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Introduction

En généralisant les travaux de Bose sur la statistique quantique des photons [1] & un gaz de bosons
sans interaction a I’équilibre thermodynamique, Einstein prédit en 1925 I'existence d'un nouvel état
de la matiéere appelé condensat de Bose-Einstein. Les condensats de Bose-Einstein sont caractérisés
par une occupation macroscopique de I’état quantique de plus basse énergie qui se manifeste lorsque
la température du systeme est inférieure a une température critique. La premiére véritable preuve ex-
périmentale de la condensation de Bose-Einstein eut lieu en 1995, dans les équipes de recherche de
Wolfgang Ketterle, Eric Cornell et Carl Wieman, grace a un gaz dilué d’atomes de rubidium ultra re-
froidis [2][3]. La température de transition étant inversement proportionnelle a la masse des bosons,
la condensation d’atomes de rubidium, dont la masse représente 100000 fois la masse de I'électron
libre, nécessite des températures extrémes, inférieures a 100 nK.

Ces conditions expérimentales étant tres compliquées a obtenir, plusieurs alternatives moins contrai-
gnantes ont été explorées. En 1962, Moskalenko [4] et Blatt [5] proposerent d’étudier cette transition
de phase dans les semi-conducteurs, a I'aide d'un gaz d’excitons. Les excitons sont des bosons com-
posites, constitués d'un électron et d'un trou liés par I'interaction coulombienne. Leur masse effec-
tive, proche de celle de I'électron libre, permet d’obtenir théoriquement la condensation a des tempé-
ratures cryogéniques accessibles al’aide d'un simple cryostat. Cependant, cet avantage est compensé
par deux points négatifs. Le premier concerne leur temps de vie court, de I’ordre de quelques dizaines
de picosecondes, qui est un frein a I'établissement d'un équilibre thermique avec le réseau environ-
nant. Le deuxiéme concerne leur capacité a perdre progressivement leur caractere bosonique lorsque
leur densité devient trop importante. Ces deux particularités ont constitué jusqu’a présent un frein
important a I'établissement d'un condensat de Bose-Einstein composé d’excitons.

Dans les années 1990, la mise au point de microcavités de grande qualité, liées au développement des
diodes laser a cavité verticale émettant par la surface (VCSELs), a permis I'’émergence d'un nouveau
candidat : I'exciton-polariton de microcavité (ou simplement polariton). Ces particules résultent du
couplage fort entre le mode photonique d'une microcavité et la résonance excitonique d'une couche
active de semi-conducteur. La particularité des polaritons est de partager a la fois les propriétés de
la lumiere et de la matiéere. Grace a leur composante photonique, ils possedent des masses effectives
extrémement faibles, de pres de neuf ordres de grandeur inférieures a celle des atomes, ce qui per-
met théoriquement I'observation de condensat de Bose-Einstein a température ambiante pour des
densités ol la nature bosonique de I'exciton n’est pas impactée.

La premieére observation du régime de couplage fort eut lieu en 1992 dans une microcavité a puits
quantique GaAs/AlAs [6]. Ce résultat marqua le début d’'intenses recherches portant sur les polaritons
de cavité. En 2006, Kasprazk et al observerent pour la premiere fois un condensat de Bose-Einstein
de polaritons dans une microcavité CdTe a 40 K. Depuis, de nombreuses expériences ont été réalisées
afin d’étudier la nature quantique des fluides polaritoniques, notamment a travers 1’observation de
la superfluidité [7][8], de vortex [9][10][11] et de solitons [12][13][14].

Au dela de I'aspect fondamental des condensats, les polaritons de cavités soulevent un vif intérét
pour leur possible application en optoélectronique. L'exemple le plus célebre est le laser a polaritons,
proposé en 1996 par Imamoglu et al., qui repose sur 'utilisation d’'un condensat de polaritons hors-
équilibre pour produire une source de lumiere cohérente [15]. Contrairement a un laser classique, le
laser a polaritons ne nécessite aucune inversion de population afin de stimuler I’émission lumineuse,
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ce qui permet potentiellement la création de composants lasers fonctionnant a trés bas seuil. Pour
que ces futurs composants soient utilisables dans la vie de tous les jours, il est indispensable de ga-
rantir la stabilité des excitons en température. Pour cela, leur énergie de liaison doit étre supérieure
al’agitation thermique a température ambiante, de I'ordre de 25 meV. Cette condition limite de facto
les semi-conducteurs utilisables pour les couches actives des microcavités.

Dans ce travail de these, nous allons nous concentrer sur deux semi-conducteurs inorganiques qui
semblent étre les plus adaptés pour la réalisation d'un laser a polaritons fonctionnant a température
ambiante : GaN [16] et ZnO [17]. En effet, les excitons de ces deux matériaux ont 'avantage de possé-
der des énergies de liaison élevées (25.9 meV pour GaN et 60 meV pour ZnO) et des forces d’oscilla-
teur importantes qui permettent 'obtention du régime de couplage fort a température ambiante et
méme au dela. Méme si le laser a polaritons a température ambiante a déja été observé a la fois dans
GaN [18] et ZnO [19], aucune comparaison objective n’a pas pu étre établie entre ces deux candidats,
notamment en raison des grandes différences existantes au niveau des propriétés photoniques des
microcavités (facteur de qualité et désordre photonique) et des conditions expérimentales.

La premiere partie de mon travail a consisté a étudier la condensation des polaritons dans deux mi-
crocavités planaires a base de GaN et ZnO présentant des propriétés photoniques identiques. Avec ces
deux microcavités, I'objectif était double : améliorer la compréhension des différents leviers agissant
sur la condensation des polaritons afin d’optimiser les futures structures et établir une comparaison
quantitative des seuils laser a polaritons entre GaN et ZnO afin de dégager un candidat optimal.

La capacité des polaritons d’interagir entre eux via leur composante excitonique leur confere une
forte non-linéarité qui les rend particulierement intéressants pour la réalisation de composants tout
optiques. Ces dernieres années, de nombreux concepts et prototypes basés sur 'utilisation des po-
laritons de cavité ont été proposés pour la réalisation d’amplificateurs [20], de transistors [21][22],
de commutateurs [23] et de circuits logiques [24][25]. Ces propositions se basent toutes sur des mi-
crocavités GaAs dont la maitrise technologique permet d’obtenir d’excellentes propriétés optiques
(facteurs de qualité de I'ordre de 100000). Ainsi, les faibles vitesses de groupe des polaritons de mi-
crocavité (1 um/ps) sont compensées par leur temps de vie extrémement long, de I'ordre de la cen-
taine de picosecondes, ce qui leur permet de se propager sur de grandes distances. Pour ce type de
composant, lalongueur de propagation des polaritons est un parametre fondamental. Elle détermine
les pertes de signal ayant lieu entre deux portes logiques, et, par opposition, le gain a appliquer pour
compenser ces dernieres. La faible énergie de liaison des excitons dans GaAs (4 meV) empéche toute
implémentation de ces composants polaritoniques tout optique a température ambiante. Encore une
fois, I'utilisation de GaN et ZnO en remplacement de GaAs semble idéal. Cependant, le temps de vie
des polaritons dans les microcavités GaN et ZnO étant actuellement limité a des valeurs proches de
0.5 ps, les longueurs de propagations des polaritons sont trop faibles pour étre exploitées. Cette limi-
tation peut étre contournée grace a I'utilisation de guides d’onde polaritoniques. Dans cette nouvelle
géométrie, le régime de couplage fort entre un mode non-radiatif confiné par réflexion totale interne
et une résonance excitonique donne naissance a des polaritons possédant des vitesses de propaga-
tion dix a cinquante fois plus rapides que dans les microcavités.

La deuxieme partie de mon travail a consisté a étudier la propagation et les propriétés non-linéaires
des polaritons dans deux structures guidantes de ZnO. Ces études ont permis d’observer pour la pre-
miére fois le laser a polaritons dans une structure guidante.

Le premier chapitre de ce manuscrit, divisé en trois sections, présente les notions fondamentales
pour I'étude des polaritons de microcavité et de guide d’onde. La premiére section s’attelle a décrire
les propriétés physiques de GaN et ZnO, de leur structure cristalline a leur structure de bandes. Le
concept d’excitons est développé dans la deuxieme section. La troisieme section décrit les disposi-
tifs de confinement de la lumiére employés pour obtenir le régime de couplage fort et présente les
éléments nécessaires a la compréhension de la condensation des polaritons et de I'effet laser a pola-
ritons.
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Le deuxieme chapitre présente les résultats expérimentaux obtenus dans les microcavités GaN et
ZnO. Les différents dispositifs expérimentaux utilisés sont détaillés dans la premiére section.

La deuxiéme section est consacrée a I’étude des propriétés excitoniques et optiques des microcavités.
Apres avoir démontré, dans la troisieme section, le régime de couplage fort et le laser a polaritons
a 300 K pour les deux microcavités, la quatrieme section s’intéresse en détail aux effets du désordre
photonique sur le laser a polaritons. L'influence du désaccord et de la température sur le seuil laser est
traitée dans la cinquiéme section a travers la réalisation de diagrammes de phase. Les roles joués par
les régimes cinétiques et thermodynamiques sont détaillés. Une attention particuliére a été accordée
a 'impact de la relaxation des polaritons assistée par I’émission de phonon LO sur les seuils lasers.
Les diagrammes de phase des deux microcavités sont ensuite comparés. La derniére section de ce
chapitre s’intéresse a la possibilité d’étendre, dans une microcavité planaire de GaN, la température
de fonctionnement du laser a polaritons aux tres hautes températures grace a une étude du couplage
fort et du laser a polaritons a 350 K.

Le troisieme et dernier chapitre présente 1’étude du laser a polaritons dans des géométries guidantes
a base de ZnO. La premiere section propose une introduction sur les polaritons guidés en comparant
leurs propriétés a celles des polaritons de microcavité et en établissant I’état de I'art dans le domaine.
Les propriétés physiques et optiques des deux guides étudiés et le principe de détection des modes
guidés sont décrits dans la deuxieme section. La troisieme section est consacrée a la démonstration
du régime de couplage fort et du laser a polaritons. Leffet laser a polaritons dans cette géométrie est
appelé "laser a polaritons horizontal" en opposition au "laser a polaritons vertical" des microcavités.
Les mécanismes spécifiques liés a la géométrie sont ensuite détaillés grace a mesures en puissance
au dela du seuil laser et des études a deux spots d’excitation. Les évolutions en température de I’éner-
gie et du seuil laser a polaritons sont également présentées. Finalement, la derniére section propose
une étude préliminaire de la compétition entre le laser a polaritons vertical et le laser a polaritons
horizontal dans la microcavité ZnO du chapitre 2.
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Chapitre 1

Le nitrure de gallium et 'oxyde de zinc
pour la polaritonique
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Au cours de ce chapitre, nous présenterons dans un premier temps les principales propriétés phy-
siques de GaN et ZnO massif. Dans un second temps, nous développerons les notions d’excitons et
détaillerons leurs propriétés dans ces matériaux. Apres avoir détaillé les propriétés de confinement
optique des microcavités planaires et des guides d’'onde, nous présenterons le régime de couplage
fort dans ces structures. Finalement, les notions nécessaires a la compréhension de I'effet laser a po-
laritons seront présentés et un bref état de ’art sera donné.

1.1 Propriétés physiques
1.1.1 Structure cristalline

Le nitrure de gallium et 'oxyde de zinc peuvent cristalliser soit dans la structure wiirtzite (réseau
hexagonal) soit dans la structure blende de zinc (réseau cubique). Dans les deux cas, chaque atome
de gallium (ou de zinc) est au centre d'un tétraedre formé par les atomes d’azote (ou d’oxygene). Cette



Chapitre 1. Le nitrure de gallium et I'oxyde de zinc pour la polaritonique

Fig. 1.1 - Schéma de la maille wiirtzite

a(d) c(A)
GaN[26] 3.1892 5.185
7Zn0[27] 3.2496 5.2042

TABLEAU 1.1 — Parametres de maille de GaN et ZnO mesurés expérimentalement pour une structure
wiirtzite.

coordination tétraédrique, typique d’'une hybridation sp®, démontre la nature covalente des liaisons.
Cependant, le coté ionique des liaisons n’est pas négligeable, notamment dans ZnO, du fait de la
forte électronégativité de I'azote et de I'oxygene. Ces deux matériaux sont donc a la frontiere entre
les semiconducteurs covalents et ioniques. A température et a pression ambiante, la phase stable est
la structure wiirtzite. La structure de type blende de zinc peut-étre obtenue lorsque la croissance est
réalisée sur un substrat de symétrie cubique. Cependant, cette derniére n’est pas concernée dans le
travail qui suit, et nous considérerons par la suite uniquement la structure wiirtzite.

La maille de la structure wiirtzite est représentée schématiquement sur la figure 1.1. Elle appartient
au groupe d’espace Cgy en notation de Schoenflies et est composée de deux sous-réseaux hexagonaux
interpénétrés et décalés selon I’axe orthogonal au plan de I'hexagone (axe c). Les parametres de maille
aet creprésentent respectivement la distance entre deux atomes de méme nature dans le plan de base
etla distance entre deux plans de base équivalents. Les parametres de maille de GaN et ZnO mesurés
par diffraction de rayons X sont reportés dans le tableau 1.1

La figure 1.2 répertorie les différents plans cristallins utilisés pour la croissance par épitaxie. Dans la
grande majorité des cas, le plan ¢ (0001) est utilisé. Ce plan ne posséde pas de symétrie d’'inversion
perpendiculairement a I'axe ¢ et donne naissance a une polarisation spontanée. Il est dit polaire et
les échantillons pourront alors étre de polarité Ga (ou Zn) ou de polarité N (ou O). Cette particularité,
qui est a éviter pour la croissance d’hétérostructures, peut étre contournée par I'utilisation de plan
non-polaires comme le plan a (1120) ou m (1100).

1.1.2 Croissance
Techniques
Afin d’élaborer des échantillons de GaN ou de ZnO, trois principales techniques de croissance per-

mettant le dépot d’un cristal sur un substrat sont disponibles :

* ’épitaxie sous jets moléculaires (ou MBE pour Molecular Beam Epitaxy).
¢ la méthode aux organométalliques (ou MOVPE pour Metal Organic Vapor Phase Epitaxy).
* la méthode aux hydrures (ou HVPE pour Hydride Vapour Phase Epitaxy).
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plan ¢ - (0001)

" [0001]

polaire

Fig. 1.2 — Plans les plus utilisés en symétrie wiirtzite. Le plan ¢ (0001) est un plan polaire. Les plans a
(1120) et m (1100), orthogonaux au plan C, sont des plans non-polaires.

L'épitaxie sous jets moléculaires est une technique de dépot par voie physique qui permet un controle
au niveau de la monocouche atomique. Cette technique requiert I'utilisation de vide trés poussé, ty-
piquement 1078 Pa, et posséde une faible vitesse de croissance (environ 1 um/h). Son avantage prin-
cipal est de pouvoir de définir trés précisément les parameétres de croissance et de suivre ’évolution
in-situ par diffraction d’électrons de haute énergie réfléchis (RHEED pour Reflection High Energy
Electron Diffraction).

La méthode aux organométalliques est une technique de dépot par voie chimique qui permet d’obte-
nir une vitesse de croissance pouvant aller jusqu’a 10 pm/h. Elle permet d’avoir une bonne reproduc-
tibilité ce qui fait d’elle la technique privilégiée pour la production industrielle en optoélectronique.

La méthode aux hydrures est aussi une technique de dépét par voie chimique. Cette méthode est pri-
vilégiée pour la croissance d’échantillons massifs de bonne qualité grace a des vitesses de croissance
qui peuvent atteindre 500 pum/h.

Substrat

La croissance de GaN et ZnO peut se faire sur un substrat de méme nature chimique, on parlera alors
d’homoépitaxie, ou au contraire sur un substrat de nature chimique différente (hétéroépitaxie). Dans
le cas d'une croissance hétéroépitaxiée, le choix du substrat est primordial car il va déterminer la
qualité morphologique et les propriétés optiques du futur échantillon. Un désaccord de parameétre
de maille entre le substrat et le cristal engendrera la formation de dislocations et de défauts dus a
I’accumulation de contraintes dans la couche épitaxiée (voir section 1.1.3). Une attention particuliere
doit aussi étre portée a la différence de coefficients de dilatation thermique qui pourra mener a la
création de fissures macroscopiques en fin de croissance lors du refroidissement de I’échantillon.

1.1.3 Constantes d’élasticité et contraintes

Comme indiqué précédemment, les couches épitaxiées sont souvent sujettes a un certain degré de
déformation. Ces déformations vont modifier les parametres de maille du matériau et modifier ainsi
sa structure de bandes. Dans le cas ou la déformation est élastique, la loi de Hooke permet de relier
le tenseur des déformations [€] a celui des contraintes [o] via les coefficients d’élasticité C;. Pour les
cristaux de type wiirtzite, cinq coefficients d’élasticité sont nécessaires :
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Oxx Ch Cp2 Cs 0 O 0 €xx

Oyy C]z C11 C13 0 0 0 €yy

0z|_|Ciz Ciz Gz 0 0 0 €2z L1
Oxy 0 0 0 Cu O 0 Exy '
Oyz 0 0 0 0 C44 0 €yz

Ox 0 0 0 0 0 3(Ci-Ci2))\ex

Les déformations peuvent étre normales ou de cisaillement. Les déformations normales, notées €xy,
€yy et €,, représentent la déformation le long des trois directions orthogonales [1 1001, [1120] et [0001].
Les contraintes de cisaillement sont notées €y, €y, €t €,. Elles traduisent le changement d’angle
entre les trois directions principales induit par la déformation le long d’axes non principaux. Seules
les déformations normales sont présentes lors de croissances sur des plans polaires ou non-polaires.

Croissance suivant I'axe c

Lors d’une croissance suivant I’axe c, les déformations dans le plan sont isotropes (exx = €yy) :

ag—a

€xx = Eyy = €| = (1.2)

a

Selon I’axe de croissance, 'expression de I’élément du tenseur des déformations est donnée par :

Cs - C
€7 = ) (1.3)
C

Avec a et c les parametre de maille du matériau déformé de la couche épitaxiée et ag et cg les para-
metres de maille du substrat. La surface étant libre de contrainte, o, = 0 et on peut écrire a partir de
I’équation (1.1) :

. (1.4)

Croissance sur plan m

Quand la croissance est réalisée sur plan m (1100), la symétrie uni-axiale du cristal est brisée et passe
de Cgy a Cyy. Il y a un désaccord de maille différents suivant les directions [1120] et [0001] : les défor-
mations dans le plan sont anisotropes (exx # €yy). La surface étant libre de contrainte, on obtient la
condition suivante pour oyy :

Uyy=C12€XX+C11€yy+C13€ZZ =0. (1.5)

On peut alors exprimer I’élément du tenseur des déformations selon 1’axe de croissance par :

Cioexx + Ci3€
eyy:_ 12€xx 13€zz ) (1.6)
C
11
Dans le tableau 1.2 sont reportés les coefficients d’élasticité de GaN et ZnO. En raison des coefficients
d’élasticité élevés, les échantillons de GaN seront tres sensibles aux effets de contrainte.
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Cu Ci2 Ci3 Cs3 Cas

GaN [28] (Gpa) 390 145 106 398 105
ZnO [29] (Gpa) 190 110 90 196 39

TABLEAU 1.2 — Coefficients d’élasticité de GaN et ZnO.

A (TO) B, (TO)  EY®  Ew A (10) E, (LO)
GaN [30] (meV) 65.9 68.9 704 179 91 91.9
ZnO [31] (meV) 46.9 50.84 543 122 71.2 73.1

TABLEAU 1.3 - Energies des phonons obtenues par spectroscopie Raman a 300 K au centre de la zone
de Brillouin dans le cas de structures de type wiirtzite GaN ou ZnO.

1.1.4 Phonons

Les atomes d'un réseau cristallin ne sont pas figés, ils peuvent osciller autour de leur position d’équi-
libre, entrainant une série d’ondes de vibrations se propageant dans le réseau. Les phonons sont les
quasi-particules représentant les quantums de vibration du réseau cristallin. Ils sont impliqués dans
de nombreux processus d’interaction avec d’autres particules et modifient ainsi les propriétés élec-
triques et optiques du matériau.

Dans GaN et ZnO, la structure wiirtzite implique quatre atomes par maille élémentaire. On dénombre
alors douze modes phononiques :

* un mode longitudinal acoustique (LA)

¢ deux modes transverses acoustiques (TA)
* trois modes longitudinaux optiques (LO)
¢ six modes transverses optiques (TO)

Les fréquences de vibration de ces modes sont accessibles par spectrométrie Raman ou infrarouge
(IR). Le tableau 1.3 regroupe les énergies des modes actifs dans GaN et ZnO.

1.1.5 Structure de bandes

Le comportement des électrons dans un cristal de semiconducteur correspond & un déplacement sui-
vant un potentiel cristallin périodique et leur fonction d’onde peut étre exprimée al’aide de fonctions
de Bloch. Leur utilisation permet de calculer la structure de bandes du semiconducteur en considé-
rant uniquement la maille primitive du réseau réciproque appelée premiere zone de Brillouin. Cette
derniere est représentée sur la figure 1.3.

GaN et ZnO sont deux semiconducteurs a gap direct : le maximum de la bande de valence coincide
avec le minimum de la bande conduction au centre T (k = 0) de la zone de Brillouin. La différence

T~

T

Fig. 1.3 — Premiére zone de Brillouin d'une structure wiirtzite. Les points de haute symétrie sont indi-
qués par des lettres grecques.
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Fig. 1.4 — Structure de bande électronique calculée pour GaN|[34] (a gauche) et ZnO[35] (a droite).

d’énergie entre ces deux bandes est appelé énergie de bande interdite (Eg). A température ambiante,
la valeur de la bande interdite de GaN non-contraint[32] est de 3.39 eV et de 3.37 eV pour ZnO|[33].
Les structures de bandes de ces deux matériaux sont présentées sur la figure 1.4.

La bande de conduction est formée 2 partir des orbitales 4s vides des cations Ga* ou Zn?* qui pos-
sedent un moment orbital L nul. La bande de valence provient quant a elle des orbitales 2p des anions
(N~ ou 0?7), orbitales triplement dégénérées possédant un moment orbital L = 1. Dans une structure
de type wiirtzite, 'action simultanée du champ cristallin et de I'interaction spin-orbite va conduire a
lalevée de dégénérescence de la bande de valence laissant trois bandes distinctes.

Le groupe de symétrie de GaN et ZnO en phase wiirtzite, Cgy, possede six représentations irréduc-
tibles non-équivalentes au point I' (I'l a I'6) dont le détail est disponible dans la littérature[36]. En
considérant le spin de I’électron, il est nécessaire d’introduire trois représentations supplémentaires
dites doubles (I'7 a I'9). Les différentes bandes possedent chacune une représentation particuliere et
leur connaissance permettra de définir les régles de sélection des transitions optiques|[37].

La bande de conduction est de symétrie I'7 dans GaN et ZnO. La bande de valence, sous l'action du
champ cristallin seul, se sépare en état non-dégénéré de symétrie I'l et un état doublement dégénéré

Pas Action du champ cristallin | Interaction spin-orbite
d'interaction

>

Energie

Fig. 1.5 — Structure de bande au point I pour une structure wiirtzite en considérant de gauche a
droite : pas d’interaction, I’action du champ cristallin seul, et I'action combiné du champ cristallin
et de I'interaction spin-orbite.
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de symétrie I'5. L'écart en énergie entre ces deux états §. est fonction de I'état de contrainte de la
couche épitaxiée. En considérant le spin de I'électron et I'interaction spin-orbite, 1'état non-généré
I'l est appelé I'7 et la dégénérescence de 'état I'5 est levée, donnant naissance a deux bandes de
symétrie I'7 et I'9. L'écart en énergie entre ces deux bandes est appelé 8.

Trois niveaux sont donc observés pour la bande de valence, ils seront notées A, B, et C par ordre
d’énergie décroissante. Dans GaN, ces bandes possedent respectivement les symétries I'9, I'7 et I'7.
Dans ZnO, la symétrie de ces trois bandes a longtemps divisé la communauté. Les plus récents résul-
tats [38][39] tendent vers un ordonnancement I'7 (A), I'9 (B) et I'7 (C), et ce en raison d'un couplage
spin-orbite négatif du a la contribution des orbitales 3d de I'atome de Zn. Le détail des débats peut
étre trouvé dans la référence [40].

Variation en température

L'énergie de bande interdite diminue avec la température. Lexpansion thermique du réseau et les
interactions électron-phonon sont a I'origine de cette réduction [41]. L'évolution du gap est bien mo-
délisée par la loi semi-empirique de Varshni [42] :

oT?
Eg =Eg(0) — —— 1.7)

T+p’
ol Eg(0) estla valeur du gap a 0 K, T la température en Kelvin, et a et § sont des parameétres ajustables
caractéristiques du matériau.

Masse effective

A proximité du point T, la dispersion des électrons de la bande de conduction est parabolique pour
les faibles vecteurs d’onde et peut étre approximée par :

. A e I
Ec(K) = E¢(0) + — ’ z
2my  2my  2m,

(1.8)

ol i estla constante réduite de Planck et m;" la masse effective des électrons dans la direction i. Grace
au concept de masse effective, on ne considere plus des électrons de masse fixe my évoluant dans un
potentiel cristallin mais des électrons libres dont la masse effective varie.

Les bandes de valence peuvent étre décrites de facon identique : leur dispersion concave peut étre
interprétée soit par un électron de masse effective négative soit par une quasi-particule chargée po-
sitivement, appelé trou, ayant une masse effective positive. Les trous sont des absences d’électron
dans la bande de valence et ils possedent une masse effective généralement plus élevée que celle des
électrons de la bande de conduction. Les masses effectives des quasi-particules au centre de la zone
de Brillouin dans GaN et ZnO pour la symétrie wiirtzite sont résumées dans les références [43] et [44].

1.2 Excitation élémentaire dans un semiconducteur

Un semiconducteur est dans son état fondamental lorsque sa bande de valence est entierement oc-
cupée d’électrons et sa bande de conduction vide. L'absorption d’'un photon d’énergie supérieure a
celle du gap du matériau va permettre le passage d'un électron de la bande de valence a la bande
de conduction. La place vacante laissée par cet électron dans la bande de valence peut étre assimi-
lée a une pseudo-particule de charge positive appelée trou. Une interaction de type coulombienne
est possible entre 1'électron et le trou, donnant naissance a une autre pseudo-particule : I’exciton.
Les excitons sont différenciés en premiere approche par la distance séparant 1'électron et le trou.
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Lorsque celle derniere est inférieure a la maille cristalline, I'exciton est trés localisé, on parlera d’ex-
citon de Frenkel [45]. Electrons et trous seront alors fortement liés. Ce type d’exciton est présent dans
les halogénures alcalins (NaBr...) ou les cristaux moléculaires (anthracéne).

Pour la plupart des semiconducteurs inorganiques comme le GaN et le ZnO, les interactions cou-
lombiennes sont écrantées par les électrons de la bande de valence et la distance séparant les deux
particules sera supérieure a la maille cristalline. Cet exciton délocalisé est appelé exciton de Wannier-
Mott [46][47].

1.2.1 Modele hydrogénoide de I’exciton de Wannier-Mott

Lexciton est constitué d'un électron de la bande de conduction et d'un trou de la bande de valence
en interaction coulombienne. Cette quasi-particule est similaire a un atome d’hydrogene ou le trou
occuperait le role du proton. Elle peut étre décrite par I'équation de Schrodinger suivante :

hz N hZ N 2 R
2 _ 2____°© (e, ) = (B~ By (e, Fr) , (1.9)

2m; e Zm;‘l T 4mepe;|Te — Thl

ol (T, Th) est la fonction enveloppe de I'exciton. Les deux premiers termes décrivent I’énergie ciné-
tique de I'électron et du trou via leur masse effective mg et m; . Le troisiéme terme traduit!'interaction
coulombienne entre les deux pseudo-particules avec e la charge élémentaire et 1 et 1}, les coordon-
nées dans I'espace réel de I'électron et du trou. €y et €; sont respectivement la permittivité du vide et
la permittivité relative du matériau.

En dissociant le déplacement du centre de masse de coordonnée R, du mouvement relatif ¥ de I'élec-
tron par rapport au trou, on obtient les deux équations suivantes :

- ?2) R) =Ery(®), R Mefe * My 1.10
——V4 = , = .10a
( oM 'R V(R) =Ery(R) my +m! ( )
R ., e?
——Vi—-—|v@ =Ey@®, T=rfe—Th, 1.10b
( 5 4ﬂ€0€rm)wm W@, Tf- i (1.10b)
. m.my o
avec M =m, +m; la masse de I'exciton et p = F gy 52 masse réduite.
e h
L'énergie totale de I'exciton Ex est égale a la somme des énergies E et E; :
By =y — R K (1.11)
XTET Rz T oM '
K est le vecteur d’onde relatif au déplacement du centre de masse. Ry* = 13, 6. W 6y est le Rydberg

2
de I'exciton aussi appelé énergie de liaison (Ep) de I’exciton lorsque celui-ci est iians son état fonda-
mental (n=1).

Comme dans le cas de 'atome d’hydrogene, on peut déterminer le rayon de Bohr de I'exciton ay, qui
est associé a I'extension spatiale de la fonction d’onde excitonique. Dans le cas ou n=1 (orbitale 1s)

'expression du rayon de Bohr est donnée par la relation :

€r
n/mg

ag = ay. (1.12)

avec ay = 0,529 A le rayon de Bohr de I'atome d’hydrogene.

8
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1.2.2 Excitons de GaN et ZnO

Le nitrure de gallium et I'oxyde de zinc étudiés au cours de cette theése possedent trois excitons nom-
més A, B, et C chacun étant formé d’un électron de la bande de conduction et d'un trou de la bande
de valence A, B, ou C. Les excitons de ZnO possédent des énergies de liaison de 60 meV et un rayon de
Bohr de 18 A [48]. Les énergies de liaison des excitons A, B et C de GaN sont respectivement Eg y=24.8
meV, Eg g=24.7 meV, et Eg ¢=26.8 meV [49].

Regles de sélections

Les regles de sélection permettent de déterminer quelles sont les transitions optiques impliquant les
excitons qu'il est possible d’observer expérimentalement. Elles sont définies a 'aide de la symétrie
des bandes de valence et de conduction introduites dans la section 1.1.4.

La représentation d'un exciton est le produit de la représentation du trou de la bande de valence, de
’électron de la bande de conduction et de la fonction enveloppe de I'exciton qui est de symétrie I'1
lorsque celui-ci est dans son état fondamental (n=1). La représentation des excitons de GaN et ZnO
est disponible ci-apres [50][51] :

Bande de Fonction Transition
conduction enveloppe interdite

Zn0: Xy, X
el - @@@ - Ho@oE

Bande de Visible pour Visible pour
valence Ellc E_lc
Bande de Fonction Transition
conduction enveloppe interdite

Zn0: X,
GaN: X, } ~-@@@® - H o

Bande de Visible pour
valence Elc

T T T T T | T T T T T T T T T T T l T T T T | T T T T T T T T T
8()_— 12K 5 —_ 80 -— 12K C —_
a I v1lc i = i Elc¢ T
5 ooF Ele 4 E el e -
S 401 4 3 a0l -
- - - C’ <
R N DN
PL lines T B T

() 1 | 1 1 1 1 | 1 1 1 1 | 1 1 1 1 | () 1 1 1 I 1 1 1 1 | 1 1 1 1 | 1 1 1 1 | 1

3.50 345 3.40 3.35 3.55 3.50 3.45 3.40

Photon energy (eV) Photon energy (¢V)

Fig. 1.6 —- Mesures de réflectivité pour ElcetE | ¢ dans ZnO [52].



Chapitre 1. Le nitrure de gallium et I'oxyde de zinc pour la polaritonique

En suivant ces régles on peut prédire que les excitons A et C de ZnO seront visibles en polarisation TE
(E L © et TM (E | ©) alors que I'exciton B ne sera visible qu’en polarisation TE. Méme si les transitions
excitoniques de A et de C dans ZnO sont autorisées dans les deux polarisations, leur influence sur
les spectres expérimentaux n'est pas équivalente (figure 1.6). En effet, la probabilité d’observer la
transition excitonique A en polarisation TM n’est pas tres élevée. Cette probabilité est aussi appelée
force d’oscillateur de la transition optique considérée.

Les tableaux 1.4 et 1.5 regroupent les différentes transitions observables dans ZnO et GaN avec leurs
probabilités respectives (dans le cadre d’'une couche non-contrainte épitaxiée sur plan c).

Exciton Transition Polarisation Probabilité de

autorisée transition
A1) Oui E|¢ Faible
AT2) Non - R

B (I'6) Non - -
C (T2 Non - R
C (T5) Oui EL¢ Faible

TABLEAU 1.4 — Regles de sélection de ZnO pour une contrainte nulle (orientation plan c) [40].

Exciton Transition Polarisation Probabilité de

autorisée transition

A (T'6) Non - B
B(T1) Oui E|l¢ Faible
B T2) Non - _

C (T2 Non - _
C (T'5) Oui El¢ Modérée

TABLEAU 1.5 — Regles de sélection de GaN pour une contrainte nulle (orientation plan c) [53].

Influence de la contrainte

La déformation du réseau cristallin induite par la contrainte d'une couche épitaxiée peut modifier
la structure de bande d'un semiconducteur. Lors d'une contrainte en compression, la distance entre
deux atomes liés diminue ce qui ameéne un meilleur recouvrement des orbitales et un renforcement
des interactions. La différence d’énergie entre états liant et anti-liant augmente et par analogie le gap
du matériau E; augmente. A I'inverse, une contrainte en tension réduira I'énergie de bande interdite.
Suivant la nature de la contrainte, les propriétés de symétrie de la maille cristalline peuvent étre affec-
tées modifiant ainsi la symétrie des bandes et les regles de sélection. Ces modifications sont illustrées
pour GaN (plan c et plan m) sur la figure 1.7 issue de la référence [54].

1.2.3 Fonction diélectrique

Laréponse d'un matériau a une excitation lumineuse (champ électrique E) est gouvernée par sa fonc-
tion diélectrique €(w). Au voisinage des résonances excitoniques, la fonction diélectrique est forte-
ment modifiée et peut étre caractérisée par un modele classique de Driide-Lorentz. Les excitons sont

10
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Fig. 1.7 — a) Evolution des énergies excitoniques A, B, et C au point I' pour une orientation ¢ du plan
en fonction la déformation dans le plan (exx = €yy). b,c) Forces d’oscillateur relatives pour les polari-
sations TE et TM. d,f) Représentations équivalentes pour une orientation plan m dans le cas spécial
ol €xx = €. La ligne en pointillé indique la situation de GaN non contraint [54].

assimilés a des oscillateurs harmoniques de masse m, de pulsation de résonance wy, excités par le
champ électrique E = Ege~@t=%D 14 position de l'oscillateur sera repérée par le vecteur déplace-
ment {i. Léquation du mouvement est exprimée par (1.13) ot T est le terme d’amortissement (force
de frottement visqueux) :

deﬁ— moZi mFdﬁ el (1.13)
d2t 0 dt ' '

Cette équation admet une solution de la forme U = upe ™! :

-

e E

_— (1.14)
m (03— 0?-ilw)

i=-

Chaque oscillateur posséde un moment dipolaire p égal au produit de la charge et du déplacement :

(1.15)

Un ensemble tridimensionnel de N oscillateurs possédera un moment dipolaire P = Nj. Ce moment
dipolaire est lié a I'induction électrique D et a la fonction diélectrique €(w) par I'équation (1.16) dont
on peut tirer I'expression (1.17).

. o o - Ne? 1 -
D=¢e)E+P=¢€pe(w)E=¢€p |1+ > - E (1.16)
mey wy—w?—ilw

ew)=1+ Ne” ! (1.17)
7 meg w% —w?-ilw '
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Chapitre 1. Le nitrure de gallium et I'oxyde de zinc pour la polaritonique

Dans la relation 1.17, le terme Ne?/ (meg) correspond a la force du couplage entre le champ électrique
et les oscillateurs, dans un modele purement classique. Pour les transitions excitoniques dans les se-
miconducteurs, ce terme est le carré de I’élément de matrice optique. Dans une approche quantique,
lorsque la transition entre I’état excitonique |Wex > et I'état final |0 > est autorisée, I'expression de ce
terme devient :

[Hexl? = | < Wex|HIO > |7, (1.18)

ou H est I’hamiltonien de I'exciton.

La fonction diélectrique pour I'ensemble des transitions excitoniques d’énergie Ex; d'un semicon-
ducteur est alors donnée par la relation 1.19 :

f

€x(E)=€p+) —/———————
ex(E) b Z(E)z(j—Ez—lTjE)

j

(1.19)

ou f quantifie le couplage d’une transition excitonique avec le champ électrique, f est couramment
appelée force d’oscillateur et est égale a %

j peut designer 'exciton A, B ou C dans son état fondamental mais aussi dans leurs états excités. Pour
ces derniers, la force d’oscillateur du niveau n, dans le cadre du modeéle hydrogénoide, est égale a :

_m=1;.3
fj“—fjn /n°.

Elargissement homogene

L'équation 1.19 nous informe que la distribution en énergie des oscillateurs est une lorentzienne de
largeur a mi-hauteur I'. Ce terme est aussi appelé élargissement homogene. Il est causé par les inter-
actions entre les excitons et d’autres particules comme les phonons ou les impuretés.

Dans GaN et ZnO, a basse température et a faible puissance d’excitation, les interactions exciton-
impureté sont responsables de I'élargissement homogeéne [55]. Ce dernier sera noté I'y. Lorsque la
température croit, 'augmentation de la densité de phonons amene une augmentation de I'élargisse-
ment homogene. Ce comportement peut étre modélisé par la loi de Segall [56] :

Top
exp(ELo/ka) -1 ’

I'(T)=Tg+Ta T+ (1.20)
ou I'yc et T'yp sont les parametres traduisant respectivement les interactions exciton-phonon acous-
tique et exciton-phonon optique. E; o est1'énergie du phonon LO.

Les interactions des excitons avec les phonons acoustiques sont significatives a basse température
uniquement, elles font suite a la modification par les ondes sonores du potentiel périodique vu par
les électrons et les trous [57]. Les phonons entrainent un déplacement des atomes par rapport a leur
position d’équilibre et donc une modification de la structure de bande. Linteraction avec les phonons
optiques se nomme interaction de Frohlich [58], elle n’existe que dans les matériaux polaires et décrit
comment les électrons et les trous interagissent avec le champ électrique produit par les phonons LO.
Les parametres I'g, I'a¢, [op, €t ELo sont reportés dans le tableau 1.6.

Elargissement inhomogeéne

Lorsque le matériau est inhomogene (inhomogénéités de composition ou de contrainte) la prise en
compte d’'un élargissement inhomogéne est inévitable. Dans ce cas, on considére une distribution
gaussienne d’oscillateurs harmoniques, similaires a ceux décrit par I’équation 1.19, dont I'énergie est

12



1.2 Excitation élémentaire dans un semiconducteur

centrée sur hwg et d’écart type o. Pour rappel, la largeur a mi-hauteur d'une gaussienne est égale a :
20VIn 4.

Lexpression de la fonction diélectrique est alors donnée par :

1 f (x — Ex))?
(e s exp | — dx, 1.21
ex() b %:jnVEZEOjXZ"EZ_'ﬂ}E p( 20? ( )

ol x représente I'énergie de résonance des excitons. Cet élargissement est dii a la qualité du cristal
et ne dépend donc pas de la température. Dans de nombreux matériaux il domine 1'élargissement
homogeéne uniquement a basse température. Les élargissements inhomogenes de GaN et ZnO a 5 K
sont répertoriés dans le tableau 1.6.

o (meV) 'y (meV) lac (ueV/K) T op (meV) Eip (meV)

GaN [59] 0.8 0.1 10 420 91.8
ZnO [55] 0.22 0.8 22 620 72

TABLEAU 1.6 — Elargissement inhomogene et parametres de la loi de Segall pour GaN et ZnO a5 K. Les
élargissements correspondent a des moyennes pour les deux excitons A et B.

1.2.4 Excitons en régime de haute densité

Lexciton, étant composé de deux fermions, posséde un spin entier. Il fait donc partie de la famille des
bosons. Cependant, cette appartenance n’est valide que pour des faibles densités d’excitons nx pour
lesquelles la distance moyenne entre deux excitons r =1/ n)li/ 3 est trés supérieure au rayon de Bohr
de I'exciton ag (figure 1.8b). Une augmentation de la densité d’excitons va progressivement réduire
la distance moyenne entre ces derniers et renforcer leur caractere fermionique a travers les interac-
tions coulombiennes et le remplissage continu de I'espace des phases. Ces deux mécanismes, qui
deviennent dominants lorsque r = ag , réduisent 'énergie de liaison Eg des excitons a zéro et méenent
a leur dissociation en un plasma d’électrons et de trous non corrélés (figure 1.8¢c). Ce changement
d’état entre un gaz d’excitons a faible densité et un plasma électrons-trous a haute densité est appe-
lée transition de Mott [60]. La densité a laquelle cette transition de phase a lieu est appelée densité de
Mott ny;.

Dans une premiere approche, ny; peut étre approximée en considérant I'inverse du volume occupé
par un exciton :

4 _1
ny, = (gna%) : (1.22)

Cependant, cette approche simpliste meéne a une possible surestimation de la densité de Mott d'un
ordre de grandeur en comparaison avec les valeurs mesurées expérimentalement [62]. De nombreuses
formules ont été proposées dans la littérature pour calculer ny;. Nous nous contenterons ici de rap-
peler les deux formules les plus utilisées, qui se basent sur la longueur d’écrantage de Debye-Hiickel
et de Thomas-Fermi [36].

En considérant un gaz d’électron-trou décrit par la statistique de Maxwell-Boltzmann, la longueur
d’écrantage de Debye-Hiickel permet d’aboutir a 'expression de la densité de Mott nBIH suivante :

kgT
! = (1.19)2 ——. (1.23)
2aBEB
Cette équation implique une augmentation de la densité de Mott avec la température et donne des
résultats non physiques pour les trés basses températures (nll\),[H (T — 0) =0) et les tres hautes tempé-
ratures (nBIH (T — 00) = 00).
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Chapitre 1. Le nitrure de gallium et I'oxyde de zinc pour la polaritonique

(a) (+)hole  (-)electron

Fig. 1.8 - Schéma extrait de la référence [61]. a) Exciton de Wannier possédant un rayon de Bohr aggp,-
b) Gaz d’excitons sous la densité de Mott. La distance moyenne r entre deux excitons est trés supé-
rieure au rayon de Bohr de I'exciton. Lorsque la densité de porteurs devient supérieure a la densité
de Mott, la distance moyenne r entre deux excitons devient inférieure au rayon de Bohr de I'exciton.
Le gaz d’excitons devient alors un plasma d’électrons-trous dégénéré.

En considérant un plasma électron-trou dégénéré, la longueur d’écrantage de Thomas-Fermi méne
al'expression de la densité de Mott nrlf/[F suivante :

3
MMle Ml ) (1.24)

b1
ny = (1.19)%ag> (

a — —
B 192 | (me + mp)?

Le tableau 1.7 récapitule les différentes valeurs de densité de Mott pour GaN et ZnO, calculées a par-
tir des trois équations listées précédemment. La derniere colonne du tableau présente les limites
basses et hautes des densités de Mott mesurées expérimentalement sur des couches épitaxiées de
GaN et ZnO par micro-photoluminescence [63][64][65]([66], réflectivité pompe-sonde femtoseconde
[67][68], transmission pompe-sonde femtoseconde [69] ou calculées théoriquement [68][70].

La grande disparité des valeurs mesurées s’explique par la difficulté de générer une densité de por-
teurs bien définie dans une couche de semiconducteur. En effet, le profil d’absorption exponentielle
des couches peut mener a la superposition de signaux provenant de régions a différentes densités. A
cela s’ajoute la difficulté de convertir la puissance d’excitation en densité de porteurs. Cette conver-
sion nécessite de connaitre précisément le temps de vie radiatif et non-radiatif des excitons. De plus,
des mécanismes de pertes comme les recombinaisons de surface ou les recombinaisons bimolécu-
laires peuvent intervenir et mener a une surestimation des densités lorsqu’il est considéré qu'un pho-
ton absorbé équivaut a une paire électron-trou.

En comparant les différentes valeurs du tableau 1.7, on peut remarquer que la méthode de calcul liée
alalongueur d’écrantage de Thomas-Fermi mene a une sous-estimation de la densité de Mott d'un
ou de deux ordres de grandeur vis a vis des limites basses expérimentales. D’autre part, les deux autres
approches ont tendance a surestimer la densité de Mott. Il est nécessaire, pour définir plus précisé-
ment la transition de Mott, d’étudier en détail les conséquences de 'augmentation de la densité sur
les excitons.

Les interactions coulombiennes, a travers les effets d’échange et de corrélation, sont responsables
de la diminution de I'énergie de bande interdite Eg avec la densité [36][71]. On parle alors de renor-
malisation de I'énergie de bande interdite. En considérant seulement I'énergie d’échange, un calcul
au premier ordre prédit une évolution en racine cubique de la densité n [64]. La renormalisation de
I'énergie de bande interdite peut alors se traduire par I'équation suivante :

Eg(n) = Ex(n=0) + Eg(n=0) —a-n'’3, (1.25)
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1.3 Excitation élémentaire dans un semiconducteur

S -3 DH -3 TF -3 Exp -3
ny, (cm™2) ny (cm™2) ny, (cm™°) ny (cm™2)

GaN 1019 2.9-10%° 7.8-101° 2.2-10Y ~1.6-1019
Zn0 4.10" 5.5-1019 9.10!6 3-1017 ~1019

TABLEAU 1.7 — Densités de Mott calculés pour GaN et ZnO en suivant ’'approche de la sphere dure,
I'approche Debye-Hiickel et 'approche Thomas-Fermi. La derniere colonne situe la gamme de va-
leurs de la densité de Mott mesurées expérimentalement.

ou « est le coefficient de renormalisation. Ce coefficient dépend uniquement du matériau et de I’éner-
gie de liaison des excitons.

Parallelement, 'augmentation de la densité de porteurs réduit la force d’oscillateur des transitions
excitoniques. Deux effets sont a l’origine de cette diminution. Le premier effet est lié a I’écrantage du
potentiel de Coulomb par les porteurs libres qui diminue I'énergie de liaison des excitons, augmente
leur rayon de Bohr et méne a une diminution du recouvrement des fonctions d’onde de I'électron et
du trou et a une réduction de la force d’oscillateur. Le deuxieme effet est une conséquence du principe
d’exclusion de Pauli qui interdit a deux fermions d’occuper le méme état quantique. Ainsi, les états
déja occupés ne pourront plus étre utilisés pour la création de nouveaux excitons et 'espace des
phases disponible deviendra de plus en plus réduit a mesure que la densité d’excitons augmentera.

La diminution de I'énergie de liaison des excitons Eg, qui devrait provoquer un décalage de I'énergie
des excitons vers les plus hautes énergies (blueshift), est compensée de fagcon quasi-parfaite par la
renormalisation de I'énergie de bande interdite. De fait, I'énergie des excitons ne varie pas avec la
densité d’excitation [72][73][74]. Ainsi, lorsque I'énergie de bande interdite est égale a I'énergie des
excitons, 'énergie de liaison de I'exciton est nulle. On peut alors définir la transition de Mott par le
critere suivant :

Eg(n = nyp) = Ex(n = 0). (1.26)

Le décalage de I'énergie de bande interdite AEg et I'évolution de I'énergie des excitons Ex d'une
couche de ZnO en fonction de la densité de porteurs sont illustrés sur la figure 1.9a, extraite de la réfé-
rence [66]. La densité de Mott correspond a la densité a laquelle les courbes AEg et Ex se croisent (ici
ny = 3-10'7). La figure 1.9a présente aussi I'évolution du potentiel chimique u des paires électron-
trou, définit comme 1'énergie séparant les quasi-niveaux de Fermi des électrons AEg, et des trous
AEgh (W =Eg+Epe +Epp). La densité ng pour laquelle les courbes p et AEg se croisent marque la
naissance du gain (ici ng = 4-10'®) [75]. Cet effet, purement fermionique, peut constituer une limite
haute pour la détermination de ny; [76].

La figure 1.9b, extraite de la référence [77], présente 1'évolution de I'absorption des transitions ex-
citoniques A et B, dans GaN a 10 K, en fonction de la puissance d’excitation. Avec 'augmentation
de la puissance, on peut observer la saturation progressive des résonances excitoniques jusqu’a leur
disparition compléte pour une puissance d’excitation 1=2.8 MW/cm2.

Au vu des équations 1.25 et 1.26, la seule connaissance de I'évolution de I'énergie de bande interdite
en densité permet de prédire la densité de Mott. Cependant, il demeure tres difficile de déterminer
expérimentalement ou théoriquement cette évolution avec précision, notamment avant la transition
de Mott. De nombreuses évolutions tres différentes ont été rapportées dans la littérature. Par exemple,
la référence [66] en dénombre pas moins de sept pour ZnO.
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Fig. 1.9 — a) Evolution du décalage de I'énergie de bande interdite AEg, de I'énergie de I'exciton Ex
et du potentiel chimique p des paires électron-trou en fonction de la densité d’électron-trou a 300 K
dans ZnO. La ligne en pointillés AE; correspond au calcul de la référence [78]. La figure est extraite de
la référence [66]. b) Spectres d’absorption pompe-sonde centrés sur les résonances excitoniques A et
B en fonction de la puissance d’excitation a 10 K. La figure est extraite de la référence [77].

1.3 Du couplage fort lumiere-matiére au laser a polaritons

1.3.1 Microcavités planaires

Les microcavités a base de semiconducteurs sont des résonateurs de type Pérot-Fabry composées
de deux miroirs de Bragg (ou DBR, Distributed Bragg Reflectors) entourant une couche active. La
couche active peut étre soit une couche massive de semiconducteur (microcavité planaire) soit un
empilement de puits quantiques (microcavités a puits). Dans ce type de structure, le champ élec-
tromagnétique est confiné au sein de la couche active permettant une interaction lumiere-matiere

accrue.

Miroir de Bragg

Les miroirs de Bragg sont constitués d'une alternance périodique de couches d’indices n; et n; et
d’épaisseurs 1; et I, permettant de réfléchir fortement certaines longueurs d’'onde. Une représenta-
tion des premieres couches est donnée dans la figure 1.10.

A chaque interface, une partie de la lumiére est réfléchie et les rayons résultants vont interférer a la
surface du miroir de Bragg. Pour que les interférences soient constructives, il est nécessaire que le
déphasage ¢ obéisse a la condition ¢ = 2mmn. En considérant le déphasage entre les rayons 2 et 3 par
rapport a 1, on obtient les conditions suivantes :

2n
12 = —(&njl; COSU; n=2mmn me 27a
¢ X 2n1 0;) + 2 N (1.27a)
0

2
13= —T[(anll cos0y +2nyl, cos0,) =2mn meN (1.27b)
A
0

Lintroduction d'un déphasage supplémentaire de  estla conséquence de la réflexion entre un milieu
de faible indice et de fort indice. Les angles 0; et 0, sont les angles formés par les rayons transmis dans
chaque couche. En considérant un rayon en incidence normale, il est facile d’extraire les conditions
d’épaisseurs nécessaires pour I'obtention d’interférences constructives :
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Ao

a 4n,

1 =
! 4ny

et 1, (1.28)
A est la longueur d’onde dans le vide a laquelle est centré le miroir. La périodicité de 'empilement
des couches du miroir induit la création d'une gamme d’énergie ou1 les ondes électromagnétiques ne
peuvent se propager. Ce phénomene peut étre traité a 'aide du formalisme des fonctions de Bloch et,
de facon analogue a la structure de bande d'un semiconducteur, cette gamme d’énergie sera nommée
bande interdite optique (ou "stop band" en anglais).

La figure 1.11a présente les réflectivités calculées de miroirs nitrures AIN/Aly,GaygN épitaxiés sur
substrat silicium composés de 10, 20, et 30 paires centrées a une longueur d’onde Ap=355 nm (ou
Eop = 3492 meV en énergie). Ces calculs ont été réalisés avec le formalisme des matrices de transfert.
Ala longueur d’onde Ay, les indices du miroir sont : nan = 2.15 et najgan = 2.52. Les indices du sub-
strat et du milieu ambiant sont respectivement ng; = 6.11 et ngan = 2.6. L'absorption des miroirs a été
négligée. Comme on peut le constater, le coefficient de réflectivité est directement lié au nombre de
paires N dans le miroir. Cependant, son évolution n'est pas linéaire, et la réflectivité maximum que
peut atteindre un miroir est donnée par la formule [79] :

2N
np
Rmax = 1—4(—) , (1.29)
Np

ol ny, et ny, sont respectivement les indices bas et hauts du miroir de Bragg.

Dans notre cas, le miroir de Bragg AIN/Aly2Gag gN de 30 paires devrait exhiber une valeur Rpyax de
0.9997. 11 est a noter que les valeurs mesurées expérimentalement seront plus faibles notamment du
fait de 'absorption résiduelle des matériaux utilisés.

Outre la réflectivité maximale, la largeur de la stop-band est un parametre fondamental. Cette largeur
Agp peut-étre calculée a partir de la relation suivant, dans ’hypothése ou le nombre de paires est
grand [80] :

4Ey ny —n
Ag=-—2-D0—"b (1.30)
T N +Nnyp

Cette relation met en évidence le parametre clé qu’est le contraste d’'indice (ny —np) entre les bi-
couches du miroir. Plus celui-ci sera important, plus la largeur spectrale de la stop-band sera élevée.
La figure 1.11b compare la stop-band de deux miroirs : un miroir nitrure composé de 30 paires de

n,

RN

1,

Fig. 1.10 - Schéma des rayons lumineux réfléchis par un miroir de Bragg; seules les premiéres couches
de la structure sont représentées dans le cas ou n; > nj.
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Fig. 1.11 - a) Réflectivité du miroir de Bragg AIN/AlGaN en fonction de 'énergie et influence du
nombre de paires. b) Comparaison des largeurs de bande interdite entre un miroir nitrure et un miroir
diélectrique.

AIN/AlGaN et un miroir diélectrique composé de 11 paires de HfO,/SiO,. Le plus grand contraste
d’indice de ce dernier lui permet d’avoir une stop-band large de 600 meV comparé au 260 meV du
miroir nitrure, le tout avec un Ry, équivalent et un nombre de paire plus faible.

Contrairement aux cas des miroirs métalliques, le champ électromagnétique peut pénétrer dans les
miroirs de Bragg. Le champ dans une microcavité étant confiné dans la partie centrale, la pénétration
de ce dernier dans le miroir va allonger la longueur effective de la cavité. La longueur de pénétration
est appelée Lpgg, elle est définie comme le double de la distance a laquelle doit étre placée un miroir
a phase fixe pour induire le méme retard de phase sur le coefficient de réflexion [79]. Son expression
est donnée par [80] :

Ao min(njy,np) Ny (1.31)

Lppr = )
4njn max(njn, Np) Nh — Np
ol nj, est I'indice du milieu incident.

Encore une fois, la relation 1.31 met en évidence I'importance cruciale du contraste d’'indice. D’'un
point de vue purement théorique, le fort contraste d’indice des miroirs diélectriques comparé aux
miroirs nitrures les rend trés avantageux pour la réalisation de microcavités. Cependant, les maté-
riaux diélectriques étant amorphes, il n’est pas possible de faire croitre des couches actives de GaN et
de ZnO de bonne qualité. La réalisation de structures totalement diélectriques nécessite de multiples
étapes pour contrer ce probleme et reste un challenge ardu [81]. Les structures hybrides composées
d’un miroir bas nitrure et d’'un miroir haut diélectrique seront donc préférées.

Microcavités complétes

La microcavité dans son ensemble est composée de deux miroirs de Bragg entourant une couche
active. Ce systeme est analogue a une cavité Pérot-Fabry, et seuls les modes photoniques dont le dé-
phasage ¢ respecte la condition 1.32 seront transmis. Ces modes sont aussi appelés modes de cavité.

G=2mm meN. (1.32)

La longueur d’onde A, du mode photonique est alors reliée a I'épaisseur L. de la cavité d’indice n,
par la relation :
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Fig. 1.12 — a) Réflectivité en incidence normale d'une microcavité constituée d'un miroir
AIN/Aly2Gag gN de 30 paires et d'un miroir HfO,/SiO; de 11 paires. La couche active de GaN est une
couche passive sans exciton. L'insert est un zoom sur le mode de cavité. b) Répartition du module
au carré du champ électrique |E|? 4 I'énergie du mode de cavité (rouge) et profil d’indice (bleu) en
fonction de la position dans la microcavité.

A = ZeLecosbe (1.33)
m

La figure 1.12a présente la réflectivité d'une microcavité composée d'un miroir nitrure et diélectrique
définis précédemment : 30 paires AIN/Aly2GaggN et 11 paires HfO,/SiO, centrés a Apgr = 355 nm.
Le substrat est en silicium et la couche active est composée de GaN, d’indice n., purement réel (sans
contribution excitonique) et d’épaisseur 3A./n.. Le mode de cavité est visible sous la forme d'un creux
étroit au milieu de la stop-band. D’autres creux, moins prononcés, sont visibles sur les bords de la
stop-band, ils correspondent aux modes de Bragg du miroir nitrure dont la stop-band est moins large.
ATaide du formalisme des matrices de transfert, il est également possible de calculer la répartition
du champ électrique dans la microcavité a 'énergie du mode photonique (figure 1.12b). Le champ
électrique est maximal dans la couche de GaN et on peut voir sa décroissance exponentielle dans
les miroirs. Comme prévu par la relation 1.31, la longueur de pénétration du champ dans le miroir
diélectrique est plus faible que dans le miroir nitrure. Afin de poursuivre la comparaison avec le ré-
sonateur de Pérot-Fabry, la pénétration du champ dans les miroirs doit étre prise en compte. Pour ce
faire, on introduit la notion d’épaisseur de cavité effective Leff :

1 2
Lefr=Lc + 3 Z Lpgg; (1.34)
i=1

Du fait de la pénétration du champ, si la longueur d’onde de résonance des miroirs A, est différente
de celle de la cavité A, la longueur d’onde de résonance du mode photonique Ay, deviendra :

CAcLe+ 3 (o, LbBR, + Ao, LDBR,)

Aph = (1.35)

Leff

Facteur de qualité et temps de vie photonique

Le mode de cavité possede une certaine largeur a mi-hauteur I'yy, reliée au temps de vie fini des
photons dans la structure Tpp. Ce dernier est défini par la relation :
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_ 4nngLesr
c(l- V RinfRsup)

ot Riyf et Rgyp sont la réflectivité du miroir inférieur et supérieur.
A partir des spectres de réflectivité et de la largeur I'pp, il est possible de déterminer le facteur de
qualité Q de la structure :

Tph (1.36)

_ Epn
th

Q (1.37)

Le temps de vie des photons dans la cavité est aussi accessible expérimentalement, il est relié au
facteur de qualité Q et a la largeur a mi-hauteur I'py, par la relation :

Tph = Q ) (1.38)
wph

Relation de dispersion du mode photonique

Gréce a la géométrie planaire et au confinement de la lumiére dans la direction de croissance z, le

vecteur d’'onde des photons dans la cavité Kk peut-étre décomposé suivant sa composante parallele 1_2||
mn

et perpendiculaire k, au plan des couches. La norme de k peutdonc s’écrirek =  / kﬁ +kZ aveck, = T
d’apres I’équation (1.32).
La relation de dispersion du mode de cavité est exprimée par :

2
Be(o = 1= e (E) +(k)? meN. (1.39)

Nc¢ Nc¢
Pour de faibles valeur de k;;, la dispersion du mode de cavité est quasiment parabolique et il est pos-
sible de définir une masse effective pour le photon dans la cavité [82] :

-1
mhn?

AcC

2
m? = h? [(d E"(k)) ] (1.40)
k=0

dk?

La relation de dispersion (1.39) est exprimée en fonction de la composante parallele k;; qui n’est pas
accessible expérimentalement. Il sera plus aisé de travailler avec I'angle d’incidence externe B¢y; relié
a k|| par k|| = _ks;lri(e) .

On obtient alors la relation de dispersion suivante :

-1/2

he (1 - %) (1.41)

Ec (eext) = )\_0 n%

1.3.2 Guides d’'onde

Les guides d’ondes, a I'instar des microcavités, permettent de confiner le champ électromagnétique
dans une couche de semiconducteur et favorisent I'interaction lumiére-matiere. Cependant, ce confi-
nement n'est pas obtenu a l'aide de miroirs de Bragg, mais est basé sur le phénomene de réflexion
totale interne. En considérant une onde lumineuse se propageant d'un milieu plus réfringent n, a un
milieu moins réfringent n;, il est possible de définir un angle d’incidence, appelé angle de réfraction
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limite (0.), a partir duquel il n’existe plus de rayons réfractés transmis mais uniquement des rayons
réfléchis. Cet angle est défini par la relation :

0. = sin”! (2) . (1.42)
n

La figure 1.13a présente un exemple de guide d’onde planaire asymétrique constitué d'une couche
guidante de GaN et d'une gaine (ou cladding) en AIN, déposées sur un substrat de Si. Dans notre cas,
les angles de réfraction limites aux interfaces air/GaN et GaN/AIN sont respectivement égaux a 22.6 et
55.8 degrés. Les rayons lumineux dans la couche de GaN possédant un angle 0 inférieur a 22.6 degrés
seront appelés modes radiatifs et s’échapperont de la couche. Au contraire, ceux possédant un angle
supérieur a 55.8 degrés seront totalement réfléchis aux deux interfaces : le champ est confiné et on
parlera de modes guidés.

D’un point de vue purement électromagnétique, les modes guidés sont les solutions des équations de
Maxwell résolues en considérant le guide infini et isotrope suivant les directions x et y. En polarisation
TE, les solutions sont de forme :

Em(@,1) = B (z) exp ©PY) | (1.43)

ol Ep, (z) est’amplitude du champ électrique suivant la direction z du mode guidé m et 3 sa constante
de propagation. Le mode correspondant a m = 0 est appelé mode fondamental, les autres seront ap-
pelés modes d’ordre supérieur.

02 Ex(z)

7t (Zn? —pHEy(2) = 0. (1.44)

En substituant 1.43 dans I’équation d’onde 1.44, nous pouvons déterminer la condition nécessaire au
confinement du champ dans la couche guidante. Dans le cadre de I'exemple choisi, elle s’écrit :

N; <Neff <Ny  aAVEC Neff = kE =ngsin(0) . (1.45)
0
@ % (b) Air GaN AIN
I—» airn,.=1
X g — —TE, (n,,=2.50)
y TV o —TM, (n_,=2.46)
ng N %aN e £ Y
Q
AINnz=2.15 §
o
w
Sin=6.11 \\
2/ ,

0 200 400
Epaisseur (nm)

Fig. 1.13 —a) Schéma d’'un guide d’onde planaire composé d'une couche guidante de GaN, d'un clad-

ding de AIN et d'un substrat de Si. Les rayons lumineux d’angle 0 > 6, sont guidés dans la couche de

GaN. b) Répartition du module au carré du champ électrique |E[?> en fonction de la position dans le

guide, a (A = 355nm), pour les trois modes guidés TEy, TM, et TE;. L'épaisseur de la couche guidante
est 180 nm.
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Fig. 1.14 — Dispersion des modes guidés TEy, TM et TE; de la structure présentée sur la figure 1.13a.
Les cones de lumiere de AIN et GaN sont représentés en pointillés.

L'amplitude Ep, (z) des modes guidés sera décrite par une exponentielle réelle décroissante dans I'air
et le cladding, et par une sinusoide dans la couche guidante. Le guide décrit plus haut, dont I'épais-
seur est de 180 nm, supporte trois modes : deux modes transverses électriques (TE) et un mode trans-
verse magnétique (TM). Le nombre de modes dépend principalement de 1'épaisseur de la couche
guidante. La figure 1.13b présente la répartition de 'intensité du champ de chacun des modes gui-
dés dans la structure calculé a I’'aide du formalisme des matrices S [83]. La relation de dispersion des
modes guidés est présentée sur la figure 1.14, la zone respectant la condition 1.45 est comprise entre
les lignes pointillées grises représentant le cone de lumiere de AIN et GaN.

1.3.3 Couplage fort lumiere-matiere

Jusqu’a présent, nous avons considéré de facon indépendante les photons confinés dans les micro-
cavités (ou les guides planaires) et les excitons de GaN et ZnO. Nous allons voir dans la partie qui suit
comment ces deux composantes sont liées par le couplage lumiére-matiere.

Deux types de couplages sont possibles : le couplage faible et le couplage fort. Le couplage faible cor-
respond au cas ol les interactions entre les photons confinés et les excitons du semiconducteur sont
irréversibles. Le couplage lumiere-matiére est traité comme une perturbation, et le systeme est décrit
par la régle d’or de Fermi et I'effet Purcell [84]. Lorsque le temps de vie du photon est supérieur au
temps nécessaire a sa réabsorption par les excitons, les interactions sont réversibles et le traitement
précédent n’est plus valable, le systéme est en couplage fort. Les modes excitoniques et photoniques
donnent naissance a deux nouveaux états propres : la branche polaritonique basse et la branche po-
laritonique haute (couramment appelées LPB et UPB pour "lower/upper polaritonic branch"). La
quasi-particule correspondante est I’exciton-polariton, elle sera appelée simplement polariton par la
suite.

Le couplage fort peut étre décrit a I’aide d'un modéle classique utilisant le formalisme des équations
de Maxwell ou un modele quantique.

Modele classique

La description classique de l'interaction lumiere-matiere fait intervenir les équations de Maxwell liées
alaréponse excitonique via la fonction diélectrique définie section 1.2.3. De la méme facon que dans
les sections 1.3.1 et 1.3.2, les formalisme des matrices de transfert et des matrices S seront respecti-
vement utilisés pour les microcavités et les guides.

22



1.3 Du couplage fort lumiére-matiére au laser a polaritons
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Fig. 1.15 - a) Indice réel (noir) et imaginaire (rouge) de GaN obtenu a partir du modéle inhomogeéne
dela fonction diélectrique. Les parametres utilisés sont indiqués. b) Réflectivité en incidence normale
d’'une microcavité constituée d’'un miroir AIN/Aly»Gag gN de 30 paires, d'un miroir HfO,/SiO, de 11
paires et d'une couche active avec excitons (rouge) et sans (bleu). Linsert est un zoom sur les modes.

Dans un premier temps, nous allons nous intéresser aux modifications du spectre de réflectivité de la
microcavité GaN définie précédemment lorsque la fonction diélectrique tient compte des excitons.
La figure 1.15a présente l'indice réel et imaginaire de la couche active de GaN. L'absorption bande
a bande a été ignorée afin de révéler les deux branches polaritoniques. Les réflectivités avec exciton
(rouge) et sans (bleu) sont tracées sur la figure 1.15b. Le couplage fort se manifeste sur le spectre rouge
par la disparition du mode de cavité au profit de deux nouveaux modes, nommeés branche polarito-
nique basse et haute (LPB et UPB). Les propriétés de ces nouveaux états, comme I'élargissement, sont
dérivées des propriétés photoniques et excitoniques. Ainsi, en raison de sa composante excitonique,
la LPB possede un élargissement supérieur au mode de cavité.

La figure 1.16a présente I'évolution de la réflectivité en fonction de I’angle d’émission. Les dispersions
de la LPB et de la UPB sont caractérisées par un anticroisement, preuve incontestable du régime de
couplage fort. Il est a noter que le mode de Bragg MBI est aussi en couplage fort, comme le prouve

Reflectivité - .

] . ‘- Reflectivité -: ‘ -

<0,98

Energie (meV)

0 10 20 30 40 50 -100 -50 0 50 100
Angle (degrés) Deésaccord E . - E, (meV)

Fig. 1.16 —a) Dispersion des branches polaritoniques basses et hautes (LPB et UPB) pour un désaccord
nul. Les modes excitoniques et photoniques sont représentés en pointillés. Le premier et deuxieme
mode de Bragg sont appelés respectivement MB1 et MB2. b) Variation de la LPB et UPB en fonction
du désaccord pour 6=0°. Le dédoublement de Rabi mesuré pour 6 = 0 meV vaut Q = 86 meV.
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I'anticroisement avec les excitons a 6 = 55°.

Dans le cas présenté ici, les énergies des excitons A et B ont respectivement été fixées a Exa = 3487
meV et Exg = 3497 meV et I'énergie du mode de cavité a Ec = 3492 meV. Les modes excitoniques ont
donc une énergie moyenne Ex égale a I'énergie du mode de cavité Ec, on parlera de désaccord nul. Le
désaccord & = E; — E est un parameétre fondamental affectant la nature du couplage lumiére-matiere
et les propriétés des polaritons. La figure 1.16b présente I'évolution des modes polaritoniques a 6 = 0°
pour des désaccords allant de -100 a 100 meV. La aussi, un anticroisement net des modes polarito-
niques est visible. Pour les désaccords négatifs, I'énergie de la LPB converge vers celle du mode de
cavité tandis que la UPB converge vers les excitons. La situation est inversée pour les désaccords po-
sitifs. La différence d’énergie entre les modes couplés est minimale pour 6 = 0 meV. Cette énergie est
appelée dédoublement de Rabi Q et caractérise la force de I'interaction lumiére-matiere.

Le méme traitement peut étre effectué pour la modélisation du couplage fort dans les guides pla-
naires. La figure 1.17 présente la dispersion du guide plan défini précédemment en prenant compte
des excitons dans la fonction diélectrique. Pour plus de clarté, seul le mode fondamental transverse
électrique a été considéré. Les parametres excitoniques utilisés sont les mémes que pour la figure
1.15a. De la méme fagon que pour la microcavité, le couplage fort se traduit dans le guide par I'anti-
croisement des modes excitoniques et photoniques. On peut noter que pour une épaisseur de couche
guidante inférieure a la couche active de la microcavité (180 nm versus 478 nm), le dédoublement de
Rabi est plus important dans le guide. Cela traduit le meilleur confinement du champ électromagné-
tique dans les structures guidées.

Modele quantique

Dans le modele quantique, aussi appelé modele des oscillateurs couplés, les excitons et les photons
forment un systéme de deux oscillateurs bosoniques couplés par I'interaction lumiere-matiére. Dans
le cadre de la seconde quantification, '’exciton de vecteur d’onde dans le plan k, est caractérisé par
les opérateurs création et annihilation (BLI ,Bk”). Pour des faibles densités, ces opérateurs excitoniques
satisfont la relation de commutation bosonique. Les opérateurs correspondant pour les photons sont

(é}:“ ,ékn). Lhamiltonien du systeme pour un vecteur d’onde k; s’écrit :

Aol _ A C X fyint _ at & N A Tt At 1
AP = A + A+ A = Be(q)al, a, +Ex(qbf b, +V(ax, bl +af by, ), (1.46)

ol V est la constante d’interaction [79]. Cette derniere est considérée comme ne dépendant pas du
vecteur d’onde et peut étre calculée grace a la relation 1.47 :

40 42 44 46 48 50
-1
B (um™)
Fig. 1.17 — Dispersion des branches polaritoniques basses et hautes de la structure présentée sur la

figure 1.13a. Le dédoublement de Rabi est mesuré pour la distance minimale entre la LPB et UPB. Le
mode TE non couplé est tracé en pointillés gris.
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fOSCLC

_—. (1.47)
4ngavLeff

Les parametres clés sont les forces d’oscillateurs des excitons fys, I'épaisseur de la cavité L et le
confinement du champ électromagnétique a travers la longueur effective Legt.
Lhamiltonien peut étre diagonalisé a I'aide de la transformation de Hopfield :

ot _ oy [ NI
pk‘ = Xi by +Ci 8y (1.48a)

o AT
k” —Ci, by K +anakH , (1.48b)
ou X, et Cy, sontles coefficients d'Hopfield satisfaisant la condition [Xy, 1%+ ICy, |> =1 [85]. Dans cette
nouvelle base, '’hamiltonien de I’équation 1.46 s’écrit :

HEH =Epp (kn)pL,ﬁkH + EUp(k”)ﬁluﬁkH : (1.49)
Les opérateurs bosoniques ( ,pkH) et (uk‘ Gy, ) sont les opérateurs création et annihilation des nou-
veaux états propres du systeme appelés polaritons bas (lower polaritons) et polaritons hauts (upper

polaritons). Les énergies propres Er p et Eyp donnent acces aux dispersions des branches basses (LPB)
et hautes (UPB) :

Ec (k) + Ex(k 1

ELPB(k||)=M—§,/6 +4V2 (1.50a)
Ec(k) + Ex(k 1

EUPB(kH):M 5 /612(“4,4\]2 (1.50b)

ou 8y, = Ec(k))) — Ex(k)) estle désaccord. La différence d’énergie entre les deux branches est minimale
lorsque &y, = 0. Elle est nommée dédoublement de Rabi et son expression est égale a:

Q =Eypp(d =0) —Erpp(6 =0) =2V. (1.51)

Les polaritons étant des particules mixtes résultant de la superposition linéaire d'un exciton et d'un
photon, il est possible de leur attribuer un poids photonique et excitonique. Les poids photoniques et
excitoniques de la LPB sont respectivement donnés par les modules au carré des coefficients d'Hop-
field Xy, 12 et ICy, |2 (et vice-versa pour la UPB). IIs sont liés au vecteur d’onde dans le plan kjj, au
dédoublement de Rabi Q) et au désaccord d par les relations :

Q
Xy, () = =, (1.52a)
\/Q2 +4 (Erpp (ky)) — Ex(ky))
4 (Erps (k) — Ex(k)
Gy, (8) = - (Ere () ~ Bxlly) (1.52b)

\/QZ +4 (Erp (k) - Ex(k)?

La relation 1.51 correspond a une situation utopique ou I’exciton et le photon ont un temps de vie
infini et donc un élargissement nul. Une facon de prendre en considération les largeurs homogenes
finies des modes photoniques et excitoniques est d'introduire une partie imaginaire —iy aux énergies
E¢ et Ex. Lhamiltonien 1.46 s’écrit donc maintenant :
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~pol _ [Ec(ky) —iyc A
HkH = ( v Ex (k) = iyx) (1.53)
Les valeurs propres sont modifiées en conséquences :
Eclg) +Exky) .(yx+vcy 1 ) 2
Erpp (k) = 5 —z( 5 )—5\/[61<H —i(yx— Y] +4V2, (1.54a)
Ecllg) +Exky) . (yx+vc) 1 . 2
Eypg (k) = . —z( . )+E\/[8k“ —ilyx—yo)? +4V2. (1.54b)

La premiere différence avec 'équation 1.50 est 'apparition d'un terme imaginaire lié a la largeur des
modes polaritoniques Yrpg/ups = —i Im(Erpp/ups). La figure 1.18 présente les relations de dispersion
des deux branches polaritoniques pour trois désaccords différents ainsi que les fractions excitoniques
et photoniques de la LPB. L'élargissement photonique choisi yc = 3 meV correspond a une microca-
vité possédant un facteur de qualité d’environ 1100. Les excitons A et B de GaN ont été assimilés a un
mode excitonique d’énergie moyenne Ex = 3492 meV dont la dispersion est considérée plate dans la
gamme de vecteur d’onde étudié. Le terme de couplage V a été fixé a 40 meV.

La LPB posséde un minimum d’énergie en k;; = 0 et converge tout en s’infléchissant vers la dispersion
de I'exciton a grand vecteur d’onde. A I'inverse, la UPB tend vers la dispersion du mode de cavité a
grand k.

Pour les désaccords négatifs, la LPB est proche du mode photonique et les polaritons dans I'état fon-
damental possedent une fraction photonique importante (80% a kj; =0). Les poids photoniques et
excitoniques des polaritons déterminent leurs propriétés intrinseques comme 1’élargissement ho-
mogene, la section efficace des processus de diffusion, la masse effective et le temps de vie. Ainsi,

3600 —

—

3550+

Energie (meV
&
3

3450}

Fraction (LPB)

Y20 0 0 10 20 20 -0 0 10 20 20 10 10 20

0
Ky (um”) ky (um’™) Ky (m™)

Fig. 1.18 - Relation de dispersion des branches polaritoniques basses et hautes (lignes noires pleines)
pour a) § = —50 meV, b) 6 =0 meV et c) d = 50 meV. Les modes non couplés sont tracés en rouge. Les
élargissements a mi-hauteur de la LPB et UPB sont tracées en pointillés bleus sur a). Les fractions
excitoniques (noir) et photoniques (rouge) de la LPB sont tracés en d,e,f) pour les trois désaccords.
Par soucis de simplicité, I'énergie du mode excitonique est la moyenne des énergies des excitons A et
B. Pour toutes les courbes, V=40 meV, yx = 10 meV et yc = 3 meV.
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Fig.1.19-a) Elargissements (noir) et énergies (rouge) des modes polaritoniques en fonction de I’élar-
gissementhomogene yx enk; = 0et 6 = 0. yc et Vsont respectivement fixés a 3 meV et 40 meV. Le trait
en pointillés bleus a yx=83 meV marque la transition entre le régime de couplage fort et le régime de
couplage faible. b) Réflectivité calculée grace au formalisme des matrices de transfert en k;; =0 et a
désaccord nul en fonction de I'élargissement inhomogene des excitons. La zone de transition entre
le couplage fort et le couplage faible est marquée par les pointillés blancs. L'élargissement homogene
des excitons est fixé a 10 meV.

en raison du faible élargissement yc et du caractere photonique prononcé, I'élargissement de la LPB
dans I'état fondamental est minimal. Ce dernier augmente a mesure que le caractére excitonique du
polariton s’accentue (figure 1.18a).

Pour les désaccords positifs, la dispersion de la LPB est peu incurvée et proche de la dispersion ex-
citonique. Le polariton a un caracteére excitonique trés prononcé : sa masse effective sera proche de
celle de I'exciton et ses interactions avec d’autres particules seront importantes.

En modifiant le désaccord, il est ainsi possible de controler le comportement des polaritons a travers
leur composante excitonique et photonique. Nous verrons en détail dans le chapitre 2 comment ces
parameétres influent sur la relaxation et la condensation des polaritons.

La seconde différence est la modification du dédoublement de Rabi qui dépend maintenant de la
différence relative entre le terme de couplage V et les élargissements homogenes yx ¢ des modes non
couplés:

. lyx—Ycl
0 si V< 5

Q= (1.55)
{ 21/V2— (510)? i v byl

Sur la figure 1.19a, les parties réelles et imaginaires des valeurs propres des modes polaritoniques sont
tracées en fonction de la largeur homogéne du mode excitonique, en kj; = 0 et pour § = 0. Elles corres-
pondent respectivement a I’énergie des modes et a leur élargissement. Le dédoublement de Rabi est
directement accessible, il correspond a la différence d’énergie entre la LPB et la UPB. Conformément
ala condition 1.55, au moment ot la différence d’élargissement devient égale a 2V (pointillés bleus),
celui ci s’annule et le systeme passe du régime de couplage fort au régime de couplage faible. Dans
ce régime, les énergies des modes propres sont dégénérées et égales aux énergies des modes nus Ec
et Ex. Contrairement aux énergies, les élargissement ne correspondent pas aux valeurs initiales yx et
vc fixées. En effet, méme en régime de couplage faible, les modes sont toujours corrélés a travers la
constante d’interaction V. Ceux-ci ne reprendront leur élargissement initial que pour des valeurs trés
grandes de yx.
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Elargissement inhomogéne

Il est a noter que I'élargissement inhomogeéne des excitons Yjnn ne peut pas étre pris en compte dans
le modéle des oscillateurs couplés. Pour ce faire, il est nécessaire d’utiliser le formalisme des matrices
de transfert. La figure 1.19b décrit I'évolution de la réflectivité des modes polaritoniques en fonction
de yinn pour kjj =0 et a désaccord nul. L'élargissement homogene est fixé a yx = 10 meV. Le Rabi de
la microcavité simulée est de 82 meV a yjhn, =0 meV. Contrairement a I'élargissement homogeéne,
I'impact de I'élargissement inhomogene sur le Rabi est quasi nul tant que yipn < Q. Les élargissements
inhomogenes étant au maximum de 10 meV dans les microcavités étudiées dans le cadre de ce travail,
le principal frein a la mise en place du régime de couplage fort sera I'élargissement homogene qui
augmente significativement avec la température.

1.3.4 Effetlaser a polaritons

Nous avons présenté dans les pages précédentes les conditions nécessaires a I'établissement du cou-
plage fort dans les microcavités et les guides planaires. Les polaritons, quasi-particules mixtes com-
posées d'un exciton et d'un photon, sont considérés comme des bosons dans la limite ol1 la densité
est faible. Dans cette partie, nous allons brievement rappeler les propriétés des bosons et présenter le
phénomene de condensation de Bose-Einstein. Nous verrons comment la condensation s’opere dans
le cas des polaritons de microcavité et quels mécanismes spécifiques entrent en ceuvre dans I'effet la-
ser a polaritons. Apres avoir décrit les conséquences de 'augmentation de la densité de porteurs sur
la LPB et sur le régime de couplage fort, nous déterminerons les conditions de densité favorables a
I'effet laser a polaritons. Finalement, un état de I'art du laser a polaritons sera dressé.

Condensation de Bose-Einstein

Les effets quantiques se manifestent lorsque la longueur d’onde de de Broglie At représentant 1'ex-
tension spatiale de la particule devient comparable a la distance inter-particules.

h
2ntmkgT '
v/2nmkgT

Léquation 1.56 met en évidence les deux parametres clés qui devront étre minimisés pour 1'appari-
tion de ces effets : la température et la masse. Suivant la symétrie de leur fonction d’onde, les parti-
cules quantiques peuvent étre classées en deux catégories : les fermions (fonction d’onde antisymé-
trique) et les bosons (fonction d’onde symétrique).

La distribution des bosons suit la statistique de Bose-Einstein fgg :

At = (1.56)

> 1
fge(k, T, ) = = , (1.57)
(3¢ —E(k) B 1
P\ T
ot E(K) est la relation de dispersion des bosons considérés et p le potentiel chimique. Ce dernier est
déterminé a partir de la conservation du nombre total de particules N. La fonction de partition fgg ne

pouvant étre négative, le potentiel chimique devra respecter la condition p < E(0) ol1 E(0) est]’énergie
du niveau fondamental. L'expression du nombre total de particules est la suivante :

1 -
EO—n +E;)fBE(k,T, W . (1.58)
exp kB—T -1 k#

N(T, W =) fyek,T,p) =
R

Dans la limite thermodynamique (N — oo, LY — oo, et n = N/L4 constant), la densité totale n est ob-
tenue en intégrant la distribution dans ’espace des k :
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N, 1oL
n(T,w) = lim =no(T, ) + f fgek, T,w)dk, (1.59)
W= 1d ot/ @emd Jesko) BE "

ol ng(T, p) est la densité dans I'état fondamental :

. 1 1
ng (T, p) —Llingoﬁ EO) . (1.60)
exp kB—T -1

Ce terme est nul lorsque p est différent de E(0). D’autre part, le terme de droite de I'équation 1.59
est une fonction croissante de . Il correspond a la densité des états excités. Augmenter la densité de
particules dans le systéme revient donc a augmenter le potentiel chimique. La densité maximum que
peut atteindre ce terme est appelé densité critique :

+00 N N
f fgg (&, T, u = E(0))dk . (1.61)
E>E(0)

ne(T) = lim
=0 2myd
n; converge uniquement pour des valeurs de dimension d supérieure a 2.
Au dela de la densité critique, les états excités sont saturés et les particules supplémentaires vont
occuper I'état fondamental. Cette transition de phase vers un état d’occupation macroscopique du
niveau de plus basse énergie a été proposée en 1925 par Einstein. Sa densité est exprimée par :

T \3/2
-5
Tc
ou T, est la température critique en dessous de laquelle la transition de Bose-Einstein est observable.
Dans un espace a 3 dimensions, elle est égale a :

no(T) =n(T) —nc(T) =n(T) ) (1.62)

Znhz n 2/3
= ( ) (1.63)

T. =
7 mkg (2,612

La premieére observation expérimentale d'un condensat de Bose-Einstein eut lieu en 1995 par Wie-
man et Cornell, dans un systéme d’atomes de rubidium refroidis a 170 nK [2]. Cette température
extrémement faible est requise en raison de la masse élevée de ces atomes. Dans 'idée d’augmenter
T. a des gammes de températures plus accessibles expérimentalement, des particules plus légeres
sont nécessaires.

Les polaritons de cavité, dont la masse peut-étre jusqu’a cinq ordres de grandeurs plus faible que
celle des électrons, apparaissent comme des candidats idéaux. Cependant, le traitement précédent
ne s’applique pas car le confinement des photons donne au systéme un caractére 2D. Dans ce cas,
le dernier terme de I’équation 1.59 ne converge jamais et la condensation de Bose-Einstein au sens
strict du terme n’est pas autorisée. Néanmoins, une condensation locale via une transition vers un
état superfluide est possible (transition Kosterlitz-Thouless) [86].

Laser a polaritons

La théorie initiale de la condensation de Bose-Einstein a été établie en considérant un systeme de bo-
sons sans interactions, fermé, et al’équilibre thermodynamique. Les polaritons de microcavité ne res-
pectent aucune de ces trois propriétés. Ils possedent un temps de vie extrémement court, de I'ordre
de la picoseconde, et leur distribution a I’équilibre est un compromis entre les polaritons créés par le
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Fig. 1.20 — Représentation schématique des processus conduisant au laser a polaritons dans une mi-
crocavité planaire sous excitation non résonante. La courbe noire correspond a la dispersion de la
LPB. La figure est extraite de la référence [87].

pompage, qui interagissent a travers leur composante excitonique pour relaxer vers I’état fondamen-
tal, et les polaritons qui s’échappent de la cavité. Les polaritons de microcavité constituent donc un
systeme ouvert hors équilibre. Cependant, il est possible en jouant sur certains parametres d’ame-
ner le systéme relativement proche de I'équilibre. Dans ce cas, les propriétés du quasi-condensat
de polaritons seront trés similaires a celles d'un condensat de Bose-Einstein (occupation macrosco-
pique de I'état fondamental, longueur de cohérence élevée, etc). La premiere expérience démontrant
la condensation de Bose-Einstein de polariton a été réalisée en 2006 par Kasprzak et al. dans une mi-
crocavité CdTe [88]. Depuis, 'appellation condensat de polaritons est communément admise et sera
utilisée par la suite.

Les différentes étapes menant a la condensation des polaritons dans I'état de plus basse énergie dans
le cas typique d’'une excitation optique non résonnante sont résumées sur la figure 1.20.

1) Lapremiere étape correspond au pompage optique de la microcavité al’aide d'un laser, continu
ou pulsé, d’énergie supérieure a I’énergie de bande interdite du matériau composant la couche
active. Dans le cadre d'une excitation a 266 nm, le plasma électron-trou possédera un exces
d’énergie de 'ordre de 1 eV.

2) Dans une seconde étape, les paires électron-trou vont relaxer en quelques dizaines de femto-
secondes vers les états de plus basse énergie en émettant des phonons optiques [89][90]. Ce
processus est accéléré dans GaN et ZnO en raison de I'énergie élevée des phonons LO (92 et 72
meV) et du couplage de Frohlich entre les porteurs libres et les phonons optiques. L'émission
de phonons acoustiques prend le relai une fois que I’excés d’énergie des porteurs devient infé-
rieur a I'énergie des phonons LO. Ces processus aboutissent a la formation de polaritons (a trés
fort caractere excitonique) dans le réservoir excitonique situé a grand vecteur d’onde (ou grand
angle).

3) Ces polaritons vont ensuite entrer dans le cone de lumieére et relaxer le long de la branche basse
en émettant des phonons optiques et acoustiques. Ces processus de relaxation deviennent in-
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efficaces au niveau ol la courbure de la LPB change de signe : les polaritons doivent céder une
plus grande énergie et peu de vecteur d’onde. Il faudra par exemple 50 ps pour dissiper 5 a 10
meV ce qui correspond a environ 10 fois le temps de vie des polaritons dans cette région [91].
Les polaritons vont donc s’accumuler dans cette zone, appelée "bottleneck" (goulot d’étrangle-
ment) [92]. De plus, a mesure que les polaritons relaxent, leur fraction photonique augmente,
ce qui diminue a la fois leur temps de vie et leur probabilité d’interagir avec d’autres particules.
Cet effet peut étre surpassé en augmentant la densité de porteurs afin d’augmenter la popula-
tion de polaritons et de favoriser les processus de diffusion polariton-polariton. Ces processus
de relaxation permettent aux polaritons d’atteindre 1’état fondamental. Nous verrons aussi que
la relaxation peut se faire directement du réservoir excitonique a I’état fondamental de la LPB
lorsque la différence entre ces deux niveaux est égale a I'énergie d'un ou de deux phonons LO.

4) Lorsque la densité de polaritons est supérieure a la densité critique n.(T), un condensat de
polaritons se forme.

La luminescence du condensat de polaritons partage des propriétés tres similaires a celle d'un laser
classique, comme I'’émission de photons cohérents et monochromatiques. On parlera de laser a pola-
ritons [15]. Le laser a polaritons, contrairement a un laser classique, ne nécessite aucune inversion de
population. C’est la relaxation des polaritons qui est "stimulée" par I'occupation de I’état final et non
I’émission de lumiere. La puissance d’excitation nécessaire pour obtenir la condensation des polari-
tons et I'effet laser a polaritons est appelée seuil laser. Ce seuil est intrinsequement lié a I'efficacité de
la relaxation des polaritons du réservoir excitonique jusqu’au bas de de la LPB. Il est donc primordial
de connaitre les parametres qui influencent la relaxation des polaritons pour minimiser le seuil laser.

La relaxation des polaritons peut étre décrite grace a la résolution numérique de 1'équation semi-
classique de Boltzmann. Ce formalisme, développé dans I'équipe de Guillaume Malpuech, présente
I’avantage de pouvoir inclure facilement tous les processus d’interactions affectant la relaxation des
polaritons. L'équation semi-classique de Boltzmann s’écrit :

dnk
T Py —Ting — 0 ) Wi (e + 1) + (e +1) Y- Wie_geny (1.64)
K K

ou ny représente la fonction de distribution d’'un état polaritonique ou excitonique a un vecteur
d’onde donné, Py est le terme de pompe, Iy traduit le taux de décroissance (d’origine radiative ou
non). Enfin, Wy_\¢ correspond au taux de diffusion entre état initial de vecteur d’onde k et un état
final de vecteur d’onde k'. La contribution de nombreux processus de diffusion peut étre considérée.
Pour chaque type d’interaction, le taux de diffusion W sera traité de facon perturbative a I'aide de la
regle d’or de Fermi. Dans les microcavités, les principaux processus de diffusion sont les interactions
polariton-polariton, polariton-phonon, polariton-porteur libre, et polariton-désordre structural.

A partir de I’équation 1.64, il est possible de déterminer, pour une température et un désaccord
donné, la densité critique n; requise pour la condensation des polaritons, le temps de relaxation T
nécessaire pour que le gaz de polaritons soit thermalisé a la température du réseau et le temps de vie
moyen des polaritons Tp,. La figure 1.21 présente I'évolution de Ty et Tpo1 €n fonction du désaccord
a 300 K, calculé pour une microcavité a puits quantiques GaN [93].

Pour les désaccords trés négatifs, le temps de relaxation est trés supérieur au temps de vie des pola-
ritons. Cela s’explique par la profondeur marquée du piege polaritonique, couplée a la faible fraction
excitonique des polaritons qui défavorise les interactions polariton-polariton et polariton-phonon,
et a la fraction photonique élevée qui diminue le temps de vie des polaritons. La relaxation n’est pas
assez rapide pour permettre la thermalisation du gaz de polaritons, la distribution des polaritons est
hors équilibre et la condensation est gouvernée uniquement par la cinétique du systéme. Ce régime
est appelé régime cinétique. Dans ce régime, le seuil laser a polaritons diminue avec 'augmentation
du désaccord.
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Fig. 1.21 — Temps de relaxation (T.) et temps de vie moyen des polaritons (Tpe1) calculés a 300 K en
fonction du désaccord 8. A 8 = —65 meV; le croisement de T, et Tpol correspond au désaccord optimal
dopt ol le seuil laser a polaritons est minimal. Pour 6 >> §4p¢, le systeme est dominé par la thermody-
namique (région rouge) tandis que pour 8 << 8opt, il est dominé par la cinétique de relaxation (région
bleue). La figure est extraite de la référence [93].

Pour les désaccords les plus positifs, 1a faible profondeur du piege polaritonique et les fractions exci-
toniques élevées des polaritons permettent au temps de relaxation de devenir trés inférieur au temps
de vie des polaritons. Le gaz de polaritons est alors thermalisé, a une température effective supérieure
ou égale a celle du réseau et le systeme est régi uniquement par la thermodynamique du systéme. Ce
régime est appelé régime thermodynamique. Dans ce régime, le seuil laser a polaritons diminue avec
la réduction du désaccord.

Le désaccord pour lequel le temps de relaxation est équivalent au temps de vie moyen du polariton est
appelé désaccord optimal. Il représente un compromis entre la cinétique et la thermodynamique du
systéme et permet d’accéder aux seuils laser les plus bas. La température, qui détermine la population
de phonons et la densité critique, a aussi un impact sur la cinétique de relaxation et la thermodyna-
mique du systéme. La position du désaccord optimal varie donc en température.

Lévolution du seuil laser a polaritons en fonction du désaccord et de la température est appelé dia-
gramme de phase. Les diagrammes de phases calculés numériquement al’aide deI’équation 1.64 ont
permis de reproduire fidelement I'évolution du seuil mesurée expérimentalement dans des microca-
vités CdTe [94], GaAs [95], GaN [93] et ZnO [19]. Une étude détaillée de I'impact du désaccord et de la
température sur la condensation des polaritons est disponible dans le chapitre 2 via la présentation
de diagrammes de phase réalisés dans deux microcavités planaires a base de GaN et ZnO.

Jusqu’a présent, nous avons traité les condensats de polaritons dans le cadre des microcavités, ou les
polaritons condensent au minimum d’énergie de la LPB. Dans le cas des guides, la branche polarito-
nique basse ne possede pas d’état de plus basse énergie. Le systeme opere donc forcément dans un
régime gouverné par la cinétique des processus de relaxation et est encore plus éloigné de I'équilibre
thermodynamique qu'un gaz de polaritons de microcavité. Néanmoins, I'effet laser a polaritons est
quand méme possible, comme nous le verrons dans le chapitre 3.

1.3.5 Domaine de validité du laser a polaritons

Nous avons vu dans la section 1.2.4 quels étaient les effets de 'augmentation de la densité de porteurs
sur les excitons de GaN et ZnO. Il est intéressant d’étudier comment ces effets se traduisent dans le
cas de microcavités (ou les guides), lorsque la densité de porteurs est augmentée afin d’atteindre le
seuil laser a polaritons.

La variation d’énergie des excitons avec la densité étant négligeable, le principal effet qui nous inté-
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resse ici est la renormalisation des forces d’oscillateur des transitions excitoniques. Cette renorma-
lisation affecte le régime de couplage fort en diminuant la constante d’interaction V et le dédouble-
ment de Rabi Q (équation 1.47) et provoque un décalage de la LPB vers les hautes énergies et un
décalage de la UPB vers les basses énergies. Dans GaN et ZnO, la renormalisation des forces d’oscilla-
teurs est considérée comme le mécanisme majoritairement responsable du blueshift de la LPB sous
le seuil laser a polaritons [96].

Les polaritons offrent donc un moyen simple de mesurer |’écrantage des forces d’oscillateurs en sui-
vant I’évolution du blueshift de la LPB en fonction de la puissance d’excitation. Une détermination
de la densité de Mott est méme envisageable sous certaines conditions : pour des élargissements
excitoniques faibles, par exemple a basse température, la renormalisation compléete des forces d’os-
cillateurs entraine I'annulation du dédoublement de Rabi. L'énergie de la LPB va alors augmenter
jusqu’a atteindre I’énergie du mode non couplé le plus proche : mode photonique a désaccord né-
gatif et mode excitonique a désaccord positif. Une connaissance précise des forces d’oscillateurs de
GaN et ZnO permet ainsi de prédire, pour un désaccord donné, le blueshift de la LPB correspondant
ala transition de Mott. Encore une fois, la difficulté de cette approche réside dans la conversion de la
puissance d’excitation en une densité de porteurs. En plus des raisons évoquées dans la section 1.2.4,
il faut ajouter la relaxation des polaritons comme nouveau mécanisme de fuite qui impacte la densité
du réservoir. Comme nous le verrons dans le chapitre 2, ce mécanisme prend toute son importance
lorsque le seuil laser a polaritons est franchi.

A partir de ces éléments la et de la condition 1.55, il est possible de déterminer trois cas de figure en
fonction de la puissance d’excitation nécessaire a I’obtention du laser a polaritons :

1) Larenormalisation des forces d’oscillateurs et de la constante d’interaction associée a la puis-
sance seuil est assez faible pour que la condition V > M soit satisfaite. La structure opére en
régime de couplage fort. C’est le régime du laser a polaritons.

2) La renormalisation des forces d’oscillateurs excitoniques et de la constante d’interaction est
telle que la condition V > lYX;—Yd n’est plus satisfaite. La structure opére en régime de couplage
faible. Les forces d’oscillateurs ne sont pas nulles et la densité de Mott n’est pas atteinte. Leffet
laser est cependant possible grace a des mécanismes de gain basés sur les excitons [97][98].

3) La renormalisation des forces d’oscillateurs excitoniques est complete. La structure opére en
régime de couplage faible. La densité de Mott est dépassée et le gain est fourni par un plasma
électron-trou. C’est le régime laser des VCSELs.

1.3.6 Etat dePlart

Suite a la description théorique du laser a polaritons donné par Imamoglu et al. [15], les premiers
signes expérimentaux d'une stimulation de 'émission de I'état fondamental ont été observés par Le
Si Dang et al. en 1998 dans une microcavité CdTe a puits quantiques a 5 K [99]. Ces résultats furent
suivis en 2003 par la démonstration de I'effet laser a polaritons par Deng et al. dans une microcavité
GaAs a puits quantiques a 4 K [100]. Depuis, le laser a polaritons a été observé a maintes reprises dans
ces deux matériaux, soit dans des microcavités [88][101][95], soit dans des géométries permettant un
confinement accru des polaritons, comme les micropiliers [102][103]. Dans toutes ces publications,
I'occupation macroscopique de I'état fondamental a été réalisée uniquement pour des températures
inférieures a 100 K en raison des faibles énergies de liaison des excitons de GaAs et CdTe (Eg <10
meV).

En vue de réaliser un laser a polaritons fonctionnant a température ambiante, I'utilisation de maté-
riaux possédant des excitons avec de grandes énergies de liaison est indispensable. Dans la famille
des matériaux inorganiques, I'attention s’est rapidement tournée vers les semiconducteurs a large
énergie de bande interdite comme GaN [104][105], ZnO [106][107], CuCl [108] ou ZnSe [109][110].
Actuellement, méme si tous ces matériaux ont permis I'observation du régime de couplage fort dans
des microcavités a température ambiante, la démonstration du laser a polaritons a cette température
n’'a pu étre établie que dans GaN et ZnO.
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Le laser a polaritons a température ambiante a d’abord été obtenu dans une microcavité massive de
GaN en 2007 [18] puis dans une microcavité contenant 67 puits quantiques GaN/AlGaN en 2008 [111].
Pour ZnO, il faudra attendre 2013 pour la premiere démonstration du phénomeéne a 300 K [19]. La
condensation de polaritons a depuis été observée dans des nanofils de ZnO a température ambiante
[112] et dans des microfils de ZnO a 450 K [113].

Parallelement, de nombreux efforts ont été déployés dans le domaine des microcavités organiques.
Ces matériaux ont 'avantage de posséder des excitons tres localisés (excitons de Frenkel), avec de
grandes énergies de liaisons (Eg = 1eV) et des forces d’oscillateurs élevées, et présentent des cofits
de fabrication faibles. Le premier effet laser a polaritons a 300 K a été observé par Kéna-Cohen et
al. en 2010 dans une microcavité d’anthracéne [114]. Ces résultats ont été suivis en 2014 par la dé-
monstration du méme effet dans des microcavités a base de polymere [115] et de fluoréne (TDAF).
Récemment, la condensation des polaritons a 300 K a aussi été rapportée une microcavité pérovskite
[116].

Tous les résultats présentés ici ont été obtenus a 'aide d'une injection optique, hors, il va de soi
qu'une industrialisation du laser a polaritons n’aura pas lieu sans une injection électrique des dis-
positifs. A ce jour, méme si I'observation de 'effet laser a polaritons a température ambiante a été
revendiquée dans une microcavité GaN injectée électriquement par Bhattacharya et al. [117], aucune
démonstration convaincante n'a vu le jour [118].
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Chapitre 2

Laser a polaritons dans des microcavités
planaires a base de GaN et ZnO
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Ce chapitre est consacré a I’étude de I'effet laser a polaritons dans des microcavités planaires de GaN
et ZnO par micro-photoluminescence. La premiere section présente les dispositifs expérimentaux
utilisés tandis que la deuxiéme décrit les échantillons et leurs propriétés. La troisieme section est
dédiée a la démonstration a température ambiante, du couplage fort et de I'effet laser a polaritons,
principalement grace a de I'imagerie de Fourier. L'effet du désordre photonique sur la condensation
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des polaritons et le seuil laser est mis en évidence dans la section quatre. Cet effet est appuyé par des
mesures de tomographie en espace réel et des mesures en fonction de la taille du spot d’excitation.
La section cinq détaille I'effet du désaccord sur le seuil, de 10 K a 300 K. Cet ensemble de mesures
constitue le diagramme de phase de la microcavité. Les diagrammes de phase des deux microcavi-
tés de GaN et ZnO sont comparés et I'influence des phonons LO est mis en lumiére. Finalement, la
sixieme et derniére section propose une étude du régime de couplage fort/laser a polaritons a 350 K
dans GaN. Cette température constituant un régime extrémement défavorable pour les excitons, la
nature de I'effet laser sera discuté, notamment a travers I’analyse d'images en espace réciproque et
de I’évolution des diagrammes de phase.

2.1 Dispositifs expérimentaux pour la micro-photoluminescence

La micro-photoluminescence (uPL) est 'analyse des photons émis par un échantillon soumis a une
excitation lumineuse. Le semiconducteur est excité par un laser dont I'énergie est supérieure a I’éner-
gie de bande interdite. Labsorption de photons crée des paires électron-trou possédant un grand vec-
teur d’'onde. Ces paires vont progressivement se désexciter via des processus non-radiatifs comme
I’émission de phonons, leur permettant d’atteindre les extrema des bandes de conduction et de va-
lence. Finalement, les photons émis par la recombinaison radiative des paires électron-trou therma-
lisées sont détectés. L'analyse de spectres de uPL de semiconducteurs est riche de renseignements
sur les propriétés intrinseéques (excitons) et extrinséques (impuretés).

Les différentes configurations utilisées sont résumées sur la figure 2.1. Dans la premiere configuration
d’excitation, le faisceau laser est focalisé sur I’échantillon au moyen d'un objectif Thorlabs possédant
une ouverture numérique NA=0.4 (angle maximum de détection par rapport a I'axe optique du sys-
téme égal a 23.6 degrés) et une distance focale f,p; = 10 mm. La luminescence de I'échantillon est
collectée par le méme objectif. La deuxiéme configuration utilise en détection un objectif Mitutoyo
d’ouverture numérique NA=0.5 (angle maximum de détection égal a 30 degrés) et une distance focale
fobj = 2 mm. Cet objectif possédant une transmission tres faible a la longueur d’onde 266 nm, I'exci-
tation a cette longueur d’onde se fera par le c6té, au moyen d’'une lentille asphérique possédant une
distance focale de 8 cm.

Deux configurations de détection sont possibles. La premiére emploie les lentilles de Fourier et de
collecte, elle servira pour 'imagerie de Fourier qui permettra d’accéder a la répartition angulaire de

/ _________________________ quasi-continu
1 Nd:YaG
: (266 nm)
I
/ _________________________ continu
| He-Cd
| (325 nm)
I
PR
Objectif , )
B e e B Ay s gy > Spectrométre
Cryostat | « 7
N .
5~400 K N . : Lentlllg Lentille
D : de Fourier de collecte CCD
\\ I
Lentile

de focalisation

Fig. 2.1 — Schéma du dispositif expérimental incluant les différentes sources d’excitation dans le cas
de I'imagerie de Fourier. Le faisceau laser peut étre focalisé en incidence normale par I'objectif ou
avec un angle par une lentille. Dans les deux cas, la photoluminescence est collectée par I’objectif.
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2.1 Dispositifs expérimentaux pour la micro-photoluminescence

I’émission. C’est cette configuration qui est présentée sur la figure 2.1. Les distances focales des len-
tilles de Fourier et de collecte utilisées sont respectivement 10 cm et 30 cm. La deuxieme configura-
tion ne nécessite que la lentille de collecte, elle sera employée pour de I'imagerie en espace réel.
Enfin, les objectifs de microscope pourront étre remplacés par une lentille asphérique de focale f=6
cm en excitation et détection. Ce dispositif sera utilisé pour la réalisation des diagrammes de phase.

Quelle que soit la configuration, la lentille de collecte focalise la photoluminescence sur les fentes
d’entrée d'un spectrométre HR1000 Jobin-Yvon possédant une focale d'un métre, pouvant étre équipé
d’'un réseau 1200 ou 2400 traits/mm (blasés a 330 nm), associé a une caméra CCD comptant 1024*256
pixels de 26 um de coté.

Un cryostat a circuit d’hélium fermé et un cryostat a circulation d’hélium permettent le déroulement
des expériences de 5 a 400 K.

2.1.1 Sources d’excitation laser

Deux sources d’excitation laser ont été utilisées au cours de cette thése : une continue, utilisée pour les
caractérisations classiques, et un laser impulsionnel, employé pour étudier I'effet laser a polaritons.
Ces sources sont listées ci-dessous :

¢ Laser continu He-Cd émettant a 325 nm.
¢ Laser impulsionnel Nd YAG (Q-switched), quadruplé en fréquence a 266 nm, possédant des
pulses de 400 ps de longueur avec un taux de répétition de 20 kHz.

2.1.2 Imagerie de Fourier

Larelation de dispersion des polaritons est une source tres précieuse d’'informations. Pour y accéder,
il est nécessaire que tous les rayons émis par ’échantillon avec un angle 0 soient focalisés au méme
point sur la fente d’entrée verticale du spectrométre. Ce plan conjugué est appelé plan de Fourier et
peut étre imagé en utilisant le montage présenté sur la figure 2.1. Afin de récolter une grande plage
d’angles, on utilisera I'objectif Mitutoyo possédant la plus grande ouverture numérique (NA=0.5).
Tous les rayons émis par I'échantillon avec des angles 6 < 30° seront collectés et focalisés en un point
du plan focal image derriere I’objectif. Ce plan correspond au plan de Fourier. Afin d'imager ce dernier
sur la fente du spectrometre, deux lentilles sont requises.

Le schéma 2.2 décrit le trajet des rayons lumineux émis avec un angle 8. Ces rayons sont focalisés sur
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Fig. 2.2 — Principe de I'imagerie de Fourier avec un objectif de distance focale f,p; et deux lentilles de
distance focale f; et f,. Chaque rayon émis avec un angle 0 est focalisé sur les fentes du spectromeétre
a une hauteur ys.
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Chapitre 2. Laser a polaritons dans des microcavités planaires a base de GaN et ZnO

la fente du spectrometre en un point de hauteur y;. La relation entre ces deux grandeurs est donnée
par la relation 2.1 :

vt = Gopjtan(0) , 2.1)

ol G =1,/f; est le grandissement du systeme formé par la lentille de Fourier (f;) et de collecte (f2).
Le plan de Fourier image a la forme d’un disque de rayon r¢ = Gfyp; tan(30)°. Aprés avoir centré ce
dernier sur la fente d’entrée du spectrometre, la dispersion des polaritons E = f(0) est obtenue en
fermant horizontalement cette derniere. Il est possible de sélectionner I’émission d'une zone précise
de I’échantillon en placant un pinhole dans le plan focal image de la lentille de Fourier, en tenant
compte du grandissement g = f; /fop;.

Afin d’exploiter les images des dispersions, il est nécessaire d’établir une correspondance entre la
position des pixels de la caméra CCD sur laquelle la dispersion est imagée et les angles 0. Cette cor-
respondance est réalisée en comparant pour un méme désaccord deux dispersions polaritoniques,
I'une enregistrée en imagerie de Fourier (figure 2.3a), 'autre enregistrée avec une fibre optique mon-
tée sur un goniometre (figure 2.3b). En extrayant I'énergie pour chaque pixel de la figure 2.3a et en
répétant le procédé pour chaque angle de la figure 2.3b, on obtient la correspondance reportée sur
la figure 2.4a (carrés noirs). Il est a noter qu’il est possible de créer une correspondance pixel/angle
a partir d'un raisonnement purement géométrique [119]. Cependant, cette approche la ne tient pas
compte des aberrations optiques et méne, dans notre cas, a une correspondance erronée comme on
peut le voir sur la figure 2.4a (ligne rouge).

Finalement, il est possible d’étendre la gamme d’angles accessibles en tiltant I’échantillon et son sup-
port. Par exemple, avec un tilt de 20° entre la normale de I’échantillon et I’axe optique, on pourra
étudier la dispersion des polaritons de -10° a 50°. Cependant, cette manipulation n’est possible qu’a
température ambiante, lorsque le hublot du cryostat est absent. En effet, ce dernier, du fait de son
astigmatisme, modifie le trajet des rayons lumineux possédant des angles supérieurs a 30° et fausse
ainsi la relation de dispersion. Cet effet est particulierement visible sur la figure 2.4b, ot la dispersion
des modes de Bragg est déformée aux angles élevés (pixels 23 a 50) lorsque le hublot est présent.
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Fig. 2.3 — Relation de dispersion de la LPB mesurée a 300 K en imagerie de Fourier (a) et avec la fibre
optique (b) pour un désaccord identique 6 = —105 meV. La densité d’excitation est équivalente pour
les deux techniques. L'échantillon est une microcavité ZnO.
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Fig. 2.4 — a) Correspondance pixel/angle obtenue a partir des figures 2.3a et 2.3b (noir) comparée a la
correspondance calculée a partir de [119] (rouge). b) Relation de dispersion de la LPB mesurée a 300 K
en imagerie de Fourier, avec (gauche) et sans hublot (droite). L'angle de tilt est de 20°. Les dispersions
du premier et deuxieme mode de Bragg sont déformées aux hauts angles (pixels 23 a 50) lorsque le
hublot est présent.

2.1.3 Imagerie en espace réel

Limagerie en espace réel (ou imagerie en champ proche) est indispensable pour comprendre et in-
terpréter les phénomenes de relaxation et de condensation visibles en imagerie de Fourier. Ces deux
montages sont trés similaires. Afin d’imager I'espace réel, il suffit simplement de retirer la lentille de
Fourier. Les caractéristiques des deux objectifs sont détaillées dans le tableau 2.1.

Lutilisation de I'objectif Mitutoyo conduit au grandissement le plus élevé et a la meilleure résolution
spatiale. Il sera préféré a I’objectif Thorlabs pour les études de condensation en espace réel. Néan-
moins, on peut noter que sa résolution spatiale (173 nm) est limitée par son pouvoir de résolution
(439 nm).

Grace a un support motorisé, la lentille de collecte peut étre déplacée horizontalement, permettant
ainsi de centrer sur les fentes d’entrée du spectrometre différentes zones de I’échantillon. En fermant
les fentes et en placant le réseau dans la gamme de longueur d’onde adéquate, il est possible d’obtenir
une image présentant en abscisse la longueur d’onde d’émission et en ordonnée et la position y de
I’espace réel. On obtient donc pour une position x de I’espace réel, une discrimination spectrale des
photons émis d'un point d’ordonnée y. Cette action est la base de la tomographie : en enregistrant ces
multiples images pour différentes abscisses successives, il est possible de récréer une image précise
de I'espace réel pour une longueur d’onde d’émission donnée.

Objectif fopj (mm) NA Pouvoir de Grandissement Résolution
résolution (nm) (f5/1f7) spatiale (nm)

Thorlabs 10 0.4 549 30 867

Mitutoyo 2 0.5 439 150 173

TABLEAU 2.1 — Distance focale, ouverture numérique et pouvoir de résolution a 360 nm des objectifs
Thorlabs et Mitutoyo. Les deux derniéres colonnes correspondent respectivement au grandissement
du systeme obtenu en associant I'objectif et 1a lentille de collecte et a la résolution spatiale théorique
obtenue avec la CCD (1 pixel=26x26 pm?).
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Chapitre 2. Laser a polaritons dans des microcavités planaires a base de GaN et ZnO

2.1.4 Spots d’excitation

Différentes tailles de spots sont disponibles suivant les configurations d’excitation. Les figures 2.6a
et 2.6b présentent les spots d’émission associés aux objectifs Thorlabs et Mitutoyo, enregistrés a 5
K avec le laser Q-Switched. Lexcitation a travers 'objectif Thorlabs permet d’obtenir un spot d’exci-
tation de faible diameétre. L'excitation associée a I'objectif Mitutoyo est réalisée sur le c6té, avec une
lentille asphérique. Cette configuration d’excitation latérale explique la forme elliptique et les grandes
dimensions du spot.

Comme nous le verrons dans les pages qui suivent, la taille du spot d’excitation a une grande in-
fluence sur le seuil du laser a polariton. Deux tailles de spots ne sont pas suffisantes pour mener cette
étude. En déplacant la position z de 1'objectif Thorlabs sur I’axe optique, il est possible de modifier
les dimensions du spot d’excitation. Le challenge principal réside dans la mesure de ces dimensions.
Pour y parvenir, la méthode de la lame de rasoir a été utilisée [120]. Elle consiste a placer une lame
de rasoir sur le trajet du faisceau d’excitation, a une distance d du point focal de I'objectif, et a suivre
I'évolution de la puissance détectée pour différentes positions x ou y, suivant si 'on veut mesurer la
largeur ou la hauteur du spot (figure 2.5).

La figure 2.6d présente l’évolution de la puissance transmise mesurée en fonction de la position x de la
lame de rasoir, pour une distance d = —180 pm. Pour x = 220 pm, la lame de rasoir cache entierement
le faisceau d’excitation et pour x = 280 um, la lame est complétement en dehors du trajet du faisceau.
En faisant '’hypothése d’un faisceau gaussien, les données expérimentales peuvent étre ajustées par
I’équation suivante :

Prmax
PXx)=——

2 ) (2.2)

l—erf(—\/z(xo _X))
w

ol erf représente la fonction d’erreur de Gauss et w le rayon du spot d’excitation défini a 1/e®. En
répétant cette opération pour différentes valeurs de d, on obtient la courbe d’étalonnage présentée
sur la figure 2.6c. On a donc acceés a une gamme de diametres allant jusqu’a 100 pum sil’on défocalise
I'objectif d'une distance d=525 pm. Le méme procédé est utilisé suivant y pour déterminer la hauteur
du spot.

Enfin, la configuration d’excitation impliquant la lentille asphérique permet d’obtenir un spot inter-
meédiaire de 14 pm de diametre. Ce diametre a lui aussi été mesuré avec la méthode de la lame de
rasoir.

Fig. 2.5 - Schéma illustrant la méthode de la lame de rasoir. Le faisceau laser est représenté en rouge
et la lame de rasoir en gris. xg représente la position de la lame pour laquelle la moitié du faisceau
d’excitation est coupé.
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Fig. 2.6 — a) Spot d’excitation du laser Q-switched focalisé par |'objectif Thorlabs. b) Spot d’excitation
du laser Q-switched focalisé avec une excitation sur le c6té via une lentille asphérique et détecté par
I'objectif Mitutoyo. Les dimensions indiquées sur les figures a et b correspondent au rayon w mesuré
a 1/e%. c) Variation du rayon du spot d’excitation en fonction de I'écart au point focale de I'objectif
Thorlabs. d) Evolution de la puissance détectée en fonction de la position de la lame de rasoir. Ppax
correspond a la puissance détectée sans la lame de rasoir. xg est la position pour laquelle la lame de
rasoir bloque la moitié de la puissance Ppa.

2.2 Propriétés optiques des microcavités

2.2.1 Présentation des échantillons

Les deux microcavités étudiées dans ce chapitre sont épitaxiées sur un substrat silicium. Un tel sub-
strat présente plusieurs avantages vis a vis d'un substrat saphir : il est plus facile a graver, son prix est
plus attractif et il posseéde une meilleure conductivité thermique. Dans I'optique de réaliser un laser a
polaritons injecté électriquement, son utilisation permettrait une intégration simplifiée a la filiere Si.
Cependant, la croissance de miroirs de Bragg nitrures sur substrat Si est un challenge, notamment en
raison des différences de parametres de maille et de coefficients d’expansion thermique (elles sont
respectivement de 17 % et 57 % dans le cas de GaN/Si [121]). Ces deux différences sont a |'origine de
la mise en tension de la structure, et aboutissent, pour les couches épaisses, a la formation de fissures
lorsque I’échantillon se refroidit de la température de croissance (800 °C) a la température ambiante.
Dans le cas des miroirs nitrures ol le contraste d’'indice n’est pas trés élevé, un grand nombre de
couches est nécessaire pour maximiser le facteur de qualité. Cela implique donc un miroir épais (ty-
piquement 2.5 um pour nos microcavités) et une densité de fissures élevée. La fissuration du miroir
nitrure peut étre évitée grace a l'utilisation d'un substrat Si structuré. Cette méthode a été proposée
par nos partenaires du CRHEA qui élaborent les miroirs nitrures et les couches actives des microca-
vités étudiées. Lidée générale est d’utiliser des mesas dont les surfaces libres latérales permettent la
relaxation élastique de la contrainte. Il est ainsi possible de déposer un miroir nitrure de 30 paires
sans fissures (figure 2.7).
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Fig. 2.7 — Images au microscope électronique a balayage. a) Mesa non fissurée, structurée sur un sub-
strat Si(110) avec un miroir de Bragg de 30 paires (AIN/Aly2GaggN). b) Vue transversale de la micro-
cavité complete de ZnO d’épaisseur (7A/4). La structure de la microcavité GaN est identique, seule
I’épaisseur de la couche active varie (7A/2).

La réalisation des microcavités comprend trois étapes :

1. Lagravure du substrat silicium (Si(110)) est réalisée de maniére chimique par voie humide avec
de la potasse caustique (KOH) et par gravure par voie seche avec de I'hexafluorure de soufre
(SFg). Différentes formes de mesas sont possibles (triangle, losange, carré) de méme que plu-
sieurs tailles (50x50 & 1000x1000 um?).

2. Lacroissance du DBR inférieur et de la couche active est réalisée par MBE. La microcavité ZnO
est composée d'un miroir de 30 paires (AIN/Aly2GaggN) et d'une couche active d’épaisseur
(3A/2+A/4), soit 280 nm. La couche A/4 supplémentaire est nécessaire pour compenser le dé-
phasage associé a la derniere couche du miroir nitrure en AlGaN (il est préférable de faire croitre
ZnO sur AlGaN plutot que sur AIN pour diminuer la rugosité).

La microcavité GaN possede le méme miroir nitrure, a ceci prés qu'une couche d’AIN a été
ajoutée pour faire la jonction entre GaN et AlGaN. Le DBR est donc composé de 30.5 paires et il
est complété par une couche active d’épaisseur (7A/2), soit 480 nm.

Les miroirs inférieurs possédent un léger gradient d’épaisseur permettant de faire varier la po-
sition de leur bande d’arrét. Un gradient a aussi été introduit lors de la croissance de la couche
active afin d’avoir acces a une grande gamme de désaccords. Nous verrons que ces deux gra-
dients, qui ne sont pas corrélés, ont une influence sur le dédoublement de Rabi des deux mi-
crocavités.

3. La croissance réalisée par évaporation du DBR diélectrique composé de 11 paires (HfO,/SiO5).

Lamicrocavité ZnO possede des mesas en forme de losanges de différentes tailles (de 50x50 a 1000x1000
um?) et la microcavité GaN posséde des mesas carrés de 500 um. Les vues transversales des deux mi-
crocavités, réalisées par microscopie électronique a balayage (figure 2.7b) et par microscopie électro-
nique en transmission (figure 2.8a) attestent des trés bonnes qualités structurales des échantillons.

Une mesure de la rugosité de surface de la microcavité GaN est présentée sur la figure 2.8b. La mesure
a été effectuée par AFM sur une surface de 5x5 um? et a permis d’extraire une rugosité quadratique
moyenne de 1.7 nm. Elle est 1égérement supérieure sur la microcavité ZnO (2.9 nm).

Comme expliqué auparavant, les bords des mesas permettent de relaxer la contrainte accumulée et
d’éviter la formation de fissures. Néanmoins, ce processus de relaxation dépend fortement de la taille
des mesas, plus précisément de la distance a la surface libre. Une étude statistique portant sur le
pourcentage de mesa craquées en fonction de leur taille est disponible dans la référence [122]. La
structure étudiée posséde le méme miroir nitrure (30 paires (AIN/Aly2Gag gN) ainsi qu'une couche
active de GaN de 440 pm. Les mesas de 490 um de co6té (carré) sont craquées a 50 % tandis que les
mesas de 200 um sont non craquées a 95 %. Enfin, il est a noter que la rugosité quadratique moyenne
ne dépend pas de la densité de fissures.
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Fig. 2.8 — Microcavité GaN. a) Vue transversale réalisée au microscope électronique en transmission.
b) Image de la surface réalisée au microscope a forces atomiques. La rugosité quadratique moyenne
est indiquée.

2.2.2 Etude de la couche active

Afin d’étudier les propriétés excitoniques de la couche active, nous avons a disposition un morceau
de la microcavité GaN sans miroir supérieur. Cette demi-cavité possede donc la méme couche active
que la microcavité complete. L'épaisseur est sensiblement la méme et la seule différence entre les
deux structures réside dans la forme des mesas (triangles de 400 um de hauteur).

A travers des mesures de uPL, il est possible de dresser le portrait du désordre excitonique de la couche
active au niveau de I’échantillon ou d'une mesa. La photoluminescence étant surtout représentative
des propriétés extrinseques du matériau (impuretés), notre étude du désordre excitonique a 5 K se
fera de maniére indirecte, a travers la luminescence des excitons liés a des donneurs neutres (D°X).
L'énergie de localisation Ej,. de ces donneurs neutres est égale a 6 meV et dans le cas d'un GaN non
contraint, ce pic de photoluminescence est donc attendu entre 3471 et 3472 meV [59][124].

Dans notre cas, ce pic varie le long de I'échantillon entre 3495.4 et 3501.6 meV (figure 2.9a), ce qui
correspond a une énergie moyenne des excitons A de Exa = 3504 meV. Ces valeurs tres élevées sont
typiques d'une couche de GaN en compression. Cette contrainte est due a la différence entre le para-
metre de maille moyen du miroir et le parametre de maille de GaN.

Au niveau d'une mesa, une mesure de tomographie permet d’extraire la variation d’énergie en fonc-
tion de la distance aux bords libres (figure 2.9b). Comme attendu, la contrainte est nulle a I'extré-
mité de la mesa et 'on retrouve I'énergie de DX non contraint. En remontant vers le centre et en
s'éloignant du bord, I'énergie de la raie D°X tend rapidement, en quelques microns, vers une valeur
contrainte de 3499.5 meV. L'évolution est ensuite assez lente et on mesure une énergie maximale des
excitons liés de 3502.5 meV au niveau du spot d’excitation. Les fissures présentes en haut de 'image
agissent comme des bords libres et de nouveau, la contrainte de la couche de GaN et I'énergie de D°X
diminuent. On a donc sur une méme mesa un désordre excitonique réduit (2 meV), dans la mesure
ol1 'on ne se trouve pas trop prés du bord (2-3 um). Le fait de pouvoir observer I'émission de D°X
a plus de 10 um du spot d’excitation est attribué a la recombinaison de polaritons se propageant a
I'aide des modes non-radiatifs de la couche active (voir chapitre 3). Sur la totalité de I’échantillon, le
désordre excitonique est estimé a 5 meV.

Les énergies des excitons A et B sont des parameétres indispensables pour le calcul du désaccord
exciton-photon et la réalisation de diagramme de phase. La figure 2.9c présente les spectres de uPL
de 8 K a 250 K réalisés sur la demi cavité avec le laser continu He-Cd. On peut voir avec la tempéra-
ture, la disparition progressive du pic associé a DX qui correspond a la délocalisation des excitons
liés grace a I'agitation thermique. A partir de 50 K, les excitons A et B sont clairement visibles et I'éner-
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Fig. 2.9 — a) Variation du pic de pPL des excitons liés aux donneurs neutres le long de la demi-cavité
GaN. b) Tomographie 1D présentant une ligne verticale englobant le bord d'une mesa (Y=0 pm), le
spot d’excitation (Y=9 pum), et deux fissures (Y=18 um et Y=21 pym). L'énergie des excitons liés est maxi-
male au centre de la zone formée entre le bord du mesa et les fissures. A mesure que la distance avec
les bords libres diminue, I'énergie décroit tres faiblement dans un premier temps pour ensuite tendre
rapidement vers la valeur de DX non contraint 4 2-3 pm du bords. c) Spectres de uPL pour diffé-
rentes températures permettant de suivre I'évolution des excitons. La différence d’énergie entre A et
B est environ de 10 meV. d) Variation de 'énergie de 1'exciton A mesurée en UPL en fonction de la
température (carrés noirs) ajustée avec la loi de Varschni utilisant les parametres o et f donnés dans
les références [59][123]. La source d’excitation utilisée est le laser He-Cd.

gie les séparant est estimée a 10 meV. Cette valeur est attribuée a la contrainte en compression. Les
énergies de I'exciton A en fonction de la température sont reportées sur la figure 2.9d. Les données
expérimentales sont bien reproduites par la loi de Varshni utilisant les parametres de la littérature
[59](123].

La microcavité ZnO ne possédant pas de demi-cavité associée, I'étude du désordre excitonique n'a
pas pu étre menée. Cependant, ZnO relaxe beaucoup plus rapidemment que GaN et de facon gé-
nérale la couche active de ZnO est totalement relaxée. L'énergie des excitons et leur évolution en
température peuvent donc étre tirées de mesures sur des échantillons massifs de ZnO [55].

2.2.3 Ftude de la qualité optique

La qualité optique d’'une microcavité se résume principalement a trois propriétés :

1. Le facteur de qualité Q, qui détermine le temps de vie du photon et du polariton, et qui a un
impact sur le seuil laser a polaritons.

2. Léchelle de variation d’énergie de la LPB sur une surface donnée, qui a un impact sur le type
de condensat observé (localisé ou étendu).
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3. Lalargeur de bande d’arrét des miroirs qui fixe la gamme des désaccords accessibles.

Nos deux microcavités exhibent des facteurs de qualité oscillant entre 1000 et 2000. La mesure du Q
se fait de facon indirecte, a travers I'élargissement du mode polaritonique. Il est donc nécessaire de
maximiser la fraction photonique des polaritons pour avoir une mesure précise.

Localement, le facteur de qualité peut atteindre 3480 (figure 2.10a). La figure 2.10b présente une me-
sure du désordre photonique de la cavité ZnO réalisée avec un spot de 3 ym de diametre sur une
portion de mesa de 150 um. La fraction photonique des modes polaritoniques sondés est d’environ
80 %. Le facteur de qualité effectif moyen est de 1100 et la valeur médiane est égale a 1035. La disparité
du facteur de qualité sur I’échantillon s’explique par des fluctuations d’épaisseurs de la couche active
et des miroirs de Bragg. Ces mémes fluctuations sont a 'origine de la variation d’énergie de la LPB.
Celle-ci oscille de facon quasi-périodique entre 3369 et 3371 meV sur une échelle de 20 pm. Cette va-
riation de 2 meV est assez représentative du faible désordre photonique local des deux microcavités.

Sur une zone plus étendue de 90x90 pm?, la variation peut atteindre 6 meV comme le montre la figure
2.11a [125]. Chaque pixel correspond a 2x2 pm? et la taille du spot d’excitation utilisé est de I'ordre
d’un pixel. L'énergie de la branche basse oscille au maximum entre 3162 et 3168 meV. Cette faible
variation de +/- 3 meV constitue un record pour une microcavité opérant dans l'ultraviolet.

Léchelle de variation du mode polaritonique est similaire sur la microcavité GaN (6 meV au maxi-
mum), mais, a la différence de la microcavité ZnQO, le désordre excitonique sur la mesa, de 'ordre de
2 meV, peut amplifier ou réduire les effets du désordre photonique.

La figure 2.11b présente un spectre de micro-réflectivité réalisé sur la microcavité ZnO a température
ambiante, ajusté par un calcul numérique utilisant le formalisme des matrices de transfert (MDTF).
Afin que la modélisation soit la plus réaliste possible, les indices de chaque matériau composant les
miroirs diélectriques et miroirs nitrures ont été mesurés par ellipsométrie. Le bon accord entre expé-
rience et calcul est un autre garant de la qualité optique de I’échantillon. L'expérience étant réalisée
sur la face supérieure de I'échantillon, la bande d’arrét observée correspond a celle du miroir di-
électrique (600 meV). Le miroir nitrure possédant une bande d’arrét environ deux fois moins large
(280 meV), ses modes de Bragg sont présents dans la bande d’arrét du miroir supérieur. En raison de
I’absorption résiduelle des miroirs et de la couche active [126], le creux associé a la LPB a 3170 meV
(6 = —105 meV) n'est pas trés prononcé.
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Fig.2.10-a) Spectre de pPL réalisé a 75 K sur la microcavité GaN. La fraction photonique de la LPB est
89 % et le Q effectif mesuré est de 3480. b) Variation de I'énergie (carrés noirs) et du facteur de qualité
effectif (losanges rouges) de la LPB sur une portion de mesa de 150 pm, sur la microcavité ZnO. Le
diameétre du spot d’excitation est de 3 um. Afin d’obtenir une mesure précise du facteur de qualité
effectif, seule I'’émission a 0° est détectée grace a un diaphragme centré sur I’axe optique.
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Fig. 2.11 - Microcavité ZnO. a) Cartographie uPL de I'énergie de la LPB a 300 K sur le coin d'une mesa
[125]. b) Micro-réflectivité a température ambiante (noir) et réflectivité calculée (rouge). Les modes
de Bragg du miroir nitrure sont visibles sur le c6té basse énergie de la bande d’arrét. La LPB est visible
a 3171 meV. Le Bragg le plus proche de LPB se trouve a 3106 meV. Le centre de la bande d’arrét du
miroir diélectrique est fixée a 3110 meV, celui du miroir nitrure a 3250 meV.

2.3 Couplage fort et laser a polaritons a température ambiante

2.3.1 Détermination de I’éclatement de Rabi

Les éclatements de Rabi de nos deux microcavités ne peuvent pas étre mesurés expérimentalement
en raison de I'épaisseur importante des couches actives. En effet, au dela de 140 nm pour GaN et 80
nm pour ZnQO, la branche haute polaritonique (UPB) n’est plus détectable en raison de I'absorption
bande a bande trop élevée [127][128]. Pour cette raison, |’éclatement de Rabi (ou simplement Rabi)
est estimé de facon numérique a I'aide du formalisme des MDTE en utilisant les parametres excito-
niques (forces d’oscillateur et élargissements) mesurés dans la référence [55]. Comme précisé dans
le chapitre 1, I'absorption bande a bande est volontairement ignorée afin de révéler la UPB. En se
placant a désaccord nul, le Rabi correspond simplement a I'énergie séparant la LPB et la UPB. A tem-
pérature ambiante, les Rabi calculés sont de 85 meV pour GaN et 165 meV pour ZnO. Le Rabi plus
important de la cavité ZnO s’explique par les forces d’oscillateur des excitons quatre a six fois plus
importantes que celle de GaN.
Ces valeurs correspondent au cas idéal ou les bandes d’arrét des deux miroirs sont centrées ala méme
énergie, celle du mode de cavité. Le confinement du champ électromagnétique est donc maximal. En
réalité :
1. Les deux miroirs ne sont jamais parfaitement alignés et, méme si la bande d’arrét du miroir
diélectrique est tres large, le confinement du champ est 1égérement diminué.
2. L'énergie du mode de cavité est différent en chaque point de I'échantillon en raison du gradient
d’épaisseur de la couche active.
3. Les couches du miroir nitrure possédant un léger gradient d’épaisseur, la position du centre de
labande d’arrét et les énergies des modes de Bragg sont elles aussi amenées a varier en fonction
de la position sur I’échantillon.

Un mode photonique en bord de bande d’arrét aura un confinement inférieur a un mode parfaite-
ment centré, et donc un dédoublement de Rabi inférieur. La figure 2.12 montre, pour la microcavité
GaN, I'évolution du Rabi en fonction de la différence d’énergie entre le mode de cavité Ec et le pre-
mier mode de Bragg nitrure Egy,;. Pour réaliser cette figure, nous avons relevé I'énergie de la LPB et
du premier mode de Bragg nitrure pour différents points de I'échantillon. A I'aide de ces deux infor-
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Fig. 2.12 — Microcavité GaN. Evolution & température ambiante du dédoublement de Rabi Q en fonc-
tion de la différence d’énergie (Ec —Epn,1) entre le mode de cavité et le premier mode de Bragg du
miroir nitrure.

mations et du formalisme des MDTE nous avons pu reproduire chaque cas de figure en jouant sur
I'épaisseur des couches du miroir nitrure et I'épaisseur de la couche active. Le dédoublement de Rabi
est ensuite extrait en relevant la différence d’énergie minimale entre la LPB et la UPB sur la relation
de dispersion calculée. L'énergie du mode de cavité est déterminé en réduisant les forces d’oscillateur
des excitons a zéro.

Le Rabi est égal a 82 +/- 2 meV pour la majorité des désaccords accessibles. Ces valeurs sont trés
proches du Rabi idéal de 85 meV, traduisant un bon recouvrement des miroirs inférieurs et supérieurs.
Cependant, pour les désaccords les plus négatifs (§ = —88 meV), le mode de cavité est situé au bord
de la bande d’arrét du miroir nitrure et la diminution du confinement du champ électromagnétique
se traduit par un Rabi diminué de 9 % (74.4 meV).

La situation est différente pour la microcavité ZnO. Pour les points les plus défavorables, qui sont
aussi les plus négatifs (comme ceux présentés sur les figures 2.3b et 2.11b), le mode de cavité est situé
a 107 meV du premier mode de Bragg nitrure. Le Rabi correspondant est estimé a 157 meV, au lieu
de 160 meV pour les autres désaccords. La différence avec le Rabi nominal de 165 meV est due au
recouvrement imparfait des bandes d’arrét des miroirs inférieurs et supérieurs.

2.3.2 Couplage fort

Nous avons vu dans le chapitre 1 les conditions nécessaires au régime de couplage fort. L'élargisse-
ment inhomogene Yi,, des excitons étant d’environ 10 meV dans la microcavité GaN et de quelques
meV dans la microcavité ZnO, c’est |'élargissement homogene, qui augmente avec la température,
qu’il faut comparer au dédoublement de Rabi. Les mesures tirées de la référence [55] nous indique
que les élargissements homogenes a température ambiante sont de I'ordre de 17 meV dans GaN et de
50 meV dans ZnO. Ces valeurs sont trés éloignées des dédoublements de Rabi extraits dans la partie
précédente et 'on devrait théoriquement observer le régime de couplage fort dans nos deux micro-
cavités a température ambiante.

Une fagon simple de vérifier que nos microcavités operent en régime de couplage fort est d’étudier,
grace a 'imagerie de Fourier, la variation de courbure de la dispersion polaritonique en fonction du
désaccord : la courbure étant inversement proportionnelle a la masse effective des polaritons, une
variation de désaccord, et donc de fraction photonique/excitonique, implique obligatoirement un
changement de courbure.
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Fig. 2.13 — Microcavité GaN. uPL résolue en angle présentant I'évolution de la dispersion de la LPB
pour deux désaccords, sous excitation pulsée (Q-switched) et a température ambiante. La dispersion
de la LPB est reproduite par un calcul quasi-particule (pointillés noirs). Les excitons A et B sont assi-
milés a une seule résonance excitonique d’énergie Ex = 3445 meV. La dispersion du mode cavité non
couplé est tracée en blanc. Les puissances moyennes d’excitation sont indiquées.

La figure 2.13 compare les dispersions de la LPB pour deux désaccords, a 300 K, sur la microcavité
GaN. Les désaccords sont calculés grace a un modele quasi-particule 2x2, en utilisant des termes de
couplage compatibles avec les dédoublements de Rabi déterminés dans la partie précédente. Ainsi,
les énergies des modes de cavité calculées avec le modéle quasi-particule sont égales aux énergies
estimées avec le formalisme des MDTE Le modele quasi-particule permet aussi de reproduire les
dispersions polaritoniques.

Pour & = —76 meV, le caractéere photonique du polariton domine (84 %), la masse effective du polari-
ton est faible, proche de celle du photon de cavité, et la courbure de la LPB est sensiblement identique
a celle du mode de cavité. La distance entre la LPB et le mode photonique a I'état fondamental est de
16 meV et le piege polaritonique est profond (Ex — Ejpg(k = 0) =93 meV). Pour 6 = —17 meV, la frac-
tion excitonique est plus importante (40 %), la dispersion apparait comme aplatie par rapport a celle
du mode de cavité et le piege est moins profond (Ex — Erpg(k = 0) = 50 meV). La distance entre la LPB
et le mode photonique a I'état fondamental est de 33.6 meV. Le changement de courbure en fonc-
tion du désaccord est la preuve du régime de couplage fort. La figure 2.14 compare de fagon similaire
les dispersions enregistrées sur la microcavité ZnO. De la méme facon, 1'évolution de la courbure en
fonction du désaccord prouve le régime de couplage fort.

2.3.3 Laser a polaritons

Apres avoir vérifié que nos deux microcavités opéraient en régime de couplage fort a 300 K, nous
pouvons nous atteler a la démonstration de I'effet laser a polaritons. Pour ce faire, nous avons uti-
lisé I'excitation pulsée (Q-switched) focalisée a travers une lentille asphérique. Le spot d’excitation
posséde un diametre de 14 pm.

Les spectres de uPL enregistrés en fonction de la puissance d’excitation ont été séparés en deux fi-
gures pour plus de lisibilité. La figure 2.15a présente ces spectres pour des puissances de 0.07 Py, a
1.05 Py, A mesure que la puissance augmente, 'émission se décale vers les hautes énergies (blueshift)
et s’affine. On peut déceler la présence de plusieurs pics, particulierement visibles aux puissances les
plus élevées. Le pic principal, de plus haute intensité, est nommé LPB1. Le pic situé a plus basse

48



2.3 Couplage fort et laser a polaritons a température ambiante

3260 Ty 3260
76.6 % photon

3240 P=6 W/cm? 3240
> >
o ()
c 3220 3220 £
Q0 Q0
D 3200 3200 2
() 0=-32 meV ()
W 60 % photon W

3180 P=6 W/cm 3180

ZnO T=300K | zno T=300 K
3160 3160

20-10 0 10 20 -20-10 0 10 20
Angle (°) Angle (°)

Fig. 2.14 — Microcavité ZnO. pPL résolue en angle présentant 1’évolution de la dispersion de la LPB
pour deux désaccords, sous excitation pulsée (Q-switched) et a température ambiante. La dispersion
de la LPB est reproduite par un calcul quasi-particule (pointillés noirs). Les excitons A et B sont assi-
milés a une seule résonance excitonique d’énergie Ex = 3315 meV. La dispersion du mode cavité non
couplé est tracée en blanc. Les puissances moyennes d’excitation sont indiquées.

énergie et un peu moins intense est nommé LPB2 et I'épaulement a haute énergie est appelé LPB3.
La figure 2.15b décrit I'évolution de la uPL pour des puissances allant de Py, a 1.75 Py,. Laugmentation
de la puissance d’excitation se traduit par I’apparition croissante de modes additionnels. Cet aspect
multimode est lié au désordre photonique introduit dans la section 2.2.3. Il fera 'objet d’'une étude
approfondie dans les pages qui suivent.

Lélargissement a mi-hauteur (FWHM) du pic principal est reporté en rouge sur la figure 2.15c¢ tandis
que son intensité est reportée en noir. L'évolution quasi-quadratique de I'intensité aux faibles puis-
sances d’excitation nous informe que la relaxation des polaritons se fait principalement a travers des
interactions polariton-polariton [129]. La tres forte non-linéarité observée au seuil Py, =33 W/cm?
est caractéristique de I’effet laser a polaritons et la réduction drastique de la largeur a mi-hauteur as-
sociée traduit la cohérence temporelle de I'émission. En suivant I'intensité des modes LPB2 et LPB3,
il est aussi possible de leur définir une puissance seuil. Ces derniéres sont légérement supérieures au
seuil du mode principal : 1.05 Py, pour LPB2 (35 W/cm?) et 1.12 Py, pour LPB3 (41 W/cm?2).

Lénergie du mode de cavité Ec peut étre estimée a I'aide du formalisme des MDTE Pour ce faire,
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