le processus d'injection dominant, le courant mesur�e est 100 �a 1000 fois plus faible
que celui pr�evu par la th�eorie de Fowler-Nordheim [25]. Or les e�ets thermiques sont cens�es
être n�egligeables, donc jinv devrait être in�me.

En r�ealit�e, ni le mod�ele de Fowler-Nordheim ni celui de Richardson-Schottky ne peuvent
être appliqu�es aux diodes �electroluminescentes organiques. Ces mod�eles correspondent �a des
contacts id�eaux pour lesquels le semiconducteur a la même structure en surface que dans
l'�epaisseur. De plus, ils ne sont valables que pour des semi-conducteurs cristallins, pour
lesquels la notion de bandes d'�energie est correcte. Or, comme nous l'avons vu dans la partie
1.2.1, les mat�eriaux sont amorphes dans les diodes �electroluminescentes organiques. Pour
mod�eliser correctement l'injection des porteurs dans ces composants, il faut prendre en compte
les e�ets de ce d�esordre :

{ le mode de transport par sauts,
{ la distribution dans l'espace des sites disponibles pour le saut,
{ la distribution en �energie de ces sites.

C'est ce qu'ont fait d'une part Gartstein et Conwell [26, 27], et d'autre part l'�equipe de
B�assler [28]. La di��erence entre ces deux mod�eles est la suivante. Contrairement au mod�ele
de Conwell, le mod�ele de B�assler �etablit une distinction entre le premier saut (de l'�electrode
vers le semiconducteur) et les sauts ult�erieurs (�a l'int�erieur du semiconducteur). En e�et la
barri�ere de potentiel �a franchir lors de ce premier saut est plus grande. C'est leur mod�ele que
nous allons pr�esenter de fa�con plus d�etaill�ee maintenant.
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Le mod�ele de B�assler

La relation (1.4) permet de calculer que pour un mat�eriau dont la permittivit�e relative est
de 3,5 ("r est typiquement comprise entre 3 et 4 pour les mat�eriaux organiques) la distance
entre l'interface et le maximum de la barri�ere varie entre 3,2 nm et 1 nm pour un champ
variant de 105 V/cm �a 106 V/cm. La distance entre deux sites de sauts �etant de l'ordre du
nm [28], il est �evident que la barri�ere de potentiel ne peut être franchie en un seul saut. Le
franchissement de la barri�ere est donc un processus en plusieurs �etapes, dont la premi�ere est
primordiale.

La fr�equence des sauts entre di��erents sites est donn�ee par la relation de Miller-Abrahams :

�
�
E;E0; r

�
= �0 exp (�2r) Bol

�
E;E0

�
(1.7)

avec

Bol
�
E;E0

�
=

(
exp

�
�E0�E

kT

�
si E0 > E

1 si E0 < E
(1.8)

o�u
{ E et E0 sont les �energies des sites initial et �nal respectivement,
{ r est la distance s�eparant les deux sites,
{ le pr�efacteur �0 est la fr�equence �a laquelle le porteur tente de quitter le site qu'il occupe,
{ 1= repr�esente la localisation du porteur,
{ k est la constante de Boltzmann,
{ et T est la temp�erature.
En cherchant une condition permettant de maximiser �, Arkhipov, Wolf et B�assler

d�emontrent dans [29] que l'�energie d'un porteur de charge dans le semiconducteur organique
est donn�ee par :

E(x) = EP (x)�Etr

o�u EP (x) est donn�ee par (1.3), x est la distance s�eparant le porteur de charge de l'interface
apr�es ce saut et o�u Etr d�epend uniquement des caract�eristiques du semi-conducteur organique.

Deux cas de �gure peuvent se pr�esenter selon que le porteur de charge doive ou non
acqu�erir de l'�energie pour sauter de l'�electrode dans le semiconducteur. Dans le premier cas,
le premier saut est le facteur limitant le courant d'injection. Apr�es ce saut, le porteur peut
soit revenir dans l'�electrode, soit sauter vers d'autres sites dans le semi-conducteur. La densit�e
de courant inject�ee s'�ecrit alors :

j = e

Z +1

a
dx0

Z +1

�1
dE0�(0; E0; x0)wesc(x0)g [E(x0)] (1.9)

o�u
{ a est la distance minimale entre l'�electrode et un site o�u le porteur peut sauter,
{ x0 est la distance �a laquelle se trouve le porteur apr�es son premier saut,
{ wesc est la probabilit�e que le porteur parvienne �a s'�echapper de l'�electrode,
{ g(E) est la densit�e d'�etats localis�es dans le semiconducteur (voir la �gure 1.3).

Dans le deuxi�eme cas, au cours de leurs sauts successifs, les porteurs de charges occupent
des sites dont l'�energie est de plus en plus faible. Tous les sites proches de l'interface dont
l'�energie est plus faible que le niveau de Fermi du m�etal sont donc occup�es, et un quasi-niveau
de Fermi apparâ�t dans le semi-conducteur. La limitation du courant inject�e vient alors de
l'\engorgement" des sites proches de l'interface.
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L'int�erêt de ce mod�ele est multiple. D'abord, contrairement aux mod�eles de Fowler-
Nordheim et Richardson-Schottky, il prend en compte le d�esordre existant dans les semi-
conducteurs organiques et son e�et �a la fois sur la distribution des niveaux d'�energie et sur le
mode de transport des porteurs de charges (transport par sauts). Ensuite, il fait apparâ�tre la
d�ependance du courant �a la fois avec la temp�erature et le champ, sans exclure aucun des deux
ph�enom�enes. En�n, il permet de justi�er l'existence d'un courant contraire dirig�e du semi-
conducteur vers l'�electrode. Ce mod�ele de l'injection des porteurs est �a notre connaissance le
plus complet et le plus satisfaisant qui ait �et�e pr�esent�e.

Ph�enom�enes physico-chimiques aux interfaces

Nous avons vu que la pr�esence ou l'absence d'une barri�ere de potentiel s'opposant �a
l'injection des porteurs de charges dans les couches organiques joue un rôle d�eterminant
dans le fonctionnement des diodes �electroluminescentes organiques. L'optimisation de celles-ci
passe donc par la compr�ehension des ph�enom�enes ayant lieu aux interfaces, et par l'utilisation
de ces ph�enom�enes �a des �ns d'am�elioration. Il existe une nombreuse litt�erature portant sur
l'�etude des interfaces m�etal / semi-conducteur organique. Nous allons pr�esenter ici quelques-
uns de ces travaux.

Formation des interfaces

Le premier param�etre �a prendre en compte pour �evaluer la hauteur de la barri�ere est
la di��erence entre les travaux de sortie des mat�eriaux pr�esents �a l'interface (voir la �gure
1.8(a)). L'aÆnit�e �electronique et le potentiel d'ionisation de Alq3 �etant d'environ 3 eV et
5,7 eV respectivement, un m�etal �a faible travail de sortie, comme le calcium (WCa � 3 eV) ou
le magn�esium (WMg � 3; 7 eV), fera �a priori une meilleure cathode qu'un m�etal �a fort travail
de sortie comme l'or (WAu � 5 eV). Inversement, des mat�eriaux �a fort travail de sortie seront
utilis�es pour les anodes.

Bien que nous donnant une premi�ere indication sur la hauteur de la barri�ere de potentiel, la
comparaison des travaux de sortie des deux mat�eriaux est loin de suÆre pour d�eterminer cette
barri�ere. En e�et, toute sorte de ph�enom�enes peuvent se produire aux interfaces, modi�ant
ainsi leurs propri�et�es physiques :

{ oxydation de l'�electrode,
{ r�eaction chimique entre l'�electrode et la couche organique,
{ di�usion d'atomes de l'�electrode dans la couche organique . . .

L'oxydation de l'�electrode est un probl�eme d'autant plus sensible que le mat�eriau qui la
constitue est r�eactif. C'est particuli�erement vrai pour le calcium et le magn�esium, ce qui a
conduit rapidement �a l'utilisation d'autres mat�eriaux plus stables pour les cathodes, comme
l'alliage Mg :Ag ou l'aluminium. De plus, des mat�eriaux tr�es r�eactifs sont susceptibles de r�eagir
chimiquement avec les couches organiques sur lesquels ils sont d�epos�es, cr�eant de nouvelles
couches aux interfaces dont les propri�et�es sont d�eterminantes pour l'injection des porteurs.
Mason et al [30] ont montr�e notamment qu'une couche de Ca de 4 �A d'�epaisseur d�epos�ee sur
Alq3 suÆt pour induire des r�eactions chimiques Ca / Alq3 aux e�ets destructeurs, �a tel point
qu'une oxydation contrôl�ee du calcium peut être b�en�e�que pour le rendement [31].

La nature des r�eactions pouvant se produire d�epend beaucoup de l'ordre dans lequel les
d�epôts sont faits. En e�et, lorsqu'une mol�ecule relativement volumineuse comme Alq3 est
d�epos�ee sur une surface m�etallique, les atomes se trouvant �a la p�eriph�erie de la mol�ecule sont
les plus susceptibles de former des liaisons avec les atomes de la surface. Ainsi, le d�epôt d'Alq3
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Alignement des niveaux d'�energie �a l'interface m�etal / semi-conducteur organique. (a) :
le niveau du vide est le même pour les deux mat�eriaux. (b) : e�et des dipôles pr�esents �a

l'interface.

sur une couche de magn�esium ou d'aluminium n'est pas dommageable pour les mol�ecules
[30, 32, 33]. Cependant, lors du processus de fabrication standard des LEDs organiques,
les cathodes sont d�epos�ees en dernier. Les atomes m�etalliques arrivent individuellement sur
la couche organique, et peuvent donc �eventuellement r�eagir avec les atomes centraux de
la mol�ecule. Ainsi, le d�epôt d'aluminium sur Alq3 produit une r�eaction chimique sur une
�epaisseur de l'ordre de 10 nm au cours de laquelle la structure mol�eculaire d'Alq3 est d�etruite.

Par ailleurs, les atomes m�etalliques arrivent sur la couche organique avec une certaine
v�elocit�e qui favorise leur di�usion. Même si le m�etal d�epos�e ne r�eagit pas ou peu avec le
mat�eriau organique sous-jacent, on observe un \�elargissement" de l'interface, avec la forma-
tion d'une couche contenant �a la fois des mol�ecules organiques et des atomes m�etalliques dans
une proportion ind�e�nie.

Propri�et�es physiques des interfaces

Que ce soit par le biais de r�eactions chimiques ou par tout autre m�ecanisme, des por-
teurs de charges sont inject�es de l'�electrode vers le semi-conducteur organique. Comme nous
l'avons vu pr�ec�edemment, cette injection se fait essentiellement vers les mol�ecules proches de
l'interface. De ce fait, des charges de signes oppos�es s'accumulent �a la surface de l'�electrode
d'une part et d'autre part dans la premi�ere couche de mol�ecules. On voit donc apparâ�tre
une couche de dipôles �a l'interface, dont la pr�esence modi�e la hauteur de la barri�ere, comme
illustr�e sur la �gure 1.8. L'existence de � a �et�e mise en �evidence par de nombreuses mesures
de spectroscopie par photo�emission sous �eclairement ultra-violet (UPS) ou par des rayons X
(XPS) [34, 35, 36].

Notons que des mesures similaires faites sur des interfaces entre deux couches organiques
ont montr�e que � = 0 pour certaines d'entre elles, notamment pour les interfaces TPD / Alq3
[37, 38]. Ceci s'explique par le fait que les interactions entre ces mat�eriaux organiques sont
faibles et que la formation de l'interface ne modi�e pas les mol�ecules.

Utilisation d'une couche d'injection

Les interfaces m�etal / semi-conducteur n'ayant pas toujours les caract�eristiques d�esir�ees,
on utilise souvent une couche interm�ediaire a�n d'am�eliorer l'injection des porteurs de charges.
Ainsi, la phthalocyanine de cuivre (CuPc) favorise l'injection des trous dans le TPD avec une
�electrode d'ITO et le LiF est bien connu pour am�eliorer les interfaces Al / Alq3. Ce dernier
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peut d'ailleurs être d�epos�e soit sous forme d'une couche ind�ependante, soit être co�evapor�e
avec l'aluminium ou l'Alq3 [39]. Divers travaux portant sur l'utilisation de couches d'injection
d�epos�ees [40, 30] ou gre��ees [41] ont �et�e publi�es.

Les raisons exactes pour lesquelles ces couches favorisent l'injection des porteurs de charges
ne sont pas bien connues. Plusieurs explications ont �et�e propos�ees.

Ainsi, on peut penser que du LiF d�epos�e entre une cathode d'aluminium et un �lm d'Alq3
prot�ege ce dernier du contact direct avec les atomes d'Al, empêchant ainsi d'�eventuelles
r�eactions chimiques n�efastes de se produire. Cependant, cette hypoth�ese n'explique pas pour-
quoi les cathodes composites de Jabbour et al [39], qui n'empêchent pas ce contact entre
l'aluminium et l'Alq3, ont de si bonnes propri�et�es.

On sait que dans les structures bien connues m�etal / isolant / semi-conducteur inor-
ganiques, il y a une chute de potentiel importante au niveau de la couche isolante, ce qui
provoque un bon alignement des niveaux de Fermi du m�etal et du semi-conducteur et permet
aux porteurs de charges de passer dans le semi-conducteur par e�et tunnel si l'�epaisseur du
�lm isolant est assez faible. S'inspirant de ce mod�ele, certains auteurs ont suppos�e qu'une
�ne couche isolante favorise l'injection des porteurs dans les semi-conducteurs organiques
par e�et tunnel. En particulier, B�assler et al [42] ont montr�e qu'en pr�esence d'une couche
interm�ediaire, les porteurs peuvent sauter sur des sites relativement �eloign�es de l'interface,
et même franchir la barri�ere de potentiel en un seul saut, ce qui limite les risques de recom-
binaison �a l'�electrode.

Malheureusement, ce mod�ele n'explique pas tous les r�esultats exp�erimentaux. En e�et,
dans le cas des structures Al / LiF / Alq3, une couche de LiF de 5�A suÆt pour observer
l'am�elioration de l'injection des �electrons, or une couche aussi �ne n'est vraisemblablement
pas isolante. D'apr�es le mod�ele propos�e par B�assler, une couche de LiF devrait avoir un
e�et similaire lorsqu'elle est utilis�ee avec une cathode d'aluminium ou d'argent, puisque ces
deux m�etaux ont des travaux de sortie voisins. Ce n'est pas ce qu'ont observ�e St�o�el et ses
collaborateurs [43], bien au contraire : l'insertion d'une couche de LiF entre la couche d'Alq3
et une cathode d'argent d�egrade les performances de la diode �electroluminescente.

1.3.2 Transport

Nous avons pr�esent�e dans la partie 1.3.1 le probl�eme de l'injection des porteurs de
charges en pr�esence d'une barri�ere de potentiel. Si les contacts entre les �electrodes et
les semi-conducteurs sont ohmiques ou quasi-ohmiques, le courant traversant les diodes
�electroluminescentes n'est plus limit�e par l'injection, mais par le transport des porteurs de
charges dans les semi-conducteurs.

Dans les semi-conducteurs organiques, la mobilit�e des porteurs est relativement faible et
il n'est pas rare que les mobilit�es des deux types de porteurs soient tr�es di��erentes dans
un mat�eriau donn�e. A titre d'exemple, on peut citer le cas de l'Alq3 : les mobilit�es des
�electrons et des trous sont de l'ordre de 10�4 cm2V�1s�1 et 5 10�7 cm2V�1s�1 respectivement
�a temp�erature ambiante lorsque le champ appliqu�e au mat�eriau est d'environ 106V=cm, contre
1350 cm2V�1s�1 et 480 cm2V�1s�1 pour le silicium. De ce fait, les porteurs ont tendance �a
s'accumuler �a proximit�e des �electrodes, et si le nombre de porteurs inject�e est suÆsant des
zones de charge d'espace limitent le courant dans la structure.

Tout comme l'injection, le transport des charges dans les semi-conducteurs organiques a
d'abord �et�e expliqu�e par des mod�eles largement inspir�es de la physique bien connue des
semi-conducteurs inorganiques cristallins. Ce sont ces th�eories que nous allons pr�esenter
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maintenant, avant d'�evoquer le probl�eme du transport de charges dans les semiconducteurs
amorphes.

Mod�elisation inspir�ee des semi-conducteurs cristallins

Quand la charge d'espace est n�egligeable, c'est-�a-dire lorsque peu de porteurs sont inject�es
dans la diode �electroluminescente, le courant est donn�e par la relation :

j = e (n�n + p�p)F = e (n�n + p�p)
V

d
(1.10)

si on n�eglige le courant de di�usion. Dans l'�equation (1.10), n et p sont les densit�es d'�electrons
et de trous, �n et �p leurs mobilit�es respectives, F le champ �electrique, d l'�epaisseur du semi-
conducteur et V la tension appliqu�ee aux bornes de la diode.

En revanche, quand la tension V est grande, la concentration des porteurs dans le semi-
conducteur devient telle que le champ dû �a la charge d'espace devient plus important que le
champ appliqu�e. En l'absence de pi�eges dans le semiconducteur, le courant est alors donn�e
par la loi de Child :

j =
9

8
"0"r�eff

V 2

d3
(1.11)

o�u �eff est la mobilit�e e�ective des porteurs. Lorsque les �electrons (trous) sont majoritaires,
�eff � �n (�p). Si les concentrations des deux types de porteurs sont similaires, �eff est
donn�ee par [19] :

�eff =
1

2
�0�n�p

" �
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3
2�n � 1

�
!
�
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#2 �
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�3
avec

�0 =
"0"rR

2e

o�u R est le taux de recombinaison des paires �electron-trou, et :

�n =
�n
�0

et �p =
�p
�0
:

Lorsqu'il existe des pi�eges dans le semiconducteur, leur distribution est g�en�eralement
donn�ee par une loi exponentielle du type :

nt(E) =
Nt

Et
exp

�
ÆE

Et

�
(1.12)

o�u
{ nt(E) est la densit�e de pi�eges �a l'�energie E,
{ Nt est la densit�e totale de pi�eges dans le mat�eriau,
{ Et est une �energie caract�eristique de la distribution de pi�eges,
{ ÆE = E �ELUMO si les porteurs pi�eg�es sont des �electrons et ÆE = EHOMO �E si les
porteurs pi�eg�es sont des trous.

La valeur Et = 0; 15 eV a �et�e rapport�ee pour les �electrons dans Alq3 [44] et pour les trous
dans le PPV [18].
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La densit�e de courant due aux porteurs susceptibles d'être pi�eg�es est alors donn�ee par
une relation du type :

j / V m+1

d2m+1
(1.13)

avec m = Et

kT o�u k est la constante de Boltzmann.

Transport des charges dans les semiconducteurs amorphes

Comme on l'a vu dans la partie 1.2.1, les couches organiques sont plus ou moins amorphes
dans les diodes �electroluminescentes. A ce titre, l'utilisation de mod�eles d�evelopp�es pour les
semiconducteurs cristallins pose probl�eme. En particulier, la distinction entre les niveaux
\pi�eges" et ceux appartenant �a la \bande" de valence ou de conduction est hasardeuse. De
plus, les mod�eles pr�esent�es dans la partie 1.3.2 supposent que la mobilit�e des porteurs est une
constante. Cela n'est pas le cas lorsque la conduction est r�egie par le m�ecanisme du saut. En
e�et, les porteurs de charges doivent alors franchir des barri�eres de potentiel pour se d�eplacer
dans le mat�eriau, et ce franchissement est favoris�e lorsque la temp�erature est �elev�ee ou en
pr�esence d'un champ �electrique.

La d�ependance en temp�erature et en champ �electrique de la mobilit�e des porteurs dans
les semiconducteurs organiques amorphes est donn�ee par une relation empirique de la forme :

� = �0 exp

�
� �

kT

�
exp

�

p
F
�

(1.14)

o�u �0 est une constante, k est la constante de Boltzmann, T la temp�erature et F le champ
�electrique.

Diverses expressions ont �et�e propos�ees pour les param�etres � et . Gill, qui fut le premier
�a proposer une loi de ce type pour la mobilit�e, a pos�e que � est un param�etre ind�ependant
de la temp�erature et que

 = B

�
1

kT
� 1

kT0

�
o�u B et T0 sont des constantes [45]. En se basant sur une distribution d'�etats gaussienne dans
le mat�eriau (voir la �gure 1.3), B�assler est arriv�e aux expressions [46] :

� =
(2�)2

9kT
et  = C

�� �

kT

�2
� �2

�
o�u � est la largeur de la distribution d'�etats et C et � sont des constantes.

Aujourd'hui, l'origine de la relation (1.14) (interaction des porteurs de charges avec des
dipôles permanents pr�esents dans le mat�eriau, variation al�eatoire de l'�energie des sites o�u les
porteurs peuvent sauter ... ) est sujette �a controverse. Des mesures de �0, � et  [47, 48,
49, 50] pour les deux types de porteurs donnent des valeurs di��erentes selon les �echantillons
(di��erentes vitesses de d�epôt) et la m�ethode de mesure employ�ee (temps de vol, mesure du
\retard �a l'allumage" de diodes �electroluminescentes). Cependant, il est acquis que dans les
semiconducteurs organiques, les mobilit�es des deux types de porteurs sont tr�es di��erentes
(couramment de deux ordres de grandeur).
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1.3.3 Recombinaison des paires �electron - trou

Comme il a d�ej�a �et�e mentionn�e dans la partie 1.2.1, la luminescence des mat�eriaux orga-
niques est due �a la recombinaison radiative d'excitons. Nous allons maintenant d�etailler les
propri�et�es de ces excitons.

Cr�eation des excitons

On consid�ere qu'un exciton est form�e d�es lors qu'un �electron et un trou sont s�epar�es par
une distance donn�ee par le rayon critique d'Onsager rc d�e�ni par :

rc =
e2

4�"0"rkT
(1.15)

o�u e est la charge �el�ementaire de l'�electron, "0 est la permittivit�e du vide, "r est la permittivit�e
relative du mat�eriau, k est la constante de Boltzmann et T est la temp�erature. rc est la
distance pour laquelle l'�energie d'interaction coulombienne entre les deux charges est �egale
�a l'�energie thermique kT . La permittivit�e relative des mat�eriaux organiques �etant modeste
("r � 3 �a 4), �a temp�erature ambiante rc est de l'ordre de 15 �a 20 nm.

Lorsque le libre parcours moyen des porteurs de charges est tr�es inf�erieur �a rc, ce qui est
le cas dans les mat�eriaux organiques, le m�ecanisme qui r�egit la recombinaison des porteurs
est le m�ecanisme de Langevin. Le taux de recombinaison R est alors donn�e par :

R = np avec  =
e (�n + �p)

"0"r
(1.16)

avec n (p) : concentration des �electrons (des trous) et �n (�p) : mobilit�e des �electrons (des
trous).

Devenir des excitons

Une fois form�es, les excitons peuvent être soumis �a divers m�ecanismes [51] :

1. d�esexcitation radiative vers l'�etat fondamental,

2. interaction avec un autre exciton,

3. migration vers une autre mol�ecule d'esp�ece semblable ou non,

4. d�esexcitation vibrationnelle vers l'�etat fondamental,

5. interaction avec un porteur de charge,

6. dissociation,

7. interaction avec une impuret�e chimique ou un �etat de surface,

8. interactions intermol�eculaires.

1. Le devenir des excitons d�epend de plusieurs facteurs, parmi lesquels leur spin. Dans
les mat�eriaux organiques, les excitons sont soit singulets (spin nul) soit triplets (spin S = 1).
Dans l'approximation dipolaire �electrique1, les seules transitions radiatives permises sont des
transitions entre �etats singulets. En e�et, l'�emission (ou l'absorption) d'un photon ne modi�e

1Cette approximation couramment utilis�ee dans l'�etude de l'interaction entre la mati�ere et le champ
�electromagn�etique est pr�esent�ee dans le chapitre 2, partie 2.1.3.
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Transitions entre l'�etat fondamental S0 et les deux premiers �etats excit�es S1 et T1. Les �eches
ondul�ees repr�esentent les m�ecanismes de relaxation non radiative, les �eches horizontales la
conversion inter-syst�emes. Les spins des �electrons dans les di��erents �etats sont indiqu�es sur

les côt�es. D'apr�es [51].

pas le spin. Les excitons singulets sont donc les seuls �a pouvoir se relaxer radiativement :
c'est le m�ecanisme de la uorescence. Ceci est repr�esent�e sur la �gure 1.9, qui montre les
transitions possibles entre l'�etat fondamental (S0) et l'�etat excit�e S1.

Lors d'exp�eriences de photoluminescence, o�u les �etats excit�es sont cr�e�es par absorption
de photons, tous les excitons sont singulets. Le rendement de photoluminescence �PL d'un
mat�eriau peut donc th�eoriquement être proche de 1 si la dur�ee de vie de l'exciton est br�eve
ou si les m�ecanismes de relaxation non radiative sont limit�es. En revanche, dans le cas
de l'�electroluminescence, les excitons sont cr�e�es �a partir d'�electrons et de trous totalement
d�ecorr�el�es. Les excitons singulets ne repr�esentent plus alors qu'un quart du nombre total
d'excitons, et le rendement maximal de l'�electroluminescence est donn�e par �EL = 0; 25�PL.

La transition radiative entre le premier �etat triplet et l'�etat fondamental (T1 ! S0) est
en principe interdite, cependant elle devient possible s'il y a du couplage spin-orbite. C'est
la phosphorescence. Ce m�ecanisme est beaucoup plus lent que la uorescence (typiquement
10�3 �a quelques secondes contre 10�10 �a 10�6 s) et en g�en�eral moins eÆcace. Il a pourtant �et�e
propos�e de l'utiliser pour augmenter le rendement des diodes �electroluminescentes organiques.
Baldo et al [52] ont obtenu des r�esultats signi�catifs en utilisant comme mat�eriau �emetteur une
mol�ecule contenant un atome d'iridium. Leur succ�es s'explique en partie par la pr�esence de cet
atome. En e�et, les atomes lourds augmentent le couplage spin-orbite, ce qui se traduit par une
diminution de la dur�ee de vie de l'�etat triplet et donc un fort rendement de phosphorescence.

2. Les excitons sont �egalement susceptibles de subir une conversion inter-syst�emes. La
collision de deux excitons triplets peut produire un exciton singulet, l'exc�es d'�energie �etant
�evacu�e par des phonons. C'est ce que l'on appelle la fusion d'excitons. Les excitons singulets
ainsi cr�e�es peuvent se relaxer par uorescence. Grâce �a ce m�ecanisme, le rendement peut
atteindre, dans le meilleur des cas, �EL = 0; 4�PL. Notons que le ph�enom�ene inverse de la
fusion d'excitons, nomm�e �ssion, peut �egalement se produire et être un m�ecanisme de cr�eation
d'excitons triplets tr�es eÆcace.

3. Avant que la recombinaison de l'�electron et du trou ait lieu, l'exciton peut migrer vers un
autre site. On distingue deux cas limites pour le transfert de l'exciton : le mouvement coh�erent
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et le parcours al�eatoire. Dans le premier cas, l'exciton ne subit pas de processus d�ephasants,
son libre parcours moyen est tr�es grand devant la maille du r�eseau et son mouvement peut
être d�ecrit par un mod�ele de bande excitonique. Dans le second cas, l'exciton perd rapidement
sa coh�erence, c'est un �etat localis�e et il se d�eplace de mani�ere al�eatoire par une suite de sauts.
C'est cette derni�ere description qui convient pour les mat�eriaux organiques �a temp�erature
ambiante.

Le saut d'un exciton peut avoir lieu par le processus appel�e le transfert F�orster. Ce
m�ecanisme n�ecessite l'existence d'une mol�ecule \donneur" D et d'une mol�ecule \accepteur"
A telles que le spectre d'absorption de A et le spectre de uorescence de D se recouvrent.
Dans ce cas, un exciton situ�e sur D peut se recombiner radiativement, et le photon �emis peut
être absorb�e par A. Cette absorption conduit �a la cr�eation d'un nouvel exciton sur A. Un
transfert F�orster consiste en une s�erie de transferts de ce type. Au �nal, l'exciton de d�epart
semble s'être d�eplac�e, la longueur de ce d�eplacement pouvant atteindre plusieurs dizaines
d'angstr�oms.

Le transfert F�orster mettant en jeu l'interaction dipolaire �electrique, il ne concerne que
les excitons singulets. Dexter a �etendu ce mod�ele au cas des excitons triplets. Ceux-ci se
d�eplacent essentiellement grâce �a des �echanges d'�electrons qui ne sont possibles que si des
orbitales mol�eculaires des mol�ecules de d�epart et d'arriv�ee se recouvrent. Ces transferts se
font sur de courtes distances (environ 10 �A).

La migration des excitons explique le fonctionnement des diodes �electroluminescentes
organiques qui utilisent des colorants. Dans ces composants, les excitons se forment dans
le mat�eriau qui constitue la matrice puis sont transf�er�es au dopant o�u ils se recombinent
radiativement.

Tous les excitons ne se recombinent pas en �emettant un photon. Parmi les m�ecanismes de
relaxation non radiatifs, on peut citer la d�esexcitation vibrationnelle vers l'�etat fondamental
(4) et les interactions entre les excitons et les porteurs de charges (5). Un exciton peut
retourner �a l'�etat fondamental en transf�erant son �energie �a un porteur de charge. C'est le
\quenching". L'existence de ce ph�enom�ene est l'une des raisons pour lesquelles on cherche
�a cr�eer les excitons loin des �electrodes dans les diodes �electroluminescentes organiques. Les
excitons peuvent aussi se dissocier (6). Ceci est particuli�erement vrai si le champ �electrique
est intense (notamment pr�es d'une �electrode). Quant aux impuret�es chimiques et aux �etats
de surface (7), ils peuvent être des pi�eges profonds, et leur pr�esence favorise les interactions
exciton-porteur de charge ainsi que les conversions inter-syst�emes.

8. En pratique, de nombreux mat�eriaux ont un rendement de photoluminescence beaucoup
plus faible �a l'�etat solide qu'en solution. Cela tient au fait que les mol�ecules forment des
agr�egats. Ces nouvelles entit�es ont des propri�et�es di��erentes de celles des mol�ecules isol�ees �a
cause des interactions intermol�eculaires. On montre notamment [51, 53] que si les moments
dipolaires des di��erentes mol�ecules constituant l'agr�egat sont parall�eles, alors la transition
dipolaire �electrique entre le premier �etat excit�e et l'�etat fondamental de l'agr�egat devient une
transition interdite. Un moyen de limiter ce ph�enom�ene consiste �a empêcher le mat�eriau de
cristalliser, par exemple en le diluant dans un autre mat�eriau si on travaille avec des petites
mol�ecules. Si on travaille avec des polym�eres, une strat�egie possible consiste �a les modi�er en
leur donnant des groupes lat�eraux volumineux, ce qui empêche les châ�nes conjugu�ees d'être
trop pr�es les unes des autres �a l'�etat solide.
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Structure d'une diode �electroluminescente organique sur verre. Les angles d'�emission dans
le mat�eriau �m et dans l'air � sont li�es par la relation de Snell-Descartes n sin(�m) = sin �.

Rendement

Le rendement quantique interne �int est le rapport du nombre de photons cr�e�es dans
le mat�eriau et du nombre d'�electrons inject�es. Il est d�e�ni par la comp�etition entre les
m�ecanismes de recombinaison radiatifs et non radiatifs. Il est donn�e par :

�int = :fr:�PL (1.17)

o�u  est la probabilit�e qu'un �electron et un trou forment un exciton, �PL est le rendement
de photoluminescence du mat�eriau, et fr est la proportion d'excitons form�es susceptibles de
se recombiner radiativement (fr � 0; 4).

1.3.4 Extraction des photons

La derni�ere �etape de l'�electroluminescence est l'extraction des photons vers le monde
ext�erieur. L'eÆcacit�e de cette extraction conditionne le rendement quantique externe de la
diode �electroluminescente. Celui-ci est d�e�ni comme le rapport entre le nombre de photons
e�ectivement �emis par la diode et le nombre d'�electrons inject�es. Il est donn�e par :

�ext = �int:�o (1.18)

o�u �int est le rendement quantique interne et �o l'eÆcacit�e d'extraction des photons.

Plusieurs facteurs limitent l'eÆcacit�e d'extraction. On peut citer l'absorption des
mat�eriaux autres que le mat�eriau �emetteur, les r�eexions aux interfaces, et le guidage des
photons. En e�et, l'�emission �etant isotrope, peu de photons sont �emis perpendiculairement
aux couches. Les photons �emis dans des directions �eloign�ees de la normale peuvent facile-
ment être guid�es, notamment par le substrat de verre couramment employ�e pour les diodes
�electroluminescentes organiques (voir la �gure 1.10). La majeure partie des photons est ainsi
�emise par la tranche de la diode. De plus, les photons �emis dans les directions �m > �c sont
totalement r�e�echis et ne sortent pas de la diode. L'angle critique �c est donn�e par :

�c = arcsin

�
1

n

�
o�u n est l'indice de r�efraction du mat�eriau �emetteur.

On peut limiter ce probl�eme en utilisant des structures qui augmentent la directivit�e de
l'�emission. C'est le cas des microcavit�es, dont le fonctionnement est d�ecrit dans le chapitre
2.



CHAPITRE

2 Emission spontan�ee en

microcavit�e

Un atome isol�e port�e dans un �etat excit�e, par exemple par absorption d'un photon
en r�esonance avec l'une de ses transitions, retourne spontan�ement �a l'�etat fondamental en
r�e�emettant le photon selon la loi empirique :

P (t) =
1

�rad
e�t=�rad = sp e

�t=�rad

o�u P (t) est la probabilit�e que l'atome soit encore dans un �etat excit�e �a l'instant t. Le temps ca-
ract�eristique �rad est la dur�ee de vie radiative, tandis que son inverse sp est le taux d'�emission
spontan�ee. Bien que maintes fois observ�e exp�erimentalement, l'origine de ce ph�enom�ene est
rest�ee myst�erieuse jusqu'�a la d�ecouverte de la m�ecanique quantique. Celle-ci, en d�emontrant
que l'�emission spontan�ee n'est que l'une des cons�equences de l'interaction entre la lumi�ere
et la mati�ere, permet non seulement d'expliquer les causes du ph�enom�ene, mais aussi de
comprendre comment il peut être contrôl�e.

D�es 1946, Purcell [54] a mis en avant l'id�ee que la dur�ee de vie radiative d'un dipôle peut
être modi��ee si on le place dans un r�esonateur dont les dimensions sont comparables �a la
longueur d'onde �emise par le dipôle. A la même �epoque, Casimir et Polder [55] ont montr�e que
la pr�esence de miroirs modi�e les uctuations du champ du vide. Cependant, la v�eri�cation
exp�erimentale de la th�eorie de Purcell a dû attendre les travaux de Drexhage [56] sur des
mol�ecules de colorant dans des �lms de Langmuir-Blodgett �a la �n des ann�ees 1960. Depuis,
le domaine de l'�electrodynamique quantique en cavit�e (EDQC) s'est largement d�evelopp�e,
avec des travaux tant th�eoriques qu'exp�erimentaux portant sur le con�nement selon 1, 2 ou
3 dimensions (voir par exemple [57, 58]).

Le but de ce chapitre est d'abord d'introduire les notions de m�ecanique quantique
n�ecessaires �a la compr�ehension de l'�emission spontan�ee, tant en espace libre qu'en cavit�e
(partie 2.1). Les r�esultats obtenus pour un syst�eme fatome + champg sont �elargis au cas o�u
le syst�eme mat�eriel est un semi-conducteur organique.

La partie 2.2 du chapitre pr�esente le formalisme des milieux strati��es qui est utilis�e dans
la partie 2.3 pour �etudier une microcavit�e de type Fabry-P�erot.

2.1 El�ements th�eoriques

Dans cette partie, nous rappelons les fondements th�eoriques de l'�etude de l'interaction
lumi�ere-mati�ere. Apr�es avoir rappel�e les bases de l'�electrodynamique classique dans la partie
2.1.1, nous abordons le probl�eme de la quanti�cation dans la partie 2.1.2. Munis des outils
n�ecessaires, nous �etudions l'�emission spontan�ee d'un atome, d'abord en espace libre (partie
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2.1.3), puis dans un milieu homog�ene d'indice n (2.1.4) et en�n dans une cavit�e (partie 2.1.5).
Nous introduisons ensuite dans la partie 2.1.6 une simpli�cation importante : le traitement
semi-classique de l'�emission spontan�ee. En�n, le mod�ele est ensuite �elargi au cas des mat�eriaux
organiques dans la partie 2.1.7.

2.1.1 Electrodynamique classique

Nous �etudions ici l'interaction entre un ensemble F� de particules non relativistes et le
champ �electromagn�etique. Chaque particule, rep�er�ee par l'indice �, a une masse m� et une
charge q� ; sa position est rep�er�ee par le vecteur r�(t) et elle se d�eplace avec la vitesse v�(t).
Nous pr�esentons maintenant les relations de l'�electrodynamique classique qui vont servir de
base �a la quanti�cation.

Equations de base

L'�evolution du champ �electromagn�etique est r�egie par les �equations de Maxwell :

r �E(r; t) = �(r; t)

"0
(2.1a)

r �B(r; t) = 0 (2.1b)

r�E(r; t) = � @

@t
B(r; t) (2.1c)

r�B(r; t) =
1

c2
@

@t
E(r; t) +

1

"0c2
j(r; t) (2.1d)

o�u � (r; t) et j (r; t) sont les densit�es volumiques de charge et de courant associ�ees �a la dis-
tribution de particules �, tandis que la dynamique de chaque particule ob�eit �a l'�equation de
Newton-Lorentz :

m�
d2

dt2
r�(t) = q� [E(r�(t); t) + v�(t)�B(r�(t); t)] (2.2)

Les �equations (2.1b) et (2.1c) impliquent l'existence d'un potentiel vecteur A(r; t) et d'un
potentiel scalaire U(r; t) tels que :

B(r; t) = r�A(r; t) (2.3a)

E(r; t) = � @

@t
A(r; t)�r:U(r; t) (2.3b)

Chaque couple (A(r; t); U(r; t)) solution de (2.3) d�e�nit une jauge.

L'�etude des propri�et�es du champ �electromagn�etique se trouve grandement simpli��ee par
le passage �a l'espace r�eciproque, qui s'obtient grâce �a la transformation de Fourier (TF). On
suppose que le syst�eme fparticules + champg est contenu dans une bô�te �ctive de côt�e L
et on fait tendre L vers l'in�ni �a la �n des calculs. Le champ �etant con�n�e dans cette bô�te
�ctive, les conditions aux limites p�eriodiques donnent :

kmx;my;mz = km = mx
2�

L
ex +my

2�

L
ey +mz

2�

L
ez (2.4)

o�u ex, ey, et ez sont les vecteurs de base et o�umx, my et mz sont des entiers. Pour abr�eger les
notations, on utilisera un seul indicem pour repr�esenter l'ensemble (mx;my;mz). Les relations
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liant le champ V(r; t) dans l'espace r�eel et le champ V(km; t) dans l'espace r�eciproque sont :

V(km; t) = Vm(t) =
1

(2�)3=2

Z
d3r (V(r; t)) e�ikm�r (2.5a)

V(r; t) =
1

L3(2�)3=2

X
m

Vm(t)e
ikm�r (2.5b)

Par la suite, les lettres cursives seront r�eserv�ees aux grandeurs dans l'espace r�eciproque,
tandis qu'une lettre droite d�esignera une grandeur dans l'espace r�eel. L'un des avantages de
l'espace r�eciproque est que l'on peut ais�ement �ecrire tout champ Vm(t) comme la somme
d'un champ longitudinal Vm==(t) et d'un champ transverse Vm?(t) :

Vm(t) = Vm==(t) +Vm?(t) avec 8(m; t), km �Vm==(t) = 0 et km �Vm?(t) = 0 (2.6)

De plus, on peut toujours choisir deux vecteurs de polarisation e1 et e2 unitaires, ortho-
gonaux entre eux et appartenant au plan perpendiculaire �a km et �ecrire :

Vm?(t) = Vm?1(t)e1 + Vm?2(t)e2

Nous utiliserons dor�enavant l'indice s pour distinguer ces deux polarisations ind�ependantes.

En appliquant la TF (2.5a) aux �equations (2.1a) et (2.1c) et en utilisant la d�ecomposition

(2.6), on trouve que Bm==(t) = 0 et que Em==(t) = � i%m(t)
"0

km
k2m

est le champ de Coulomb ins-

tantan�e associ�e �a �. L'�energie associ�ee au champ longitudinal est donc l'�energie �electrostatique
coulombienne de la distribution de charges ; nous la noterons Vcoul. Le rayonnement est trans-
verse, et son �energie est donn�ee par :

Hray(t) =
"0
2

Z
d3r

h
jE?(r; t)j2 + jcB(r; t)j2

i
(2.7a)

Hray(t) =
"0
2L3

X
m

h
jEm?(t)j2 + jcBm(t)j2

i
(2.7b)

Variables normales

On peut donner une autre expression de Hray en introduisant les variables normales :

�m(t) = � i

2Cm

�
Em?(t)� c

km
km

�Bm(t)

�
(2.8)

o�u Cm est une constante de normalisation. Si on pose :

Cm =

r
�h!m
2"0L3

(2.9)

avec !m = ckm
1, on peut montrer que Hray s'�ecrit :

Hray(t) =
X
m

�h!m
2

X
s

�
��m;s(t)�m;s(t) + �m;s(t)�

�
m;s(t)

�
(2.10)

o�u �m;s(t) = �m(t) � es.
1On choisit cette expression pour Cm a�n de simpli�er l'hamiltonien qu'on obtiendra apr�es quanti�cation.
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En utilisant les relations (2.5b), (2.8) et (2.9), on peut �ecrire les composantes transversales
des champs sous la forme :

E?(r; t) =
i

L3=2

X
m

2X
s=1

r
�h!m
2"0

h
�m;s(t)e

ikm�res � ��m;s(t)e
�ikm�res

i
(2.11)

B(r; t) =
i

cL3=2

X
m

2X
s=1

r
�h!m
2"0

�
�m;s(t)e

ikm�rkm
km

� es � ��m;s(t)e
�ikm�rkm

km
� es

�
(2.12)

De plus, de (2.3a) et de (2.12), on d�eduit :

A?(r; t) =
1

L3=2

X
m

2X
s=1

r
�h

2"0!m

h
�m;s(t)e

ikm�res + ��m;s(t)e
�ikm�res

i
(2.13)

En�n, (2.5b), (2.8), (2.9) et (2.13) permettent de donner une autre expression des variables
normales :

�m(t) =

r
"0

2�h!mL3
[!mAm?(t)� iEm?(t)] (2.14)

2.1.2 Quanti�cation du champ

La quanti�cation canonique d'un syst�eme se fait en associant aux grandeurs physiques
canoniquement conjugu�ees des op�erateurs dont le commutateur vaut i�h. Ceci ne peut se faire
de fa�con rigoureuse que dans le cadre de la m�ecanique lagrangienne qui seule permet de
savoir quelles variables sont canoniquement conjugu�ees. Nous nous trouvons alors confront�es
au probl�eme du choix du lagrangien2. La m�ethode pr�esent�ee par Cohen-Tannoudji et al dans
[59], et que nous reprenons ici, consiste �a postuler son expression et �a la justi�er a posteriori.

Lagrangien standard de l'�electrodynamique classique

Dans l'espace r�eel, l'�evolution du syst�eme fparticules + champg peut être d�eduite du
lagrangien :

L =
X
�

1

2
m� _r

2
� +

"0
2

Z
d3r

�
E2(r)� c2B2(r)

�
+

Z
d3r [j(r):A(r)� �(r)U(r)] (2.15)

que l'on peut r�e�ecrire grâce �a l'�egalit�e de Plancherel-Parseval sous la forme :

L =
X
�

1

2
m� _r

2
�+

"0
2L3

X
m

h
jEmj2 � c2 jBmj2

i
+

1

2L3

X
m

[j �m �Am + jm �A�
m � %�mUm � %mU�

m]

(2.16)
A partir de l'expression de L dans l'espace r�eel, il est ais�e de d�emontrer que les �equations de
Lagrange relatives aux positions des particules r� donnent les �equations de Newton-Lorentz
(2.2). De même, les �equations de Lagrange relatives au potentiel scalaire U et au potentiel
vecteur A appliqu�ees au lagrangien (2.16) permettent de retrouver les �equations (2.1a) et
(2.1d) apr�es application de (2.5b). Cela justi�e le choix de ce lagrangien.

2Si L est un lagrangien d�ecrivant l'�evolution du syst�eme consid�er�e, alors L0 = L+ d
dt
f , o�u f est une fonction

arbitraire des coordonn�ees et du temps, a les mêmes propri�et�es que L. L et L0 sont dits �equivalents.
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A�n de simpli�er (2.16), on utilise la relation :

Um =
1

k2m

�
%m
"0

+ ikm � _Am

�
(2.17)

issue de (2.1a) et (2.3b) et on choisit une jauge. Dans ce qui suit, nous utiliserons la jauge
de Coulomb d�e�nie par :

r �A = 0 <=> A== = 0 (2.18)

En injectant (2.17) et (2.18) dans (2.16), on trouve :

L =
X
�

1

2
m� _r

2
� +

"0
2L3

X
m

h
_A
�
m � _Am � c2k2mA

�
m �Am

i
� 1

2"0L3

X
m

%�m%m
k2m

+
1

2L3

X
m

[j �m �Am + jm �A�
m] (2.19)

Le troisi�eme terme de (2.19) n'est autre que �Vcoul.
L'expression (2.19) du lagrangien nous permet de calculer les moments conjugu�es as-

soci�es aux variables dynamiques r�, _r�, Am et _Am du syst�eme fparticules + champg3. En
particulier, les moments p� et �m associ�es aux positions r� des particules et au potentiel
vecteur Am sont donn�es par4 :

(p�)i =
@L

@(_r�)i
= m� (_r�)i + q�Ai(r�) avec i = x; y ; z (2.20)

�m;s =
@L

@ _A�
m;s

= "0 _Am;s = �"0Em;s? avec s = 1; 2 (2.21)

Nous pouvons maintenant d�eterminer l'expression de l'hamiltonien du syst�eme :

H =
X
�

1

2m�
[p� � q�A(r�)]

2 + Vcoul +
"0
2L3

X
m

�
�
�
m � �m
"20

+ c2k2mA
�
m �Am

�
(2.22)

Le premier terme de cette somme traduit notamment l'interaction entre les particules et le
champ et le troisi�eme terme est identique �a Hray tel que nous l'avions calcul�e dans (2.7b),
seulement nous sommes maintenant sûrs qu'il s'agit bien d'un hamiltonien.

Quanti�cation

Nous pouvons maintenant proc�eder �a la quanti�cation du syst�eme en associant aux va-
riables dynamiques ind�ependantes r� et Am;s et �a leurs moments associ�es p� et �m;s les
op�erateurs r̂�, Âm;s, p̂� et �̂m;s qui v�eri�ent les relations de commutation canoniques. Ainsi,
d'apr�es (2.14), on peut associer aux variables normales �m;s et �

�
m;s l'op�erateur annihilation

âm;s =

r
"0

2�h!mL3

�
!mÂm;s +

i

"0
�̂m;s

�
(2.23)

3Les densit�es de charge et de courant ne sont pas des variables dynamiques puisqu'elles s'expriment en
fonction des r� et des _r�.

4Comme dans [59], nous choisissons de d�e�nir le moment conjugu�e P d'une variable complexe X par :

P =
�
@L

@ _X

�
�

= @L

@ _X�
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et l'op�erateur cr�eation

âym;s =

r
"0

2�h!mL3

�
!mÂy

m;s �
i

"0
�̂ym;s

�
(2.24)

respectivement. On peut montrer que ces op�erateurs ob�eissent aux relations de commutation :�
âm;s; âm0;s0

�
=
h
âym;s; â

y
m0;s0

i
= 0 (2.25a)h

âm;s; â
y
m0;s0

i
= Æmm0Æss0 (2.25b)

Les expressions des op�erateurs Ê?, B̂ et Â se d�eduisent des relations (2.11), (2.12) et

(2.13) en rempla�cant les variables normales �m;s et ��m;s par les op�erateurs âm;s et âym;s

respectivement. En particulier, Ê? et Â sont donn�es par :

Ê?(r̂) =
i

L3=2

X
m

2X
s=1

Em

h
âm;se

ikm�res � âym;se
�ikm�res

i
(2.26)

Â(r̂) =
1

L3=2

X
m

2X
s=1

Am

h
âm;se

ikm�res + âym;se
�ikm�res

i
(2.27)

avec :

Em =

r
�h!m
2"0

et Am =
Em

!m
(2.28)

De même, d'apr�es (2.10) et (2.25b), l'hamiltonien du champ transverse peut s'�ecrire :

Ĥray =
X
m

X
s

�h!m

�
âym;sâm;s +

1

2

�
(2.29)

Ĥray s'�ecrit comme la somme des �energies d'un ensemble d'oscillateurs harmoniques.
L'oscillateur (m; s) a pour valeurs propres non d�eg�en�er�ees tous les entiers nm;s positifs ou nuls,
les vecteurs propres associ�es �etant les �etats nombres (ou �etats de Fock) jnm;si, orthogonaux
entre eux, qui v�eri�ent :

âym;sâm;s jnm;si = nm;s jnm;si :
Les vecteurs propres jnm;si ob�eissent �egalement aux relations :

âm;s jnm;si = p
nm;s jnm;s � 1i et âm;s j0m;si = 0 (2.30)

âym;s jnm;si =
p
nm;s + 1 jnm;s + 1i (2.31)

Les �etats propres de Ĥray sont des produits tensoriels des �etats jnm;si. Un �etat particulier est
l'�etat fondamental j0i : son �energie (dite \�energie de point 0") est non nulle et vaut :

Ej0i =
X
m;s

�h!m
2

(2.32)

Notons en�n que l'hamiltonien quantique du syst�eme fparticules + champg est donn�e
par :

Ĥ =
X
�

1

2m�

h
p̂� � q�Â(r̂�)

i2
+ V̂coul +

X
m

X
s

�h!m

�
âym;sâm;s +

1

2

�
(2.33)
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Mod�elisation de l'atome : utilisation d'un syst�eme �a deux niveaux d'�energie

2.1.3 Emission spontan�ee d'un atome en espace libre

Les sections (2.1.1) et (2.1.2) ont port�e sur l'interaction entre le champ �electromagn�etique
et un ensemble F� de particules charg�ees quelconques. Nous allons maintenant nous limiter au
cas o�u F� comporte un seul �emetteur, que nous supposerons être un atome �a un seul �electron
externe dont le noyau est immobile. Le cas d'un ensemble d'�emetteurs ind�ependants, qui a
�et�e trait�e par ailleurs ([58, 60, 61]), se d�eduit de ce cas. L'atome est repr�esent�e par le syst�eme
�a deux niveaux de la �gure 2.1. jli (d'�energie El) correspond �a l'�etat fondamental et jui
(d'�energie Eu) �a l'�etat excit�e. On note �h!0 l'�ecart entre les niveaux d'�energie : �h!0 = Eu�El.
On suppose que l'interaction de l'atome avec le champ �electromagn�etique ne modi�e pas ses
�etats propres.

Calcul du taux d'�emission spontan�ee dans la jauge de Coulomb

L'hamiltonien d'interaction ĤI entre le dipôle et le champ est donn�e par le premier terme
de (2.33), que l'on peut d�ecomposer de la mani�ere suivante :

Ĥ1 =
1

2m

h
p̂� qÂ(r̂)

i2
=

1

2m
p̂2 � q

m
p̂ � Â(r̂) +

q2

2m
Â(r̂)2

= Ĥcin + ĤI1 + ĤI2 (2.34)

o�u q est la charge de l'�electron. Nous avons utilis�e le fait que p̂ = �i�hr et Â commutent
dans la jauge de Coulomb (voir (2.18)) pour calculer ĤI1. On reconnâ�t dans le premier
terme de Ĥ1 l'�energie cin�etique de la particule en l'absence de champ �electromagn�etique. Le
terme ĤI1, lin�eaire en Â, correspond �a des transitions mettant en jeu un seul photon �a la
fois, tandis que ĤI2, qui est quadratique en Â, correspond �a des interactions �a deux photons
(deux photons sont �emis ou absorb�es, ou un photon est �emis et un photon est absorb�e).
L'�emission spontan�ee donnant naissance �a un champ �electromagn�etique relativement faible,
on a A� p, donc HI2 � HI1 � Hcin. Les interactions �a deux photons seront donc n�eglig�ees,
et les interactions �a un photon seront trait�ees dans le cadre de la th�eorie des perturbations.

Une autre simpli�cation peut être introduite en utilisant l'approximation des grandes
longueurs d'onde. En e�et, dans un syst�eme atomique, les fonctions d'onde sont tr�es lo-
calis�ees. Si l'origine de notre r�ef�erentiel est plac�ee sur le noyau de l'atome, la probabilit�e de
pr�esence de l'�electron n'est signi�cative que dans une r�egion o�u krk est de l'ordre de a0, le
rayon de Bohr. Pour une transition optique, on a toujours � = 2�

k � a0, de sorte que k �r� 1

et Â(r̂) � Â(0).



30 CHAPITRE 2. EMISSION SPONTAN�EE EN MICROCAVIT�E

Nous pouvons maintenant proc�eder �a un nouveau d�ecoupage de l'hamiltonien Ĥ :

Ĥ = Ĥ0 + ĤI1 avec Ĥ0 = Ĥcin + V̂coul + Ĥray = Ĥat + Ĥray (2.35)

Les �etats propres de Ĥ0 appartiennent �a un continuum puisque k est une variable continue,
la discr�etisation introduite dans (2.4) �etant arti�cielle. j'ii et j'f i �etant deux �etats propres

de Ĥ0 de valeurs propres respectives Ei et Ef , la densit�e de probabilit�e de transition par
unit�e de temps de j'ii vers j'f i est donn�ee dans le cadre de la th�eorie des perturbations au
premier ordre par la r�egle d'or de Fermi :

� =
2�

�h2

���D'f jĤI1j'i
E���2 �f (2.36)

o�u �f est la densit�e d'�etats �naux5, c'est-�a-dire le nombre d'�etats �naux contenus dans un
volume �el�ementaire de l'espace r�eciproque centr�e sur le point k.

Le ph�enom�ene d'�emission spontan�ee correspond �a la transition de l'�electron de l'�etat excit�e
vers l'�etat fondamental, tandis que le champ passe de l'�etat vide (0 photon) vers un �etat �a 1
photon. Les �etats initial j'ii et �nal j'f i sont donn�es par :

j'ii = jui 
 j0i = ju; 0i

j'f i = jli 
 jf0g ; 1m;si = jl; 1m;si
o�u jf0g ; 1m;si d�esigne l'�etat du champ avec 1 photon dans le mode (m; s), tous les autres
modes du champ �etant vides.

Approximation dipolaire �electrique

L'expression de l'hamiltonien d'interaction donn�ee dans (2.34) ne facilite pas les compa-
raisons avec l'�electrodynamique classique dans la mesure o�u elle fait apparâ�tre l'op�erateur
impulsion. Pour rem�edier �a ce probl�eme, on peut proc�eder �a une transformation de jauge
d�e�nie par la fonction f(r; t). Les potentiels �evoluent alors de la fa�con suivante : A(r; t) !
A(r; t) +rf(r; t) et U(r; t)! U(r; t)� @

@tf(r; t). Cela conduit �a une nouvelle formulation de
l'�electrodynamique dont on peut montrer qu'elle se d�eduit de l'�electrodynamique en jauge de
Coulomb par la transformation unitaire T = exp

�
i
�hqf(r̂; t)

	
. L'existence de cette transfor-

mation unitaire garantit le fait que les deux formulations conduisent aux mêmes pr�evisions
physiques.

La transformation dite de Power-Zienau-Woolley d�e�nie par f = � R d3rP(r) � A(r),
o�u P(r) est la densit�e de polarisation, permet d'obtenir un d�eveloppement multipolaire de
l'hamiltonien d'interaction entre les charges et le champ. Pour cela, on d�eveloppe en s�erie
de Taylor le nouvel hamiltonien d'interaction Hint par rapport aux variables dynamiques r
et _r. Pour les modes du champ qui v�eri�ent l'approximation des grandes longueurs d'onde,
seuls les termes d'ordre faible en r et _r jouent un rôle signi�catif. On peut montrer que le
premier terme du d�eveloppement (d'ordre 1 en r et d'ordre 0 en _r) est l'hamiltonien dipolaire
�electrique. Dans le cas de notre syst�eme, c'est le terme pr�epond�erant, de sorte que nous
obtenons, apr�es quanti�cation (voir annexe A) :

Ĥint � ĤDE = �d̂ � Ê?(r̂ = 0) (2.37)

5rapport�ee �a d!, intervalle �el�ementaire en pulsation
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o�u d̂ = qr̂ est l'op�erateur moment dipolaire. Sachant que d̂ s'exprime de la mani�ere suivante :

d̂ = d̂ud = (d jui hlj+ d� jli huj)ud (2.38)

o�u d est l'�el�ement de matrice hljd̂jui, on peut, d'apr�es (2.26), r�ecrire l'hamiltonien d'interaction
sous la forme :

ĤDE = �i
X
m

2X
s=1

d

r
�h!m
2"0L3

(�̂+ + �̂�)
�
âm � âym

�
ud � es (2.39)

avec
�̂+ = jui hlj
�̂� = jli huj

Posons :

gm;s =
d

�h

Em

L3=2
ud � es = d

�h

r
�h!m
2"0L3

ud � es; (2.40)

ĤDE s'�ecrit alors :

ĤDE = �i�h
X
m

2X
s=1

�
gm;s�̂+ + g�m;s�̂�

��
âm;s � âym;s

�
� �i�h

X
m

2X
s=1

�
gm;s�̂+âm;s � g�m;sâ

y
m;s�̂�

�
(2.41)

Dans l'expression (2.41) de l'hamiltonien dipolaire �electrique, nous avons supprim�e les

termes non r�esonnants de la forme gm;s�̂�âm;s ou gm;sâ
y
m;s�̂+ car ils correspondent �a des

�ev�enements tr�es peu probables (perte d'�energie du dipôle avec absorption d'un photon ou
excitation du dipôle avec �emission de photon). C'est l'approximation des ondes tournantes.

La r�egle d'or de Fermi (2.36) utilis�ee avec l'hamiltonien d'interaction (2.41) nous permet
de calculer le taux d'�emission spontan�ee de l'atome dans l'angle solide d
, soit :

�0;d
 = 2�
X
m

2X
s=1

jgm;sj2 �0(!m = !0;d
)

o�u !0 est la pulsation de la transition atomique jui ! jli. Si on choisit le r�ef�erentiel de fa�con
�a faire co��ncider la direction z avec ud, comme sur la �gure 2.2, on voit que jud � e2j2 = 0 et
jud � e1j2 = sin2 �. Sachant que la densit�e d'�etats �0(!0;d
) est donn�ee par

6 :

�0(!0;d
) =

�
L

2�

�3 !20
c3
d


on en d�eduit le taux d'�emission spontan�ee total dans l'espace libre :

�0 =
!30 jdj2
3�"0�hc3

(2.42)

A ce taux correspond une largeur de raie dite largeur naturelle Æ!nat = �0 [62]. Il faut
g�en�eralement y ajouter la largeur Æ!h due �a l'�elargissement homog�ene de la transition. Celui-
ci est caus�e par les processus d�ephasants subis par l'atome lors des interactions avec son
environnement (collisions �elastiques).

6Le calcul de la densit�e d'�etats est d�etaill�e dans la partie 2.3.3
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Syst�eme de coordonn�ees sph�eriques et vecteurs de polarisation associ�es �a un vecteur d'onde
k donn�e

2.1.4 Emission spontan�ee dans un milieu homog�ene d'indice n

Le calcul du taux d'�emission spontan�ee d'un dipôle se trouvant dans un milieu di�electrique
d'indice n =

p
"r n�ecessite la connaissance du champ vu localement par ce dipôle. Supposons

que ce dipôle est plac�e en r = 0. Un calcul similaire �a celui qui permet de calculer la relation
de Clausius-Mossotti permet de d�eterminer [63] :

Êm(0) =
1

"
1=2
r

3"r
2"r + 1

Êlibre(0) (2.43)

o�u Êlibre(0) est le champ �electrique que verrait le dipôle s'il se trouvait en espace libre.

Par ailleurs, la densit�e de modes optiques dans un milieu d'indice n est donn�ee par :

�hom(!0) = n3�0(!0):

On en d�eduit le taux d'�emission spontan�ee dans un milieu homog�ene :

�hom = n

�
3n2

2n2 + 1

�2

�0 (2.44)

2.1.5 Emission spontan�ee et con�nement

L'atome n'est plus ni dans le vide, ni dans un milieu homog�ene, mais dans un environne-
ment o�u l'indice de r�efraction d�epend de sa position r et o�u les conditions aux limites pour
le champ sont modi��ees. La d�ecomposition des champs sur une base d'ondes planes, telle
que nous l'avons faite pr�ec�edemment, ne saurait convenir �a ce nouveau probl�eme. Nous intro-
duisons maintenant une nouvelle expression du champ adapt�ee �a la g�eom�etrie du probl�eme.
Cette expression est ensuite utilis�ee pour calculer le taux d'�emission spontan�ee dans le cas
particulier du couplage faible.

D�ecomposition modale du champ

Toute base de l'espace des fonctions vectorielles peut être utilis�ee pour la quanti�cation,
et en particulier la base des modes propres fm(r) de la cavit�e [59, 61, 63, 64, 65]. Ceux-ci sont
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solutions de l'�equation de propagation :

r� [r� fm(r)] +
"r(r)!

2
m

c2
fm(r) = 0 (2.45)

o�u "r(r) est la permittivit�e relative du milieu �a la position r, suppos�ee r�eelle. On peut norma-
liser fm(r) de sorte que sa valeur maximale soit �egale �a 1. Dans ce cas, l'op�erateur Ê? peut
s'�ecrire [66] :

Ê?(r̂) = i
X
m

h
Cmâmfm(r)� C�

mâ
y
mf

�
m(r)

i
:

On peut calculer Cm en imposant que l'�energie du mode m soit �egale �a 1
2�h!m quand ce

mode est vide (voir (2.32)), soit :

1

2
�h!m = h0mjĤrayj0mi

=

Z
VQ

d3r"(r)h0mj[Êm?(r̂)]
2j0mi

=

Z
VQ

d3r"(r) jCmj2 jfm(r)j2 (2.46)

avec "(r) = "0"r(r) et o�u VQ est le volume de quanti�cation. Posons :Z
VQ

d3r"r(r) jfm(r)j2 = "r(rpic) jfm(rpic)j2 Vm (2.47)

o�u rpic correspond �a un maximum de fm. Vm est le volume e�ectif du mode m. fm �etant
normalis�ee (jfm(rpic)j = 1), il vient :

Ê?(r̂) = i
X
m

Cm

h
âmfm(r)� âymf

�
m(r)

i
avec Cm =

s
�h!m

2"(rpic)Vm
(2.48)

Par ailleurs, la nouvelle d�ecomposition du champ ne remettant pas en question l'approxi-
mation dipolaire �electrique, l'hamiltonien d'interaction Ĥint garde l'expression (2.37). Avec :

gm =
d

�h

s
�h!m

2"0"r(rpic)Vm
fm(0) � ud; (2.49)

ĤDE s'�ecrit :

ĤDE � �i�h
X
m

h
gm�̂+âm � g�mâ

y
m�̂�

i
(2.50)

Comme nous l'avions fait dans (2.41), nous avons conserv�e uniquement les termes r�esonnants
dans (2.50).

Propri�et�es de l'�emission spontan�ee en cavit�e - Facteur de Purcell

L'�etude de l'interaction entre l'atome et le champ en cavit�e est un probl�eme tr�es complexe.
En e�et, en plus du couplage entre l'atome et les modes du champ dans la cavit�e, caract�eris�e
par les coeÆcients gm, il faut tenir compte de deux ph�enom�enes dissipatifs, repr�esent�es sur la
�gure 2.3.  repr�esente le couplage entre l'atome et le champ en espace libre et l'�elargissement
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Atome en cavit�e. g est le coeÆcient de couplage entre l'atome et un mode de la cavit�e, 
correspond aux pertes atomiques dues au couplage de l'atome avec le champ en espace libre
et aux collisions �elastiques, � repr�esente les pertes de la cavit�e dues aux miroirs imparfaits

et �a la di�raction.

homog�ene :  = Æ!nat + Æ!h (voir page 31). Ce couplage, particuli�erement important dans
les cavit�es ouvertes, provoque le d�epeuplement du niveau jui selon une loi exponentielle. �m
traduit le couplage du mode m existant dans la cavit�e avec l'ext�erieur, c'est-�a-dire les pertes
de photons occasionn�ees par les miroirs et la di�raction. Le probl�eme est simpli��e dans les
deux cas limites du couplage faible et du couplage fort.

Lorsque le couplage est fort (gm � ; �m), on peut n�egliger les pertes. L'atome est donc
coupl�e uniquement avec les modes du champ qui peuvent exister dans la cavit�e, compte tenu
des conditions aux limites impos�ees par les miroirs. Si l'un des modes est en r�esonance ou
quasi-r�esonance avec la transition atomique, comme sur la �gure 2.3, l'atome initialement
dans l'�etat excit�e �emet un photon dans ce mode, photon qui ne peut sortir de la cavit�e. Le
photon est donc absorb�e par l'atome, puis r�e�emis, r�eabsorb�e, et ainsi de suite. Il y a des
�echanges p�eriodiques d'�energie entre l'atome et le champ, avec une pulsation d�e�nie par g.
Ce ph�enom�ene est appel�e \oscillations de Rabi" et g est la \fr�equence de Rabi". Une pseudo-
particule dipôle - photon, appel�ee polariton, apparâ�t dans la cavit�e. Si les pertes du syst�eme
sont prises en compte dans les calculs, on peut montrer que les oscillations de Rabi sont
att�enu�ees au �l du temps. Nous ne d�evelopperons pas davantage ce th�eme dans ce m�emoire,
le lecteur int�eress�e pourra se r�ef�erer �a la nombreuse litt�erature existant sur le sujet (voir par
exemple [57, 58, 67]).

Lorsque l'atome est coupl�e avec un seul mode de la cavit�e, le r�egime de couplage faible
est donn�e par les conditions :

g � � (2.51a)

 � � (2.51b)

Jusqu'�a pr�esent, nous n'avons pas pris en consid�eration le d�eplacement des niveaux ato-
miques provoqu�e par l'interaction atome - champ. Soit � le d�eplacement de l'�energie de

transition du dipôle provoqu�ee par l'interaction ; on peut noter � �
D
'f

���ĤDE

���'iE � �hg

[68]. La condition (2.51a) imposant que � � �h�, nous pouvons e�ectivement n�egliger le
d�eplacement de l'�energie de la transition devant la largeur du mode.

La condition (2.51b) traduit le fait que la largeur de la raie atomique est beaucoup plus
faible que la largeur associ�ee �a un mode de la cavit�e. L'atome voit donc un continuum et sa
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dur�ee de vie en cavit�e � = 1
� est donn�ee par la r�egle d'or de Fermi (2.36) et l'hamiltonien

d'interaction (2.50). Il vient :

� = 2�
X
m

jg�mj2 �m(!0) =
� jdj2

�h"0"r(rpic)

X
m

!m
Vm

jf�m(0) � udj2 �m(!0) (2.52)

o�u, d'apr�es la relation (2.43), f�m(0) peut s'�ecrire :

f�m(0) =
3"r(0)

2"r(0) + 1
h�m(0):

L'�equation (2.52) montre que l'�emission spontan�ee d�epend non seulement de la densit�e
de modes dans la cavit�e, mais aussi de l'amplitude relative du champ �a l'emplacement du
dipôle et de l'orientation du dipôle. Si le dipôle se trouve sur un noeud du champ (fm(0) = 0)
ou s'il est polaris�e perpendiculairement au champ (ud � f�m(0) = 0), l'�emission spontan�ee est
totalement supprim�ee. Pour d�eterminer les conditions permettant d'ampli�er l'�emission
spontan�ee, on compare l'�emission spontan�ee de l'atome en cavit�e avec celle du même atome
dans un milieu homog�ene d'indice n =

p
"r(rpic) =

p
"r(0). D'apr�es (2.44), il vient :

�

�hom
=

3�2c3

n3!30

X
m

!m
Vm

jh�m(0) � udj2 �m(!0) (2.53)

Supposons que le dipôle interagit avec le seul mode m, l'int�egration de �m(!) sur tout le
spectre donne 1. Soit Lm(!) la fonction caract�erisant le pro�l de ce mode. Si Lm(!) est une
lorentzienne d'int�egrale unit�e, soit :

Lm(!) = 2�

�

1

4 (! � !m)
2 + �2

=
2!m
�Qm

1

4 (! � !m)
2 + (!m=Qm)

2 (2.54)

o�u Qm = !m=� est le facteur de qualit�e du mode m, alors on peut identi�er �m(!) avec
Lm(!). D'apr�es (2.53) et (2.54), il vient :

�

�hom
=

6�!2m
n3!30VmQm

jh�m(0) � udj2
4 (! � !m)

2 + (!m=Qm)
2 (2.55)

Dans le cas le plus favorable o�u le dipôle se trouve sur un ventre du champ, o�u son
orientation correspond �a la polarisation du champ (jh�m(0) � udj2 = 1) et o�u le champ et le
dipôle sont en r�esonance (!0 = !m), on a :

�

�hom
= Fp =

3

4�2
�3

Vm
Qm (2.56)

o�u � est la longueur d'onde de la transition atomique dans le mat�eriau. Le facteur Fp, introduit
par Purcell en 1946 [54] montre que, dans la limite o�u les calculs pr�ec�edents sont valables
(voir les �equations (2.51) et (2.54)), l'�emission spontan�ee peut être ampli��ee si la transition
atomique est en r�esonance avec un mode du champ de facteur de qualit�e �elev�e et que le
volume du mode est comparable �a �3.

2.1.6 Simpli�cation des calculs : approche semi-classique

Les paragraphes pr�ec�edents traitent de l'interaction d'un dipôle avec un champ
�electromagn�etique dont nous n'avons pas pr�ecis�e l'origine. Nous allons voir maintenant que
l'�emission spontan�ee peut être consid�er�ee comme une �emission \stimul�ee" par le vide, moyen-
nant un choix particulier pour l'�ecriture de l'op�erateur d'interaction. Cela nous permettra de
calculer l'�emission spontan�ee dans nos structures de fa�con simple.
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Origine de l'�emission spontan�ee

Dans ces calculs, il est implicitement adopt�e le point de vue de Schr�odinger : les op�erateurs
sont ind�ependants de la variable temps t et l'�evolution du syst�eme est port�ee par les vecteurs
d'�etat. Si on adopte le point de vue de Heisenberg (o�u l'�etat du syst�eme est �g�e dans l'�etat
initial et o�u les op�erateurs d�ependent explicitement de t), l'�equation d'�evolution de l'op�erateur
champ permet d'�ecrire Ê comme la somme de deux termes [69] :

Ê = Êlibre + Êsource:

Êlibre est la solution de l'�equation homog�ene (sans atome) et correspond au \champ du vide"
quand il n'y a pas de photon ; Êsource est le champ g�en�er�e par l'atome.

L'�echange d'�energie entre le champ et l'atome est alors caract�eris�e par la valeur moyenne
de la d�eriv�ee de l'hamiltonien atomique hu; 0jdĤat=dtju; 0i. Ces calculs d�epassent le cadre
de ce manuscrit, et on retiendra simplement que l'�emission spontan�ee est li�ee �a deux
ph�enom�enes : la \stimulation" de la transition jui ! jli par les uctuations du
champ du vide, due au terme Êlibre, et la r�eaction de rayonnement, c'est-�a-dire l'inter-
action entre l'atome et le champ qu'il a lui-même cr�e�e (Êsource).

L'importance relative des deux ph�enom�enes d�epend de l'ordre dans lequel sont �ecrits
les produits d'op�erateurs atomiques et d'op�erateurs li�es au champ. Le choix de l'ordre anti-
normal (tous les op�erateurs destruction de champ �a gauche, tous les op�erateurs cr�eation de
champ �a droite) revient �a supprimer l'inuence de la r�eaction de rayonnement. Si on choisit
l'ordre normal, ce sont au contraire les uctuations du vide qui ne jouent plus aucun rôle7.

Par la suite, nous traiterons l'�emission spontan�ee comme l'�emission \stimul�ee" par le
champ du vide.

Emission spontan�ee dans une cavit�e multicouche

Nous calculons le taux d'�emission spontan�ee dans les structures multicouches en utilisant
la m�ethode de Bj�ork et al [70]. L'hamiltonien d'interaction dipolaire �electrique entre l'atome et
le champ ne faisant pas intervenir de produits d'op�erateurs cr�eation ou annihilation de photon,
la relation de commutation (2.25b) ne joue aucun rôle dans le calcul du taux d'�emission
spontan�ee et on peut traiter ces op�erateurs comme des grandeurs classiques. Cela revient �a
traiter le champ du vide comme un champ classique dont l'amplitude est donn�ee dans (2.48).

Le champ classique existant en rdip, la position du dipôle, est cr�e�e par les champs in-
cidents venant des deux mat�eriaux d'indices de r�efraction n0 et nS (dont l'�epaisseur est
consid�er�ee comme in�nie) qui entourent la cavit�e. Ces champs, qui repr�esentent le champ du
vide, s'�ecrivent comme des combinaisons lin�eaires d'ondes planes. Consid�erons les deux ondes
incidentes repr�esent�ees sur la �gure 2.4. L'�energie moyenne J� transport�ee par ces ondes �a
travers une surface � est donn�ee par le ux du vecteur de Poynting moyen h�it (o�u hit
repr�esente la moyenne temporelle) �a travers � :

J� =

ZZ
�
h�it � d� (2.57)

avec :

h�it =
1

2�0
Re (E�B�) : (2.58)

7Dalibard et al ont montr�e que le seul autre choix coh�erent est celui de l'ordre sym�etrique, qui permet
d'associer les contributions de Êlibre et de Êsource �a des grandeurs physiques mesurables. L'�emission spontan�ee
est alors \stimul�ee" �a parts �egales par les uctuations du vide et la r�eaction de rayonnement [69].
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Sch�ema d'une structure multicouche et des champs r�esultant d'ondes planes monochroma-
tiques incidentes des deux côt�es de l'empilement

Les champs dans les milieux semi-in�nis qui entourent la cavit�e repr�esentant des modes du
champ du vide, ils ne peuvent transporter d'�energie selon z. Prenons pour surface � une
surface unitaire dans le plan (x; y) ; la relation J� = 0 implique (voir annexe B et [70]) :D

jES j2
E
t
=

Re (nS cos �S) jn0 cos �0j2
Re (n0 cos �0) jnS cos �Sj2

D
jE0j2

E
t
= �TE

D
jE0j2

E
t

(2.59)

si la polarisation des champs est TE, etD
jES j2

E
t
=

Re (n�S cos �S) jn0 cos �0j2
Re (n�0 cos �0) jnS cos �Sj2

D
jE0j2

E
t
= �TM

D
jE0j2

E
t

(2.60)

pour la polarisation TM.

Le taux d'�emission spontan�ee (2.52) se simpli�e alors en :

� =
2�

�h2

X
m

jdj2 jEmj2 jud:fm (rdip)j2 �m(!0) (2.61)

o�u Em est donn�e par E0 ou ES et o�u �m(!0) est la densit�e de modes optiques dans un milieu
homog�ene d'indice

p
"r(rdip).

Plusieurs m�ethodes peuvent être employ�ees pour calculer le taux d'�emission spontan�ee
� �a partir de (2.61). L'une de ces approches consiste �a int�egrer le terme jud:fm (rdip)j2 dans
l'expression du mode du champ. Cette fa�con de conduire les calculs, que nous utiliserons
dans la partie 2.2, se prête particuli�erement bien �a la d�etermination des diagrammes de
rayonnement et aux raisonnements �a longueur d'onde �xe. Une deuxi�eme approche, dite
technique du comptage de modes, revient �a int�egrer le terme jud:fm (rdip)j2 dans l'expression
de la densit�e de modes. C'est ce que nous ferons dans la partie 2.3.3 o�u nous verrons que
le comptage de modes permet de prendre en compte la largeur du spectre des mat�eriaux
�emetteurs de fa�con simple.

2.1.7 Elargissement du mod�ele aux mat�eriaux organiques

Nous avons trait�e jusqu'ici le cas d'un atome en interaction avec le champ
�electromagn�etique. Dans nos �echantillons, les dipôles ne sont pas des atomes mais des ex-
citons singulets dont les caract�eristiques peuvent di��erer de celles de l'atome. Nous montrons
ici en quoi ces caract�eristiques peuvent modi�er le calcul de l'�emission spontan�ee.
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Extension d'un dipôle

Comme il a d�ej�a �et�e indiqu�e au chapitre 1 partie 1.2.1, les excitons responsables de la
luminescence des mat�eriaux organiques conjugu�es sont des excitons de Frenkel, c'est-�a-dire des
excitons localis�es sur un seul atome ou au voisinage de cet atome. L'approximation dipolaire
�electrique est donc valable, ainsi que les calculs qui en r�esultent.

Dispersion en �energie

Nous avons fait pr�ec�edemment l'hypoth�ese que le spectre �emis par les dipôles est beaucoup
plus �etroit que les modes de la cavit�e. Cette condition n'est pas r�ealis�ee par les mat�eriaux
organiques. Lorsque le spectre d'�emission S(k) est large, le taux d'�emission spontan�ee est
pond�er�e par l'amplitude de l'�emission et on a [71] :

� =
2�

�h2

�Z +1

0
S(k)dk

��1 Z +1

0

���Df j bHintji
E���2 �(k)S(k)dk

soit :

� =

R +1
0 S(k)�(k)dkR +1

0 S(k)dk
(2.62)

Nous verrons dans la partie 2.3.3 quelles sont les cons�equences de la largeur du spectre
du mat�eriau sur l'�emission d'une microcavit�e organique.

2.2 Champ �electromagn�etique dans un milieu strati��e

Les structures que nous �etudions sont repr�esent�ees sur la �gure 2.5. Les di��erentes couches
sont constitu�ees de mat�eriaux homog�enes dont l'indice de r�efraction varie d'une couche �a
l'autre. Le formalisme des milieux strati��es est particuli�erement adapt�e �a l'�etude de telles
structures. Apr�es avoir rappel�e la forme du champ �electromagn�etique dans un empilement,
nous pr�esentons le formalisme des matrices de di�usion.

2.2.1 Propagation d'une onde plane dans un milieu strati��e

Consid�erons un champ monochromatique de pulsation !. En l'absence de densit�es de
charges et de courant, l'�equation de propagation (2.45) devient :

r2E(r) +
n2(z)!2

c2
E(r) = 0 (2.63)

La structure �etant invariante par translation dans le plan (x; y), les solutions de l'�equation
(2.63) sont des ondes planes dans les directions x et y, et Em(r) s'�ecrit :

E(r) = Einc e
ikxxeikyy

2X
s=1

Fs(z)es (2.64)

o�u Einc est l'amplitude du champ incident et o�u l'indice s = 1; 2 repr�esente les deux polari-
sations ind�ependantes TE et TM8.

8Ces deux polarisations sont aussi d�esign�ees par les notations s et p respectivement.
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Structure multicouche form�ee de N couches homog�enes caract�eris�ees par leurs �epaisseurs
di et leurs indices de r�efraction ni. La direction de propagation d'une onde plane dans la

couche i est donn�ee par l'angle �i.

En injectant l'expression (2.64) dans (2.63), et en r�esolvant l'�equation obtenue s�epar�ement
dans chaque couche, on trouve, pour la couche i :

Fs(z) = A+
s e

ikizz +A�
s e

�ikizz (2.65)

Du fait des r�eexions multiples aux interfaces, le champ �electrique dans une couche donn�ee,
de polarisation donn�ee, s'�ecrit comme la somme de deux ondes planes se propageant dans
des directions oppos�ees, dont les amplitudes complexes sont not�ees E+

s (z) pour l'onde se
propageant dans le sens des z croissants et E�

s (z) pour celle qui se propage dans le sens des z
d�ecroissants. Il est clair, d'apr�es l'�equation (2.65), que ces ondes sont propagatives si kiz est
r�eel, sinon elles sont �evanescentes. Finalement, ki �etant donn�e par :

ki =
ni!

c

������
sin �i cos'
sin �i sin'
cos �i

(2.66)

on a :
Fs(z) = E+

s (z)e
+
s +E�

s (z)e
�
s (2.67)

avec :

e+1 = e�1 =

������
� sin'
cos'
0

e+2 =

������
� cos �i cos'
� cos �i sin'
sin �i

e�2 =

������
cos �i cos'
cos �i sin'
sin �i

(2.68)

Le champ �electrique en tout point est donc parfaitement d�etermin�e d�es qu'on connâ�t
E+
s (z) et E

�
s (z). Nous le repr�esenterons par le vecteur :

Vs(z) =

�
E+
s (z)

E�
s (z)

�
(2.69)

Il ne reste plus qu'�a calculer Vs(z), ce qui se fait sans diÆcult�e avec les matrices de
di�usion.
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Interface entre deux mat�eriaux di��erents d'indices de r�efraction complexes ni et nj

2.2.2 Matrices de di�usion

Le formalisme des matrices de transfert a �et�e largement utilis�e pour caract�eriser la pro-
pagation du champ �electromagn�etique dans les milieux strati��es. Les matrices d'Abel�es [72]
pr�esentent l'avantage d'être tr�es compactes, mais nous leur avons pr�ef�er�e les matrices dites
\de di�usion" car elles sont tr�es faciles �a manipuler.

Ces matrices permettent de relier le champ �electrique en z1 au champ existant �a la cote
z2 par une relation tr�es simple :

V (z1) =M (z1; z2)V (z2) (2.70)

De plus, elles v�eri�ent la loi de composition suivante :

M (z1; z3) =M (z1; z2)M (z2; z3) (2.71)

S'il n'existe entre z1 et z2 qu'un mat�eriau uniforme d'indice ni, comme illustr�e sur la �gure
2.6, alors la matrice de di�usion correspondant �a la propagation de z1 �a z2 est simplement :

M (z1; z2) = Pi (z2 � z1) =

�
e�ikiz(z2�z1) 0

0 e+ikiz(z2�z1)

�
(2.72)

En revanche, s'il existe en z0 une interface s�eparant deux milieux d'indices de r�efraction
ni et nj, les champs des deux côt�es de l'interface sont li�es par la matrice :

M
�
z�0 ; z

+
0

�
= Iij =

1

tij

�
1 rij
rij 1

�
(2.73)

o�u rij et tij sont les coeÆcients de r�eexion et de transmission du champ lors du passage du
milieu i au milieu j. Ces coeÆcients prennent des expressions di��erentes selon la polarisation
du champ ; les matrices exprimant le raccordement entre deux milieux sont donc donn�ees
par :

ITEij =
1

2

 
1 +

kjz
kiz

1� kjz
kiz

1� kjz
kiz

1 +
kjz
kiz

!
(2.74)

pour la polarisation TE et par :

ITMij =
nj
2ni

0@1 + n2i
n2j

kjz
kiz

1� n2i
n2j

kjz
kiz

1� n2i
n2j

kjz
kiz

1 +
n2i
n2j

kjz
kiz

1A (2.75)

pour la polarisation TM.
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Ondes cr�e�es par une onde incidente venant de la gauche (a) ou de la droite (b)

D'apr�es la loi de composition (2.71), les matrices caract�erisant l'empilement de la �gure
2.5 sont donn�ees par :

M(s) (0; LN ) = I
(s)
01P1 (L1) I

(s)
12 : : : I

(s)
i�1 iPi (Li) : : :PN (LN ) I

(s)
N N+1 (2.76)

o�u s repr�esente les polarisations TE et TM.

R�eexion, transmission et absorption

Les matrices de di�usion permettent de calculer ais�ement les coeÆcients de r�eexion et
de transmission d'une onde plane incidente depuis le milieu ambiant sur l'empilement (voir
la �gure 2.7(a)). Dans ce cas, il n'y a pas d'onde incidente depuis le substrat (E�

S = 0) et la
relation (2.70) nous permet d'�ecrire :�

E+
0

E�
0

�
=

�
M11 M12

M21 M22

��
E+
S

0

�
o�u M est d�e�nie par (2.76). On en d�eduit imm�ediatement :

r =
E�
0

E+
0

=
M21

M11
et t =

E+
S

E+
0

=
1

M11
(2.77)

Les coeÆcients de r�eexion et de transmission en intensit�e sont donn�es par le ux du
vecteur de Poynting moyenn�e sur le temps �a travers une surface unitaire orient�ee perpendi-
culairement aux couches, soit, d'apr�es (2.57) et (2.58) :

R = jrj2 ; (2.78)

TTE = jtj2 Re (nS cos �S)
Re (n0 cos �0)

(2.79)

pour la polarisation TE et

TTM = jtj2 Re (n
�
S cos �S)

Re (n�0 cos �0)
(2.80)

pour la polarisation TM.

L'absorption de l'empilement se d�eduit imm�ediatement de (2.78), (2.79) et (2.80) :

ATE;TM = 1�R� TTE;TM (2.81)
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Cavit�e Fabry-P�erot contenant des dipôles �emetteurs �a la position z. Les miroirs sont ca-
ract�eris�es par les matrices M1 et M2 ; P1(z) (respectivement P2(z)) repr�esente la propaga-

tion du champ entre 0 et z (entre z et L).

De même, dans le cas o�u une onde incidente vient du substrat comme sur la �gure 2.7(b),
on peut �ecrire : �

0
E�
0

�
=

�
M11 M12

M21 M22

��
E+
S

E�
S

�
d'o�u :

r0 =
E+
S

E�
S

= �M12

M11
et t0 =

E�
0

E+
S

=
det(M)

M11
(2.82)

On a pour R0, T 0 et A0 des expressions similaires �a (2.78), (2.79), (2.80) et (2.81) en interver-
tissant n0 avec nS et �0 avec �S.

Les relations (2.77) et (2.82) permettent de r�ecrire la matrice M sous la forme :

M =
1

t

�
1 �r0
r tt0 � rr0

�
(2.83)

2.3 Etude d'une microcavit�e planaire

Apr�es avoir introduit les outils de base de la mod�elisation de l'interaction lumi�ere - mati�ere
en pr�esence d'un con�nement dans les parties 2.1 et 2.2, nous appliquons maintenant ces outils
�a l'�etude d'une microcavit�e planaire. Nous utilisons d'abord le formalisme des matrices de
di�usion dans la partie 2.3.1 pour calculer le champ �a l'int�erieur de la cavit�e, ce qui nous
permet d'exprimer le taux d'�emission spontan�ee dans la partie 2.3.2. Dans la partie 2.3.3,
nous pr�esentons une autre m�ethode de calcul du taux d'�emission spontan�ee : la m�ethode dite
du \comptage de modes". La partie 2.3.4 traite du calcul des diagrammes de rayonnement
des microcavit�es. En�n, le probl�eme des pertes est abord�e dans la partie 2.3.5.

2.3.1 Calcul du champ par le formalisme des matrices de di�usion

Consid�erons la cavit�e repr�esent�ee sch�ematiquement sur la �gure 2.8. Elle est constitu�ee
d'un mat�eriau d'indice de r�efraction nc et d'�epaisseur L, contenant les dipôles �emetteurs �a la
position z et prise en sandwich entre deux empilements (deux miroirs) repr�esent�es respecti-
vement par les matrices de di�usionM1 et M2. Cette cavit�e est entour�ee de deux mat�eriaux
dont l'�epaisseur est consid�er�ee comme in�nie et d'indices n0 et nS. La matrice caract�erisant
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cette cavit�e est donn�ee par :

MFP = M1P1(z)| {z }P2(z)M2| {z } (2.84)

= C(z) D(z)

Les matrices M1 et M2 sont donn�ees par l'expression (2.83), P1(z) et P2(z) = P1(L� z)
par (2.72). Il vient :

C(z) =
1

t1

�
e�ikzz �r01eikzz
r1e

�ikzz (t1t
0
1 � r1r

0
1)e

ikzz

�
; (2.85)

D(z) =
1

t2

�
e�ikz(L�z) �r02e�ikz(L�z)
r2e

ikz(L�z) (t2t
0
2 � r2r

0
2)e

ikz(L�z)

�
; (2.86)

MFP =
e�ikzL

t1t2

�
1� r01r2e

2ikzL �r02 � r01(t2t
0
2 � r2r

0
2)e

2ikzL

r1 + (t1t
0
1 � r1r

0
1)r2e

2ikzL �r1r02 + (t1t
0
1 � r1r

0
1)(t2t

0
2 � r2r

0
2)e

2ikzL

�
(2.87)

o�u kz = nc
!
c cos �c. On rappelle que r1, t1, r2 et t2 sont les coeÆcients de r�eexion et de

transmission pour une onde monochromatique de pulsation ! se propageant dans le sens
des z croissants, tandis que r01, t

0
1, r

0
2 et t

0
2 sont les coeÆcients de r�eexion et de transmission

pour une onde se propageant dans le sens des z d�ecroissants.

La comparaison de (2.87) et (2.83) nous donne les coeÆcients de transmission et de
r�eexion de l'ensemble de la structure :

tFP =
t1t2e

ikzL

1� r01r2e
2ikzL

(2.88)

rFP =
r1 + (t1t

0
1 � r1r

0
1)r2e

2ikzL

1� r01r2e
2ikzL

(2.89)

t0FP =
t01t

0
2e

ikzL

1� r01r2e
2ikzL

(2.90)

r0FP =
r02 + (t2t

0
2 � r2r

0
2)r

0
1e

2ikzL

1� r01r2e
2ikzL

(2.91)

Un mode r�esonnant peut se maintenir dans la cavit�e alors que les sources qui l'ont cr�e�e
ont disparu. On a alors les relations :�

E+(z)
E�(z)

�
= D(z)

�
E+(L)
0

�
�

0
E�(0)

�
= C(z)

�
E+(z)
E�(z)

�
Regardons comment �evolue E+(z) lors d'un aller-retour dans la cavit�e. Dans un premier

temps (�gure 2.9(a)) :

E+(z)! E�(z) =
D21(z)

D11(z)
E+(z);

puis (�gure 2.9(b)) :

E�(z)! E+(z) = �C12(z)

C11(z)
E�(z);
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Figure 2.9 |

Illustration de l'�evolution du champ au cours d'un aller-retour dans la cavit�e

soit, pour un aller-retour complet :

E+(z)! �C12(z)

C11(z)

D21(z)

D11(z)
E+(z):

Pour que les interf�erences entre les champs existant dans la cavit�e soient constructives, ceux-ci
doivent donc v�eri�er la condition de r�esonance :

arg

�
�C12(z)

C11(z)

D21(z)

D11(z)

�
= 2m� (2.92)

o�u m est un entier. D'apr�es (2.85) et (2.86), (2.92) devient :

kzL = m� +
�1 + �2

2
(2.93)

o�u �1 et �2 sont les d�ephasages subis par le champ lors des r�eexions sur les miroirs :
�1 = arg(r01) et �2 = arg(r2).

Dans le cas o�u une onde d'amplitude E0 est incidente depuis le milieu d'indice n0, le
champ �a la position z est donn�e par la relation (2.64) :

Ea(r) = E0 e
ikxxeikyy

2X
s=1

Fas(z)es

o�u les vecteurs de polarisation es sont donn�es par (2.68) et o�u Fas(z) est d�e�ni par (2.67) et
(2.69). Le vecteur champ est quant �a lui donn�e par la relation :�

1
rFP

�
= C(z)

�
E+
a (z)

E�
a (z)

�
d'o�u :

Va(z) =

�
E+
a (z)

E�
a (z)

�
=

t1
1� r01r2e

2ikzL

�
eikzz

r2e
ikz(2L�z)

�
: (2.94)

Notons que dans ce qui pr�ec�ede, l'indice s qui repr�esente la polarisation a �et�e omis a�n de ne
pas trop alourdir les notations.

De même, un champ incident depuis le milieu d'indice nS cr�ee en z le champ Vb(z) donn�e
par : �

E+
b (z)

E�
b (z)

�
= D(z)ES

�
r0FP
1

�
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d'o�u :

Vb(z) =

�
E+
b (z)

E�
b (z)

�
=

t02
1� r01r2e

2ikzL

�
r01e

ikz(L+z)

eikz(L�z)

�
: (2.95)

Ces deux champs �etant incoh�erents, ils s'additionnent non pas vectoriellement mais en inten-
sit�e. Notons que les expressions (2.94) et (2.95) permettent de retrouver ais�ement la condition
de r�esonance (2.93).

2.3.2 Taux d'�emission spontan�ee

Nous avons calcul�e les modes de la cavit�e (�equations (2.94) et (2.95)) et nous connais-
sons la relation liant les amplitudes des champs incidents (�equations (2.59) et (2.60)). Nous
connaissons �egalement la relation liant les champs macroscopiques donn�es par (2.94) et (2.95)
et les champs microscopiques, c'est-�a-dire ceux qui sont vus localement par un dipôle plac�e
dans la cavit�e en z = zdip (�equation (2.43)). Il ne nous reste plus qu'�a d�eterminer la densit�e
de mode �(!0) pour calculer le taux d'�emission spontan�ee (2.61) de ce dipôle. Notons que
dans tous les calculs qui vont suivre, le dipôle sera consid�er�e comme ponctuel.

La densit�e de modes �(k) d�enombre les �etats disponibles des modes dans l'espace des
k ; elle se d�e�nit donc comme le volume (ou la surface) occup�e par les modes dans l'espace
r�eciproque divis�e par le volume (ou la surface) �el�ementaire d'un mode. On calcule �(k) en
comptant le nombre d'�etats du champ contenus dans une calotte sph�erique comprise entre les
sph�eres de rayons k et k+dk. Si on suppose que le syst�eme fparticules + champg est contenu
dans une bô�te �ctive de côt�e L, le volume occup�e par un mode dans l'espace r�eciproque
est (2�=L)3 d'apr�es (2.4). La densit�e de modes dans le volume �el�ementaire dk d
 de l'espace
r�eciproque est donc donn�ee par :

�(k; �; ') dk d
 =

� L
2�

�3

k2 dk d


Sachant que l'amplitude du champ �electromagn�etique dans un milieu d'indice de r�efraction
nc =

p
"r est donn�ee par (2.43), sachant de plus que les champs incidents des deux côt�es de

la cavit�e v�eri�ent les relations (2.59) et (2.60), on en d�eduit le taux d'�emission spontan�ee :

�(k) =
2�

�h2
jdj2

� L
2�

�3� 1

nc

3n2c
2n2c + 1

�2

�
2X

s=1

Z 2�

0
d'

Z �=2

0
d� sin �

�
jFas(zdip)j2 + �s jFbs(zdip)j2

�
jud:esj2 k2 (2.96)

avec k = nc!0=c. La relation entre Fa et Va d'une part et Fb et Vb d'autre part est donn�ee
par (2.67) et (2.69). Notons que la d�ependance de � avec L n'est qu'apparente : en e�et
l'amplitude des champs incidents est proportionnelle �a

p
1=L3 (voir (2.9) et (2.43)).

Posons :

g(k) =
1

V

�
1

nc

3n2c
2n2c + 1

�2 2X
s=1

Z 2�

0
d'

Z �=2

0
d� sin �

�
jFas(zdip)j2 + �s jFbs(zdip)j2

�
jud:esj2 �(k)

(2.97)
o�u V est le volume de quanti�cation arbitraire. La grandeur g ainsi d�e�nie est assimilable
�a une densit�e de modes par unit�e de volume dans l'espace r�eciproque. Calculer g revient
�a �evaluer �. Nous allons voir que cette m�ethode, dite du comptage de modes, permet de
s'a�ranchir du calcul d'int�egrales, au moins dans le cas simple de la cavit�e id�eale.
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2.3.3 Comptage de modes

Apr�es avoir pr�esent�e rapidement le calcul de g dans un milieu homog�ene, nous appliquons
dans cette partie la technique du comptage de modes au cas d'un dipôle dans une cavit�e
parfaite. Nous montrons ensuite ce qui se produit dans le cas de la cavit�e r�eelle �a miroirs
m�etalliques.

Dipôle dans un milieu homog�ene

Supposons un dipôle d = dud orient�e selon l'axe z, comme sur la �gure 2.2 page 32. En
l'absence de structure de con�nement autour de ce dipôle, le terme jFas(zdip)j2+�s jFbs(zdip)j2
se r�eduit �a jexp (ika:rdip)j2 + jexp (ikb:rdip)j2 = 2 et

P2
s=1 jud:esj2 = sin2 �. On trouve l'ex-

pression de la densit�e volumique de modes d'un dipôle dans un milieu homog�ene :

g0(k)dk =

�
1

nc

3n2c
2n2c + 1

�2
k2dk

3�2
(2.98)

Cavit�e id�eale

Elle est form�ee par deux miroirs parfaits dont les coeÆcients de r�eexion sont donn�es
par : r01 = r2 = �1. Posons

kc = �=L

la condition de r�esonance (2.93) devient alors :

km;z = k cos �m = mkc (2.99)

Les valeurs de � v�eri�ant la condition (2.99) sont illustr�ees sur la �gure 2.10. Dans l'espace
r�eciproque, les modes de la cavit�e sont donc port�es par les plans Qm d'�equations kz = mkc
(avec m > 0 <=> F = Fa et m < 0 <=> F = Fb). L'intersection entre les plans Qm tels
que : jmj < k=kc et la calotte sph�erique d�etermin�ee par les sph�eres de rayons k et k + dk
donne les anneaux Am. Ces anneaux sont d�elimit�es par les cercles de rayons km et km+dkm.

Donnons-nous un volume de quanti�cation V = L2L o�u L est arbitraire. La surface
�el�ementaire occup�ee par un mode dans l'un des anneaux Am est (2�=L)2. La surface de
l'anneau Am est donn�ee par :

Sm =

Z 2�

0
d'kmdkm

avec :

km = k sin �m et dkm =
dk

sin �m
:

Par ailleurs, en pr�esence d'une cavit�e id�eale, le champ se r�eduit �a un peigne de Dirac, ce
qui permet d'�ecrire :

g(k)dk =
1

V

�
1

nc

3n2c
2n2c + 1

�2� L
2�

�2 2X
s=1

X
m

jmj< k
kc

Z 2�

0
d'k dk jud:esj2 (2.100)



2.3. ETUDE D'UNE MICROCAVIT�E PLANAIRE 47

kx

ky

kz

Qm

Qm’

Am

km
dkm

dk

θm

kx

ky

kz

Qm

Qm’

Am

km
dkm

dk

θm

Figure 2.10 |

Repr�esentation des modes dans l'espace r�eciproque pour un dipôle dans une cavit�e parfaite

A titre d'exemples, on peut s'int�eresser aux cas particuliers d'un dipôle perpendiculaire
ou parall�ele aux miroirs et se trouvant au milieu de la cavit�e. Si le dipôle est orient�e selon
l'axe z, on a (voir (2.68)) :

2X
s=1

jud:esj2 = sin2 �m = 1�
�
mkc
k

�2

(2.101)

De plus, les relations (2.94) et (2.95) permettent de montrer sans diÆcult�e que
uz:Fa;b

�
z = L

2

�
= 0 si m est impair. Dans le calcul du rapport g=g0, la somme se limite

donc aux valeurs paires de m. Il vient :

?

�
z =

L

2

�
=

g?
g0

=
�?
�hom

=
3

2

kc
k

X
m pair

jmj< k
kc

"
1�

�
mkc
k

�2
#

(2.102)

Dans le cas d'un dipôle orient�e selon une direction parall�ele aux miroirs, on a :

2X
s=1

jud:esj2 = cos2 �m cos2 '+ sin2 ' =

�
mkc
k

�2

cos2 '+ sin2 ' (2.103)

De plus, ux:Fa;b

�
z = L

2

�
= 0 si m est pair. Il vient :

==

�
z =

L

2

�
=

3

4

kc
k

X
m impair

jmj< k
kc

"
1 +

�
mkc
k

�2
#

(2.104)
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Taux d'�emission spontan�ee d'un dipôle plac�e au milieu d'une cavit�e id�eale de longueur L.
Trait plein : dipôle parall�ele aux miroirs, pointill�es : dipôle perpendiculaire aux miroirs. �0 est
la longueur d'onde d'�emission du dipôle dans le vide, n est l'indice de r�efraction du mat�eriau

contenu dans la cavit�e.

Les r�esultats sont pr�esent�es sur la �gure 2.11. Plusieurs enseignements peuvent être tir�es
de cette �gure. On constate tout d'abord que la longueur de la cavit�e doit rester faible pour
que la densit�e de modes, et par l�a - même le taux d'�emission spontan�ee, soit modi��es de fa�con
substantielle. C'est pourquoi nous travaillons avec des microcavit�es, c'est-�a-dire des cavit�es
dont la longueur L est comparable �a la longueur d'onde � de la lumi�ere �emise. On remarque
aussi que la cavit�e n'agit pas de la même fa�con selon la polarisation du dipôle, et que son e�et
est plus important quand le dipôle est polaris�e parall�element aux miroirs. Dans ce dernier cas,
l'�emission spontan�ee peut être totalement inhib�ee quand la cavit�e est de longueur inf�erieure
�a �=2 = �0=2n. Cependant, même dans le cas le plus favorable, l'ampli�cation de l'�emission
spontan�ee est au mieux d'un facteur 3.

De plus, nous avons raisonn�e jusqu'ici sur une longueur d'onde �xe, or les mat�eriaux
organiques ont un spectre d'�emission relativement large. Comme nous l'avons vu dans la
partie 2.1.7 (�equation (2.62)), il faut int�egrer le produit du taux d'�emission pour une longueur
d'onde donn�ee et du spectre du dipôle pour connâ�tre le taux d'�emission spontan�ee total.
L'int�egration du taux d'�emission spontan�ee sur l'intervalle [k1; k2] est illustr�ee sur la �gure
2.12. Le taux d'�emission total s'obtient en sommant les aires gris�ees sur la �gure. Celles-ci
sont compt�ees positivement quand elles sont au-dessus de la droite  = 1, n�egativement dans
le cas contraire. On remarque qu'en premi�ere approximation ces aires s'�equilibrent même
quand les miroirs sont parfaits et que l'�emission spontan�ee totale de la microcavit�e est peu
modi��ee par rapport �a celle du vide.

Cavit�e r�eelle �a miroirs m�etalliques

Un m�etal r�eel est caract�eris�e par un indice de r�efraction complexe n = �+ i� avec �� �
dans le cas d'un \bon" m�etal. L'indice de r�efraction du m�etal poss�edant une partie imaginaire
�nie, les coeÆcients de r�eexion pour les polarisations TE et TM deviennent d�ependants de
l'angle d'observation, comme illustr�e sur la �gure 2.13. En particulier, du fait du d�ephasage
�a la r�eexion qui, comme le montre la �gure de droite, est di��erent de �, ces miroirs sont
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Repr�esentation graphique du calcul du taux d'�emission spontan�ee pour un dipôle horizontal
de spectre large. Le spectre s'�etend de k1 �a k2.

caract�eris�es par une profondeur de p�en�etration Lpen non nulle donn�ee par :

Lpen(�) =
� j� � �j
4� cos �

(2.105)

o�u � est la longueur d'onde �a l'int�erieur de la cavit�e (mat�eriau d'indice n) et o�u � est le
d�ephasage induit par la r�eexion sur le miroir. Ceci est particuli�erement important pour les
cavit�es, dans la mesure o�u la longueur e�ective de la cavit�e est modi��ee.
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Module et phase des facteurs de Fresnel pour une interface Alq3/Al. L'angle � est mesur�e
dans l'Alq3. Les indices de r�efraction sont nAlq3 = 1; 74 et nAl = 0; 84 + 6; 32i.

Les coeÆcients de r�eexion des miroirs n'�etant plus �egaux �a �1, les modes du champ ne
sont plus donn�es par un peigne de Dirac, mais acqui�erent un pro�l lorentzien. Cela se traduit
dans l'espace r�eciproque par un �elargissement des anneaux , comme illustr�e sur la �gure 2.14.
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En pr�esence de miroirs imparfaitement r�e�echissants, les plans Qm de l'espace r�eciproque
s'�elargissent selon un pro�l lorentzien.

Contrairement au cas de la cavit�e id�eale, on ne peut plus ici faire l'�economie d'un calcul
d'int�egrales pour d�eterminer g. Le rapport entre le taux d'�emission spontan�ee en cavit�e et le
taux dans un milieu homog�ene est :

 =
�

�hom
=

3

8�

2X
s=1

Z 2�

0
d'

Z �=2

0
d� sin �

�
jFas(zdip)j2 + �s jFbs(zdip)j2

�
jud:esj2 (2.106)

Le calcul peut être fait analytiquement si on on suppose que les coeÆcients de r�eexion
et de transmission des miroirs sont ind�ependants de l'angle �. Les relations (2.94), (2.95),
(2.101) et (2.103) permettent de montrer que :

? =
3

4

Z �=2

0
d� sin3 �A(�)S?(�) (2.107)

== =
3

8

Z �=2

0
d� sin �

�
cos2 � + 1

�
A(�)S==(�) (2.108)

avec :

S?(�) = jt1j2
�
1 + jr2j2 + 2 jr2j cos [2k(L� zdip + Lp2) cos �]

�
+ �

��t02��2 �1 + ��r01��2 + 2
��r01�� cos [2k (zdip + Lp1) cos �]

�
S==(�) = jt1j2

�
1 + jr2j2 � 2 jr2j cos [2k (L� zdip + Lp2) cos �]

�
+ �

��t02��2 �1 + ��r01��2 � 2
��r01�� cos [2k (zdip + Lp1) cos �]

�
et :

A(�) =
1

(1� jr01r2j)2 + 4 jr01r2j sin2 (kLtot cos �)
(2.109)
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Rapport �=�hom pour des cavit�es Al=Alq3=Al. Les deux miroirs sont identiques. Les dipôles,
orient�es parall�element aux miroirs, se trouvent au milieu de la cavit�e. Les couches d'alumi-
nium ont une �epaisseur de 10 nm (tirets) ou de 100 nm (points). La courbe en traits pleins
correspond �a une cavit�e id�eale. Les indices de r�efraction utilis�es sont les mêmes que pour la

�gure 2.13.

avec Ltot = L+Lp1+Lp2 o�u Lp1 et Lp2 sont les profondeurs de p�en�etration dans les miroirs.

Si la cavit�e est sym�etrique (c'est-�a-dire si les miroirs et les mat�eriaux entourant la cavit�e
sont identiques) et si le dipôle se trouve au milieu de la cavit�e, les relations (2.107) et (2.108)
se simpli�ent en :

? =
3

4

Z �

0
d� sin3 �

jtj2
1 + jrj2 � 2jrj cos (kLtot cos �) (2.110)

== =
3

8

Z �

0
d� sin �

�
cos2 � + 1

� jtj2
1 + jrj2 + 2jrj cos (kLtot cos �) (2.111)

avec jrj = jr01j = jr2j.
La �gure 2.15 pr�esente le r�esultat du calcul de == pour une cavit�e sym�etrique contenant

une couche de dipôles en son centre. Les indices de r�efraction utilis�es sont 0; 84 + 6; 32i
pour l'aluminium et 1,74 pour l'Alq3 [73, 74], d'o�u des coeÆcients de r�eexion jrj � 0; 79
(respectivement jrj � 0; 94) quand l'�epaisseur des couches d'aluminium est de 10 nm (resp.
100 nm). On a pos�e jtj2 = 1 � jrj2. On constate qu'en pr�esence de miroirs imparfaits,  est
liss�e, c'est-�a-dire que l'eÆcacit�e de la cavit�e est r�eduite par rapport �a celle de la cavit�e id�eale.
D'autre part, la position des r�esonances est d�ecal�ee �a cause de la p�en�etration des ondes dans
les miroirs.

2.3.4 Diagrammes de rayonnement

Jusqu'ici, nous avons consid�er�e le taux d'�emission spontan�ee total d'un dipôle dans une
microcavit�e. Nous allons maintenant nous int�eresser �a l'�emission dans des directions parti-
culi�eres, rep�er�ees par le couple (�; '). Du fait de la sym�etrie de r�evolution d'une microcavit�e
planaire, nous e�ectuerons l'int�egration sur '. La repr�esentation graphique de l'intensit�e
�emise en fonction de � est un diagramme de rayonnement.
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Modi�cation de l'�emission spontan�ee par la microcavit�e

La relation (2.93) pr�evoit l'existence de maxima d'�emission dans les directions �m d�e�nies
par la relation kLtot cos �m = m�. Ici, �m d�e�nit la direction de propagation du champ �a
l'int�erieur de la cavit�e. En pr�esence de miroirs parfaits, �a chaque direction de r�esonance �m
correspond un cône d'�emission. Quand les miroirs sont imparfaits, les cônes deviennent des
lobes de r�evolution orient�es selon �m et dont l'angle d'ouverture �a mi-hauteur ��m est donn�e
par :

sin2 [kLtot cos (�m +��m)] =
(1� jr01r2j)2

4 jr01r2j
(2.112)

Si ��m � �m, on obtient la relation approch�ee :

��m � 1

k==Ltot

1� jr01r2j
2
pjr01r2j (2.113)

Par ailleurs, si �m � 0, on a :

cos (��m) � 1

m

"
1� 1

�
arcsin

 
1� jr01r2j
2
pjr01r2j

!#
(2.114)

Reprenons l'exemple d'une structure sym�etrique Al=Alq3=Al et utilisons les mêmes indices
que pour la �gure 2.15. L'�epaisseur L de la couche d'Alq3 est �=2� 2Lp, � �etant la longueur
d'onde dans Alq3 ; la longueur e�ective de la cavit�e est donc �=2. On suppose qu'une couche
de dipôles orient�es de mani�ere isotrope se trouve au milieu de la microcavit�e. La �gure 2.16
repr�esente les diagrammes de rayonnement lorsque l'�epaisseur des miroirs est de 10 nm ou
100 nm. Notons que l'angle qui apparâ�t sur cette �gure est l'angle �a l'int�erieur de la cavit�e.
On constate que l'ouverture du lobe principal est plus faible pour la cavit�e poss�edant les
miroirs les plus r�e�echissants, conform�ement �a l'�equation (2.114) qui pr�evoit �� � 12Æ et
�� � 22Æ pour les deux cavit�es consid�er�ees.

Figure 2.16 |

Diagramme de rayonnement interne d'une microcavit�e Al=Alq3=Al de longueur �=2.
L'�epaisseur des miroirs d'aluminium est 10 nm (traits pleins) ou 100 nm (pointill�es). Une
couche de dipôles orient�es de mani�ere isotrope est plac�ee au milieu de la cavit�e. Les indices

de r�efraction utilis�es sont les mêmes que pour la �gure 2.13.
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(a)

(b)

Figure 2.17 |

Microcavit�e Al=Alq3=Al de longueur � contenant une couche de dipôles orient�es de mani�ere
isotrope plac�ee �a la cote z. L'�epaisseur des couches d'aluminium est de 100 nm. Les indices de
r�efraction utilis�es sont les mêmes que pour la �gure 2.13. (a) : Diagramme de rayonnement

interne lorsque z = L=4. (b) : Diagramme de rayonnement interne lorsque z = L=2.

Sur cette �gure, l'intensit�e rayonn�ee selon la normale est normalis�ee �a 1. En r�ealit�e, lorsque
les miroirs ont une �epaisseur de 100 nm, le rayonnement �emis selon la normale est environ
3,5 fois plus intense que dans le cas o�u les miroirs n'ont que 10 nm d'�epaisseur, et 30 fois
plus intense qu'en l'absence de cavit�e. En e�et, la composante du champ perpendiculaire aux
miroirs �etant nulle au milieu de la cavit�e, seuls les dipôles orient�es parall�element aux miroirs
peuvent contribuer �a l'�emission, et l'�equation (2.111) permet d'�etablir que :

== /
1 + jrj
1� jrj :

Inuence de la position des dipôles sur le diagramme de rayonnement

La fa�con dont la microcavit�e modi�e l'�emission spontan�ee d�epend fortement de la position
occup�ee par les dipôles dans la cavit�e. Ce probl�eme est illustr�e par la �gure 2.17, o�u sont
repr�esent�es les diagrammes de rayonnement de deux cavit�es Al=Alq3=Al de longueur Ltot = �
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z

γ

Figure 2.18 |

Relation entre  et z pour � = 0 (traits pleins) et � = 60Æ (pointill�es). En z = L=2, le
champ est nul pour � = 0 mais non nul pour � = 60Æ, ce qui explique la di��erence entre les

diagrammes de la �gure 2.17.

dont les miroirs mesurent 100 nm d'�epaisseur. Sur la �gure 2.17(a), les dipôles se trouvent �a
la position z = L

4 tandis que la �gure 2.17(b) correspond au cas o�u les dipôles se trouvent
au milieu de la cavit�e. On constate que dans le premier cas, il y a une �emission relativement
intense dans la direction � = 0, et un lobe secondaire dans la direction � = 60Æ. En revanche,
dans le deuxi�eme cas, l'�emission selon la normale est totalement inhib�ee et les dipôles se
couplent uniquement avec le champ r�esonnant �a 60Æ. Ces r�esultats s'expliquent par la courbe
2.18 qui repr�esente  en fonction de la position z des dipôles dans la cavit�e.

Facteur de couplage

Nous avons vu dans la partie 2.3.3 que l'�emission spontan�ee totale est peu modi��ee par
une microcavit�e lorsque le spectre d'�emission du mat�eriau utilis�e est large. En revanche,
les microcavit�es modi�ent radicalement le diagramme angulaire d'�emission, en ampli�ant
l'�emission spontan�ee dans les conditions de r�esonance et en la supprimant hors r�esonance.
Le rapport entre l'intensit�e �emise dans un lobe orient�e selon �m et l'intensit�e totale, appel�e
facteur de couplage, est d�e�ni par :

�m =
lobe
total

=
1

total

Z �m+��m

�m���m

d (2.115)

o�u d est d�e�ni par (2.107), (2.108) et par l'orientation des dipôles dans la cavit�e.

2.3.5 Pertes

A�n de d�eterminer le rendement d'une structure, il faut savoir quelle proportion de la
lumi�ere �emise en est e�ectivement extraite. Les pertes d'une microcavit�e ont essentiellement
deux origines :
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Figure 2.19 |

Repr�esentation sch�ematique des di��erents modes de fonctionnement d'une cavit�e. On sup-
pose que nc > nS > n0. (a) : � < �c0 ; les modes sont rayonn�es dans le milieu ambiant et
dans le substrat. (b) : �c0� < �cS ; les modes sont �evanescents dans le milieu ambiant et
rayonn�es dans le substrat. (c) : � > �cS ; les modes sont �evanescents dans le milieu ambiant

et le substrat.

{ l'absorption par les mat�eriaux constituant la structure,
{ les e�ets de guidage de la lumi�ere.

Pour certaines con�gurations de microcavit�es, ces pertes peuvent repr�esenter l'essentiel de la
lumi�ere �emise [75].

Un mat�eriau absorbant est caract�eris�e par un indice de r�efraction complexe. Par ailleurs,
si n0, nc et nS sont les indices de r�efraction du milieu ambiant, du mat�eriau contenu dans la
cavit�e et du substrat respectivement (voir �gure 2.19), et si n0 < nc < nS , alors la lumi�ere
peut être guid�ee dans la cavit�e.

D'apr�es la loi de Snell-Descartes, qui donne :

ni sin �i = nj sin �j

o�u les indices i et j caract�erisent deux mat�eriaux di��erents, il y a deux angles critiques pour
cette structure :

�c0 = arcsin

�
n0
nc

�
et �cS = arcsin

�
nS
nc

�
et

� > �c0 => �0 complexe

� > �cS => �S complexe

Selon la valeur de �, on pourra avoir de la lumi�ere rayonn�ee des deux côt�es de la cavit�e (cas
illustr�e sur la �gure 2.19(a)), d'un seul côt�e de la cavit�e (voir �gure 2.19(b)), ou des modes
guid�es �a l'int�erieur de la cavit�e (voir �gure 2.19(c)).

Si ni et/ou �i sont complexes, alors kiz est complexe �egalement (voir (2.66)). Les deux
ph�enom�enes (absorption et guidage) sont donc trait�es sans diÆcult�e grâce au formalisme des
matrices de di�usion, qui permet d'utiliser des kiz complexes.

2.4 Limites du mod�ele

Le mod�ele pr�esent�e dans ce chapitre a �et�e obtenu moyennant certaines approximations
qui limitent sa validit�e. Une approximation importante a �et�e faite dans la partie 2.1.6 o�u nous



56 CHAPITRE 2. EMISSION SPONTAN�EE EN MICROCAVIT�E

avons suppos�e que le champ �electromagn�etique quantique peut être approch�e par un champ
classique. Du fait de cette simpli�cation excessive, le mod�ele obtenu ne peut être utilis�e pour
calculer le taux d'�emission spontan�ee exact d'une structure donn�ee. En revanche, il donne
de bons r�esultats lorsqu'on compare le taux d'�emission de deux structures di��erentes, par
exemple celui d'un dipôle en cavit�e avec celui du même dipôle dans un milieu homog�ene.

Une autre limitation est impos�ee par le formalisme matriciel pr�esent�e dans la partie 2.2.
En e�et, le calcul du champ par ce formalisme suppose que les interfaces entre des mat�eriaux
di��erents sont in�niment �nes. Cela n'est �evidemment pas le cas dans une structure r�eelle.

En�n, tous les calculs ont suppos�e que les dipôles et le champ restent en coh�erence pendant
une dur�ee in�nie. Cette approximation n'est valable que si le temps de coh�erence T2 d'un
�emetteur est sup�erieur �a la dur�ee de l'interaction entre cet �emetteur et le champ. Le temps T2
s�eparant deux �ev�enements d�ephasants (typiquement deux collisions) est de l'ordre de quelques
fs. Par ailleurs, la dur�ee de vie d'un photon dans la cavit�e est donn�ee par �c =

ncLcF
�c o�u c est

la vitesse de la lumi�ere, Lc la longueur de la cavit�e, nc est l'indice de r�efraction du mat�eriau

contenu dans la cavit�e, et F la �nesse de celle-ci d�e�nie par F =
�
p
jr1r2j

1�jr1r2j
o�u r1 et r2 sont

les coeÆcients de r�eexion en amplitude des miroirs. Une cavit�e �a miroirs m�etalliques a une
�nesse modeste (environ 30) ; le choix de ncLc � �=2 avec � = 520 nm (maximum du spectre
de uorescence de l'Alq3) donne �c � 8 fs. On a donc �c � T2, ce qui permet de valider
l'approximation.

2.5 Conclusion

Dans ce chapitre, nous avons d'abord pr�esent�e (partie 2.1) les outils de base de
l'�electrodynamique quantique en cavit�e (EDQC) qui nous ont permis de calculer le taux
d'�emission spontan�ee d'un atome con�n�e dans une cavit�e. Pour ce calcul, nous nous sommes
limit�es �a l'�etude du couplage faible atome - champ, car les conditions de couplage faible sont
r�ealis�ees dans nos �echantillons. Nous avons ensuite montr�e que ce taux d'�emission spontan�ee
peut être calcul�e en utilisant un champ �electromagn�etique classique judicieusement choisi.
En�n, le mod�ele a �et�e �elargi au cas des mat�eriaux organiques.

Nous avons ensuite pr�esent�e dans la partie 2.2 le formalisme des matrices de di�usion
qui est particuli�erement adapt�e �a l'�etude des milieux strati��es. Ce formalisme a �et�e utilis�e
dans la partie 2.3 pour calculer le champ �electromagn�etique dans une cavit�e Fabry-P�erot ; on
retrouve dans le cas simple d'une structure miroir/di�electrique/miroir l'expression du champ
qui peut être obtenue par un calcul interf�erom�etrique. Le taux d'�emission spontan�ee a ensuite
�et�e calcul�e en utilisant la m�ethode du comptage de modes. En�n, ces r�esultats ont permis
de calculer le diagramme de rayonnement de microcavit�es planaires. On a montr�e que si une
microcavit�e ne permet pas de modi�er de fa�con importante le taux d'�emission spontan�ee total
d'un mat�eriau dont le spectre d'�emission est large, elle permet en revanche de redistribuer
l'�emission selon des directions privil�egi�ees. Le probl�eme des pertes a ensuite �et�e trait�e.

En�n, dans la partie 2.4, les limites de la mod�elisation ont �et�e pr�esent�ees.



CHAPITRE

3 Fabrication des

�echantillons

Ce chapitre expose les moyens mis en �uvre pour fabriquer les diodes �electroluminescentes
organiques qui ont �et�e �etudi�ees au cours de ce travail. Apr�es avoir pr�esent�e la structure des
�echantillons dans la partie 3.1, les techniques employ�ees pour leur fabrication sont abord�ees
dans la partie 3.2.

3.1 Structure de nos �echantillons

3.1.1 Choix des mat�eriaux

Nos diodes �electroluminescentes organiques sont fabriqu�ees �a partir de petites mol�ecules,
dont le mode de d�epôt permet un contrôle �n de l'�epaisseur des couches. Le mat�eriau lumi-
nescent utilis�e est le tri(8-hydroxyquinolate) d'aluminium (Alq3), qui est �egalement un bon
transporteur d'�electrons : la mobilit�e des �electrons est de l'ordre de 10�4 cm2V�1s�1 quand un
champ �electrique de 106V=cm est appliqu�e au mat�eriau. En revanche, la mobilit�e des trous
est beaucoup plus faible (environ 5 10�7 cm2V�1s�1 pour le même champ �electrique) [47],
c'est pourquoi Alq3 est utilis�e dans des structures multicouches avec un mat�eriau bon trans-
porteur de trous, en l'occurrence la N, N'-diph�enyl-N,N'-bis(3-m�ethylph�enyl)1,1'-biph�enyl-
4,4'-diamine (TPD). Ces mol�ecules sont repr�esent�ees sur la �gure 3.1.

Les cathodes de certaines de nos diodes sont en aluminium; dans d'autres diodes on
a intercal�e une �ne couche de LiF (1,2 ou 1,5 nm d'�epaisseur) entre aluminium et Alq3.
Le mat�eriau employ�e pour les anodes est l'ITO (Indium-Tin-Oxide). En e�et, il poss�ede
trois propri�et�es essentielles : son travail de sortie est relativement �elev�e, il est conducteur et
transparent aux longueurs d'onde du spectre visible.

Le travail de sortie de l'ITO est de l'ordre de 4,9 eV et le potentiel d'ionisation de TPD
est de 5,5 eV. En premi�ere approximation, et si on consid�ere les interfaces ITO / TPD
comme parfaites, les trous ont �a franchir une barri�ere de potentiel de l'ordre de 0,6 eV pour
être inject�es dans la diode. En pratique, l'ITO est susceptible de di�user dans les couches
organiques, ce qui d�egrade leurs performances. A�n de favoriser l'injection des trous, on
intercale entre l'ITO et le TPD une couche d'injection de trous constitu�ee de phthalocyanine
de cuivre, not�ee CuPc (voir la �gure 3.1) dont le potentiel d'ionisation est de 5,3 eV. En plus
de rendre la barri�ere d'injection graduelle, cette couche suppl�ementaire permet de lisser la
surface de l'ITO et donc de diminuer sa di�usion dans la diode [9]. Le diagramme �energ�etique
de la structure totale est donn�e sur la �gure 3.2, o�u les �etats pleins sont repr�esent�es par les
surfaces gris�ees.
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Structures chimiques des mol�ecules employ�ees dans nos diodes �electroluminescentes orga-
niques

Quelques modi�cations ont �et�e apport�ees �a la structure standard des diodes
�electroluminescentes organiques. En premier lieu, le substrat n'est pas du verre, mais du
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Figure 3.2 |

Diagramme �energ�etique sch�ematique des diodes �electroluminescentes organiques
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Vue en coupe d'un �echantillon. La diode �electroluminescente est d�e�nie par la fenêtre dans
la couche de SiOx.

silicium oxyd�e thermiquement. De plus, dans le cas des microcavit�es, un miroir d'aluminium
(100 nm d'�epaisseur) a �et�e ajout�e sous la couche d'ITO. L'autre miroir est constitu�e par
la cathode. La lumi�ere devant être collect�ee �a travers celle-ci, et non �a travers le substrat,
la cathode est semi-transparente (son �epaisseur est de l'ordre de 30 nm). On a fait varier
l'�epaisseur de la couche d'ITO d'un �echantillon �a l'autre a�n de changer la longueur des
microcavit�es.

Quelques �echantillons de r�ef�erence ont �et�e fabriqu�es sur des substrats verre / ITO fournis
par Thomson LCR. La structure de ces �echantillons est celle de diodes �electroluminescentes
organiques \standard", �a ceci pr�es que leurs cathodes sont semi-transparentes.

3.1.2 Fabrication des �echantillons

Les substrats de silicium ont subi une oxydation thermique. L'oxyde ainsi form�e a une
�epaisseur comprise entre 660 nm et 670 nm. L'oxydation a �et�e e�ectu�ee par le Professeur M.
Sarret de l'Unit�e de Recherche en Electronique de Rennes (URER - Universit�e de Rennes 1).
Les diodes ont �et�e fabriqu�ees au Laboratoire Composants Organiques (LCO) du CEA/Saclay.
Les substrats ont �et�e d�ecoup�es aux dimensions 17 x 25 mm (qui sont les dimensions impos�ees
par les porte-�echantillons des bâtis servant au d�epôt des couches) et nettoy�es aux ultrasons
avec un d�etergent (TFD4) puis rinc�es aux ultrasons dans de l'eau d�eionis�ee et s�ech�es.

A�n de s'a�ranchir des probl�emes de bords, il a �et�e d�ecid�e de d�eposer l'ITO sur une grande
surface. L'isolation entre l'anode et la cathode est obtenue grâce �a une couche de SiOx de
200 nm d'�epaisseur. La diode �electroluminescente proprement dite est d�e�nie par une fenêtre
dans la couche de SiOx, comme indiqu�e sur la �gure 3.3. Cette fenêtre est un disque de 6 mm
de diam�etre.

L'ITO a �et�e d�epos�e par pulv�erisation cathodique magn�etron. Toutes les autres couches
ont �et�e d�epos�ees par �evaporation sous vide.

Les �echantillons sont de plusieurs types. La premi�ere s�erie a �et�e fabriqu�ee �a l'aide de trois
bâtis d'�evaporation di��erents : un pour les couches de SiOx et les plots de contact Cr/Au, un
pour les mat�eriaux organiques et un pour les cathodes. Les couches organiques et les cathodes
ayant �et�e d�epos�ees dans des bâtis di��erents, les �echantillons ont �et�e expos�es �a l'air pendant le
transfert entre les deux bâtis. Au cours de la th�ese, le Laboratoire Composants Organiques a
acquis un nouveau bâti pouvant contenir un plus grand nombre de creusets, de sorte qu'avec
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Figure 3.4 |

Masque utilis�e pour le d�epôt du SiOx. Des pastilles m�etalliques sont soud�ees �a des tiges
souples elle-mêmes soud�ees au masque.

ce nouveau mat�eriel les couches organiques et les cathodes peuvent être d�epos�ees sans rupture
du vide. La deuxi�eme s�erie d'�echantillons de cette �etude a �et�e fabriqu�ee �a l'aide de ce bâti.

Une autre distinction tient �a la mani�ere dont le SiOx a �et�e d�epos�e. Pour presque tous les
�echantillons, on a utilis�e le masque de la �gure 3.4. Dans certains cas, ce masque a �et�e remplac�e
par une simple pastille de scotch anti-acide qui a �et�e coll�ee directement sur l'�echantillon. Apr�es
le d�epôt du SiOx, cette pastille a �et�e retir�ee avec de l'ac�etone, puis les �echantillons ont �et�e
nettoy�es comme indiqu�e pr�ec�edemment. Le nettoyage a �et�e achev�e �a l'aide d'un traitement
UV ozone de 30 minutes.

En�n, avant le d�epôt des couches organiques et des cathodes, certains �echantillons ont
subi un recuit. Celui-ci a �et�e e�ectu�e �a l'air, �a une temp�erature de 250ÆC pendant une demi-
heure. En e�et, l'ITO est d�epos�e �a faible temp�erature (voir page 64) ; on attend du recuit
qu'il am�eliore sa conductivit�e.

Les tableaux 3.1 et 3.2 r�ecapitulent les caract�eristiques de tous les �echantillons.Un \run"
correspond �a un ensemble d'�echantillons ayant subi en même temps toutes les
�etapes de fabrication allant du d�epôt de la couche isolante de SiOx �a celui de la
cathode.

3.2 M�ethodes de d�epôts

3.2.1 Evaporation sous vide

Le sch�ema de principe d'un bâti d'�evaporation est donn�e sur la �gure 3.5(a). Le mat�eriau
�a d�eposer est plac�e dans un creuset (en titane, tungst�ene ou molybd�ene), qui est chau��e
par e�et Joule. Le mat�eriau �evapor�e se condense sur toutes les surfaces, et notamment sur
celle des �echantillons et d'une balance �a quartz plac�ee �a côt�e de ceux-ci. Le quartz permet
de mesurer la masse de mat�eriau d�epos�e. Connaissant la densit�e du mat�eriau, on d�etermine
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Run Echantillons ITO Recuit de D�epôt du cathode structure
l'ITO SiOx

R1 1 215 nm
1 R1 8 150 nm masque LiF / Al cavit�e

R1C Thomson standard

R2 3 215 nm
2 R2 7 150 nm masque Al cavit�e

R2C Thomson standard

R3 5 150 nm
3 R3 9 280 nm masque LiF / Al cavit�e

R3C Thomson standard

R4 6 150 nm
R4 10

4 R4 11 280 nm masque Al cavit�e
R4 12
R4C Thomson standard

R5 13 270 nm
5 R5 15 230 nm masque Al cavit�e

R5 17 260 nm
R5 19 295 nm

R6 14 270 nm X
6 R6 16 260 nm X masque Al cavit�e

R6 18 295 nm X
R6 20 285 nm X

R7 21 300 nm
7 R7 22 320 nm masque Al cavit�e

R7 23 265 nm
R7 24 260 nm

R8 26 260 nm
8 R8 27 230 nm masque Al cavit�e

R8 28 235 nm
R8C standard

9 R9 30 340 nm masque Al cavit�e
R9 31 310 nm

Tableau 3.1 |

Caract�eristiques des �echantillons de la premi�ere s�erie (fabriqu�es avec trois bâtis
d'�evaporation). L'�epaisseur indiqu�ee pour les couches d'ITO a �et�e estim�ee d'apr�es la po-
sition des pics de r�esonance des microcavit�es (voir page 70). Les �epaisseurs des couches de
CuPc, TPD et Alq3 sont : 15 nm / 48 nm / 60 nm pour les runs 1 et 2, 15 nm / 60 nm / 60 nm
pour les runs 3 et 4, 15 nm / 30 nm / 75 nm pour le run 6 et 15 nm / 75 nm / 75 nm pour
les autres �echantillons. Contrairement aux cavit�es, les diodes \standard" ne poss�edent pas

de miroir d'aluminium entre le substrat et la couche d'ITO.
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Run Echantillons ITO Recuit de D�epôt du cathode structure
l'ITO SiOx

R10 32 225 nm X
10 R10 37 230 nm masque LiF / Al cavit�e

R10 38 225 nm X
R10 39 215 nm

R11 49 230 nm
11 R11 51 235 nm masque LiF / Al cavit�e

R11 52 standard

R12 41 230 nm
12 R12 42 270 nm X masque LiF / Al cavit�e

R12 43 225 nm X

R13 44 340 nm X
R13 45 370 nm

13 R13 47 355 nm pastille LiF / Al cavit�e
R13 48 360 nm X
R13 53 350 nm

R14 60 340 nm cavit�e
14 R14 61 pastille LiF / Al

R14 62 Thomson standard
R14 63

Tableau 3.2 |

Caract�eristiques des �echantillons de la deuxi�eme s�erie (fabriqu�es avec le nouveau bâti
d'�evaporation). L'�epaisseur indiqu�ee pour les couches d'ITO a �et�e estim�ee d'apr�es la po-
sition des pics de r�esonance des microcavit�es (voir page 70). Les �epaisseurs des couches de
CuPc, TPD et Alq3 sont 15 nm / 75 nm / 75 nm pour tous les �echantillons. Les diodes
\standard" ne poss�edent pas de miroir d'aluminium entre le substrat et la couche d'ITO.

l'�epaisseur de la couche. Le masque plac�e contre les �echantillons permet de d�eterminer le
motif qui est d�epos�e. La distance entre le masque et les substrats est de l'ordre du millim�etre,
la distance entre les creusets et les substrats d�epend du bâti utilis�e. Elle est d'environ 20 cm
dans les vieux bâtis, et 40 cm dans le nouveau.

Pendant les d�epôts, le vide dans les bâtis est de l'ordre de 10�6 mbar. La vitesse des
d�epôts est d'environ 0,3 nm/s pour les mat�eriaux organiques et 1 nm/s pour le SiOx. Les
m�etaux sont d�epos�es �a des vitesses comprises entre 0,5 et 1 nm/s.

3.2.2 Pulv�erisation cathodique magn�etron

La �gure 3.5(b) repr�esente le sch�ema de principe d'un bâti de pulv�erisation cathodique
magn�etron. Apr�es avoir �etabli un vide de l'ordre de 10�6 mbar dans la chambre, on introduit
un ux d'argon. Une tension de plusieurs centaines de volts permet de ioniser ce gaz, le
plasma ainsi cr�e�e est con�n�e au voisinage de la cathode par un champ magn�etique parall�ele
�a celle-ci.

Du fait de la tension n�egative appliqu�ee �a la cathode, les ions Ar+ sont acc�el�er�es en
direction de la cible qu'ils frappent avec une certaine vitesse. Ce bombardement permet
d'arracher �a la cible des �electrons et des atomes. Les �electrons sont pi�eg�es par le champ
magn�etique, et en interagissant avec l'argon, ils favorisent l'ionisation de ce dernier et donc
l'existence du plasma. Les atomes �electriquement neutres peuvent s'�eloigner de la cible et se
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Sch�ema de principe des bâtis. (a) : Evaporation thermique sous vide. (b) : Pulv�erisation
cathodique magn�etron.
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d�eposer sur l'�echantillon. Comme dans le cas des bâtis d'�evaporation, un quartz plac�e �a côt�e
des �echantillons permet de d�eterminer l'�epaisseur de mat�eriau d�epos�e.

Pour chaque d�epôt, on a suivi la s�equence pr�epulv�erisation - \etching" - pulv�erisation.
La pr�epulv�erisation est faite en maintenant le cache devant les �echantillons. Son objectif
n'est pas de faire un d�epôt, mais de nettoyer la cible qui peut avoir �et�e contamin�ee lors de
pulv�erisations pr�ec�edentes (des ions Ar+ pouvant avoir p�en�etr�e dans la cible). L'\etching" est
r�ealis�e en appliquant une tension n�egative non sur la cible mais sur les �echantillons. Les ions
d'argon bombardent alors les �echantillons, ce qui permet d'en retirer toute contamination.
La pulv�erisation proprement dite est ensuite e�ectu�ee sous une puissance de 100 W et en
pr�esence d'un l�eger ux d'O2. La temp�erature des �echantillons est maintenue �a 20

ÆC au cours
du d�epôt. La vitesse moyenne de d�epôt est de 0,17 nm/s.



CHAPITRE

4 Caract�erisation de

diodes

�electroluminescentes

organiques �a

microcavit�es

L'objectif de ce chapitre est de pr�esenter les r�esultats exp�erimentaux que nous avons ob-
tenus. Nous commen�cons, dans la partie 4.1, par pr�esenter les outils et les m�ethodes employ�es
pour caract�eriser les di��erentes couches qui constituent les �echantillons.

Les diodes �electroluminescentes ont �et�e caract�eris�ees �electriquement et optiquement. Cer-
taines mesures ont �et�e e�ectu�ees au Laboratoire Composants Organiques du CEA/Saclay
imm�ediatement apr�es la fabrication des �echantillons, d'autres ont �et�e faites �a l'ISEB. A l'ex-
ception des mesures de caract�eristiques courant-tension, toutes les mesures ont �et�e faites dans
le noir a�n d'�eviter tout bruit parasite (lumi�ere naturelle ou arti�cielle). Toutes les mesures
ont �et�e faites �a l'air libre. Entre-temps, les �echantillons ont �et�e conserv�es dans un dessicca-
teur, sous vide primaire. Les r�esultats des caract�erisations �electriques sont pr�esent�es dans la
partie 4.2. Dans la partie 4.3, les mesures optiques sont expos�ees et confront�ees aux r�esultats
de calcul obtenus grâce �a la th�eorie qui a �et�e d�evelopp�ee au chapitre 2.

4.1 Caract�erisation des couches

4.1.1 Epaisseur des couches

Comme indiqu�e dans la partie 3.2, les �epaisseurs des couches sont mesur�ees lors des d�epôts
grâce �a des balances �a quartz. Cette m�ethode est �able aussi longtemps que la densit�e des
mat�eriaux est connue et que les d�epôts sont homog�enes. Les �epaisseurs des couches ont �et�e
v�eri��ees a posteriori grâce �a un pro�lom�etre Dektak. Le Dektak comporte un stylet sur lequel
est exerc�ee une pression constante. Ce stylet balaye la surface d'un �echantillon avec une vitesse
et sur une distance choisies. On obtient ainsi le pro�l de la surface balay�ee.

Des lames t�emoins de verre dispos�ees �a côt�e des �echantillons dans les bâtis ont permis
d'obtenir des d�epôts s�epar�es des couches organiques, des cathodes et des couches d'ITO. Les
�epaisseurs des couches organiques et des cathodes ont �et�e mesur�ees en positionnant le stylet
pr�es du bord des couches sur les lames t�emoins et en mesurant la hauteur de la \marche"
constitu�ee par le d�epôt. Contrairement �a l'aluminium et aux mat�eriaux organiques, le bord



66
CHAPITRE 4. CARACT�ERISATION DE DIODES �ELECTROLUMINESCENTES

ORGANIQUES �A MICROCAVIT�ES

0

100

200

300

400

500

600

700

800

900

450 500 550 600 650 700 750 800

longueur d'onde (nm)

F
lu

or
es

ce
nc

e
(u

.a
.)

Figure 4.1 |

Spectre de uorescence d'Alq3 obtenu avec une longueur d'onde d'excitation de 411nm.

d'un d�epôt d'ITO ne forme pas une marche nette. On a donc coll�e un morceau de scotch sur
les lames t�emoin a�n de former une fenêtre qui a �et�e utilis�ee pour la mesure d'�epaisseur. Pour
chaque mesure, la m�ethode employ�ee a consist�e �a mesurer l'�epaisseur de la couche en trois
endroits di��erents et �a faire la moyenne des valeurs obtenues.

On a trouv�e un bon accord entre les �epaisseurs mesur�ees avec le quartz et celles mesur�ees
au pro�lom�etre pour les couches organiques (l'erreur relative �etant d'environ 3%). L'accord
est moins bon pour les cathodes (erreur d'environ 10%) et l'ITO. Pour ce dernier mat�eriau,
l'�ecart entre les �epaisseurs mesur�ees avec le quartz et avec le pro�lom�etre varie selon les
�echantillons entre 2,5% et 13%, l'erreur moyenne �etant de 8%. Ces variations s'expliquent
par le fait que les propri�et�es de l'ITO, et notamment sa densit�e, d�ependent des conditions du
d�epôt. Bien que l'on ait cherch�e �a e�ectuer tous les d�epôts dans les mêmes conditions, il se
peut que la densit�e de la couche varie d'un d�epôt �a l'autre. De plus, l'�epaisseur d�epos�ee n'est
pas homog�ene dans tout le bâti et le quartz ne re�coit probablement pas la même quantit�e
de mat�eriau que les substrats. En�n, la m�ethode consistant �a coller des morceaux de scotch
sur les lames t�emoins donne des fenêtres dont le bord peut être irr�egulier, ce qui fausse la
mesure au pro�lom�etre. Nous avons utilis�e une autre m�ethode, d�ecrite page 70, pour estimer
l'�epaisseur de l'ITO.

4.1.2 Fluorescence des couches organiques

Des lames t�emoins de verre sur lesquelles on a d�epos�e les mat�eriaux organiques ont �et�e
utilis�ees pour mesurer les spectres de uorescence de ces mat�eriaux. Ces mesures ont �et�e
e�ectu�ees au LCO �a l'aide d'un spectrouorim�etre Hitachi F 4500. La �gure 4.1 donne le
spectre obtenu avec une longueur d'onde d'excitation de 411 nm.
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Le maximum d'�emission est obtenu �a 520 nm, soit environ 2,4 eV. Cette �energie est
sensiblement plus faible que le gap Eg du mat�eriau que Forrest et al [44] estiment �a 2,7 eV
d'apr�es son spectre d'absorption. Cette di��erence (\Stokes shift") est due �a l'�energie des
quanta de vibration de la mol�ecule. La largeur du spectre, quant �a elle, est due au fort
couplage exciton - phonon existant dans le mat�eriau (voir le chapitre 1).
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Indices de r�efraction des mat�eriaux organiques et de l'aluminium. � est la partie r�eelle, �
est la partie imaginaire.
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4.1.3 Indices de r�efraction des couches organiques et des miroirs

Les indices de r�efraction des mat�eriaux constituant une microcavit�e sont des param�etres
essentiels pour d�eterminer les propri�et�es optiques de celle-ci (cf chapitre 2). Ils sont donn�es
par une relation du type :

n = � + i�:

On a utilis�e pour Alq3 et TPD les indices mesur�es par Celii et al [74]. L'indice de CuPc
nous a �et�e fourni par le Dr Aleksandra B. Djuri�si�c1. Les variations de ces trois indices avec la
longueur d'onde sont donn�ees sur la �gure 4.2, ainsi que l'indice que nous avons utilis�e pour
l'aluminium. Ce dernier a �et�e interpol�e �a partir des valeurs fournies dans la r�ef�erence [73].

4.1.4 Caract�erisation de l'ITO

Indice de r�efraction

L'indice de l'ITO a �et�e d�etermin�e �a partir de la position des r�esonances de deux microca-
vit�es en utilisant la m�ethode suivante.

1. Mesure de l'indice �a 633 nm

Une couche d'ITO d�epos�ee sur une lame de verre a �et�e utilis�ee pour mesurer l'indice
de l'ITO par ellipsom�etrie. Le dispositif exp�erimental permet d'e�ectuer cette mesure �a la
longueur d'onde de 632,8 nm. La valeur de l'indice qui a �et�e mesur�ee est 2,069. Ce r�esultat a
constitu�e le point de d�epart de notre calcul.

2. Choix de deux �echantillons

La premi�ere cavit�e que nous avons choisie est l'�echantillon R13 53. Notre choix s'est port�e
sur lui pour les raisons suivantes :

{ L'�epaisseur nominale de l'ITO (d�etermin�ee grâce �a la balance �a quartz du bâti de
pulv�erisation) est de 340 nm pour cet �echantillon, et l'�epaisseur mesur�ee au pro�lom�etre
est de 349 nm. L'�ecart entre ces deux mesures donne une erreur relative de 2,6%, c'est
l'un des meilleurs accords que nous ayons obtenus.

{ Cette cavit�e pr�esente une r�esonance �a 634 nm (� 1 nm) pour un angle d'observation
� = 60Æ.

{ Le calcul du spectre �emis par cette cavit�e dans la direction � = 60Æ en utilisant le
formalisme d�evelopp�e au chapitre 2, en supposant que l'indice de l'ITO est de 2,069 et
que les indices des autres mat�eriaux sont ceux de la �gure 4.2 donne e�ectivement une
r�esonance �a la longueur d'onde de 634 nm si l'�epaisseur de l'ITO est 349 nm.

{ Cette cavit�e a deux modes dans le spectre d'�emission d'Alq3. Ceux-ci balayent les in-
tervalles de longueur d'onde [486 nm ; 540 nm] et [614 nm ; 690 nm] quand l'angle d'ob-
servation � varie entre 0Æ et 85Æ.

L'�echantillon R12 42 a �et�e choisi car son unique mode r�esonnant balaye l'intervalle
[537 nm ; 597 nm] pour les mesures qui ont �et�e e�ectu�ees (� 2 [0Æ ; 65Æ]).

3. Calcul de l'indice de l'ITO

Tous les autres param�etres caract�erisant les cavit�es �etant suppos�es connus, on a calcul�e
la valeur de l'indice de r�efraction de l'ITO permettant de retrouver les r�esonances observ�ees

1Department of Electrical & Electronic Engineering, University of Hong Kong
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Indice de r�efraction de l'ITO. Les symboles repr�esentent les valeurs discr�etes calcul�ees �a
partir des r�esonances des �echantillons R13 53 (ronds) et R12 42 (losanges). La courbe pleine
repr�esente l'interpolation obtenue �a partir de ces points par la m�ethode des moindres carr�es.

exp�erimentalement. Pour ces calculs, on a suppos�e que l'�emission de chaque cavit�e est due �a
une couche de dipôles orient�es de mani�ere isotrope et situ�ee �a l'interface TPD / Alq3. De plus,
la couche de LiF, situ�ee entre la cathode d'aluminium et la couche d'Alq3, a �et�e n�eglig�ee. Les
valeurs obtenues ont �et�e report�ees sur la �gure 4.3.

On a ensuite cherch�e �a approcher ces valeurs par un polynôme, en utilisant la m�ethode
des moindres carr�es. La meilleure approximation a �et�e obtenue avec le polynôme de degr�e 6
indiqu�e par un trait plein sur la �gure 4.3.

4. D�etermination de l'incertitude sur l'indice de l'ITO

Les sources d'erreur pour la d�etermination des valeurs repr�esent�ees sur la �gure 4.3 sont
multiples :

{ position des longueurs d'onde de r�esonance, en particulier pour les longueurs d'onde
sup�erieures �a 600 nm o�u la uorescence d'Alq3 s'amoindrit (cf �gure 4.1),

{ erreur sur l'angle d'observation,
{ erreur sur les �epaisseurs des couches,
{ erreur sur les indices des di��erents mat�eriaux.
L'indice posant le plus probl�eme est celui de l'aluminium. Nguyen et al [76] ont d�evelopp�e

des mod�eles donnant la constante di�electrique de �lms d'aluminium �epais ou minces. Pour
ces derniers, ils ont utilis�e l'hypoth�ese que les �lms minces sont constitu�es de particules
qui conservent le caract�ere cristallin du mat�eriau massif ; seul le libre parcours moyen des
�electrons est modi��e. Les indices qu'ils ont obtenus pour l'aluminium massif et pour un �lm
�n caract�eris�e par un libre parcours moyen des �electrons de 25 �A sont donn�es sur la �gure
4.4.
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Indices de r�efraction th�eoriques calcul�es par Nguyen et al [76] pour l'aluminium massif (a)
et l'aluminium semi-transparent (b). Pour ce dernier, le calcul repose sur l'hypoth�ese que le

libre parcours moyen des �electrons dans le �lm est de 25 �A.

Nous avons pris comme hypoth�ese que l'�ecart entre l'indice donn�e sur la �gure 4.2(d)
et celui de la �gure 4.4(a) (respectivement 4.4(b)) donne l'incertitude sur le d�ephasage �
introduit par la r�eexion de l'onde sur le miroir inf�erieur (respectivement sur la cathode).
Les calculs montrent que l'erreur introduite sur la somme des longueurs de p�en�etration dans
les deux miroirs (voir l'�equation (2.105)) reste alors inf�erieure �a 1 nm.

Pour chacune des couches, on a calcul�e l'erreur introduite sur l'indice de l'ITO par les
incertitudes sur l'�epaisseur et sur l'angle d�e�nissant la direction de propagation du champ
�electromagn�etique dans la couche (voir la �gure 2.5). Les r�esultats sont pr�esent�es sur la
�gure 4.5, o�u sont �egalement indiqu�ees les contributions de l'incertitude sur la longueur
de p�en�etration du champ dans les miroirs et sur la valeur de la longueur d'onde de chaque
r�esonance. Ces calculs supposent que l'�epaisseur des couches organiques est connue �a 3% pr�es,
et celle de l'ITO �a 2,6% pr�es. L'incertitude sur l'angle d'observation � est � 0; 5Æ. On constate
sur la �gure 4.5 que l'incertitude sur l'�epaisseur de l'ITO est le facteur le plus critique, et
aussi que cette m�ethode nous permet de connâ�tre l'indice de r�efraction de l'ITO �a 5% pr�es.

Epaisseur des couches d'ITO des autres �echantillons

L'�epaisseur des couches d'ITO des microcavit�es a �et�e estim�ee �a partir de la longueur
d'onde des r�esonances pour un angle d'observation � = 0Æ grâce au formalisme des matrices
de di�usion pr�esent�e au chapitre 2. On a suppos�e pour ces calculs que les �epaisseurs des
autres couches sont parfaitement connues et que les indices des di��erents mat�eriaux sont
ceux pr�esent�es sur les �gures 4.2 et 4.3.

Selon les �echantillons, la valeur obtenue est plus proche de la valeur nominale (mesur�ee
avec la balance �a quartz du bâti de pulv�erisation) ou de la valeur mesur�ee au pro�lom�etre.
L'�ecart moyen (sur l'ensemble des �echantillons) entre l'�epaisseur estim�ee �a partir de la position
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Contributions �a l'erreur sur l'indice de l'ITO des incertitudes concernant les di��erentes
couches, la longueur d'onde de r�esonance et la longueur de p�en�etration dans les miroirs.

des r�esonances et l'�epaisseur mesur�ee avec le quartz (ou le pro�lom�etre) est de 6,2%. Les
r�esultats obtenus sont indiqu�es dans les colonnes 3 des tableaux 3.1 et 3.2.

R�esistance �electrique

La r�esistance de certains des d�epôts d'ITO a �et�e estim�ee. Pour cela, des lames test munies
de plots de contact Cr / Au ont �et�e plac�ees �a côt�e des substrats dans le bâti de pulv�erisation.
La r�esistance des d�epôts a ensuite �et�e mesur�ee par une m�ethode �a deux pointes.

4.2 Caract�erisation �electrique

La caract�erisation �electrique des diodes �electroluminescentes consiste essentiellement en
la mesure de leur caract�eristique courant-tension. Nous avons �egalement mesur�e la r�eponse
de certaines diodes �a un signal d'excitation variable dans le temps, ainsi que le rendement
d'�electroluminescence de certains �echantillons.

4.2.1 Caract�eristiques courant-tension

Les caract�eristiques courant-tension ont �et�e mesur�ees au Laboratoire Composants Orga-
niques �a l'aide d'un analyseur HP4155A. Les �echantillons sont polaris�es avec une alimentation
continue dont on fait varier la tension pas �a pas. On peut choisir le temps d'acquisition des
mesures, le temps d'application de la tension et le pas d'incr�ementation. Les �chiers de points
obtenus sont cod�es en ASCII et les courbes sont trac�ees �a l'aide du logiciel Microsoft Excel.
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Caract�eristique courant-tension de l'�echantillon R10 32 en �echelle lin�eaire (a) et en �echelle
semi-logarithmique (b). Us est la tension de seuil de la diode.

Du courant est inject�e dans une diode d�es lors que le champ appliqu�e est suÆsamment
grand pour qu'il y ait injection de charges dans la structure. La tension seuil Us est d�e�nie
comme la tension �a partir de laquelle l'injection a lieu.

Un exemple de caract�eristique courant-tension est donn�e sur la �gure 4.6, o�u on a trac�e
cette caract�eristique en �echelle lin�eaire et en �echelle semi-logarithmique.

Echantillons de la premi�ere s�erie

Ces �echantillons ont en commun le fait d'avoir �et�e fabriqu�es avec trois bâtis d'�evaporation
di��erents ; ils ont donc �et�e expos�es �a l'air entre le d�epôt des couches organiques et celui des
cathodes. Leurs caract�eristiques sont r�ecapitul�ees dans le tableau 3.1.

Inuence de la cathode

La litt�erature ainsi que les travaux pr�ec�edemment e�ectu�es au Laboratoire Composants
Organiques avec des cathodes d'aluminium �epaisses (de l'ordre de 100 nm) faisant �etat d'une
nette am�elioration de l'injection des �electrons dans Alq3 quand une �ne couche de LiF
est ins�er�ee entre l'aluminium et l'Alq3 (voir le chapitre 1), nous avons tent�e d'employer
cette m�ethode pour optimiser nos diodes. Les cathodes employ�ees sont des empilements
LiF (1,5 nm) / Al (20 nm) pour le run 1 et LiF (1,5 nm) / Al (30 nm) pour le run 3.

Ces essais n'ont pas �et�e couronn�es de succ�es. A titre d'illustration, la �gure 4.7 donne les
caract�eristiques courant-tension des �echantillons R3 9 et R4 10. Pour ces deux �echantillons,
l'�epaisseur des couches organiques est la même (�a la pr�ecision exp�erimentale pr�es) et l'ITO a
�et�e d�epos�e en même temps sur les deux diodes. On remarque que loin d'am�eliorer l'�echantillon
R3 9, la couche de LiF semble l'avoir d�egrad�e. Ce r�esultat doit cependant être pris avec
prudence dans la mesure o�u nous comparons ici des �echantillons qui appartiennent �a des runs
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Caract�eristiques courant - tension des �echantillons R3 9 et R4 10. L'ITO a �et�e d�epos�e en
même temps pour les deux �echantillons, et l'�epaisseur nominale de leurs couches organiques

est la même.

di��erents. Nous verrons page 78 que le d�epôt du SiOx �a l'aide du masque de la �gure 3.4 est
sujet �a caution.

Si la mauvaise qualit�e des diodes des runs 1 et 3 est e�ectivement due au LiF, ce
ph�enom�ene est peut-être dû au fait que les couches organiques sont expos�ees �a l'air avant
le d�epôt des cathodes. Des r�eactions d'oxydation ont pu se produire pendant le transfert
entre les deux bâtis d'�evaporation. De plus, le d�epôt de l'aluminium ne se fait pas de fa�con
uniforme sur toute la surface d'une diode. Au contraire, des �̂lots d'aluminium se forment au
d�ebut du d�epôt, puis s'�etendent et se regroupent pour former un �lm d'�epaisseur irr�eguli�ere
[76]. Comme les cathodes de nos diodes sont �nes (20 ou 30 nm selon les �echantillons), on peut
penser qu'elles ont une structure poreuse et o�rent donc plus de surface que des �lms �epais
pour des r�eactions chimiques dommageables (oxydation par exemple). Dans cette hypoth�ese,
l'ajout d'une couche de LiF aux propri�et�es isolantes ne peut que d�egrader encore la qualit�e
de l'interface cathode / Alq3.

Inuence de l'anode

Les r�esultats obtenus avec cette s�erie d'�echantillons semblent indiquer qu'�a la fois
l'�epaisseur et la nature de la couche d'ITO ont une inuence sur les caract�eristiques �electriques
des diodes �electroluminescentes organiques.

Ainsi, les diodes fabriqu�ees avec des substrats verre / ITO fournis par Thomson ont
des seuils plus faibles que celles qui contiennent une couche d'ITO d�epos�ee au Laboratoire
Composants Organiques. Cela apparâ�t sur la �gure 4.8 o�u sont donn�ees les caract�eristiques
courant-tension des �echantillons du run nÆ2. Les seuils de ces �echantillons sont de 14 V pour
R2 7, 11 V pour R2 3 et 6 V pour R2C.
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Caract�eristiques courant-tension des diodes du run 2. R2 7 et R2 3 ont des couches d'ITO
d�epos�ees au Laboratoire Composants Organiques de 150 nm et 280 nm d'�epaisseur respecti-

vement. R2C a une anode d'ITO d�epos�ee par Thomson.

On voit �egalement sur la �gure 4.8 qu'en augmentant l'�epaisseur de la couche d'ITO, on
peut am�eliorer de fa�con sensible la caract�eristique courant-tension d'une diode. Ce ph�enom�ene
est �egalement illustr�e par la �gure 4.9. A�n de comparer les di��erentes diodes entre elles, nous
avons choisi une valeur de courant : 1 mA (soit une densit�e de courant de 3mA=cm2), et nous
avons extrait les pentes des caract�eristiques courant-tension des di��erents �echantillons pour
cette valeur de courant.

L'inuence de l'�epaisseur de l'ITO peut s'expliquer par le fait que les �electrons ont une
barri�ere de potentiel relativement importante �a franchir (de l'ordre de 1,3 eV, voir la �gure
3.2) a�n de p�en�etrer dans la couche d'Alq3. Le courant est donc majoritairement un courant
de trous et la conduction de l'anode a une inuence non n�egligeable sur la caract�eristique
courant-tension.

Les trous inject�es au niveau du plot de contact doivent parcourir une certaine distance
avant de parvenir au niveau de la fenêtre dans la couche de SiOx qui d�e�nit la diode
�electroluminescente (voir la �gure 3.3). Si les trous se d�eplacent dans la couche d'ITO pa-
rall�element au plan des couches, l'ITO introduit une r�esistance s�erie R== donn�ee par la rela-
tion :

R== = �
L

ld

o�u � est la r�esistivit�e de l'ITO, L est la distance entre le plot de contact et la diode, l est la
largeur de la couche d'ITO et d son �epaisseur.

Si au contraire les trous traversent l'ITO perpendiculairement au plan des couches, la
r�esistance de l'ITO est donn�ee par :

R? = �
d

S
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Pentes des caract�eristiques courant-tension des �echantillons des runs 6 et 7 pour un courant
inject�e de 1 mA.

o�u S est la surface de la diode �electroluminescente.

On voit sur la �gure 4.9 que les �echantillons des runs 6 et 7 voient leurs caract�eristiques
courant-tension s'am�eliorer quand on augmente l'�epaisseur de leurs couches d'ITO. Cette
�evolution sugg�ere que l'ITO participe �a la r�esistance s�erie des diodes via sa r�esistance R==.
Cette hypoth�ese suppose �evidemment que les r�esistivit�es des di��erents d�epôts d'ITO sont
similaires. Parmi les �echantillons qui apparaissent sur la �gure 4.9, elle n'a �et�e estim�ee que
pour R7 24 et R7 23. Les r�esistances R== sont de 17; 1
 et 16; 9
 respectivement pour ces
deux �echantillons.

Un autre param�etre susceptible d'inuer sur les caract�eristiques �electriques des diodes est
le fait que l'on ait ou non proc�ed�e �a un recuit de l'ITO. Dans cette s�erie, seuls les �echantillons
du run 6 pr�esentent cette caract�eristique. L'ITO de chacun de ces �echantillons a �et�e d�epos�e
en même temps que celui d'un autre �echantillon (R6 14 avec R5 13, R6 16 avec R5 17, R6 18
avec R5 19 et R6 20 avec R7 21). Sur ces quatre paires de diodes, celle qui a subi le recuit
a toujours un seuil plus faible que l'autre. Ceci est illustr�e sur la �gure 4.10 o�u sont donn�ees
en exemple les caract�eristiques courant-tension des diodes R5 13 et R6 14.

L�a encore, il convient d'être prudent puisqu'on compare des diodes appartenant �a des
runs di��erents. Il n'est pas exclu que la qualit�e du run 6 soit due �a un autre param�etre que
la pr�esence ou l'absence de recuit de l'ITO.

Echantillons de la deuxi�eme s�erie

Ces �echantillons ont �et�e fabriqu�es �a l'aide du nouveau bâti d'�evaporation, c'est-�a-dire
que les couches organiques et les cathodes ont �et�e d�epos�ees sans rupture du vide. Leurs
caract�eristiques sont r�ecapitul�ees dans le tableau 3.2.
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Caract�eristiques courant-tension de R5 13 et R6 14. L'ITO a �et�e d�epos�e en même temps
sur les deux �echantillons, celui de R6 14 a subi un recuit.

Choix des cathodes

Nous avons choisi d'utiliser syst�ematiquement des empilements LiF / Al, car les tests
e�ectu�es par l'�equipe du Laboratoire Composants Organiques �a l'aide de ce bâti d'�evaporation
ont montr�e que lorsque le vide n'est pas rompu pendant la fabrication des diodes, une couche
de LiF diminue toujours le seuil, quelle que soit l'�epaisseur de la cathode d'aluminium. A
titre d'illustration, la �gure 4.11 montre les caract�eristiques courant-tension obtenues avec
des diodes dont les cathodes mesurent 10 nm et 60 nm d'�epaisseur.

Inuence de l'anode

A�n de pouvoir d�eterminer la r�esistance de l'ITO pour chacun des �echantillons, nous
avons estim�e syst�ematiquement la r�esistance carr�ee des d�epôts. Celle-ci varie entre 18
=2 et
44
=2, avec une valeur moyenne de 27; 5
=2.

A�n de comparer les �echantillons entre eux, nous avons utilis�e la même m�ethode que
pour la premi�ere s�erie : nous avons extrait les pentes des caract�eristiques courant-tension des
di��erents �echantillons pour un courant de 1 mA. Les r�esultats sont port�es sur la �gure 4.12,
o�u nous avons �egalement indiqu�e les r�esultats obtenus avec le run 7.

On peut constater sur la �gure 4.12(a) que, �a l'exception du run 7, l'augmentation de
la r�esistance R== de la couche d'ITO (mesur�ee parall�element au plan des couches) semble
s'accompagner d'une augmentation de la pente de la caract�eristique courant-tension de la
diode. Ce r�esultat indique que R== n'est pas un param�etre signi�catif, car dans le cas contraire
l'augmentation de R== se traduirait par une d�egradation de la caract�eristique.

Nous avons indiqu�e sur la �gure 4.12(b) les valeurs des pentes des caract�eristiques courant-
tension des �echantillons en fonction de la r�esistance R? de l'ITO mesur�ee perpendiculairement
au plan des couches. L�a encore, on observe une am�elioration des caract�eristiques courant-
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Inuence du LiF sur les caract�eristiques courant-tension de diodes fabriqu�ees dans le nou-
veau bâti d'�evaporation (mesures r�ealis�ees par l'�equipe du Laboratoire Composants Orga-

niques)

tension lorsque R? augmente. On constate �egalement que R? est tr�es faible dans tous les
�echantillons (de l'ordre de quelques dizaines de n
). Sa contribution �a la r�esistance s�erie des
diodes est donc n�egligeable.
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Pentes des caract�eristiques courant-tension des �echantillons des runs 7 et 10 �a 13 pour un
courant inject�e de 1 mA.
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Caract�eristiques courant-tension des �echantillons du run 10. Les triangles d'une part, les
ronds d'autre part, correspondent �a des �echantillons dont l'ITO a �et�e d�epos�e en même temps.

Les symboles pleins signalent les �echantillons ayant subi un recuit.

Quant au recuit de l'ITO, il s'est av�er�e qu'il n'entrâ�ne pas forc�ement d'am�elioration des
performances �electriques des diodes. Cela est illustr�e sur la �gure 4.13 o�u sont donn�ees les
caract�eristiques courant-tension des �echantillons du run 10. Deux des �echantillons (R10 32 et
R10 38) ont subi un recuit dans les conditions pr�ecis�ees au chapitre 3, tandis que les deux
autres n'ont pas �et�e recuits. Notons que l'ITO a �et�e d�epos�e en même temps sur les �echantillons
R10 32 et R10 39 d'une part et R10 37 et R10 38 d'autre part.

Les caract�eristiques courant-tension de R10 32 et R10 39 donnent �a penser que le recuit
diminue sensiblement le seuil des diodes. Au contraire, la comparaison des caract�eristiques
de R10 38 et R10 37 sugg�ere que le recuit n'a pas de v�eritable inuence sur la caract�eristique
courant-tension, voire même qu'il entrâ�ne une d�egradation. Ces r�esultats contradictoires
prouvent qu'il faut chercher ailleurs que dans la pr�esence ou l'absence de recuit l'explication
des di��erences constat�ees entre ces �echantillons.

Probl�eme du d�epôt de SiOx

Nous avons constat�e que le d�epôt du SiOx avec le masque de la �gure 3.4 pose probl�eme.
En e�et, les pastilles m�etalliques qui servent �a former la fenêtre qui d�e�nit la surface des
diodes (voir la �gure 3.3) ne sont pas au contact du substrat, et du mat�eriau peut se d�eposer
�a l'int�erieur de la fenêtre. Des diodes comportent donc entre l'anode et la couche de CuPc
une couche isolante d'�epaisseur ind�etermin�ee.

En cons�equence, la m�ethode \artisanale" consistant �a coller une pastille de scotch sur
les substrats pour le d�epôt du SiOx a parfois donn�e de meilleurs r�esultats que l'emploi du
masque. Ceci est illustr�e sur la �gure 4.14, o�u sont donn�ees les caract�eristiques courant-
tension de R11 49 et R13 47. Nous avons choisi ces �echantillons comme exemples car il y a
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Caract�eristiques courant-tension des �echantillons R11 49 et R13 47. L'ITO de R11 49 a �et�e
d�epos�e avec le masque de la �gure 3.4, celui de R13 47 avec une pastille.

fort peu de dispersion dans les caract�eristiques courant-tension du run 13, et R11 49 est l'un
des meilleurs �echantillons que nous ayons obtenus en utilisant le masque.

4.2.2 R�eponse �a une excitation variable

La r�eponse des diodes �electroluminescentes �a une excitation variable dans le temps a �et�e
mesur�ee �a l'ISEB. Un g�en�erateur de tension pouvant d�elivrer jusqu'�a 15 V a �et�e utilis�e pour
appliquer des cr�eneaux de tension aux diodes. Celles-ci sont plac�ees contre la fenêtre d'un
photomultiplicateur �a cathode d'AsGa qui d�elivre une tension proportionnelle �a l'intensit�e de
la lumi�ere collect�ee. Le signal d'excitation ainsi que la r�eponse du photomultiplicateur sont
mesur�es �a l'aide d'un oscilloscope num�erique.

Dans la premi�ere s�erie, ces mesures ont �et�e e�ectu�ees seulement avec les �echantillons du
run 6 car ce sont les seuls qui �emettaient une intensit�e lumineuse mesurable pour une tension
appliqu�ee de 15 V. Nous avons �egalement mesur�e la r�eponse des �echantillons des runs 11, 12
et 13 qui appartiennent �a la seconde s�erie.

Tous les �echantillons ont r�epondu de fa�con similaire aux cr�eneaux de tension ; la r�eponse
de R6 20 est donn�ee �a titre d'exemple sur la �gure 4.15. A l'instar de M�uckl et al [47],
nous avons observ�e un \retard �a l'allumage" tr entre le d�ebut du cr�eneau d'excitation et
celui de l'�emission de lumi�ere pour tous les �echantillons. En revanche, l'�electroluminescence
commence �a d�ecrô�tre d�es que le champ �electrique est coup�e. Les fr�equences de coupure fc
ont �et�e mesur�ees �a partir du temps de descente de la r�eponse des diodes �electroluminescentes.
Le tableau 4.1 r�ecapitule les r�esultats.

L'existence de tr provient du fait que lorsque la tension est �etablie, les porteurs de charges
doivent traverser plusieurs couches, voire franchir des barri�eres de potentiel avant de pouvoir
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R�eponse de l'�echantillon R6 20 (ronds) �a un cr�eneau de tension (trait plein)

se recombiner radiativement au voisinage de l'interface TPD / Alq3. D�es qu'il n'y a plus
de champ �electrique, les porteurs cessent de se d�eplacer vers la zone de recombinaison et
l'�electroluminescence diminue.

Posons l'hypoth�ese que le d�elai tr est dû essentiellement au transit des porteurs de charges
dans les couches d'Alq3 et de TPD. La mobilit�e des trous dans TPD �etant d'environ trois
ordres de grandeur sup�erieure �a celle des �electrons dans Alq3 [47], et les deux couches ayant

Echantillon R== de R? de tr (�s) fc (kHz) Incertitude

l'ITO (
) l'ITO (n
) sur fc (kHz)

R6 14 5,3 6,6 � 0; 2

R6 16 4,4 6,8 � 0; 6

R6 18 5,3 7,3 � 0; 2

R6 20 4,7 8,2 � 0; 2

R11 49 20,3 70,1 5,3 8,2 � 0; 6

R11 51 9,2 37,1 5 8,3 � 0; 6

R12 41 10,7 41,0 10 6,3 � 0; 2

R12 42 13,5 73,9 11,5 6,4 � 0; 2

R12 43 18,7 67,5 8,8 6,8 � 0; 2

R13 44 9,5 80,1 7,1 8,5 � 0; 2

R13 45 7,7 73,9 10 7,3 � 0; 2

R13 47 7,9 68,7 9,1 7,7 � 0; 2

R13 48 7,2 71,1 9,4 7,3 � 0; 2

Tableau 4.1 |

Temps de retard �a l'allumage tr et fr�equences de coupure fc. Les valeurs de tr sont connues
�a 0; 8�s pr�es.
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la même �epaisseur, le temps de transit des trous dans la couche de TPD est n�egligeable. On
a donc la relation :

tr =
d

�F
(4.1)

o�u d est l'�epaisseur de la couche d'Alq3, � la mobilit�e des �electrons dans ce mat�eriau et F le
champ �electrique appliqu�e.

Au cours de nos mesures, F �etait de l'ordre de 106 V/cm, et d = 75nm dans nos
�echantillons. Le d�elai tr �etant de l'ordre de 10 �s (voir le tableau 4.1), d'apr�es l'�equation
(4.1), la mobilit�e des �electrons dans Alq3 serait donc de l'ordre de : � � 75:10�8 cm2=V:s. Or,
�a temp�erature ambiante et pour un champ appliqu�e de 106 V/cm, la mobilit�e des �electrons
dans Alq3 est de l'ordre de 10

�4 cm2=V:s [47]. Notre hypoth�ese de d�epart, �a savoir l'absence de
barri�eres de potentiel, est donc compl�etement erron�ee. Le retard tr est caus�e principalement
par des barri�eres de potentiel.

Les fr�equences de coupure fc qui ont �et�e mesur�ees sont dues quant �a elles aux constantes
RC des diodes. Consid�erons le cas de l'�echantillon R6 20 dont la r�eponse �a un cr�eneau de
tension de 14,5 V est donn�ee sur la �gure 4.15. Sa r�esistance peut être �evalu�ee grâce �a la
pente de sa caract�eristique courant-tension, et sa capacit�e peut être estim�ee en assimilant
cette diode �a un condensateur plan. La constante RC ainsi obtenue est de l'ordre de 15�s, �a
comparer avec le temps de descente du signal d'�electroluminescence qui pour cet �echantillon
est d'environ 20�s.

Tout comme les caract�eristiques courant-tension, ces r�esultats montrent que le recuit de
l'ITO n'a aucun e�et notable sur les performances des diodes �electroluminescentes organiques.
Rappelons en e�et que R12 42, R12 43 et R13 48 ont �et�e recuits. Or, les trois �echantillons du
run 12 ont re�cu leur ITO au cours du même d�epôt, de même que R13 45, R13 47 et R13 48.
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Figure 4.16 |

Temps de retard tr des �echantillons de la seconde s�erie en fonction de la r�esistance de l'ITO
mesur�ee parall�element (a) ou perpendiculairement (b) au plan des couches.
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Fr�equence de coupure fc des �echantillons de la seconde s�erie en fonction de la r�esistance de
l'ITO mesur�ee parall�element (a) ou perpendiculairement (b) au plan des couches.

La comparaison des �echantillons ayant le même ITO et appartenant au même run ne fait
apparâ�tre aucune am�elioration qu'on puisse attribuer au recuit de l'ITO.

Le d�elai tr et la fr�equence de coupure fc n'ont pas non plus de lien �evident avec la
r�esistance de la couche d'ITO, comme on peut le voir sur les �gures 4.16 et 4.17. L'absence
de corr�elation entre tr et la r�esistance de l'ITO est en accord avec la conclusion �a laquelle
nous sommes arriv�es pr�ec�edemment, �a savoir que tr est essentiellement dû �a des barri�eres de
potentiel.

4.2.3 Rendement d'�electroluminescence

La d�etermination du rendement d'�electroluminescence n�ecessite de connâ�tre le nombre
de photons �emis par la diode que l'on caract�erise, c'est-�a-dire la puissance de la lumi�ere.
Cette mesure est faite au Laboratoire Composants Organiques �a l'aide d'une photodiode en
silicium. Cette photodiode est calibr�ee pour di��erentes longueurs d'onde. Elle est appliqu�ee
contre la diode �electroluminescente pendant la mesure. Pour chaque valeur de la tension de
polarisation, on mesure le courant inject�e et la puissance lumineuse �emise. L'acquisition des
donn�ees est pilot�ee par ordinateur.

Les courbes obtenues repr�esentent la puissance lumineuse (en �W) en fonction du courant
inject�e (en mA). L'exemple de la diode R11 49 est donn�e sur la �gure 4.18. Cette courbe est
une droite dont la pente permet de calculer le rendement. En e�et, le nombre de photons nph
collect�e pendant la dur�ee d'observation t est donn�e par :

nph =
Pt

Eph



4.2. CARACT�ERISATION �ELECTRIQUE 83

0

0,5

1

1,5

2

2,5

3

3,5

4

0 2 4 6 8 10 12 14 16 18

Courant (mA)

Pu
is

sa
nc

e 
(µ

W
)

Figure 4.18 |

Courbe donnant la puissance lumineuse �emise en fonction du courant inject�e pour
l'�echantillon R11 49

o�u P est la puissance lumineuse et o�u Eph est l'�energie des photons. Le nombre d'�electrons
ne inject�es dans la structure pendant la même dur�ee t est donn�e par :

ne =
It

e

o�u I est le courant inject�e et e la charge �el�ementaire de l'�electron. On en d�eduit le rendement
quantique externe � d�e�ni par :

� =
nph
ne

=
P

I

e

Eph
: (4.2)

Le rendement d'�electroluminescence a �et�e mesur�e pour les �echantillons des runs 11 et 14.
Les r�esultats sont donn�es dans le tableau 4.2.

Echantillon structure rendement rendement externe
externe (%) moyen (%)

R11 49 cavit�e 9; 5:10�3 8; 95:10�3

R11 51 cavit�e 8; 4:10�3

R11 52 standard 3; 8:10�3 3; 8:10�3

R14 60 cavit�e 8; 5:10�3 8; 5:10�3

R14 61 standard 5; 2:10�3

R14 62 standard 5; 3:10�3 5; 1:10�3

R14 63 standard 4; 8:10�3

Tableau 4.2 |

Rendements d'�electroluminescence des �echantillons des runs 11 et 14. Les diodes \standard"
n'ont pas de miroir sous la couche d'ITO. Toutes les mesures ont �et�e faites �a travers les

cathodes semi-transparentes.
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D'apr�es ces quelques mesures, sur un run donn�e le rendement des cavit�es est en moyenne
deux fois sup�erieur �a celui des diodes standard. Cette augmentation d'un facteur 2 est sim-
plement due au fait que le miroir qui se trouve entre l'ITO et le substrat r�e�echit les photons
�emis en direction du substrat. En d'autres termes, les �echantillons avec cavit�e �emettent la
même quantit�e de photons que les �echantillons sans cavit�e, ni plus, ni moins. Cela signi�e
qu'une microcavit�e n'ampli�e pas l'�emission totale d'une diode �electroluminescente. En re-
vanche, comme nous le verrons dans la partie 4.3, elle privil�egie l'�emission dans les longueurs
d'onde de r�esonance au d�etriment des longueurs d'onde non r�esonnantes.

4.3 Caract�erisation optique

Les �echantillons ont �et�e caract�eris�es par photoluminescence et �electroluminescence. Cer-
tains spectres d'�electroluminescence ont �et�e mesur�es au Laboratoire Composants Organiques
imm�ediatement apr�es la fabrication des �echantillons. L'essentiel des spectres de photolumi-
nescence / �electroluminescence ont �et�e mesur�es �a l'ISEB. Les bancs de mesure des deux
laboratoires sont d�ecrits dans la partie 4.3.1.

Nous avons �etudi�e la modi�cation du spectre d'�emission et du diagramme de rayonnement
par les microcavit�es. Les r�esultats exp�erimentaux sont donn�es dans les parties 4.3.2 et 4.3.3
et confront�es aux r�esultats th�eoriques. Sauf indication contraire, les calculs ont �et�e faits en
utilisant comme valeurs d'indices de r�efraction :

{ ceux de la �gure 4.2 pour les mat�eriaux organiques et le miroir �epais situ�e entre le
substrat et la couche d'ITO,

{ celui de la �gure 4.4(b) pour la cathode semi-transparente,
{ et pour l'ITO, l'indice repr�esent�e sur la �gure 4.3.

De plus, la couche de LiF (lorsqu'elle existe) a �et�e n�eglig�ee, et on a suppos�e que l'�emission des
cavit�es est due �a un plan de dipôles plac�es �a l'interface Alq3 / TPD et orient�es de mani�ere
isotrope.

4.3.1 Pr�esentation des bancs de mesure

Le banc d'�electroluminescence du LCO comporte un spectrom�etre Jobin-Yvon coupl�e
�a un d�etecteur CCD multicanal ampli��e Hamamatsu. Les �echantillons sont mont�es sur un
goniom�etre qui permet de choisir la direction d'observation � avec une pr�ecision de � 1Æ.

Le banc de l'ISEB est repr�esent�e sur la �gure 4.19. Il peut fonctionner soit en photolu-
minescence, soit en �electroluminescence. Dans le premier cas, l'excitation de l'�echantillon est
r�ealis�ee grâce aux raies UV �emises par le laser Argon. L'excitation lumineuse est transmise
�a l'�echantillon par le biais de la �bre optique (FO) dont l'extr�emit�e fait un angle constant
de 45Æ avec la surface de l'�echantillon. Alternativement, une source de courant permet de
travailler en �electroluminescence.

L'�echantillon est mont�e sur une platine tournante qui permet de d�e�nir la direction d'ob-
servation avec une pr�ecision de � 0; 5Æ. La lumi�ere �emise par l'�echantillon est focalis�ee sur
la fente d'entr�ee du monochromateur grâce aux lentilles. Le diaphragme plac�e entre celles-ci
garantit la directivit�e de la d�etection. Son ouverture a �et�e choisie de telle sorte que les photons
collect�es sont �emis dans un cône de 7Æ. Le signal est dirig�e �a travers le monochromateur vers le
photomultiplicateur (PMT) �a cathode d'AsGa dont la sensibilit�e est quasiment ind�ependante
de la longueur d'onde dans le spectre visible. On a choisi une largeur de 100 �m pour les
fentes d'entr�ee et de sortie du monochromateur, ce qui pour ce mat�eriel correspond �a une
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Banc de caract�erisation optique du D�epartement d'Opto�electronique de l'ISEB

r�esolution spectrale de 3,6 nm. Un ordinateur permet de commander le monochromateur et
de stocker les r�esultats des mesures.

4.3.2 Analyse spectrale

Structure de r�ef�erence

La structure de r�ef�erence est celle d'une diode �electroluminescente organique \standard",
dot�ee d'une cathode semitransparente. Elle est fabriqu�ee sur un substrat verre/ITO fourni par
Thomson. La �gure 4.20 repr�esente sa structure ainsi que son spectre d'�electroluminescence
mesur�e �a travers la cathode dans la direction normale aux couches. Ce spectre est peu di��erent
du spectre de uorescence d'Alq3. Le maximum d'�emission est �a 535 nm, contre 520 nm pour
la uorescence, et la largeur �a mi-hauteur est de l'ordre de la centaine de nm.

La di��erence entre la position des maxima d'�emission en uorescence et en
�electroluminescence s'explique par la pr�esence dans la diode d'une cathode r�e�echissante.
Celle-ci modi�e le champ �electromagn�etique dans son voisinage, et en particulier dans la
couche d'Alq3. De fait, la structure de r�ef�erence est celle d'une \microcavit�e" dont l'un des
\miroirs" est en verre. Ayant un faible facteur de qualit�e, cette \cavit�e" modi�e peu l'�emission
spontan�ee dans la direction perpendiculaire aux couches.

Microcavit�es

Rôle de la longueur de la cavit�e

Conform�ement aux pr�edictions th�eoriques du chapitre 2, les microcavit�es introduisent
des r�esonances : l'�emission spontan�ee est ampli��ee pour les longueurs d'onde qui v�eri�ent la
condition de r�esonance (2.93) et supprim�ee hors r�esonance. Dans la direction perpendiculaire
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Structure et spectre d'�electroluminescence dans la direction perpendiculaire aux couches de
la diode de r�ef�erence

aux couches, d�e�nie par � = 0, (2.93) devient :

�r =
2

m
L: (4.3)

�r est la longueur d'onde de r�esonance du mode m, m est un entier, et L est la longueur
optique de la cavit�e d�e�nie par :

L =
X
i

nidi +

2X
j=1

Lpj (4.4)

o�u Lpj est la profondeur de p�en�etration du champ �electromagn�etique dans le miroir nÆj, ni
et di sont l'indice de r�efraction et l'�epaisseur de la couche i, et la sommation se fait sur les i
couches contenues dans la cavit�e.

La position des pics est donc d�etermin�ee par l'�epaisseur des di��erentes couches conte-
nues dans la structure, et en jouant sur celles-ci on peut choisir la longueur d'onde �emise
par la microcavit�e. Ceci est illustr�e sur la �gure 4.21, o�u sont pr�esent�es les spectres
d'�electroluminescence de trois cavit�es. Pour ces trois �echantillons, les �epaisseurs des couches
organiques sont 75 nm, 75 nm et 15 nm pour Alq3, TPD et CuPc respectivement ; le miroir
inf�erieur et la cathode d'aluminium font 100 nm et 30 nm d'�epaisseur. D'une centaine de
nanom�etres pour le spectre de la structure de r�ef�erence, la largeur �a mi-hauteur de chaque
mode est r�eduite �a 10 - 20 nm. On peut d�eduire de ces donn�ees le facteur de qualit�e des
modes qui est donn�e par :

Q =
�r
��

(4.5)

o�u �r et �� sont respectivement la longueur d'onde de r�esonance et la largeur du mode.

Le spectre �emis par une cavit�e peut être calcul�e grâce au formalisme des matrices de
di�usion pr�esent�e au chapitre 2 et avec F , le spectre de uorescence d'Alq3. En e�et, le
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Spectres d'�electroluminescence de trois cavit�es de longueurs di��erentes. Le miroir inf�erieur,
les couches de CuPc, TPD, Alq3 et les cathodes ont pour �epaisseurs respectives 100 nm,
15 nm, 75 nm, 75 nm et 30 nm. Les �epaisseurs d'ITO ainsi que les caract�eristiques de chaque

mode sont donn�ees dans le tableau.

premier permet de calculer la fonction (k) qui traduit de quelle mani�ere la microcavit�e
modi�e un champ de longueur d'onde et de direction de propagation donn�es (voir le chapitre
2, partie 2.3). Par ailleurs, d'apr�es l'�equation (2.62), la forme du spectre �emis par la cavit�e
est donn�ee par le produit de  et de F . La �gure 4.22 montre le r�esultat obtenu dans le cas
de l'�echantillon R11 51. On a employ�e dans ce calcul le même indice de r�efraction pour les
deux miroirs (celui de l'aluminium massif, pr�esent�e sur la �gure 4.2(d)). On constate que la
largeur �a mi-hauteur du pic est sous-estim�ee. Cela tient au choix de l'indice de r�efraction des
miroirs qui a conduit �a une sur�evaluation de leur coeÆcient de r�eexion (en particulier pour
la cathode semi-transparente).

Electroluminescence et photoluminescence

Certains �echantillons ont �et�e caract�eris�es �a la fois par photoluminescence et par
�electroluminescence. Au cours de ces mesures, on a observ�e un d�ecalage de 2 �a 4 nm du
spectre de photoluminescence vers les grandes longueurs d'onde par rapport au spectre
d'�electroluminescence. Ce ph�enom�ene est illustr�e sur la �gure 4.23 dans le cas de l'�echantillon
R6 16. Ce r�esultat est en contradiction avec les observations de Nakayama [77] qui a observ�e
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Spectres calcul�e (trait plein) et mesur�e par �electroluminescence (croix) de l'�echantillon
R11 51.

un d�ecalage dans le sens inverse : des longueurs d'onde de r�esonance plus petites pour la
photoluminescence que pour l'�electroluminescence.
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Spectres de photoluminescence (PL) et d'�electroluminescence (EL) de l'�echantillon R6 16.
Epaisseur des couches : cathode aluminium : 30 nm, Alq3 : 75 nm, TPD : 30 nm, CuPc :

15 nm, ITO : 250 nm.
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Ampli�cation des �echantillons R13 45 et R10 39 par rapport �a la structure de r�ef�erence.

La di��erence entre les spectres de photoluminescence et d'�electroluminescence peut s'ex-
pliquer par le fait que les excitons ne sont pas cr�e�es au même endroit au cours des deux
types d'exp�erience. En photoluminescence, les photons sont absorb�es pr�es de la surface de
l'�echantillon, tandis qu'en �electroluminescence les charges se recombinent �a proximit�e de l'in-
terface TPD / Alq3.

Ampli�cation par rapport �a la structure de r�ef�erence

A�n de v�eri�er qu'il y a bien un e�et de cavit�e dans nos structures, et pas seulement
un �ltrage, il faut s'assurer que les longueurs d'onde r�esonnantes sont bien ampli��ees par
rapport �a la structure de r�ef�erence. Comme on l'a vu dans la partie 4.2.3, la pr�esence du
miroir inf�erieur conduit simplement �a une multiplication par 2 de l'intensit�e totale �emise �a
travers la cathode semi-transparente. Par intensit�e totale, on d�esigne ici l'�emission de la diode
�electroluminescente int�egr�ee sur tout le spectre. Cela revient �a �ecrire :Z

Sc(�)d� = 2

Z
S(�)d� (4.6)

o�u S(�) et Sc(�) d�esignent respectivement les spectres de la structure de r�ef�erence et d'une
microcavit�e.

La relation (4.6) peut être utilis�ee pour comparer des spectres qui ont �et�e enregistr�es
avec des conditions d'excitation di��erentes, voire avec des bancs de mesure di��erents. Ceci
permet de d�eterminer le rapport entre l'intensit�e �emise par une microcavit�e et celle �emise par
une diode de r�ef�erence, longueur d'onde par longueur d'onde. Cela est illustr�e sur la �gure
4.24 dans le cas de deux �echantillons, R10 39 et R13 45, ayant respectivement 215 et 370 nm
d'ITO. Ces deux �echantillons sont identiques par ailleurs, avec 75 nm d'Alq3 et de TPD,
15 nm de CuPc et des cathodes de 30 nm d'�epaisseur. Sur l'ensemble de nos �echantillons,
nous avons observ�e des ampli�cations comprises entre 11,3 et 15,3.
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Spectres d'�electroluminescence de la structure de r�ef�erence pour trois angles d'observation.
Les spectres sont normalis�es par rapport �a l'�emission dans la direction � = 0Æ.

4.3.3 Analyse angulaire

On a mesur�e les spectres �emis dans di��erentes directions, aussi bien pour les microcavit�es
que pour la structure de r�ef�erence.

Structure de r�ef�erence

Certains des spectres d'�electroluminescence obtenus avec l'�echantillon de r�ef�erence sont
donn�es sur la �gure 4.25. On constate que le spectre �emis est presque le même dans toutes
les directions, �a ceci pr�es que sa largeur �a mi-hauteur diminue l�eg�erement lorsque l'angle
d'observation � augmente. En e�et, le coeÆcient de r�eexion de la cathode augmente avec
�, donc le facteur de qualit�e de la \cavit�e" constitu�ee par la diode augmente aussi et la
modi�cation du spectre caus�ee par ladite \cavit�e" devient plus importante.

Microcavit�es

Evolution du spectre avec �

Les spectres �emis par les cavit�es �a di��erents angles d'observation � ont �et�e mesur�es. Nous
en avons d�eduit la forme du taux d'�emission spontan�ee (�) dans les cavit�es en corrigeant les
mesures grâce au spectre de uorescence d'Alq3. En e�et, d'apr�es l'�equation (2.62) :

Imes(�) / F(�)(�) => (�) / Imes(�)

F(�) (4.7)

o�u � est la longueur d'onde consid�er�ee, Imes est l'intensit�e mesur�ee et F(�) est le spectre de
uorescence.
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Taux d'�emission spontan�ee  obtenus �a partir des spectres d'�electroluminescence de
l'�echantillon R13-45 pour di��erentes valeurs de l'angle d'observation �.

L'�echantillon R13 45 a la structure suivante : Al (100 nm)/ITO (370 nm)/CuPc (15 nm)/
TPD (75 nm)/Alq3 (75 nm)/LiF (1,2 nm)/Al (30 nm). Pour cette cavit�e, les modes m = 4
et m = 5 sont dans le spectre de uorescence d'Alq3. En utilisant la relation (4.7), et en
normalisant les r�esultats par rapport au taux d'�emission spontan�ee �a 0Æ, on obtient pour
�=0Æ, 20Æ, 40Æ et 60Æ les courbes pr�esent�ees sur la �gure 4.26. Ces spectres ont �egalement �et�e
calcul�es grâce au formalisme des matrices de di�usion. Les r�esultats sont donn�es sur la �gure
4.27.

Ces spectres font apparâ�tre la variation des longueurs d'onde de r�esonance avec l'angle
d'observation. Quand ce dernier augmente, l'�emission de la cavit�e est d�ecal�ee vers le bleu,
conform�ement �a la relation de r�esonance (2.93). La relation entre longueur d'onde de
r�esonance et angle d'observation peut être d�etermin�ee par deux m�ethodes distinctes.

La premi�ere, utilis�ee par Masenelli et al [78], repose sur le mod�ele de la cavit�e id�eale.
Rappelons que ce mod�ele suppose que le coeÆcient de r�eexion des miroirs est ind�ependant
de la longueur d'onde et de l'angle d'observation. La longueur d'onde de la r�esonance �a 0Æ

permet de d�eterminer la profondeur de p�en�etration de l'onde dans les miroirs (voir l'�equation
(2.105)) qui est suppos�ee constante. La variation de la longueur d'onde de r�esonance est alors
donn�ee par la relation (2.99). Cette m�ethode pr�esente plusieurs avantages : elle est rapide,
facile �a mettre en �uvre et elle donne d'excellents r�esultats pour des angles proches de la
normale (� = 0Æ). En revanche, elle donne des r�esultats inexacts pour les angles �elev�es, comme
on peut le voir sur la �gure 4.28.

La seconde m�ethode, plus rigoureuse, consiste �a traiter la cavit�e r�eelle grâce au formalisme
des matrices de di�usion expos�e dans le chapitre 2. La d�ependance des coeÆcients de r�eexion
des miroirs avec la longueur d'onde et l'angle d'incidence est alors automatiquement prise en
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Figure 4.27 |

Taux d'�emission spontan�ee mesur�e et calcul�e �a 0Æ, 20Æ, 40Æ et 60Æ. Les r�esultats ont �et�e
normalis�es par rapport au taux �a 0Æ.

compte, et il y a un bon accord entre les longueurs d'onde de r�esonance calcul�ees et mesur�ees
sur une grande plage d'angles (cf �gure 4.28). L'inconv�enient de cette m�ethode est qu'elle est
plus gourmande en temps de calcul.

Diagrammes de rayonnement

A partir de r�esultats tels que ceux pr�esent�es sur la �gure 4.26, on peut raisonner �a longueur
d'onde �xe et obtenir des diagrammes angulaires d'�emission monochromatiques. Dans le cas
de l'�echantillon R13 45, nous nous sommes int�eress�es aux longueurs d'onde 557 nm, 544 nm
et 513 nm qui sont les longueurs d'onde de r�esonance du mode m = 4 �a 0Æ, 30Æ et 60Æ

respectivement. Les diagrammes de rayonnement correspondants sont reproduits sur la �gure
4.29, ainsi que les diagrammes calcul�es �a l'aide du formalisme des matrices de di�usion. On
constate que les �emissions monochromatiques sont concentr�ees dans des lobes dont la largeur
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Variation de la longueur d'onde de r�esonance du mode m = 4 avec l'angle d'observation �
pour l'�echantillon R13-45.

diminue quand l'angle de r�esonance augmente. Cette �evolution est en accord avec l'�equation
(2.113).

Le diagramme de rayonnement externe ne suÆt pas pour d�eterminer le facteur de couplage,
c'est-�a-dire le rapport entre l'intensit�e �emise dans le lobe principal (qui est rayonn�e dans
l'air) et l'intensit�e totale �emise par la cavit�e (voir �equation (2.115)). On a donc calcul�e les
diagrammes de rayonnement internes de l'�echantillon R13 45 pour les trois longueurs d'onde

-1 -0,75 -0,5 -0,25 0 0,25 0,5 0,75 1

Figure 4.29 |

Diagrammes de rayonnement externes de l'�echantillon R13 45 �a 557 nm (ronds et ligne
pointill�ee), 544 nm (losanges et tirets) et 513 nm (triangles et ligne pleine). Les symboles
donnent les points exp�erimentaux, les lignes correspondent aux diagrammes calcul�es. L'angle

qui apparâ�t sur cette �gure est l'angle d'observation dans l'air.
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Figure 4.30 |

Diagrammes de rayonnement internes norm�es de l'�echantillon R13 45 �a 557 nm, 544 nm et
513 nm. L'angle qui apparâ�t ici est l'angle �int dans la couche d'Alq3. Les lignes en gras
pointill�e indiquent l'angle critique (35Æ) au-del�a duquel la lumi�ere n'est pas rayonn�ee dans

l'air.
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557 nm, 544 nm et 513 nm (voir �gure 4.30). D'apr�es la relation de Snell-Descartes, si une
onde �electromagn�etique se propage dans la couche d'Alq3 dans une direction d�e�nie par un
angle �int > �c, avec

�c = arcsin

�
1

nAlq3

�
o�u nAlq3 est l'indice de r�efraction d'Alq3, alors elle est totalement r�e�echie et ne peut se
propager dans l'air. Aux longueurs d'onde que nous consid�erons ici, �c � 35Æ donc les lobes
qui existent au-del�a de cet angle correspondent �a des ondes qui sont soit rayonn�ees dans le
substrat, soit guid�ees. Les facteurs de couplage que nous avons calcul�es pour cet exemple
sont : 0,77 �a 557 nm, 0,73 �a 544 nm et 0,56 �a 513 nm. On constate que plus la direction de
r�esonance du lobe principal est �eloign�ee de la normale et plus les pertes augmentent. Cela
tient au fait que l'absorption de la cathode augmente avec l'angle.

Nous nous sommes aussi int�eress�es �a la d�ependance en � du taux d'�emission spontan�ee
des cavit�es. La �gure 4.31 donne pour l'�echantillon R11 51 la fonction �(�) d�e�nie par :

�(�) =

R
(�; �)d�R
(�; 0)d�

o�u (�; �) est le taux d'�emission spontan�ee de la cavit�e �a la longueur d'onde � et dans la
direction d�e�nie par l'angle �. �(�) repr�esente l'intensit�e totale �emise dans la direction �,
normalis�ee par rapport �a l'�emission selon la normale.
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Figure 4.31 |

D�ependance du taux d'�emission spontan�ee total (int�egr�e sur �) avec l'angle d'observation
pour l'�echantillon R11 51.
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On observe que cette courbe est l�eg�erement inf�erieure �a celle d'un cosinus. La di��erence
entre cette structure et une source lambertienne pourrait être due �a l'�evolution de l'absorption
de la cathode avec l'angle �.

4.4 Conclusion

Dans ce chapitre, nous avons pr�esent�e les m�ethodes de caract�erisation employ�ees pour
�etudier nos �echantillons, ainsi que les r�esultats exp�erimentaux et th�eoriques que nous avons
obtenus.

Il est essentiel de connâ�tre l'�epaisseur et l'indice de r�efraction de chaque couche pour
mod�eliser les microcavit�es par le formalisme des matrices de di�usion. Nous avons pr�esent�e
dans la partie 4.1 les outils qui nous ont permis de mesurer les �epaisseurs, ainsi que les sources
qui nous ont fourni les indices des mat�eriaux organiques et de l'aluminium. L'indice de l'ITO
a �et�e mesur�e �a une longueur d'onde pr�ecise. A partir de cette valeur et des caract�eristiques
optiques de deux de nos microcavit�es, nous avons calcul�e la variation de l'indice de l'ITO en
fonction de la longueur d'onde. Nous avons estim�e �a 5% l'incertitude sur le r�esultat obtenu.

Les mesures de caract�erisation �electrique ont �et�e pr�esent�ees dans la partie 4.2. Elles
nous ont permis de mettre en �evidence le fait que la r�esistance de l'ITO n'a pas une in-
uence d�eterminante sur les caract�eristiques courant-tension des diodes �electroluminescentes
organiques �etudi�ees au cours de ce travail. De plus, le recuit de l'ITO n'apporte aucune
am�elioration, ce qui signi�e

{ que les conditions dans lesquelles le recuit a �et�e pratiqu�e ne modi�ent pas sensiblement
les propri�et�es de l'ITO,

{ et / ou que les limitations des diodes ne viennent pas de l'anode.
La mesure de la r�eponse des diodes �electroluminescentes �a une excitation variable dans

le temps a montr�e qu'il s'�ecoule un certain d�elai tr entre l'�etablissement du champ �electrique
et le d�ebut de l'�electroluminescence. L'ordre de grandeur de tr prouve que ce d�elai est caus�e
principalement par une ou des barri�eres de potentiel. Les fr�equences de coupure qui ont �et�e
mesur�ees sont comprises entre 6,3 kHz et 8,5 kHz.

Les r�esultats de caract�erisation optique sont pr�esent�es dans la partie 4.3. L'inuence
des microcavit�es sur la forme des spectres et les diagrammes angulaires d'�emission a �et�e
d�emontr�ee. Elle est en accord avec les calculs bas�es sur le formalisme des matrices de dif-
fusion qui a �et�e d�evelopp�e au chapitre 2. L'�emission monochromatique est concentr�ee dans
des lobes orient�es sur les directions v�eri�ant la condition de r�esonance. Cette concentration
produit une augmentation de l'intensit�e rayonn�ee selon ces directions. Nous avons observ�e
dans nos structures une ampli�cation selon la normale d'un facteur compris entre 11,3 et 15,3.
Nous avons montr�e sur un exemple qu'une microcavit�e ne modi�e quasiment pas l'intensit�e
lumineuse totale �emise par une diode, ce qui est en accord avec les mesures de rendement
d'�electroluminescence.



Conclusion et

perspectives

Le travail pr�esent�e dans ce m�emoire concerne la r�ealisation et l'�etude de diodes
�electroluminescentes organiques �a microcavit�es r�esonnantes.

La premi�ere �etape de ce travail a consist�e �a mod�eliser ce type de structures. Pour cela,
nous avons utilis�e le formalisme des matrices de di�usion. Cet outil a permis de calculer le
taux d'�emission spontan�ee d'une cavit�e, dans le cas limite du couplage faible entre le champ
�electromagn�etique et la mati�ere. Ces calculs ont permis de montrer que les propri�et�es des
cavit�es (condition de r�esonance, ouverture des lobes) d�ependent du coeÆcient de r�eexion
des miroirs et de la longueur optique des cavit�es. De plus, on a montr�e qu'une microcavit�e ne
permet pas de modi�er de fa�con importante le taux d'�emission spontan�ee total d'un mat�eriau
dont le spectre d'�emission est large.

L'indice de l'ITO �etant susceptible de varier de fa�con importante selon les conditions dans
lesquelles ce mat�eriau est d�epos�e, il �etait n�ecessaire de d�eterminer l'indice de notre ITO. Celui-
ci a �et�e mesur�e �a une longueur d'onde pr�ecise. A partir de cette valeur et des caract�eristiques
optiques de deux de nos microcavit�es, nous avons calcul�e la variation de l'indice de l'ITO en
fonction de la longueur d'onde. Nous avons estim�e �a 5% l'incertitude sur le r�esultat obtenu.
La connaissance de l'indice de l'ITO nous a permis de d�eterminer l'�epaisseur de cette couche
pour chaque �echantillon, et de pallier ainsi �a l'incertitude des mesures d'�epaisseur, qui peut
être particuli�erement �elev�ee pour ce mat�eriau.

Les r�esultats de caract�erisation optique ont permis de mettre en �evidence l'inuence des
microcavit�es sur la forme des spectres et les diagrammes angulaires d'�emission. Ces r�esultats
sont en accord avec les calculs bas�es sur le formalisme des matrices de di�usion. L'�emission
monochromatique est concentr�ee dans des lobes orient�es sur les directions v�eri�ant la condi-
tion de r�esonance. Cette concentration produit une augmentation de l'intensit�e rayonn�ee selon
ces directions. Nous avons observ�e dans nos structures une ampli�cation selon la normale d'un
facteur compris entre 11,3 et 15,3. Nous avons �egalement v�eri��e qu'une microcavit�e ne mo-
di�e quasiment pas l'intensit�e lumineuse totale �emise par la diode, ce qui est en accord avec
la th�eorie et avec les mesures de rendement d'�electroluminescence.

Nous avons �etudi�e l'inuence des �electrodes sur les caract�eristiques �electriques des
�echantillons. Les mesures nous ont permis de mettre en �evidence le fait que la r�esistance de
l'ITO n'a pas une inuence d�eterminante sur les caract�eristiques courant-tension des diodes
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�electroluminescentes organiques, et qu'un recuit de l'ITO d'une demi-heure, �a 250ÆC, e�ectu�e
�a l'air, n'apporte aucune am�elioration. Il a �et�e observ�e qu'une �ne couche de LiF permet
d'am�eliorer l'injection des �electrons dans Alq3 lorsque la cathode est constitu�ee d'une couche
semi-transparente d'aluminium.

La r�eponse des diodes �electroluminescentes �a une excitation variable dans le temps montre
qu'il existe un certain d�elai tr entre l'�etablissement du champ �electrique et le d�ebut de
l'�electroluminescence. L'ordre de grandeur de tr prouve que ce d�elai est caus�e principale-
ment par une ou des barri�eres de potentiel. Les fr�equences de coupure qui ont �et�e mesur�ees
sont comprises entre 6,3 kHz et 8,5 kHz.

Perspectives

Les microcavit�es que nous avons fabriqu�ees et �etudi�ees ici ont des performances modestes,
tant en termes de rendement que de vitesse. Plusieurs pistes sont envisageables pour les
am�eliorer.

Le dopage de la couche �emissive avec une mol�ecule judicieusement choisie permettrait
d'am�eliorer le rendement. Le dopant doit être choisi de telle mani�ere que le transfert d'�energie
excitonique de type F�orster soit possible depuis Alq3 vers cette mol�ecule. De plus, si on choisit
une mol�ecule dont le spectre d'�emission est �etroit, les cavit�es seront plus eÆcaces.

Une autre voie possible pour augmenter le rendement des cavit�es est de fabriquer des
structures invers�ees, o�u la cathode est le miroir inf�erieur et non plus le miroir sup�erieur. Il
serait ainsi possible d'utiliser des cathodes �epaisses donc plus r�e�echissantes et plus conduc-
trices. Avec une structure invers�ee, on pourrait �egalement envisager de remplacer le miroir
sup�erieur m�etallique par un miroir de Bragg. L'int�erêt d'un tel miroir est double :

{ il est possible de contrôler son coeÆcient de r�eexion, contrairement �a celui d'un miroir
m�etallique qui est �x�e par l'indice de r�efraction du m�etal,

{ son absorption est plus faible que celle d'un miroir m�etallique.
La diÆcult�e majeure �a surmonter pour cela est la mâ�trise du d�epôt de l'ITO sur les couches
organiques.

Deux facteurs limitent la vitesse des diodes : le retard �a l'allumage tr et la fr�equence de
coupure, relativement faible.

Le retard tr est caus�e par le transport des porteurs de charges des �electrodes vers la zone
de recombinaison (franchissement des barri�eres de potentiel et transit �a travers les couches
organiques). Il pourrait ais�ement être r�eduit en appliquant une tension positive continue �a la
diode [79], en restant sous le seuil de l'�electroluminescence.

Par ailleurs, l'am�elioration de la conduction de la cathode doit r�eduire la r�esistance s�erie
de la diode, et en r�eduisant la surface des �echantillons on diminuera leur capacit�e. Ces me-
sures simples permettront de r�eduire la constante de temps RC des structures. Cependant,
il est possible que des diodes �electroluminescentes organiques ne puissent être modul�ees aux
fr�equences �elev�ees utilis�ees dans les circuits int�egr�es. Il faut donc envisager d'utiliser ces
composants avec des modulateurs �electro-optiques externes.



ANNEXE

A La transformation de

Power-Zienau-Woolley

A.1 Densit�es de polarisation et de magn�etisation

A l'instar de Cohen-Tannoudji, Dupont-Roc et Grynberg [59], nous comparons la distri-
bution de charge repr�esent�ee �gure A.1(a) et consistant en une charge q plac�ee �a la position rq
�a la distribution de r�ef�erence constitu�ee par la même charge plac�ee �a l'origine du r�ef�erentiel.
On peut retrouver la distribution de charge r�eelle �a partir de cette derni�ere en lui ajoutant n
dipôles constitu�es de deux charges �q et +q distantes de qrq=n et dispos�ees de telle sorte que
la charge �q d'un dipôle est superpos�ee �a la charge +q du dipôle voisin (voir �gure A.1(b)).
Si on fait tendre n vers l'in�ni, on obtient une distribution continue de dipôles ponctuels
donn�ee par la densit�e de polarisation :

P(r) =

Z 1

0
du qrq Æ(r� urq) (A.1)

O

q

rq

O q

rq

(a) (b)

Figure A.1 |

La distribution de charge r�eelle repr�esent�ee en (a) (charge q en rq) est �equivalente �a la
distribution repr�esent�ee en (b) (charge q en O plus n dipôles qrq=n).

A cette densit�e de polarisation est associ�e le courant de polarisation d�ecrit par :

j(pol)(r) = _P(r) (A.2)

On montre [59] que la densit�e de courant totale est donn�ee par la somme :

j(r) = j(pol)(r) + j(mag)(r)

o�u le courant de magn�etisation j(mag)(r) est :

j(mag)(r) = r�M(r) (A.3)
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avec :

M(r) =

Z 1

0
duu qrq � _rqÆ(r� urq) (A.4)

A.2 Nouveaux lagrangien et hamiltonien

Soit

f = �
Z

d3rP(r) �A(r)

la fonction introduite par Power, Zienau et Woolley. Le nouveau lagrangien est donn�e par la
relation :

L0 = L+
df

dt
(A.5)

o�u L est le lagrangien standard (2.15). On peut en particulier regrouper les termes
R
d3rj �A

et df
dt : Z

d3rj(r) �A(r) +
df

dt
=

Z
d3r

�
j(r)� _P(r)

�
�A(r)�

Z
d3rP(r) � _A(r)

=

Z
d3rj(mag)(r) �A(r)�

Z
d3rP(r) � _A(r)

=

Z
d3r (r�M(r)) �A(r)�

Z
d3rP(r) � _A(r)

=

Z
d3rM(r) �B(r) +

Z
d3rP(r) � E?(r) (A.6)

L'expression du nouveau lagrangien est, d'apr�es (2.15) et (A.6) :

L0 =
m _r2q
2

� Vcoul +
"0
2

Z
d3r

�
E2
?(r)� c2B2(r)

�
+

Z
d3rM(r) �B(r) +

Z
d3rP(r) � E?(r) (A.7)

Nous pouvons maintenant d�eterminer l'expression des moments conjugu�es. En rempla�cant
M(r) par son expression (A.4) et en e�ectuant l'int�egration sur r, on obtient :

pL0 = m _rq +

Z 1

0
duu qB (rqu)� rq (A.8)

o�u l'indice L0 indique que ce moment est d�e�ni par rapport au nouveau lagrangien. Sachant
que E? = � _A, on a aussi :

�m;L0 = "0 _Am �Pm? = � ["0Em? +Pm?] = �Dm? (A.9)

o�u D est l'induction �electrique.

On en d�eduit l'expression du nouvel hamiltonien :

H 0 = _rq � pL0 +
1

2L3

X
m

�
_Am � ��

m;L0 + _A
�
m � �m;L0

�
� L0
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soit :

H 0 =
1

2m

�
pL0 �

Z 1

0
duu qB (rqu)� rq

�2
+ Vcoul

+
1

2L3

X
m

"�
�m;L0 +Pm;?

�� � ��m;L0 +Pm;?

�
"0

+ "0c
2k2mA

�
m �Am

#
(A.10)

En particulier, le nouvel hamiltonien d'interaction s'�ecrit :

H 0
I =

1

2L3

X
m

�
�m;L0

"0
�P�

m;? +
�
�
m;L0

"0
�Pm;?

�
�
Z 1

0
duu q

�
rq � pL0

m

�
�B (rqu)

+
1

2m

�Z 1

0
duu qB (rqu)� rq

�2
(A.11)

= H 0
Ipol +H 0

Ipara +H 0
Idia (A.12)

Le terme H 0
Ipol s'�ecrit dans l'espace r�eel sous la forme :

H 0
Ipol =

Z
d3r

�L0(r)

"0
�P(r)

soit, d'apr�es(A.9) :

H 0
Ipol = �

Z
d3r

D?(r)

"0
�P(r) (A.13)

Posons :

M0(r) =

Z 1

0
duu q

�
rq � pL0

m

�
Æ (r� rqu)

H 0
Ipara peut s'�ecrire :

H 0
Ipara = �

Z
d3rM0(r) �B(r) (A.14)

H 0
Ipara repr�esente l'interaction paramagn�etique entre la densit�e de magn�etisation M0(r) et le

champ magn�etique B(r). H 0
Idia est l'�energie diamagn�etique de la charge dans B(r).

A.3 D�eveloppement multipolaire de l'interaction

D�eveloppons le terme H 0
Ipol :

H 0
Ipol = �

Z
d3rE?(r) �P(r)�

Z
d3r

P2
?(r)

"0

Le deuxi�eme terme de la relation ci-dessus ne traduit pas une interaction entre le champ
et la particule, car il fait intervenir uniquement la densit�e de polarisation. D'apr�es (A.1), le
premier terme s'�ecrit :

H 0
I1 = �

Z
d3r

Z 1

0
du qrq �E?(r) Æ(r � urq) = �

Z 1

0
du qrq � E?(urq)

Soit d = qrq le moment dipolaire de la particule. On a :

H 0
I1 = �

Z 1

0
d �E?(urq)du (A.15)
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Si rq est tr�es petit devant la longueur d'onde de la lumi�ere, c'est-�a-dire si l'approximation
des grandes longueurs d'onde est valable, on peut e�ectuer un d�eveloppement en s�erie de
Taylor du champ �electrique au voisinage de l'origine. L'hamiltonien d'interaction H 0

I1 devient
alors :

H 0
I1 = �d �E?(0) + : : : (A.16)

Consid�erons maintenant le terme H 0
Ipara. Si on remplace M0(r) par son expression et si

on e�ectue l'int�egration sur r, il vient :

H 0
Ipara = �q

�
rq � pL0

m

�
�
Z 1

0
duuB(urq) (A.17)

Si l'approximation des grandes longueurs d'onde est valable, on peut e�ectuer un
d�eveloppement en s�erie de Taylor du champ magn�etique au voisinage de l'origine. Il vient :

H 0
Ipara = �1

2
q (rq � _rq) �B(0) + : : : (A.18)

A.4 Quanti�cation

On proc�ede �a la quanti�cation de la même mani�ere que dans le point de vue de Coulomb
(voir page 27). Les nouveaux op�erateurs r̂q, p̂L0 , Âm;s et �̂m;L0 devant v�eri�er les relations de
commutation canoniques, le plus simple est de leur donner les mêmes expressions que dans
le point de vue de Coulomb. Ainsi :

r̂q = rq

p̂L0 = �i�hr

Les op�erateurs cr�eation et annihilation de photons sont introduits comme pr�ec�edemment,
et les op�erateurs champ �electrique, champ magn�etique et potentiel vecteur ont les mêmes
expressions que dans le point de vue de Coulomb.

La di��erence entre les points de vue de Coulomb et de Power-Zienau-Woolley est que
des op�erateurs ayant la même expression math�ematique dans les deux points de vue ne
repr�esentent pas toujours les mêmes observables. Inversement, une observable donn�ee n'a
g�en�eralement pas la même expression dans les deux points de vue. Par exemple, l'op�erateur
�̂ repr�esente le champ �electrique transverse (au facteur �"0 pr�es) dans le point de vue de
Coulomb et l'induction �electrique transverse (au facteur �1 pr�es) dans le point de vue de
Power-Zienau-Woolley.
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B Relation entre les

amplitudes des champs

incidents

Soit une structure entour�ee de deux mat�eriaux d'indices de r�efraction complexes n0 et
nS. Deux ondes planes de pulsation ! et de vecteurs d'ondes k+0 et k�S sont incidentes sur la
structure depuis les milieux d'indices n0 et nS respectivement (voir la �gure B.1). Les angles
�0 et �S sont li�es par la relation de Snell-Descartes

n0 sin �0 = nS sin �S:

Consid�erons les ondes existant dans le milieu d'indice n0. Les vecteurs d'ondes des ondes
se propageant dans le sens des z croissants et des z d�ecroissants sont respectivement :

k+0 = k0u
+ =

n0!

c

������
sin �0 cos'
sin �0 sin'
cos �0

et

k�0 = k0u
� =

n0!

c

������
sin �0 cos'
sin �0 sin'
� cos �0

:

n0

z

θS

nS

kS
-

kS
+

θ0

k0
+

k0
-

0 LN

Figure B.1 |

Vecteurs d'onde des ondes incidentes et r�e�echies sur la structure. Les indices n0 et nS et
les angles �0 et �S peuvent être complexes.
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A chacun de ces vecteurs d'onde sont associ�ees deux polarisations ind�ependantes donn�ees
par les vecteurs :

e+1 =

������
� sin'
cos'
0

e+2 =

������
� cos �0 cos'
� cos �0 sin'
sin �0

et

e�1 = e+1 e�2 =

������
cos �0 cos'
cos �0 sin'
sin �0

L'�energie transport�ee selon la direction z par le champ �electromagn�etique dans ce milieu
est donn�ee par :

Jz =
1

2�0
Re (E0 �B�

0)z (B.1)

B.1 Polarisation TE

Dans ce cas, on a :
E0 = (E+

0 +E�
0 )e1

et

B0 =
1

!

�
k+0 �E+

0 + k�0 �E�
0

�
=

k0
!

�
E+
0 e

+
2 +E�

0 e
�
2

�
:

Il vient :

Jz =
1

2�0c
Re
h
n�0 cos �

�
0

���E+
0

��2 � ��E�
0

��2 +E+�
0 E�

0 �E+
0 E

��
0

�i
d'o�u :

Jz =
1

2�0c

���E+
0

��2 � ��E�
0

��2�Re (n0 cos �0) + 1

�0c
Im (n0 cos �0) Im

�
E+�
0 E�

0

�
(B.2)

Les champs E+
0 et E�

S �etant incoh�erents, on a :��E�
0

��2 = ��rE+
0

��2 + ��t0E�
S

��2
o�u r est le coeÆcient de r�eexion d'une onde plane incidente sur la structure depuis le côt�e
gauche et o�u t0 est le coeÆcient de transmission d'une onde plane incidente depuis le côt�e
droit. De plus, le terme E+�

0 E�
0 devient r

��E+
0

��2. L'�equation (B.2) devient :

Jz =
1

2�0c

h��E+
0

��2 �1� jrj2�� ��t0��2 ��E�
S

��2iRe (n0 cos �0) + 1

�0c

��E+
0

��2 Im (n0 cos �0) Im (r)

(B.3)

La relation Jz = 0 implique que :

��E�
S

��2 = ��E+
0

��2
jt0j2

�
1� jrj2 + 2

Im (n0 cos �0) Im(r)

Re (n0 cos �0)

�
(B.4)
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Supposons que la structure s�eparant les deux milieux d'indices n0 et nS est une simple
interface. Dans ce cas, on a :

r =
n0 cos �0 � nS cos �S
n0 cos �0 + nS cos �S

et t0 =
2nS cos �S

n0 cos �0 + nS cos �S
(B.5)

Il vient :

1� jrj2 = 2
n0 cos �0n

�
S cos �

�
S + n�0 cos �

�
0nS cos �S

jn0 cos �0 + nS cos �Sj2
et

Im(r) = 2
Im(n0 cos �0n

�
S cos �

�
S)

jn0 cos �0 + nS cos �Sj2
:

On en d�eduit :

1� jrj2
jt0j2 =

Re(n0 cos �0)Re(nS cos �S) + Im(n0 cos �0)Im(nS cos �S)

jnS cos �S j2
et

2
Im (n0 cos �0) Im(r)

Re (n0 cos �0) jt0j2
=

[Im (n0 cos �0)]
2Re(nS cos �S)

Re(n0 cos �0) jnS cos �Sj2
� Im(n0 cos �0)Im(nS cos �S)

jnS cos �S j2

On trouve �nalement :��E�
S

��2 = ��E+
0

��2 Re (nS cos �S) jn0 cos �0j2
Re (n0 cos �0) jnS cos �Sj2

(B.6)

B.2 Polarisation TM

Dans ce cas, on a :
E0 = E+

0 e
+
2 +E�

0 e
�
2

et

B0 =
k0
!

�
E+
0 +E�

0

�
e1:

Jz =
1

2�0c

���E+
0

��2 � ��E�
0

��2�Re (n�0 cos �0)� 1

�0c
Im (n�0 cos �0) Im

�
E+
0 E

��
0

�
(B.7)

Les champs E+
0 et E�

S �etant incoh�erents, la relation Jz = 0 implique que :

��E�
S

��2 = ��E+
0

��2
jt0j2

�
1� jrj2 + 2

Im (n�0 cos �0) Im(r)

Re (n�0 cos �0)

�
(B.8)

Si la structure s�eparant les deux milieux d'indices n0 et nS est une simple interface, on
a :

r =
nS cos �0 � n0 cos �S
nS cos �0 + n0 cos �S

et t0 =
2nS cos �S

nS cos �0 + n0 cos �S
(B.9)

Des calculs similaires �a ceux qui ont �et�e faits pour la polarisation TE donnent :��E�
S

��2 = ��E+
0

��2 Re (n�S cos �S) jn0 cos �0j2
Re (n�0 cos �0) jnS cos �Sj2

(B.10)
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