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Introduction

La genése des travaux que nous allons présenter dans ce manuscrit vient des études
théoriques développées au cours des années 1920. On découvre alors la physique quantique.
Les études de Bose soutenues plus tard par celles d’Einstein prédisent que la matiére peut
prendre un quatriéme état, le condensat de Bose-Einstein.

Dans les trois états classiques, solide, liquide et gazeux, les atomes ont un comportement
individuel. Selon I’état de la matiére les interactions entre atomes sont différentes, mais on
peut décrire chaque état en modélisant un atome interagissant plus ou moins avec son voi-
sinage.

Dans la cas du condensat de Bose-Einstein, ce caractére individuel n’est plus observé. Une
fraction macroscopique des particules se regroupe dans un méme état quantique. Les atomes
n’existent plus individuellement mais font partie d’'un ensemble possédant a son tour un
caractére unique. L’idée de Bose est d’appliquer les lois mathématiques qui décrivent le com-
portement des particules légéres aux particules lourdes comme les atomes. En descendant
& de trés basses températures et dans certaines conditions, il est possible d’obtenir un état
régi par les principes de la physique quantique.

Il est facile de se représenter un gaz, un liquide, ou un solide, nous pensons aisément &
I’'exemple simple de ’eau, mais il est beaucoup plus compliqué d’appréhender un condensat
de Bose-Einstein. C’est pourquoi la théorie de Bose a eu beaucoup de mal & se faire une place
dans la, communauté scientifique. Pendant plus de soixante dix ans, cet état n’était que théo-
rique, et aucune observation expérimentale n’avait pu étre réalisée. Les conditions extrémes
que nécessite cet état sont en effet difficiles & mettre en oeuvre. Dans un premier temps les
expérimentateurs ont pensé que les atomes légers comme ’hydrogéne seraient les meilleurs
candidats pour observer un condensat de Bose-Einstein. Il fallait obtenir des densités 1000
fois plus importantes que celles atteintes jusqu’alors et descendre & des températures extré-
mement basses. Aprés de nombreuses années infructueuses, plusieurs équipes se tournent vers
des atomes lourds et des nouvelles techniques afin de refroidir les atomes jusqu’a quelques
milliardiéemes de Kelvin au dessus de zéro. En 1995 on observe pour la premiére fois un
condensat grace a des atomes de rubidium puis de sodium.

De nos jours la condensation d’atomes reste difficile & observer. Cependant, dans les années
90, I'idée d’une alternative aux atomes émerge. En effet, les progrés technologiques de la fin
du XX siécle sont portés par les travaux dans le domaine de I’électronique et de l'optique.
Les semi-conducteurs sont alors a la base de nombreuses recherches. L’idée d’obtenir 1’état de
condensation a ’aide de ces matériaux est lancée. On cherche a travailler avec les électrons et

les photons au travers de particules composites alliant les propriétés de ces deux particules.
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Elles sont plusieurs milliers de fois plus légéres que les atomes les moins lourds. L’état de
condensat est alors en théorie plus simple & obtenir.

De 14 nait un intérét grandissant pour le domaine de la physique des condensats dans les
cavités & semi-conducteur. Ce champ de recherche est depuis 20 ans maintenant trés impor-
tant. Au cours des derniéres années, des progrés majeurs ont été obtenus, notamment en
croissance des matériaux et dans la compréhension des phénomeénes physiques. L’évolution
rapide des techniques permet aujourd’hui d’observer et méme de contréler certains phéno-
meénes qui auparavant étaient inaccessibles et seulement prédits par les équipes théoriciennes.
Ce manuscrit, présentant mes travaux de thése est une contribution & I'observation et a la
compréhension des phénomeénes qui ménent a la condensation de Bose-Einstein dans les mi-

crocavités a base de semi-conducteurs et plus particulierement de ZnO.

Le premier chapitre introduit les notions principales nécessaires pour 1’étude des micro-
cavités planaires et fournit aux lecteurs les notions fondamentales & la compréhension des
résultats présentés dans ce manuscrit. Les propriétés générales de l'oxyde de zinc en tant
que semi-conducteur permettront de définir les atouts de ce matériau pour 'obtention d’une
émission non-linéaire de lumiére & bas seuil. Les miroirs de Bragg seront présentés pour in-
troduire les microcavités et le phénoméne de couplage fort. Enfin une introduction au "laser
A polaritons" présentera les conditions requises pour son obtention et un bref état de 'art

indiquera le contexte de ces études.

Le deuxiéme chapitre s’attarde sur les installations expérimentales utilisées lors de ces
travaux. Le matériel ainsi que les dispositifs seront décrits de fagon approfondie afin de
comprendre précisément quels phénoménes peuvent étre observés. Les caractéristiques des
sources utilisées, les montages de détection ainsi que le matériel spécifique seront passés en

revue.

Le troisiéme chapitre est consacré a la présentation des microcavités ZnO hybrides. Les
résultats majeurs qui conduisent & ’observation du laser & polaritons seront exposés a tra-
vers les études menées sur deux cavités. Nous présentons tout d’abord, grace aux mesures
de réflectivité résolue en angle, I'observation du couplage fort qui est le premier pas vers
I'obtention du laser & polaritons. Puis & partir d’études de spectrocopie en fonction de l'in-
tensité d’excitation, utilisant 'imagerie dans ’espace de Fourier, le phénomeéne de relaxa-
tion des polaritons le long de la branche polaritonique basse sera discuté. Nous montrerons
Iinfluence de I'inhomogénéité des échantillons sur la relaxation des polaritons et effet d’ac-
cumulation des particules pour un vecteur d’onde non nul de la relation de dispersion (effet
"Bottleneck") sera mis en évidence. Grace a l'utilisation de montages expérimentaux en
micro-photoluminescence nous verrons qu’il est possible de s’affranchir des problémes d’ho-
mogénéité de surface et l'effet laser a polaritons sera étudié & basse température. Enfin,
I'importance du désaccord optique de la cavité sur le seuil laser sera étudiée et I'influence

des phonons longitudinaux optiques (LO) lors de la relaxation sera démontreée.

Le quatriéme chapitre est consacré a ’étude d’une cavité ZnO a haute qualité cristal-



line. La couche active est obtenue a partir d’'un échantillon massif et présente de nombreux
avantages face aux cavités conventionnelles. Le facteur de qualité optique mesuré est tres
important pour une cavité planaire (Q > 3000) et permet d’observer 1’émission laser & po-
laritons de 5 K jusqu’a 300 K. Nous verrons aussi que la structure de cette cavité permet
d’étudier cette émission sur une plage de désaccords optiques sans précédent : ’écart d’éner-
gie entre ’énergie des excitons et ’énergie du mode optique varie de plus de 600 meV. Ces
deux degrés de liberté (température et désaccord) nous permettent de reporter 1’évolution
du seuil laser en fonction de la température et du désaccord. Ce "diagramme de phase"
n’avait pas encore été rapporté dans le cas des cavités de ce type & base de ZnO . Dans une
deuxiéme partie, nous montrerons que le profil d’épaisseur de la cavité permet d’observer
plusieurs modes couplés situés & des énergies trés proches. Il est alors possible de contré-
ler Iénergie du pic d’émission en ajustant Uintensité de 'excitation. Enfin, 'utilisation de
la spectroscopie dans ’espace réel permettra d’observer le déplacement du condensat. Le
facteur de qualité important permet d’obtenir un temps de vie des particules trés grand et
d’étudier leur propagation. On discutera alors de 'influence de U'intensité d’excitation et du

gradient d’épaisseur sur cette propagation.






Chapitre 1

Notions fondamentales : le ZnO et les
microcavités a base de

semi-conducteurs

Sommaire
1.1 Introduction a oxyde de zinc . . . . . . . ... ... ... .. ... 7
1.2 PropriétésduZnO . . .. . . . . . . i e e e 8
1.2.1 Technique d’élaboration des couches minces . . . . . . . ... ... 9
1.2.2  Systéme cristallin et structure de bandes . . . . . . .. .. ... .. 10
1.2.3 Masse effective des porteurs de charge . . . . . .. ... ... ... 14
1.3 Llexciton. . . . . v v v v i it e e e e e e e e e e e e e e 16
1.3.1 Modele hydrogénoide . . . . . . ... ... ... ... 17
1.3.2 L’exciton dans un champ électromagnétique . . . . . . . . . . . .. 20
1.4 Confinement de la lumiére dans les cavités . . . ... ... .... 23
1.4.1 Structure multicouches : miroirs de Bragg . . . . . .. .. ... .. 25
1.4.2 Mode photonique de cavité . . . . . . ... ... ... 28
1.4.3 Relation de dispersion du mode photonique . . . . ... ... ... 29
1.5 Couplage fort : modéle quasi-particule . . . . . ... ... ..... 31
1.6 Condensation de Bose-Einstein . . . . . . .. ... ... ...... 33
1.6.1 Condensation dans les microcavités . . . . . .. .. ... ... ... 35
1.7 Laser a polaritons . . . . . ... . ...t 36
1.8 Etat de l’art et problématique . . . . . . . .. ... ... .. ..., 37

Dans ce premier chapitre, nous allons développer les notions essentielles qui nous per-
mettront d’appréhender confortablement les résultats présentés dans les chapitres suivants.
La premiére partie sera consacrée a 1’étude du ZnO, matériau sur lequel ces travaux sont
basés. Nous mettrons en avant ses points forts & travers ses propriétés qui permettent de
comprendre pourquoi ce semi-conducteur est I'un des plus étudiés en microcavité. On s’inté-
ressera & sa structure cristalline ainsi qu’a sa structure de bande, et nous citerons quelques

méthodes de croissance couramment utilisées pour réaliser des microcavités planaires. La
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deuxiéme partie aborde les points principaux relatifs aux cavités résonnantes & miroirs de
Bragg et au confinement de la lumiére. La derniére partie introduit la notion d’exciton et de
polariton de cavité a travers le couplage fort et le modéle quasi-particule. Les bases seront
alors posées et nous terminerons ce chapitre par une introduction au laser & polaritons qui

est 'un des thémes principaux de ce manuscrit.



1.1 Introduction a 'oxyde de zinc 7

1.1 Introduction a 'oxyde de zinc

L’oxyde de Zinc (ZnO) est un semi-conducteur I1I-VI. On trouve le ZnO & 'état naturel, il
se nomme alors zinkit. Sa couleur va du jaune au rouge en fonction des impuretés incorporées
comme le Mn ou le Fe. Le ZnO pur obtenu en laboratoire est, quant & lui, transparent pour
Ioeil.

Plusieurs centaines de milliers de tonnes de ZnO sont utilisées par an dans des activités
aussi nombreuses que variées. Ainsi on le retrouve sous forme d’additif dans la fabrication
de pneus, il est aussi utilisé dans 'industrie agroalimentaire, et bien str dans I’électronique,

notamment dans la conception de certains capteurs.

L’attention portée au ZnO au cours des années présente une évolution en dents de scie.
Les premiéres études publiées remontent a la premiére partie du 20éme siécle [10] (détermi-
nation du parameétre de maille). Elles portaient déja sur les propriétés électriques et optiques
avec les travaux de D.G Thomas (mesure de la réflectivité et de ’absorption de ZnO [89]).
L’intérét pour ce matériau allait plus ou moins grandissant jusqu’a la fin des années 60

durant lesquelles il a été largement étudié [57].
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FiGUrRE 1.1 — "Aiguilles" hexago- FI1GURE 1.2 — Réflectivité de ZnO 4 basse

nales de ZnO [38] température [39]

L’attention reste constante jusqu’aux années 80, puis ce matériau a progressivement
été mis de coté. A I'époque, Pobjectif était la réalisation de diodes laser émettant dans
I'UV a base de ZnO. Ce composant nécessite obligatoirement un dopage p (déficit d’élec-
trons) qui aujourd’hui reste difficile. Ce type de dopage permet une excitation électrique du
matériau. Méme si certaines diodes laser ZnO on été réalisées [92], le procédé de dopage
reste encore & valider et pour le moment aucun développement industriel n’est envisageable.
Certaines publications rapportent quelques résultats discutables, mais surtout difficilement
reproductibles. Les années suivantes ont vu 'avénement des materiaux III-V et principale-
ment GaN avec le dopage p [1][07] pour des applications dans les mémes gammes de longueur
d’onde. Les nombreuses études menées sur ces matériaux mettaient en avant de nouvelles
structures comme les puits quantiques et ne laissaient que peu de place & ’étude d’autres

semi-conducteurs. Les composants ont évolué et 'intérét pour de nouvelles sources emettant

34
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FIGURE 1.3 — Spectres d’absorption de ZnO a basse température, (gauche) E L ¢, (droite)
E | e]57].

dans 'UV est redevenu important. Du fait de nombreux brevets déposés sur GaN (famille
ITI-V) au cours des ans et de la pénurie de certains précurseurs (gallium, indium [61]) les
recherches se sont & nouveau portées sur le ZnO qui a des caractéristiques assez proches et
méme certains avantages en matiére d’épitaxie et de toxicité. Depuis le milieu des années 90
le ZnO devient progressivement un des semiconducteurs les plus étudiés dans le domaine de
la recherche en optoélectronique. Les nouveaux procédés d’épitaxie et I’expérience acquise au

cours des années donnent aujourd’hui un avenir prometteur a ce semi-conducteur longtemps
oublié.

1.2 Propriétés du ZnO

L’oxyde de zinc est un semi-conducteur de la famille II-VI. C’est un matériau a large
bande interdite (gap), autour de 3,3 eV a température ambiante, c’est & dire correspondant
au proche UV (\ &~ 365 nm). 1l a tendance a cristalliser préférentiellement dans la structure
hexagonale de type wurtzite du fait de sa forte polarité qui rend cette structure plus stable.
Chaque ion zinc est voisin de quatre ions oxygéne et vice versa. On peut obtenir un arran-
gement cubique de type blende de zinc si la croissance a été faite sur un substrat lui aussi
de type blende de zinc (figure 1.4). Cette structure est composée de deux réseaux cubiques
a faces centrées décalés d’un quart de diagonale. Une derniére structure cubique plus rare,
est possible si le cristal est soumis a de fortes pressions, le type halite. Il est formé de deux
réseaux cubiques a face centrée décalés d'un demi coté de la maille [64].

Le ZnO utilisé pour le développement de composants est exclusivement obtenu par synthése.
On utilise des techniques dites d’épitaxie, elles permettent de faire croitre un matériau en

empilant des couches cristallines de facon orientée et ordonnée.
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FIGURE 1.4 — Représentation cristallographique de ZnO pour une maille de type wiirtzite
(a) et blende de zinc (b). La distance entre un atome de zinc et un atome d’oxygéne est de

1,96 A suivant 'axe ¢ et 1,98 A suivant les trois autres axes

1.2.1 Technique d’élaboration des couches minces

L’épitaxie des couches minces se fait par croissance orientée d’une couche monocristal-
line sur un substrat lui-méme monocristallin, dont la nature différe par la composition de sa
structure. Lorsque la différence entre le substrat et la couche déposée réside seulement dans
le taux de dopage, on emploie le terme d’homoépitaxie (deux matériaux de méme nature). A
I'inverse, le dépo6t d’un composant de nature différente du substrat est appelé hétéroépitaxie.
Les réactions de dépots peuvent avoir lieu en phase liquide, gazeuse ou sous ultra-vide; on
parle alors respectivement d’épitaxie en phase liquide, gazeuse, et d’épitaxie par jets molé-

culaires.

L’épitaxie en phase liquide

Le substrat est mis en contact avec un bain liquide de composition adéquate sous tempé-
rature controlée. Cette technique de croissance est a la fois simple, souple et peu cotiteuse. La
qualité électronique des matériaux semi-conducteurs est excellente. Malheureusement cette
technique est trés sensible & la température et la vitesse de croissance dépend fortement de
ce parameétre. L'uniformité de I’épaisseur des couches pour des surfaces de plusieurs cm? est
problématique. Il faut ajouter a cela la difficulté de réaliser de bonnes interfaces d’hétéro-
jonction a cause de I'obligation de glisser le substrat d’un bain & ’autre lors du changement
de composition. Au niveau de la qualité de la surface, on note fréquemment la présence de

défauts tels que des gouttelettes de métal et des terrasses macroscopiques. [13][66][104]

L’épitaxie par jets moléculaires

L’épitaxie par jets moléculaires est une méthode de croissance qui consiste a obtenir un
dépdt sur un substrat chauffé a une température de 'ordre de =~ 500 °C' & partir de jets

de molécules produits dans une enceinte sous ultra-vide. Les flux moléculaires peuvent étre
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obtenus soit en évaporant les différents constituants & partir de sources liquides ou solides
(MBE - Molecular Beam Epitaxy)[14], soit & partir de sources gazeuses contenant les éléments
chimiques requis (CBE - Chemical Beam Epitaxy)[70][95]. Dans ces deux cas, les sources
peuvent étre des organométalliques ou des hydrures. La trés faible vitesse de croissance
et la courte durée des transitoires permettent de controler des épaisseurs de 'ordre de la
monocouche et ainsi de réaliser des structures modulées a I’échelle de quelques monocouches

(super réseaux et puits quantiques).

L’épitaxie en phase vapeur

L’épitaxie en phase vapeur (Vapor Phase Epitaxy) aussi appelée CVD (chemical vapor
deposition) est fondée sur le principe du transport par gaz vecteur, d’espéces gazeuses conte-
nant les éléments adéquats jusqu’au substrat sur lequel se fera le dépot. Parmi les méthodes
en phase vapeur on distingue celles dites :

— & "murs froids" ou aux organomeétalliques (MOVPE : metalorganic vapor phase epi-
taxy). Seuls le substrat et son support sont chauffés par induction. La décomposition
des molécules s’effectue au voisinage du substrat dans une zone de fort gradient de tem-
pérature ou sur la surface du substrat. Cette technique permet des durées transitoires
faibles lors du changement de composition et de réaliser des interfaces de quelques mo-
nocouches [39][68]. Elle est en outre simple & mettre en oeuvre. L’inconvénient majeur
est la toxicité posée par les forts débits d’hydrures utilisés. L’uniformité des couches en
MOVPE et en MBE est comparable, cependant la MOVPE, du fait de sa possibilité
de mise en oeuvre & grande échelle, est généralement préférée pour les réalisations a
échelle industrielle.

— & "murs chauds" ol les composés sont des chlorures ou hydrures. Ici c’est tout le
réacteur de croissance qui est chauffé. Méme si cette méthode est différente d'un point
de vue du montage expérimental, elle présente des résultats treés proches de la VPE

sur murs froids.

1.2.2 Systéme cristallin et structure de bandes

Un cristal est 'arrangement d’une cellule de base répétée périodiquement. Selon la na-
ture des opérations de symétrie qui laissent la structure cristalline inchangée, on définit un
systéme cristallin. Le systéme cubique est le plus répandu. Comme nous ’avons vu précé-
demment, le ZnO a tendance & s’organiser en une structure de type wurtzite qui est un

systéme quasi-cubique.

Si 'on g’intéresse a la structure de bande au centre de la zone de brillouin, on distingue
deux types de semi-conducteurs : ceux pour lesquels le haut de la bande de valence et le bas
de la bande de conduction sont & la méme valeur de vecteur d’onde E, sont appelés semi-
conducteurs a gap direct, et les autres semi-conducteurs & gap indirect. Cette nature du
gap influe fortement sur l'interaction du matériau avec un rayonnement électromagnétique
et en particulier avec la lumiére. Il aura par conséquence une influence importante sur les

-,

propriétés optiques du matériau. On représente ces deux types sur la figure 1.5. (Ec(k) et
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—

Evy (k)) sont les relations de dispersions oit F¢ est la bande de conduction, Ey la bande de

valence et k le vecteur d’onde associé & 'électron (quantité de mouvement §= ma = hk).

E.(k) E (k)
BC

FIGURE 1.5 — Structure de bandes directe et indirecte.

Lors d’une transition entre niveaux d’énergie, on applique les lois de conservation de
I’énergie et de la quantité de mouvement.

On appelle p,, la quantité de mouvement associée & un photon :

E,, hv  h

——_pr_ 7 _ 1.1
Pph c c ) hkph ( )

A Téchelle de la premiére zone de Brillouin, on peut négliger cette quantité de mouvement
apporté par le photon. En effet p,; est généralement 103 fois plus petite que la variation
Ak présente dans la majorité des semi-conducteurs & gap indirect. Dans le cas d’une transi-
tion optique dans un matériau a gap indirect, on distingue alors deux cas. Dans le premier,
le photon absorbé devra avoir une énergie supérieure au gap et suffisamment grande pour
permettre la migration directe d’un électron jusqu’a la bande de conduction. La quantité
de mouvement alors nécessaire pour tenir compte de Ak est obtenue par émission d’un ou
plusieurs phonons.

Dans le deuxiéme cas, la transition est obtenue par absorption d’un photon et d’un phonon.
Cette absorption conjointe d’un photon et d’un phonon rend ce cas moins probable que le
précédent. On peut noter que la transition optique peut avoir lieu aussi avec émission d'un
phonon si hv > E,

Le ZnO entre dans la famille des semi-conducteurs & gap direct.

Un atome de zinc posséde 30 électrons et un atome d’oxygéne 8 électrons, organisés sur
différentes orbitales (figure 1.6). Les valeurs d’éléctronégativité du zinc et de 'oxygeéne sont

respectivement 1,65 et 3,44. L’oxygéne attire donc fortement les électrons du zinc, on obtient
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alors des ions Zn2t et 0%~ ; ainsi le cristal de ZnO est fortement polaire [52].

4s2 2p?
S e Y
/’ ot /’/"— \\
Zn wmp 1522s22p®3s23pf3di®4s?  f . . .
Y B
O wmp 1s?2s22pt ;
\\\i—_“//' \“H__‘
Zinc Oxygene

FIGURE 1.6 — Remplissage des orbitales du zinc et de 'oxygéne et création des ions Zn?* et

O?~ (dans I'approximation d’un cristal de ZnO purement ionique).

L’état de plus basse énergie de la bande de conduction est défini par les états vides de
lorbitale 4s sur les cations Zn?t. La bande de valence vient des états occupés sur les orbi-
tales 2p des anions O?~. Les semi-conducteurs de structure wiirtzite hexagonale font partie
du groupe de symétrie Cg, (notation de Schonflies) et sont majoritairement & gap direct.
Ce groupe rassemble les composés 11-VI comme ZnQO, ZnS,. . . mais aussi des composés I1I-V
comme GaN.

La bande de valence est scindé par le couplage spin-orbite et le champ cristallin en trois
niveaux d’énergie. Du plus haut niveau d’énergie vers le plus bas, ces bandes sont commu-
nément appelées A,B et C et sont de symétrie respectives I'g, I'7, I'7. Dans ZnQO, la symétrie
des deux bandes supérieures est inversée [96].

Les masses effectives des bandes de valences sont fortement anisotropes pour le groupe Cgy,
m est plus faible que m. Les indices L et || référent au vecteur d’onde k. et k) que 'on
présentera dans la partie 1.4.3 et qui sont les directions perpendiculaire et paralléle & ’axe

cristallographique ¢ (axe de croissance du ZnO dans ces travaux).

La température modifie I’énergie de la bande interdite du matériau, et influe sur 1’énergie
des excitons. La figure 1.8 montre I’évolution en énergie des excitons en fonction de la tem-
pérature. Les mesures de réflectivité et de photoluminescence sont superposées. Les mesures
de photoluminescence ne sont reportées que jusqu’a 150 K. En effet, au-dela de cette tem-
pérature ’élargissement homogéne est trés important, et I’émission des excitons se confond
avec la premiere réplique phonon (I’élargissement inhomogéne a 'inverse ne varie pas avec
la température et est lié aux contraintes et dislocations ainsi qu’aux impuretés). Les lignes
noires représentent 1’évolution de énergies des excitons A et B en fonction de la température,

modélisée par la loi de Varshni [93].

aT?
T+ 06

ou Ey4(T) est la valeur du gap a une température donnée et ou o et 3 sont des valeurs

E,(T) = E,(0) (1.2)

empiriques déterminées en fonction du semiconducteur utilisé.

L’évolution du gap en fonction de la température est due & deux mécanismes : I’expan-
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FIGURE 1.7 — Structure de bande au voisinage de k = 0. La levée de dégénérescence de la
bande de valence est due au champ cristallin (CF) et & U'interaction spin-orbite (SO). Les

transitions excitoniques sont liées a cet éclatement de la bande de valence.

sion thermique et les interactions électron-phonon. La variation d’énergie due a la premiére

contribution s’écrit sous la forme suivante [37] :

az, (1
aP J,

avec B le coefficient de compressibilité qui représente la capacité de la maille & se défor-

AE[*“™(T) = B a(T")dT’ (1.3)

mer. Dans ZnO massif, B =~ 160 GPa; % est la dépendance en pression du gap, et a,(7)

le coefficient d’expansion thermique [33].

La deuxiéme contribution s’écrit [37] :

ew(e)

el—ph _ % >
AES-P(T) = kB/o e (1.4)

avec kp la constante de Boltzmann e I’énergie du phonon et w(e) la densité d’états nor-
malisée des phonons. Le coefficient o, est déterminé en ajustant la modélisation aux résultats

expérimentaux.
L’évolution du gap est ainsi la somme de ces deux effets.

AEy(T) = AE}***(T) + AEPM(T) (1.5)

Aa 7

/
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FIGURE 1.8 — Evolution de I’énergie des excitons A et B en fonction de la température
pour un échantillon massif de ZnO. L’évolution déduite d’expériences de réflectivité et de

photoluminescence est modélisée par la loi de Varshni.

1.2.3 Masse effective des porteurs de charge

Si on apporte de ’énergie (lumineuse ou autre) au systéme, on peut arracher un ou
plusieurs électrons engagés dans des liaisons. On fait donc passer un électron de la BV
dans la BC. S’il ne participe plus a la liaison cristalline, il peut en revanche participer a la
conduction électrique tout comme les électrons apportés par le dopage et peut étre vu comme
une particule libre. Cet électron est cependant sensible au potentiel cristallin qui réduit sa
mobilité et ne peut donc pas circuler complétement librement. C’est en fait une particule
quasi-libre (figure 1.9).

Pour modéliser ce phénomeéne on attribue & ’électron une masse effective qui différe de
la masse mg (mg = 0,911073kg) de Iélectron libre dans le vide. Les relations de dispersion
E(k) de la BC et de la BV au voisinage de leurs extremums peuvent étre approchées par un

développement limité :

E(k)~ Ec+ =5 k> + ... (1.6)

avec E¢ I'énergie du minimum de la bande de conduction.
Le développement au deuxiéme ordre de I’énergie E(k) conduit a 'approximation parabolique

(avec la quantité de mouvement 7= hk) :

N162E 2 p2

~ = 1.
2 Op? b 2me (17)

E(p) — Ec
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Liaison brisée : i
électron quasi-libre

FiquRE 1.9 — Apparition d’un électron quasi-libre lors d’une rupture d’une liaison covalente.

p?/2m, est Dénergie cinétique de I'électron libre. Ainsi les électrons ont une énergie
cinétique supplémentaire (par rapport a E¢ seule).

On exprime alors la masse effective de ’électron par :

PE] L (02E\ !
=] —(5) .

Dans ’état fondamental et & la température de 0 K, la bande de valence est complétement
occupée par des électrons et la bande de conduction est totalement vide. Sous I’action d’une
excitation élémentaire, un électron chargé négativement migre dans la bande de conduction
et laisse une place libre dans la bande de valence qui est appelée "trou" et qui est chargée
positivement.

La masse effective des trous my, correspondant & chaque bande de valence est environ deux
fois supérieure & me |24|. Pour une méme différence de potentiel, les électrons seront de
fait plus mobiles que les trous. La conduction électrique est donc majoritairement prise en
charge par les électrons de la BC plutot que par les trous de la BV. Les masses effectives
des quasi-particules au centre de la zone de Brillouin dans ZnO pour une symétrie wurtzite

sont reportées dans la table 1.1 [64].
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ZnO (wurtzite)

Calculé Expérimental

m:” 0.28,0.21,0.30,0.181 0.265,0.24,
0.14,0.19 0.3,0.210

m; 0.24,0.25,0.177 0.24(0.29),0.28
0.13,0.14,0.21 0.23(0.29),0.242

m}"Lh” 0.67,1.98,2.74 0.45,0.59
2.45,2.27,0.21

My | 0.63,0.54,0.35 0.59

mfh“ 0.67,3.03,2.98, 3.23,4.33 0.45,0.59

my, | 0.63,0.55,0.23,0.30 0.59

m:h” 0.25,0.27,0.17,0.33 0.31

Mo, | 2,1.12,0.29,0.54,0.27 0.55

TABLE 1.1 — Masses effectives des électrons et des trous calculées et mesurées dans ZnO [64].

1.3 L’exciton

A T'état fondamental et a la température de 0 K, la bande de valence est complétement
occupée par des électrons et la bande de conduction est totalement vide. Sous 'action d'une
excitation élémentaire, un électron chargé négativement migre dans la bande de conduction
et laisse une place libre dans la bande de valence qui est appelée trou et qui est chargée
positivement. La charge négative (¢~) de la BC et la charge positive (h) de la BV sont en
interaction Coulombienne.

La quasi-particule formée par ces deux particules est appelée exciton.

Exciton

Energie (E) Electron’

Vecteur d'onde (k)

FiGURE 1.10 — Représentation simple de la création d’un exciton. Le vecteur d’onde ici est

le vecteur d’onde de 1’électron.
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Si Pexcitation élémentaire est un photon (figure 1.10), il faut qu'il céde une énergie au

moins supérieure au gap telle que :

hy = h% > Eg (1.9)

avec A la longueur d’onde du photon. On en déduit :

A< — (1.10)

Ainsi chaque semi-conducteur sera sensible a4 une longueur d’onde particuliére en fonction
de son gap (figure 1.11). L’absorption de la radiation incidente s’opére selon la loi de Beer-
Lambert :

I(z) = Iy exp(—ax) < o(x) = ¢o exp(—ax) (1.11)
ot I(x) est l'intensité lumineuse, et ¢(x) le flux de photons a la distance x du matériau.

« est le coefficient d’absorption.

Spectre visible

| |
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1

FiGURE 1.11 — Diagramme des longueurs d’onde absorbées pour quelques semiconducteurs

1.3.1 Modéle hydrogénoide

On étudie le probléme d’interaction électron-trou par analogie avec un autre probléme
d’interaction entre une charge positive et une charge négative, celui de I’atome d’hydrogéne.
Dans le cadre du formalisme de la fonction enveloppe, I’équation de Schrédinger du systéme

(I’exciton) s’écrit :

P? p? o2
- V(7e, 1) = (B — Eg)U(re, 77, 1.12
[277% 2my,  Adme || re — 1 ‘] (e, 7h) = ( 9)¥ (e, 7h) (1.12)
ol 7 et 7}, sont les vecteurs position de I’électron et du trou.

Soit encore avec P = —ihAV

2 2 2
|: h —'2 h —*2 (&
Te

}mrz,m L (B-EB)u() (113)

C2me e 2my, ™t Ame || re—17 ||
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De facon & séparer le mouvement du centre de masse et le mouvement relatif entre le

trou et 'électron, on effectue le changement de variable (r7,77,) — (R, 7) [L07].

¥ =17e— T}
. (1.14)
(me +mp)R = mere + mpry,

La masse de l'exciton est définie par M = m, + my, la masse réduite s’exprime par

i = mi + m% et K., est le vecteur d’onde relatif au centre de masse.
€ 1

On exprime V;_é et V_f“}} en fonction de V7 et VR

- (1.15)

Remplagons W(re, 7},) par ¥(7, é) qui est supposé étre un produit de deux fonctions ®(7)

et g(R) ot g(R) = eiRea R,

On réécrit alors ’équation 1.13 :

h2 . 2 o R h2K2 - o — _
[— AR v/ ](I)(F).e’K“‘R + L) etk B = (B — B)0(i).e BB (1.16)

2u " Admwer 2M
1l vient aprés simplification par eiles R
- e? h?K?
- —Vi- ()= (E—Ey— — | 1.17
5T e = (BB - T ) e (1.17)
En
En posant :
K2
E, = ex_Eg_WeI (118)
Cette équation devient analogue & l’équation de Schrodinger décrivant ’atome d’hydro-
géne
Ry
E, = ) (1.19)
R, est le Rydberg de Vexciton. B, = 50 L (60 meV dans ZnO)[29]. R, est énergie
Y vdberg xeiton. fly = ~Z=. o m ns Zn . Ry nergi

qu’il faut pour séparer I’électron du trou, c’est ’énergie d’ionisation qui est ici ’énergie de
liaison des excitons.

Le rayon de Bohr de 'exciton s’écrit ae, :

(1.20)

Qer = Q7.
1/ mo
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avec myg la masse de I’électron au repos et ap le rayon de Bohr de ’atome d’hydrogéne
dans I'état fondamental. L’exciton peut donc exister sur une série d’états discrets. Le niveau

d’énergie le plus bas sera 1’état fondamental (n = 1).

R, RW°K?
Eex:Eg—J+J

1.21
n2 oM ( )

L’énergie de l'exciton est légérement inférieure a la valeur du gap; E., = E, — E, avec

E,, lénergie de liaison qui évolue en # (figure 1.12).

Energie

¥ 3

>

ex

FIGURE 1.12 — Relation de dispersion de I’exciton.

Le rayon de Bohr ae; dans ZnO qui est la distance moyenne entre 1’électron et le trou est
environ de 1,8 nm [77] et les parameétres de la maille cristalline sont a = b = 0,3249 nm et
¢ = 0,52042 nm [38], on parle alors d’exciton de Wannier. Dans d’autres composés (NaCl,
NaBr ...) ou le rayon de Bohr est comparable & la maille cristalline, on parle d’excitons de
Frenkel (figure 1.13)[29].

e o © o e © e 0 0 0 0 O

Qe‘;/’\\\ o o o e e o /pgs‘e\\e e 0o o
\\\J/+ e o ?( e o o \9\ e o o
o~ o hQ e o ©e 000000 o0
e 0 & 06 © 0 &6 0 0 o

e & & o o e 00 -0 -6he o o o
™ ™ ™ ™ ™ e 6 &6 &6 &6 0 0 © 0 o
e e e e 0 0 0 0 0

(a) (b)

F1aURE 1.13 — (a) Représentation schématique des excitons de Frenkel, ou la distance
électron-trou est comparable au parameétre de maille du réseau cristallin. (b) Exciton de
Wannier. La distance électron-trou est plus grande que le paramétre de maille du réseau

cristallin.
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1.3.2 L’exciton dans un champ électromagnétique

Le comportement de I’exciton soumis au champ électrique d’une onde électromagnétique
est caractérisé par sa fonction diélectrique €,. On détermine cette fonction en utilisant le mo-
déle de loscillateur harmonique de Lorentz. C’est un modéle simple qui suppose I’évolution

d’un dipoéle indépendant dans un champ électromagnétique moyen.

Un dipdle oscillant & une fréquence vy émet une onde électromagnétique de méme fré-
quence (émission). D’autre part, un dipole de fréquence vy soumis & un rayonnement électro-
magnétique de fréquence v entrera en résonance si vg &~ v et absorbera une partie de 'onde
incidente (absorption). Si v est trés différent de v alors le milieu est transparent et il n’y a

pas d’interaction.

Au voisinage d’une résonance excitonique, U'interaction entre le photon et I'exciton est
trés forte. Cela induit une grande variation de la constante diélectrique et donc de 'indice
de réfraction du matériau et du coefficient d’absorption.

Afin de calculer la constante diélectrique d’un matériau au voisinage d’une résonance excito-
nique, les excitons sont assimilés & des oscillateurs harmoniques. On tient compte de la force
de rappel de la charge "-" (e™) liée a la charge "+" (noyau), — 5w, d'une force de frottement
visqueux de ’électron dans le cristal, —C' % , et de la force électrique, —eE. (due a l'onde
électromagnétique E = Ege ™).

La relation fondamentale de la dynamique appliquée & un électron de masse mqg s’écrit :

d2d N di -
soit encore
di 24 rdi_ (1.23)
mo—s = —Mmowitt — mol'— — e .
0 g2 00 0% dt

Ou  est la constante de rappel de l'oscillateur harmonique et C' le coefficient de frotte-
ment visqueux, wg la pulsation de résonance de l’exciton, I le paramétre lié a I’élargissement
homogéne de 'exciton, —e la charge de ’électron, E le champ électrique du champ électro-
magnétique et 4 le déplacement de ’électron par rapport & sa position d’équilibre.

On identifie donc trois forces :

— mowii : la force de rappel de Iélectron

di
dt

~ —¢eE : la force électrique

— mol'%} : la force de frottement visqueux

Il convient de définir plus précisément ce que représente réellement cet élargissement
homogeéne. Si un exciton est isolé du milieu qui 'entoure, son énergie sera bien définie. Ce-
pendant ’exciton est dans un milieu cristallin qu’il ne peut ignorer et il entre en interaction

avec, par exemple, des phonons (cas d’un élargissement homogéne) ou des impuretés (cas
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d’un élargissement inhomogeéne) qui affectent plus ou moins son énergie.

On exprime 4 a partir de ’équation 1.23 :

—¢E
U = 1.24
" mo(wi — w? — iTw) (1.24)

et la polarisation induite (produit de la charge totale et du déplacement) :

. Ne2 .
P=—eNi= e (1.25)
mo(wg — w? —ilw)
avec N le nombre d’éléments polarisables par unité de volume.
Le vecteur déplacement D = FE + P s'écrit donc :
1
1.26
< €omo wi — w? — sz) (1.26)
D = ¢y, E (1.27)
avec :
Ne? 1
=1+ , 1.28
r(w) eomp (wg — w? — iTw) (1.28)
Le terme = w? correspond au couplage entre 'oscillateur (exciton) et le champ

€0y p
électromagnétique, ot wp est la pulsation plasma. De facon générale, on peut considérer

plusieurs niveaux d’énergie atteignables par les électrons. On peut alors sommer sur toutes

les transitions, de 1’état initial vers les états j possibles. L’équation 1.28 s’écrit alors :

1
w2 - iFjw)

Ne?
e&(w) =1+ (1.29)
Z o (@, =
Pour simplifier cette expression on peut considérer une seule transition et ajouter une
constante diélectrique dite de "background" €, = n? (ot n. est Iindice optique du milieu)

qui tient compte de toutes les transitions hors résonance.

w2

ew) =+ —5—a— (1.30)

wd —w? —ilTw

Dans les chapitres suivants, nous verrons que l’excitation du ZnO a exclusivement été
faite de facon optique. Ils est donc intéressant d’exprimer €. en fonction de I’énergie du
photon E = hw :

f
— E2 —ihl'E

€ =€+ (1.31)

EGQJEC
ou f la force d’oscillateur f = (hwp)z, Feye Vénergie de lexciton Fepe = hwg et AL son
élargissement homogéne.

A partir de cette constante diélectrique on peut calculer I'indice optique du matériau au
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voisinage des excitons. € est la partie réelle et e la partie imaginaire, elles sont reliées a

I'indice complexe par :

N =n+iK = /e, = Ve + i€z (1.32)

On a alors :

e =n?— K?

- (1.33)
€9 = 2N
et on tire la valeur de n et K :
N = €1+\/26%Te§
1.34
Y e 03
= 2

Sur la figure 1.14 sont représentées en bleu et noir respectivement les parties réelle et
imaginaire de 'indice. Les lignes pointillées montrent 1’évolution de l'indice en ’absence des
excitons. On remarque que les transitions excitoniques modifient de fagon importante le profil
d’indice. Le "plateau" d’absorption au dessus de ’énergie des excitons est di & ’absorption
supplémentaire bande & bande qui est induite par tous les états autorisés dans les niveaux

supérieurs de la bande de conduction.

~ o
2600 2800 3000 3200 3400 3600 3800 4000

Energie (meV)

FIGURE 1.14 — Calcul de la partie réelle (n) et imaginaire (K) de 'indice de ZnO a 300K. Les
traits pleins montrent 'indice en tenant compte des excitons. Les traits pointillés montrent
I’évolution de l'indice hors excitons. Les transitions excitoniques modifient de fagon impor-

tante les parties réelle et imaginaire de 'indice.
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1.4 Confinement de la lumiére dans les cavités

Les échantillons que nous étudions dans ce travail sont constitués d’une couche de ZnO
placée entre deux miroirs. Ce dispositif est appelé microcavité. Ce sont des cavités Fabry-
Perot de taille réduite. Simplifions donc les choses en considérant deux miroirs tres fins M; et
My de réflectivité et de transmission notées, respectivement, r1, ro et t1, to. Ils sont séparés

par une couche d’épaisseur L¢g, et d'indice neq, (figure 1.15).

FIGURE 1.15 — Représentation simple d’une cavité Fabry-Perot

L’onde électromagnétique plane incidente arrive avec un angle d’incidence 61 sur M;.
Elle est transmise dans la cavité avec un angle 6.. Une partie est transmise a travers Mo et
sort avec un angle 6. A chaque interface, une partie de 'onde est réfléchie et contribue au

. . ” . Sl Ty TS .
phénomeéne d’interférences aussi bien & l'intérieur qu’a l'extérieur de la cavité. On notera le
champ électrique de I'onde incidente sous la forme :

—

B, = AyeiFr=—wt) (1.35)

avec k = 27” L’amplitude du champ transmis par la cavité est donnée par 'expression

suivante :
A = Aptitae (1 + rorie” % 4 (ror) e 2% 4+ .. ) (1.36)
ou encore :
o—2ip
A= Aotltgm (1.37)
avec ¢ = %‘WCOS(M le déphasage entre deux rayons successifs dans la cavité. On

peut aussi exprimer le coefficient de transmission de la cavité en intensité, Trp :
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1A] \? (t1t)? 1
Trp = = 1.38
Ep <|A0| (1 — r1r2)2 1+ M sin2 % ( )

————
fonction d'Airy

47“1’/“2
M=——— 1.
avec (1 — 7‘17‘2)2 ( 39)

La fonction d’Airy permet de calculer la modulation d’intensité en fonction du dépha-
sage introduit par la propagation de 'onde dans la cavité. Quand le déphasage est égal a
p = km, alors les ondes interférent de fagon constructive, cette fonction vaut 1, U'intensité est
maximum et la transmission de la cavité se concentre autour des pics d’amplitudes. Les co-
efficients de réflectivité et de transmission en énergie sont R; = |r;|? et T; = |t;|?. L’équation

1.38 peut alors s’écrire (dans le cas d’un milieu non absorbant T; + R; = 1) :

Trp = (1= Ri)(1 = Ry) 1 (1.40)
=L

Transmission

Longueur d'onde (nm)

FiGure 1.16 — Calcul de la transmission d’une cavité Fabry-Perot pour Ry = Re = R sous
incidence normale. Pour Lgq, et neq, fixés, on regarde I'influence du coefficient de réflexion

sur la transmission de la cavité.

Les interférences constructives a 'intérieur de la cavité donnent naissance & une succession
de modes d’intensité d’ordre croissant (m = 1,2,3...). La position de chaque mode dépend

en particulier de 'indice optique de la cavité et de la longueur de la cavité :

£, = PeavLeavcoste (1.41)

m

Sous incidence normale, on obtient : Ay, = (2ncapLeav)/m.
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On exprime la finesse F' de la cavité par :

o 0N n(VRiRy)?
AN 1-VRiR,

avec 0A et AX respectivement 1’écart entre deux modes de transmission et la largeur a

(1.42)

mi-hauteur du pic de transmission.

Une cavité optique est un piége a photons qui confine des photons dans une enceinte. Il
est alors judicieux de calculer le temps de vie des photons dans la cavité.
Immaginons un photon allant et venant dans la cavité avec une vitesse ¢ = ¢/neqp. La pro-
babilité a chaque aller et retour du photon de quitter la cavité est doy, — In(rir2) avec ay,
un coefficient d’atténuation parasite. Cette probabilité peut aussi étre considérée comme le
rapport entre la longueur de la cavité L.y, et le libre parcours moyen A. du photon avant
qu’il ne s’échappe de la cavité. Ce libre parcours moyen est le produit de la vitesse du photon

¢ = ¢/ncay par le temps de vie du photon dans la cavité 7,;, qui est donc donné par :

1
(ap - ﬁlanRQ)C/

On introduit un facteur appelé facteur de qualité qui est le rapport entre ’énergie stockée

(1.43)

Tph =

dans la cavité et les pertes par unité de temps. Il refléte ’amortissement des oscillations dans

la cavité lorsque lexcitation cesse [51] [76].

0= é}znergi.e stockée _ E _ A (1.44)
énergie perdue  dE/dt A\

Ce facteur est lié au temps de vie du photon :

Q QMo
Toh = — = —— 1.45

ph wo 2mc ( )
Les défauts des cavités auront un impact direct sur le temps de vie des photons ainsi que

sur la transmission du résonateur.

1.4.1 Structure multicouches : miroirs de Bragg

Les miroirs de Bragg aussi appelés DBR (distributed Bragg reflectors) sont des structures
composées d’un empilement de couches transparentes d’indices de réfraction différents. Ils
sont utilisés pour obtenir des coefficients de réflectivité trés élevés en récupérant 1’énergie
lumineuse transmise a chaque interface. Une représentation schématique de ces miroirs est
donnée figure 1.17. Considérons deux matériaux d’épaisseur dj et ds et d’indice niet ny avec
n1 < ne. On peut obtenir une réflectivité maximum en jouant sur I’épaisseur d de la couche.
Ainsi pour une longueur d’onde dans le vide \g, la réfléctivité optimale est donnée par cette

relation :

- 4711‘

Le faisceau réfléchi subira un changement de phase aux interfaces. Compte tenu de 1’épais-

d;

(1.46)

seur d; choisie, lorsque le faisceau traverse une une couche, le déphasage est de m/2. De plus,

le faisceau réfléchi par une interface est déphasé de 7 si la couche inférieure est d’indice plus
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FIGURE 1.17 — Schéma du fonctionnement d’un miroir de Bragg.

faible. Le déphasage est nul dans le cas contraire. Sous incidence normale, le coefficient de

réflexion en intensité d’un miroir est donné par la relation suivante [72] :

R L (1.47)
N = 2N :
T+ ()

Avec N le nombre de bicouches quart d’onde.

Il est facile de comprendre que plus le nombre de couches est important, plus le coefficient
de réflexion est fort, cependant le facteur clef pour une réflexion maximum (au regard de
léquation 1.47) est le contraste d’indice entre les couches [71].

La stop-band (aussi appelée bande d’arrét) correspond a l'intervalle spectral ou le coef-
ficient de réflexion en intensité est de 50% supérieur a la valeur maximale de la réflectivité

du miroir de Bragg. Elle est définie par I'expression suivante :
4Ny i—1 [ In2—na]
20 sin (nz T

2
| 4 -1 [ [m2—ma]
1 ( ~0 sin ( i

11 apparait clairement que le contraste d’indice joue fortement sur la largeur de la stop-

Asto;lafband = (148)

band. Les miroirs de Bragg sont un empilement de couches successives qui chacune réfléchit
une partie de I’onde. L’onde pénétre donc dans le miroir et dans le cas d’une microcavité, il
faut tenir compte de cette longueur de pénétration pour connaitre la longueur exacte de la
cavité et ainsi estimer le temps d’un aller-retour de la lumiére dans le résonateur. On note
cette longueur de pénétration Lppr. Cette valeur dépend de 'angle d’incidence et de la
polarisation. Sous incidence normale et en polarisation TE, on la définit comme étant deux
fois la distance & laquelle doit étre placé un miroir a phase fixe pour obtenir un déphasage

équivalent entre ’onde incidente et réfléchie [71] [6] (figure 1.19).
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FIGURE 1.18 — Simulation & I'aide du modeéle des matrices de transfert (Chapitre 2.4) de
I’évolution de la bande d’arrét (stop band) en fonction de la différence d’indice entre les
couches et de leur nombre.
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FI1GURE 1.19 — La longueur de pénétration dans un miroir de Bragg est définie comme la
distance & laquelle il faut placer un miroir & phase fixe pour obtenir le méme déphasage que

le DBR.

Dans le cas simple d’une incidence normale avec un nombre N de bicouches important

et avec l'épaisseur des couches qui respecte ’équation 1.46, la longueur Lppg vaut [0] :

A 1
Lppr = o2 st ny > ng (1.49)
2 ny —no
Ao ning .
L = —=— < 1.50
pBR 2 ngav (nQ - nl) ” " "2 ( )

Les miroirs de Bragg présentent au final de nombreux avantages. En jouant sur I'indice

des couches nous pouvons augmenter ou diminuer la largeur de la stop-band. Le contréle

Stop-band pour plusieurs différences d’indices entre
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de I’épaisseur nous permet également de sélectionner une longueur d’onde centrale. Enfin, le
nombre de couches nous permet d’ajuster la valeur du maximum de réflexion. Nous pouvons

définir tous les paramétres de la stop-band et ’ajuster selon les besoins.

1.4.2 Mode photonique de cavité

Les microcavités utilisées dans les travaux que nous présentons ici sont simplement consti-
tuées d’une couche de semiconducteur prise en sandwich entre deux miroirs de Bragg. Le fait
de créer une cavité donne naissance 4 des interférences internes qui ne laisseront se propager
que certaines longueurs d’onde dans la cavité. Nous venons de voir qu’en fonction de I'indice
et de I'épaisseur des couches, nous pouvons choisir les caractéristiques de la stop band. De
fagon similaire, en utilisant la formule 1.41, nous pouvons choisir quelles longueurs d’ondes
seront acceptées dans la cavité. En choisissant une longueur de cavité suffisamment faible,
I’écart entre deux modes est suffisamment grand devant la largeur de la bande d’arrét, et

nous pouvons faire en sorte qu’un seul mode optique soit autorisé.

10 4

06 I -

04 - 4

Réflectivité

02 4

0,0 . I . 1 . 1
300 350 400

Longueur d'onde (nm)

F1aurE 1.20 — Reflectivité calculée pour une cavité de ZnO (épaisseur 2)). Pour simplifier
cette représentation, nous n’avons utilisé que la partie réelle de l'indice optique (cavité non

absorbante).

Les figures 1.20 et 1.21 montrent une simulation des caractéristiques d’une microcavité
ZnO avec deux miroirs de Bragg SiOz/H fO (9 paires pour M; et 6,5 paires pour My). Les
résultats obtenus avec cette cavité sont présentés dans le chapitre 4.

La figure 1.21 représente la cavité & travers son profil d’indice et nous montre le confinement
du module au carré du champ électrique |E|2. Pour obtenir un maximum de champ au centre
de la cavité, nous ajustons les épaisseurs des couches en suivant les indications présentées
dans le paragraphe précédent. Ainsi, nous avons une cavité de longueur m% et des couches
pour les miroirs de Bragg d’épaisseur \/4. Nous remarquons que le champ pénétre dans les

miroirs, il ne faut alors plus parler de longueur de cavité, mais de longueur effective L.f; qui
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dans le cas d’une cavité asymétrique s’exprime par [71] :

1
Legy = Leav + §(LDBR1 + Lppr2) (1.51)
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F1GURE 1.21 — (Noir)Exemple d’un profil d’indice d’une cavité 2. La forte différence d’indice
entre chaque couche du DBR explique la finesse du pic de transmission de la figure 1.20.
(Bleu) Allure du module au carré du champ électrique a 'intérieur de la cavité. Pour simplifier
cette représentation, nous n’avons utilisé que la partie réelle de 'indice optique (cavité non

absorbante).

1.4.3 Relation de dispersion du mode photonique

Nous venons de voir que le confinement des photons dans la cavité a lieu dans le sens
perpendiculaire aux couches (direction de la croissance des matériaux). Le confinement n’est
pas latéral, les photons sont donc confinés selon un seul axe. Le nom de microcavité planaire
vient en partie de ce constat. Les photons ainsi confinés, ont un vecteur d’onde k que 'on
peut séparer selon deux composantes telles que k% = kﬁ + kzi, ki et k) étant respectivement
les composantes perpendiculaire et paralléle aux couches.

k. est dans la direction de confinement de la lumiére, il est donc discrétisé :

mm
k| = I (1.52)
L’énergie du photon s’écrit :
hic hic
l@,(k)::nawk:: - ki + k% (1.53)

Le confinement étant suivant k, on peut considérer k; > k| et développer au premier

ordre I’équation précédente :

hck hck? h2c?k?
1%@zCLG+”>=m+"=%+' (1.54)

Neav 2Meqvk | 2n2,.,Eo




1.4 Confinement de la lumiére dans les cavités 30

n, Necay
L |
0 | K
_>61 EJ_
k

FI1GURE 1.22 — Représentation de la décomposition du vecteur d’onde d’une onde incidente.

Avec Fy = hek, .

ncav

On introduit dans cette expression, la masse effective du photon de cavité My, définie

par :
thﬁ
Epn(k) = Eo + 577 ; (1.55)
p
Avec
n? Ey hmn,
Mpp, = “02 =m La: (1.56)

Les allures des dispersions sont souvent représentées par souci de clarté en fonction de

I’angle d’incidence et non du vecteur d’onde. Il convient alors de lier ces deux paramétres.

k‘” = ksin Qcav (1.57)

Ocav €st 'angle d’'incidence & l'intérieur de la cavité, il peut étre relié & 'angle d’incidence
réel dans Dair 6 (angle externe) par la loi de Snell-Descartes ny sin 7 = neqy 8inOeqy (N1 = 1),

ainsi :

En(k)sin 6y

_ 14
k= e

La relation de dispersion en fonction de ’angle d’incidence est obtenue en utilisant la

(1.58)

précédente équation 1.52

Ey
Epp(0) = ——= (1.59)
1 — sin 01
ng
La masse effective du photon est trés faible, ce qui explique la forme parabolique de
sa dispersion pour les angles peu importants. A titre d’exemple, pour une cavité d’indice

Neav = 2,3 (Zn0O) et de longueur L.q, = 300 nm, la masse du photon My, est environ
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10* fois plus faible que la masse de I’électron libre. La masse effective de I'exciton qui est
I’addition de la masse de ’électron et du trou est de ’ordre de 1 comparée & celle de I’électron.

La figure 1.23 montre ces dispersions en fonction de 'angle d’incidence.
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FIGURE 1.23 — Allure de la dispersion du photon E,;, et de l'exciton E,.. en fonction de

l'angle (externe) d’incidence sur la cavité

1.5 Couplage fort : modéle quasi-particule

Les parties précédentes nous montrent que deux entités existent dans la microcavité;
le mode photonique et ’exciton. Sous certaines conditions, ces deux particules vont pou-
voir interagir (couplage fort) et donner naissance a une nouvelle entité, une quasi-particule
nommée polariton de cavité [10]. Il a fallu attendre 1992 pour voir la premiére observation
expérimentale du couplage fort en microcavité planaire avec un semi-conducteur, dans une
structure & base d’arséniure de gallium & basse température [97]. L’énergie de liaison des
excitons dans GaAs est bien inférieure a I’énergie d’agitation thermique & 300 K (26 meV) ;
il est donc impossible de concevoir des dispositifs destinés au grand public ou & I'industrie
a partir de ce matériau. En 1998 [18] GaN est annoncé comme le matériau idéal pour 1’ob-
servation du couplage fort en microcavité. En 2002, le GaN est proposé pour 'obtention
d’un laser & polaritons a 300 K par Malpuech et al [60]. Puis en 2003 et 2005 'observation
expérimentale du couplage fort est rapporté a 5 K puis & 300 K [1][82]. L’oxyde de zinc
présente de nombreux points forts dont notamment une énergie de liaison de 60 meV et
une force d’oscillateur cinq fois plus forte que dans GalN. Cela en fait un candidat de choix
pour la réalisation de dispositifs fonctionnant a température ambiante. Zamfirescu et al ont
démontré théoriquement la possibilité d’utiliser I’'oxyde de zinc pour la conception d’un laser
a polaritons [106], ce qui explique ’engouement de la derniére décennie pour ce matériau.
Le polariton est une particule composite, modélisée mathématiquement comme une quasi-

particule. Dans une approche quantique, une particule est définie par sa fonction d’onde;
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ainsi le polariton qui est une particule composite est décrite par la combinaison linéaire des
fonctions d’ondes de ses deux composantes, ’exciton et le photon. L’Hamiltonien est défini
par une matrice 2x 2 ot Eyj, et Eege sont les expressions de I’énergie du photon et de ’exciton
et I'yp et T'eze sont les termes d’amortissement associés a ces deux oscillateurs harmoniques.

V est le terme de couplage qui lie I’exciton au photon.

E,,— 4T |4
H=|"#h—oeh . (1.60)
V Eeacc - ]Fezc

Pour déterminer les valeurs propres, on résout I’équation det(H — E.I) = 0. Il vient :

(Epp — jTph — E)(Eege — jTene — E) = V2 =0 (1.61)

1 .
E = 2 (E h — ]F n + Eezc - emc :t \/ ph — ]th (Eeacc - ]Fezc)]Z + 4V2 (162)

La différence entre 1’énergie de I’exciton et du photon est appelée désaccord et est notée
0 = Epp, — Eege. La partie réelle de la solution de I’équation précédente définit la disper-
sion du polariton, alors que la partie imaginaire est liée a la durée de vie de 'oscillateur
(amortissement). Si 0 est nul alors on voit apparaitre deux cas pour les solutions de E.

— les deux solutions ont la méme partie réelle. Il n’y a qu'une seule valeur d’énergie
possible et le mode photonique croise le mode excitonique. C’est le régime de couplage
faible. Les deux oscillateurs n’interagissent pas entre eux.

— Les deux solutions ont une partie réelle différente. Il apparait alors deux modes polari-
toniques appelés branche haute (ou UPB) et branche basse (ou LPB) qui caractérisent
le régime de couplage fort lumiére-matiére. Pour les désaccords inférieurs a zéro et
jusqu’a nul, la différence d’énergie au niveau de ’anti-croisement est appelée dédou-

blement ou éclatement de Rabi (splitting §2).

3,50 . ; . . 3,50
345| 1 3,45
< 340 B o 3,40
2 k)
o Mode excitonique © Mode excitonique
() [ o“\
c 3350 . g 335 &%
LLI \\O\‘o‘\\“ ‘\°6e/
“062? -
3,30 - k 3,30 - Branche basse (LPB) E
0 10 20 30 40 50 0 10 20 30 40 50
Angle (°) Angle (°)
Ficurke 1.24 — Couplage faible. Disper- Ficure 1.25 — Couplage fort. Dispersion
sion angulaire du mode photonique de ca- angulaire des modes polaritoniques haut
vité (bleu), et des excitons (rouge). et bas.

La valeur du dédoublement de Rabi détermine l'intensité du couplage entre les deux

oscillateurs ; elle est liée au terme de couplage V' qui dépend du matériau par l'intermédiaire
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de la force d’oscillateur f des excitons et de I'indice mais aussi des paramétres de la cavité
(LcavaLeff) [ ]

fLCCLU

V= | S fea
nczwLeff

(1.63)

On détermine le dédoublement de Rabi & partir de 'expression suivante :

1
Q=24/V2— ZAF avec Apr =Tepe — Tpp (1.64)

Il apparait alors que le terme de couplage V' et donc {2 sont des parameétres importants
pour obtenir le couplage fort dans les microcavités planaires. Dans 1’équation 1.63 nous
voyons qu’il est nécessaire de travailler avec une force d’oscillateur la plus grande possible.
Avec f = 200000 meV?2, le ZnO présente une force d’oscillateur bien supérieure a de nom-
breux autres semi-conducteurs. Lqyrs joue en défaveur du terme de couplage, il faut donc le
minimiser en jouant sur les sauts d’indices dans les miroirs de Bragg, c’est pourquoi nous
verrons dans les chapitres suivants qu’une attention particuliére a été portée sur le choix
des matériaux utilisés dans ces couches. Enfin dans I’équation 1.64 nous voyons que les
élargissements des photons et des excitons doivent étre le plus proche possible afin de maxi-
miser I’énergie de Rabi. La figure 1.25 nous montre I’évolution des dispersions polaritoniques
lorsque les conditions du couplage fort sont réunies. On rappelle que E,), varie en fonction
de I'angle d’incidence (1.59). A la résonance (E,, = FEezc) on observe I'anticroisement et
les deux branches sont séparées par ’énergie de Rabi. Dans cette situation les polaritons
présentent aussi bien les caractéristiques du photon que de ’exciton. Hors résonance, les
dispersions polaritoniques tendent vers les énergies des modes non couplés, ils adoptent alors
plus les caractéristiques du photon pour la LPB et celle de ’exciton pour la UPB. Cette
fraction excitonique et photonique (aussi appelée poids) varie hors résonance en fonction du
désaccord 6. On peut calculer les composantes excitonique (a;) et photonique (f;) en recher-
chant les vecteurs propres associés aux modes couplés dans la base des modes non couplés.
a; et B; sont appelés coefficients de Hopfield et portés au carré, ils représentent les poids

excitonique et photonique du polariton |79].

42
2
= 1.
YLPB = 472 (51 hQ)? (1.65)
9 (6 + hQ)?
= 1.66

La figure 1.26 illustre I'influence de 0 sur la composition de la LPB.

1.6 Condensation de Bose-Einstein

Les particules élémentaires peuvent étre classées en deux catégories selon la valeur de leur
spin. Celles de spin entier sont des bosons et celles de spin demi-entier sont des fermions. Pour
une température donnée, les bosons suivent la statistique de Bose-Einstein et les fermions

la statistique de Fermi-Dirac. Contrairement aux fermions qui ne peuvent occuper le méme
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FIGURE 1.26 — (lignes pointillées) Position des modes non couplés (photonique et exciton).
(lignes bleu) modes couplés, UPB et LPB . (ligne noire)3% 55 : fraction photonique. (ligne
rouge) a pp : fraction excitonique

état quantique du fait du principe d’exclusion de Pauli, les bosons peuvent atteindre I’état
de condensation de Bose-Einstein quand la distance qui les sépare est inférieure ou égale a
la longueur d’onde de De Broglie :

h
vV 27ka‘BT

Dans un gaz de bosons, le nombre moyen de particules occupant un état o d’énergie €,

Ar = (1.67)

est donné par :

- 1

No= s (1.68)

avec ﬁ = % et u le potentiel chimique.

On exprime le nombre de particules (de spin S) dans le systéme par :

— (25 + 1) 3/2V/ \[de (1.69)

expﬂ (6

On peut aussi I'exprimer a ’aide d’une somme :

N=> Ni(uT) (1.70)

Si on considére un espace de volume V ; la densité de bosons n est donnée par N = %
En diminuant la température du gaz de bosons on atteint une température critique appelée

température de Bose T pour laquelle le potentiel chimique p est nul. A partir de cette
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température, les bosons vont se regrouper dans l'état fondamental du systéme. On donne

I’expression de la température de Bose :

e = zfjm(]vvf/g(wz)fzsm)(g/g) (71)

avec ((3/2) la fonction de Riemann = 2,612. On remarque que cette température est
inversement proportionnelle & la masse m des particules. Ainsi, plus les particules sont 1égéres,
plus la condensation sera facile & observer. Les polaritons sont donc des candidats parfaits
pour Pobservation de ce phénomene [19],[12].

On appelle Ny le nombre de particules occupant le niveau fondamental :

Ny = N<1 - (;)3/Q> (1.72)

Des 1962, I'idée d’utiliser les excitons des semi-conducteurs est proposée |8],[65]. Les pro-
grés techniques en matiére d’épitaxie des semi-conducteurs ont permis d’observer le couplage
fort lumiére matiere [97],[4], (développé dans la partie 1.5) et de nombreux travaux portent

désormais sur la condensation de polaritons de cavité.

1.6.1 Condensation dans les microcavités

Dans les microcavités, la transition de phase jusqu’a la condensation de Bose-Einstein
est régie par le phénomeéne de relaxation. Son étude permet de comprendre le comportement
des polaritons de cavité ; leur thermodynamique, leur cohérence spatiale et temporelle, mais
aussi leur état de superfluidité et leur polarisation de spin [17] [23] [21]. La figure 1.27 sché-

matise I’évolution des polaritons le long de la branche basse (LPB).

Energie
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pompage
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exciton

1 — Pompage non résonnant réservoir

2 — Formation des polaritons

3 - Relaxation

4 - Condensation

Vecteur d’onde

FI1GURE 1.27 — Création et relaxation des polaritons le long de la branche basse.

Dans le cas de notre étude, nous utilisons un pompage optique non résonnant. A 266
nm 'excitation est située plusieurs centaines de meV au dessus de I’énergie des excitons. Les

paires électron trou créées par le pompage vont perdre de I’énergie par émission de phonons



1.7 Laser & polaritons 36

[28]. Les paires présentes dans le cone de lumiére vont se regrouper a grand k:_|'| dans ce que
I'on appelle communément le réservoir & excitons qui est en fait un état polaritonique ou la
composante excitonique est forte. Ce réservoir est constamment alimenté par le pompage.
Les particules vont alors perdre de I’énergie pour atteindre le niveau fondamental du sys-
téme en suivant les états autorisés le long de la dispersion polaritonique basse (LPB). Les
mécanismes et leur importance suivant différents parameétres entrant en jeu dans ce proces-
sus seront discutés dans la partie 4.4 du chapitre 4. Ce processus prend fin si le minimum
(kﬂ = 0) de la LPB est atteint. Ce minimum énergétique est propice a 'accumulation des
polaritons et par conséquent a ’obtention du laser & polaritons.

L’une des propriété intéressantes des bosons est que la diffusion des polaritons vers I’état
final est proportionnelle a la population de cet état plus un [18].

k);,0

RAI0 = Ry (1 + (26)) (1.73)

k(1,0 Nt . N ; P N )
avec R "" 1a probabilité d’un polariton a relaxer d’un état a vecteur d’onde k # 0 vers

un état ou la population est nulle [87]. (AH) est le facteur d’occupation de ’état final.

C’est cette observation qui méne & 1’idée du laser & polaritons. En effet, dés que le facteur
d’occupation est supérieur a 1, la diffusion jusqu’a I’état final a k;ﬂ = 0 est favorisée. L'effet
laser & polaritons vient du fait qu’au dela d’une population seuil, un effet non-linéaire est
obtenu et la population de I’état final s’accroit exponentiellement lorsque le pompage est
augmenté. On peut alors faire une analogie avec un laser classique en parlant de relaxation
amplifiée par 'occupation de I’état final.

Le terme "laser" & polaritons est bien sur un abus de langage car il s’agit d’une relaxation

stimulée de particules et non pas d’émission stimulée.

1.7 Laser a polaritons

Dans l'introduction nous avons vu que la théorie de la condensation de Bose Einstein
(BEC) a été développée dans les années vingt. C’est un état qui regroupe des particules de
spin entier (bosons) et dans lequel le comportement collectif domine sur les comportements
individuels. Finalement, grace aux progrés en matiére de refroidissement, ce phénomeéne fut
observé 70 ans plus tard, avec des atomes lourds de rubidium.

Au milieu des années 90 Imamoglu et al[12| proposent un nouveau type de laser basé sur la
condensation de Bose Einstein. L’aspect novateur de ce laser vient du fait qu’il ne nécessite
pas d’inversion de population et qu’il présente donc un seuil de fonctionnement trés faible.
Ce nouveau laser utilise la relaxation des polaritons décrite dans le précédent paragraphe.
Ce chapitre nous a montré que dans une microcavité en régime de couplage fort, on crée
des polaritons. Ces quasi-particules bosoniques mixtes, formées d’un exciton et d’un photon
peuvent thermaliser jusqu’a un méme état quantique appelé état fondamental. Les polaritons
alors piégés dans cet état ont un temps de vie court et finissent par libérer un photon.
L’énergie de ce photon est définie par ’énergie de bande interdite du matériau utilisé. On
obtient alors une émission de photons cohérents, monochromatiques et unidirectionnels.

La température nécessaire pour obtenir la thermalisation des particules est inversement
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proportionnelle & la masse. Un polariton est 4 ordres de grandeur plus léger que la masse
de I’électron libre, la condensation est alors facilité expérimentalement. Si la condensation
d’atomes avait besoin de température trés basse (< 1K), I'utilisation de semi-conducteurs
avec de grandes forces d’oscillateur permet d’observer les excitons (et aussi les polaritons)
jusqu’a température ambiante. Afin de comprendre quels sont les avantages du ZnO dans
ce type de dispositif, nous devons rappeler que les photons émis par les polaritons ont une
énergie qui dépend du semi-conducteur utilisé. Dans ZnO, 1’énergie de bande interdite vaut
3,37 eV ce qui permet 'obtention d’une émission dans le proche UV, une gamme de longueur
d’onde qui, jusqu’a maintenant, était inaccessible par les sources laser classiques. Un autre
aspect et certainement le plus important qui fait que le ZnO est d’intérét majeur pour ce
dispositif, est I’énergie de liaison extrémement forte de ses excitons (60 meV), la plus forte
de la famille des II-VI. 1l est alors possible d’obtenir un laser moins gourmand en énergie,
dans une gamme de longueurs d’ondes intéressante et qui peut fonctionner jusqu’a haute
température. L’observation de cet effet laser dans une microcavité CdTe est rapportée en
1998 [19].

Cet effet est surtout relié & deux paramétres que l'on s’efforce d’optimiser, le facteur de

qualité et le dédoublement de Rabi.

1.8 Etat de ’art et problématique

Le régime de couplage fort entre les excitons et les photons mis en évidence en 1992 par
Weisbuch et al. [97] permet aujourd’hui aux microcavités d’étre un support majeur pour
I’étude de ’électrodynamique quantique. Du fait de I'analogie avec les atomes froids, on a
vite cherché & montrer un état macroscopique de la matiére cohérent.

Les premiéres expériences montrant le couplage fort puis la condensation de polaritons ont
été obtenues a basse température (de l'ordre de la dizaine de Kelvin) avec GaAs , CdTe et
InGaAs [22] [75] [45] [78]. Dans un premier temps, la qualité des miroirs limitait le temps de
vie des photons de cavité et les défauts des couches donnaient une finesse spectrale médiocre.
L’évolution rapide des techniques a permis, dés 1998, d’observer pour la premiére fois une
émission cohérente dans une structure & base de CdTe & basse température [19].

En 2002 [106] il a été montré théoriquement que les propriétés du ZnO sont particuliérement

adaptées pour obtenir un laser a polaritons (table 1.2).

Energie de liaison Splitting Couplage
(meV) longitudinal- exciton-photon
transverse (Q)(meV)
GaAs 4,2 0,08(Xum) 5—10
GaN 25 4,7(X 4+ Xp) 30 — 60
Zn0O 60 6,3(Xa+ Xp) 60 — 200

TABLE 1.2 — Propriétés des excitons dans des matériaux couramment utilisés en microcavité

3] [=1] [31] [32] [106] [56].
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L’avantage d’utiliser un matériau pour lequel I'énergie de liaison des excitons est forte,
est qu’il permet un fonctionnement a température ambiante, condition absolue pour un
composant commercialisable. De gros efforts ont portés sur 'obtention du laser & polaritons
fonctionnant & température ambiante et des micro-cavités a base de GaN ont donné les
premiers succes [[16]]. Dans ces structures ’énergie de Rabi qui, on le rappelle est I’énergie
minimum entre la branche haute et basse, est de 'ordre de 50 meV.

La technologie ZnO qui était en retard sur GaN a, peu de temps aprés, permis de mettre en
évidence des couplages forts avec des Rabi deux fois plus importants (= 100meV')[[26]]. Les
avancées sont progressives et constantes comme le montre I’évolution des facteurs de qualité,
de 'ordre de 100 pour les premiéres générations |35] [25] & 4000 pour les plus élaborées [15].
En paralléle du développement des microcavités, d’autres structures ZnO (micro-pilliers,
micro-disques ...) ont aussi montré le couplage fort & température ambiante [30].

En 2002, les calculs négligeaient le temps de vie fini des polaritons. Un Rabi plus grand
conduisait alors & un seuil théorique plus bas. La course aux Rabi de plus en plus grands
était lancée.

En 2008 [46] le temps de vie des polaritons a été pris en compte dans les calculs. Pour un
Rabi grand, les particules doivent dissiper une quantité importante d’énergie pour atteindre
le niveau de plus basse énergie depuis le réservoir excitonique. Si le temps de relaxation
devient supérieur au temps de vie des particules, alors le systéme n’est plus a 1’équilibre
thermodynamique et le seuil est augmenté.

On peut alors se demander si le ZnO est réellement un si bon candidat pour obtenir un laser
& polaritons a faible seuil.

Nous allons voir qu’il s’agit en fait de trouver le bon équilibre entre tous les paramétres de

cavité. On doit ajuster au mieux ’énergie de Rabi, le facteur de qualité ainsi que le désaccord.

Dans ZnO

Le Rabi trés grand donne un piége profond et oblige les particules & perdre beaucoup
d’énergie pour atteindre I’état fondamental. Si le piége est trop profond, le temps de relaxa-
tion devient plus grand que le temps de vie des particules et I’état de plus basse énergie n’est
jamais atteint.

Pour réduire la profondeur du piége, on joue sur le detuning. Le detuning optimal pour les

microcavités ZnO est § = 0 meV [56].

Dans GaN

Le Rabi modéré donne un piége peu profond et les particules peuvent aisément at-
teindre I’état fondamental. Cependant comme le piége est peu profond, les particules peuvent
s’échapper (interactions exciton-exciton a haute température). Pour éviter cela, on joue en-
core sur le detuning qui nous permet d’avoir un piége légérement plus profond. Le detuning
optimal pour les microcavités GaN est autour de § ~ —40 meV.

On pourrait alors conclure qu’aucun de ces deux matériaux n’est favorable & la condensation.

Cependant, le fait de travailler & detuning plus grand dans ZnO, donne aux polaritons un
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poids excitonique plus important que dans GaN. De ce fait, les interactions entre particules
sont favorisées et la densité de particules nécessaire pour atteindre I’état de plus basse éner-
gie est plus basse. Le seuil est alors abaissé. C’est cette raison qui fait que le ZnO est un
client idéal pour 'obtention du laser & bas seuil & température ambiante.

Nous détaillerons au cours du chapitre 4 les phénomeénes qui influent sur la valeur de la
densité critique.

On comprend que le seuil dépend de deux paramétres, le facteur de qualité, qui gouverne le
temps de vie des particules, et le detuning qui permet d’ajuster la profondeur du piége.

La figure 1.28 issue de [43] montre I’évolution du seuil en fonction du Rabi et du facteur de

qualité.
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FIGURE 1.28 - (a) (ligne rouge) Densité de particules au seuil en fonction du Rabi (2) pour
un temps de vie photon = 0,1 ps. (ligne bleu) Limite en dessous de laquelle on passe en
régime de couplage faible. (ligne pointillé) Seuil calculé sans prendre en compte le temps de
vie des polaritons. (b) Densité de particules au seuil en fonction du facteur de qualité calculé
pour un Rabi de 80 meV.

Le challenge, qui est la motivation de cette thése, est donc de concevoir des cavités en
optimisant les parameétres que sont le Rabi et le facteur de qualité.
Le premier laser & polaritons & base de ZnO & température ambiante & été observé en 2012
dans une cavité planaire ZnO [69]. Au méme moment ’étude de fils de semiconducteurs,
notamment de ZnO ont donné des résultats notables [91]. Les axes de recherche évoluent
constamment et la tendance s’oriente vers les études des propriétés du condensat en tant
que tel. Les polaritons permettent de manipuler le condensat comme jamais auparavant et
les études de superfluidité sont trés prometteuses.
La physique des polaritons a maintenant une vingtaine d’années et beaucoup de voies, au
départ théoriques, sont maintenant maitrisées expérimentalement. Ainsi les propriétés des
excitons dans les semi-conducteurs, les phénoménes de relaxation, les méthodes d’excitation,
les différents types de structures, sont autant de paramétres qui maintenant sont maitrisés.

C’est dans ce contexte de dynamisme fort que mes travaux doctoraux prennent place.
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Chapitre 2

Méthodes expérimentales

Sommaire
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Exciter un matériau avec de la lumiére et étudier la lumiére qui est réemise sont I’'objet
des spectroscopies optiques. En étudiant la lumiére absorbée, réfléchie et transmise, nous
avons accés a un vaste champ d’informations. Les mesures de spectroscopie demandent des
installations optiques trés exigeantes impliquant une grande précision et une forte stabilité.
Ce chapitre a pour but de décrire en détail toutes les méthodes de spectroscopie expérimen-
tale utilisées lors de ces travaux et de montrer leurs intéréts respectifs.

Dans une premiére partie, nous nous intéresserons aux dispositifs de macro-réflectivité et
de réfléctivité en angle utilisés. Nous avons notamment étudié les miroirs multi-couches et
montré le couplage fort. Nous verrons aussi comment il est possible de modéliser la réponse
optique du systéme grace au formalisme des matrices de transfert.

La seconde partie est dédiée au montage de micro-photoluminescence. Selon les différentes
configurations expérimentales, nous pouvons étudier la réponse des échantillons dans ’espace
réel et réciproque. Les dispositifs permettant de faire des études en fonction de la température

sont aussi décrits.
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2.1 Equipement

Le laboratoire dispose de plusieurs sources laser servant a ’excitation optique :

Sources LASER

— Un laser YAG doublé intra-cavité, pompé a 'aide de deux barrettes de diodes pouvant
délivrer jusqu’a 36 W. En sortie le faisceau continu délivre jusqu’a 10 Watt & 532 nm.

— A l'aide d’'un module dédié, ce faisceau peut étre doublé et on obtient un faisceau
continu & 266 nm.

— Il peut aussi étre utilisé pour pomper une cavité femto-secondes comportant un cristal
titane-saphir. Cette cavité est accordable en longueur d’onde entre 700 et 1000 nm.
Les impulsions obtenues ont une largeur de 130 femto-seconde cadencées & 76 MHz.
La puissance moyenne en sortie de cette ligne peut monter jusqu’a 1.40 W.

— L’émission femto-seconde peut étre doublée et triplée. On peut alors obenir une emis-

sion femto-seconde jusqu’a 233 nm.

700 nm 1000 nm
_ o A N
350 nm 500 nm
233 nm 333 nm
A3

FIGURE 2.1 — Gamme de longueurs d’ondes accessibles (excitation continue et femto-seconde)

Sources lumineuses

— Une lampe halogéne émettant une lumiére continue sur une large bande spectrale.

— Une lampe U.V émettant & partir de 230 nm.

Detection

Quatre systémes d’analyse et de détection pouvant étre associés les uns aux autres suivant
les besoins :

— Un spectrométre HR 1000 de distance focale 1 m utilisant des réseaux 2400 ou 1800
traits. Résolution maximum de 0, 3A.

— Deux spectromeétres HR-640. Distance de travail 64 cm. Réseau 2400 traits/mm. Ré-
solution maximum de 0, 5A.

— Une caméra CCD a température controlée par effet Peltier (-70°C). 256 x 1024 pixels.
Surface d’un pixel 26pm?.

— Une caméra CCD a température controlée par effet Peltier (-70°C). 512 x 2048 pixels.

Surface d'un pixel 13um?2.
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Les études en température sont possibles grace & 3 cryostats :
— Deux cryostats fixes a circulation de fluide. L’hélium liquide permet de descendre
jusqu’a 4,2 K
— Un cryostat a bain d’hélium permettant la rotation de I’échantillon sur 360°
Les sources et composants sont installés dans trois salles d’expériences équipées de bancs

et de tables optiques.

2.2 Source d’excitation laser

La majorité des mesures présentées dans ce manuscrit ont été obtenues sous excitation
femto-seconde & la longueur d’onde de 266 nm. Il convient de présenter cette source qui est

le résultat d’une ligne laser compleéte.

Laser de pompe Verdi

Le laser de pompe est un laser continu fonctionnant & 532 nm qui délivre jusqu’a 10 W. Il
utilise un cristal de vanadate d’yttrium dopé avec des ions néodymes (Nd-YAG, accronyme
anglais : neodymium-doped yttrium aluminium garnet). De la marque COHERENT et nommé
Verdi V-10, ¢’est un laser a faible bruit (bruit optique < 0.003%rms) pompé optiquement par
des diodes laser AAA (Aluminium-free Active Area) de forte puissance & 808 nm (longueur
d’onde d’absorption du cristal). En sortie de pompe, on obtient un faisceau de 2,25 mm de

diamétre avec une divergence inférieure a 0,5 mrad.

Oscillateur Mira

Le laser Verdi nous permet de pomper un cristal de saphir dopé par des ions titane. La
longueur d’onde est accordable entre 700 et 1000 nm. L’émission dans un premier temps
continue est focalisée dans un cristal a effet Kerr (Iindice de ce cristal varie en fonction de la
puissance de I'onde incidente) les modes de forte puissance vont alors étre séparés des modes
de faible puissance. Un deuxiéme cristal, par vibration, va créer des interférences entre les
modes & 'origine des pulses. Un jeu de prismes permet de compenser le déphasage dans la
cavité et ainsi de garder le fonctionnement en mode pulsé pour chaque configuration des
miroirs. En sortie du Mira-900 on peut obtenir des pulses femto-seconde (130fs cadencés a
T6Mhz) de 1,4 W & 800 nm.

Obtention d’harmoniques double et triple

Un étage composé d’un doubleur et d’un tripleur nous permet de générer une seconde
ou troisiéme harmonique. En utilisant un faisceau d’entrée centré & 800 nm, on peut obtenir
une émission & 266 nm de puissance moyenne 50 mW. C’est cette configuration standard qui

servira a l’étude des microcavités présentées dans les chapitres 3 et 4.
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Translation du faisceau

‘ Miroir de fond de cavité Prisme CristalTi:Saphir

Prisme — ;
Filtre birefringent Miroir et fentes de sortie

Entrée de la pompe
Cristal interférentiel

FIGURE 2.2 — Schéma du laser femto-seconde Mira-900. Le trajet du faisceau ainsi que les

éléments principaux sont indiqués

2.3 Reéflectivité

La spectroscopie de réflectivité permet 'étude de 'intensité réfléchie par un matériau,
en fonction de la longueur d’onde. Dans le cas de l'oxyde de zinc, cette technique nous
permet de mettre en évidence les transitions excitoniques car la valeur du coefficient de
réflexion est fortement perturbé par les résonances excitoniques. Appliquée aux microcavités,
cette technique nous permet de caractériser précisément notre structure ; ainsi on mesure la

longueur de la stop-band et la position du ou des modes optiques.

2.3.1 Reéflectivité sous incidence normale

L’utilisation de cette technique nous permet de remonter aux propriétés intrinséques du
matériau. La figure 2.3, reporte un spectre de réflectivité en fonction de ’énergie pour un

échantillon de ZnO épitaxié sur un substrat saphir.

On repére trois zones. (1) Le matériau est transparent, cependant le coefficient de ré-
flexion n'est pas nul & cause du saut d’indice & l'interface. (2) On observe des pics de ré-
fléctivité associés aux excitons libres du matériau. A l'inverse d’autres techniques comme la
luminescence, la réflectivité met en évidence principalement les états intrinséques qui sont
en nombre conséquent. La densité d’états excitoniques intrinséque est trés grande devant la
densité d’états des excitons liés & des impuretés. La réflectivité, trés sensible & I’absorption
et par conséquent a la densité d’états permet de révéler les états intrinséques du matériau. A
ces énergies le matériau répond différemment & ’excitation optique, la constante diélectrique
est modifiée ainsi que le coefficient de réflexion. Si le ZnO est inséré dans une microcavité,
ce sont & ces énergies que les photons du mode de cavité vont interagir avec les excitons. (3)

Au dessus de 3,41 eV (valeur du gap) le matériau devient trés absorbant (voir figure 1.14).
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FIGURE 2.3 — Mesure de réflectivité sur un échantillon de ZnO épitaxié sur une couche de
saphir

La figure 2.4 montre le dispositif expérimental utilisé.

Lampe U.V

Séparatrice o

<4 I

AA

Objectif E@
— ﬁ
]

FIGURE 2.4 — Schéma du montage de micro-réflectivité

La source lumineuse est une lampe UV, elle nous permet d’étudier I’échantillon sur un
spectre trés large (> 2000 nm) commencant & 230 nm. La séparatrice envoie une partie
du faisceau en direction de I’échantillon et 'objectif de microscope focalise 'excitation sur
I'échantillon (spot 9= 2um). La température de travail est controlée grace a un cryostat. Un
controleur nous permet de stabiliser la température au centiéme de degré prés sur une plage
de 4 a 300K grace a une résistance chauffante. La collecte se fait par I'objectif qui renvoie
le faisceau & l'infini. La lentille L2 focalise I'image sur la fente d’entrée du spectrometre. Le

réseau motorisé du spectromeétre est un 2400 traits par mm. Le spectre est alors enregistré
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a laide d’'une caméra CCD 256 x 1024 pixels. En une acquisition on enregistre une plage
de 79 meV de large (autour de 320 nm), et le systéme motorisé du réseau nous permet
de balayer l'intervalle souhaité. La source n’est pas une source blanche parfaite, il faut
donc normaliser les spectres obtenus. Pour cela, dans les mémes conditions d’expérience, on
remplace ’échantillon par un miroir et le spectre obtenu sera utilisé comme référence. Ainsi,

tous les spectres seront divisés par cette référence.

2.3.2 Reéflectivité en angle

La figure 2.5 montre le dispositif expérimental.

CCD
caméra

Lampe halogéne

2f
Rotation
0°-85°
2f
Rotation
0° - 360°

Cryostat

F1QURE 2.5 — Schéma du montage de spectroscopie résolue en angles

L’échantillon est placé dans un cryostat a fenétre circulaire transparente pouvant tourner
sur 360°. La source lumineuse est une lampe halogéne émettant un spectre de 230 a 2500
nm. La lumiére traverse la lentille pour former un faisceau paralléle et passe ensuite dans
le polariseur. Le systéme "lampe, lentille, polariseur" est fixé sur un bati qui autorise une
rotation autour de I’échantillon. L’axe de rotation est le méme que celui du cryostat. La
lentille L2 ainsi que le spectrométre sont quant & eux fixes. Pour étudier la réflectivité de
I’échantillon en angle, on tourne le cryostat d’un angle « et le systéme d’excitation de 2a.
La lentille L2 est placée de telle sorte & obtenir un montage 4f (grandissement = —1). Ce

systéme permet ’étude en réflectivité des angles d’incidence allant de 0° & 90°.

Systéme cryogénique

Les transitions excitoniques évoluent de facon significative en fonction de la tempéra-
ture. En photoluminescence notamment, les excitons liés dominent complétement I’émission
a basse température. A linverse, au dessus de 70 K, cette émission s’élargit du fait de

I'agitation thermique et I’émission (souvent appelé DYX) n’est plus distincte. Suivant 1'in-
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formation recherchée, il est nécessaire de pouvoir mener les expériences sur une large plage
de températures (entre 5 et 300 K). On utilise pour cela un cryostat a doigt froid (figure
2.6).

N2 He

Pompe a palette

» Vided’isolement

—— , Porte échantillon

s——— Hublotcylindrique

FIGURE 2.6 — Schéma d’un cryostat & bain d’hélium. L’enceinte d’isolement et le réservoir

d’azote permettent de garder ’échantillon a trés basse température

L’atout de ce cryostat est de garder 1’échantillon & basse température sur une longue pé-
riode sans consommer beaucoup d’hélium mais surtout grace a sa fenétre circulaire, d’étudier
les réflexions pour une gamme d’angles importantes (0° & ~ 85). Le porte échantillon est en
cuivre et posséde une trés bonne conductivité thermique. Il est placé dans un vide primaire
et son extrémité haute est en contact direct avec ’hélium liquide. L’échantillon est collé sur
cette partie (appelée doigt froid) a I’aide de laque d’argent qui est un trés bon conducteur
thermique.

Le vide est obtenu grace & une pompe a deux étages constituée d’'une pompe primaire et

d’une pompe turbo-moléculaire. Le vide est constamment maintenu & 1076 mbar.

2.4 Modéle des matrices de transfert

Les microcavités planaires sont constituées a l’aide de miroirs de Bragg. Ces miroirs,
présentés dans le premier chapitre sont un empilement successif de deux matériaux d’indices
différents. Afin de modéliser la réponse optique de ces cavités, nous devons déterminer les
équations qui définissent 1’évolution du champ électrique, du champ magnétique et du vec-
teur d’onde. Ainsi dans un premier temps nous calculerons les coefficients de réflexion et de
transmission dans le cas simple o 'on se place sur une interface entre deux milieux. Dans
un deuxiéme temps nous verrons que ’on peut utiliser des matrices 2 X 2 pour exprimer la

propagation de la lumiére & cette interface. Enfin, en généralisant ce procédé a un nombre
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N d’interfaces (et en tenant compte des couches) nous pourrons modéliser complétement un

systéme complexe d’empilement de couches.

2.4.1 Coefficients de Fresnel

Les coefficients de Fresnel interviennent dans la description du phénoméne de réflexion
et réfraction d’une onde & l'interface entre deux milieux d’indice différent. Ils permettent
d’exprimer un lien entre les amplitudes des ondes réfléchies et transmises par rapport a
I’amplitude de I'onde incidente.

Pour cela on introduit le coefficient de réflexion r et le coefficient de transmission ¢ du champ

électrique tel que :

E E
r=— et t=—t

2.1
E, E, (2.1)

Ou E;, E, et E; sont les amplitudes respectives des champs électrique incident, réfléchi
et transmis.

Le champ électrique et magnétique sont définis sous la forme :

E = Eoei(wt_gm et B= goei(wt_gm (2.2)

Laloi de Snell-Descartes nq sin 61 = ng sin s nous permet de calculer I'angle de réfraction
du faisceau transmis en fonction de I'angle d’incidence et de I'indice réel des milieux.
A Vinterface, suivant la polarisation TE ou TM (transverse électrique et transverse magné-
tique) il y aura continuité totale ou partielle des champs électrique et magnétique. Il faut

donc distinguer ces deux cas.

Polarisation TE

En polarisation transverse électrique, le champ électrique est orienté dans le plan de
Iinterface comme représenté sur la figure 2.7.
A linterface, il v a donc continuité de E (car il n’est défini que suivant l'axe z) et de la

composante y du champ B.

Suivant 1’axe ox

Eyux + Eux = Epux (2.3)

Si on divise par E; on trouve :

1+r=t (2.4)
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Milieu 1
n1

v

Milieu 2
n2

FIGURE 2.7 — Polarisation TE. Orientation des vecteurs E, B et k.

Rmygq : Cette représentation n’est valable que dans le cas ou le milieu 2 est transparent
Suivant 1’axe oy

Il y a continuité de la composante suivant y de B (en ’absence de courant surfacique)

B; cos1 — B, cos8, = B;cos Oy (2.5)
Ou encore

(B; — B,) cos )y = Bycos b (2.6)

On utilise alors I’équation de Maxwell qui nous permet de lier B et E dans un milieu
homogéne, linéaire et isotrope,

-~ OB - 4 L -
rotkE —E:V/\E:—ik/\E:—z’wB (2.7)
et
_ kEAE
g-trz (2.8)
w
On sait que k = nkgy donc :
k n
~r_r 2.9
s (2.9)
Ainsi :
B =g2
fix
B={ B.=F,— (2.10)
C
n3
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On remplace alors les expressions B;, B,, By dans ’équation 2.8, pour obtenir :

n1(1 — ) cos 6y = nat cos by (2.11)

Cela permet de calculer les coefficients de Fresnel, grace aux équations 2.1, 2.4 et 2.11

r:nlcosel—ngcosﬁg (2.12)
ng cos fo + nq cos O1

2 0
t= MCoS L (2.13)
11 cos f1 + ny cos By

Polarisation TM

A

Milieu 2
nz

FIGURE 2.8 — Polarisation TM. Orientation des vecteurs E, Betk

En polarisation transverse magnétique, comme le montre la figure 2.8 il y a continuité a
I'interface de B (car il n’est défini que suivant I’axe z) et de la composante y de E.

En suivant le méme raisonnement que dans la partie précédente on trouve :

r:n200891—n1c0892 (2.14)
N9 cos 01 + ny cos B

2 0
P — ni1 cos bty (215)
ng cos 61 + ny cos O

2.4.2 Structure multi-couches et modéle matriciel

Comme nous 'avons précisé au début de la partie 2.3, nous cherchons & étudier des
structures multicouches. Pour cela nous utilisons le formalisme d’Azzam et Bashara [5] qui

nous permet de modéliser chaque couche par une matrice couche et chaque interface par une
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matrice interface.

Ce modéle matriciel permet de calculer la réflectivité, la transmission et ’absorption d’une
structure multicouches et nécessite 'utilisation de la forme complexe des indices des maté-
riaux.

L’indice complexe N est relié a la constante diélectrique :

N =n—iK = /&, = Ve + iez (2.16)

avec n l'indice de réfraction, K le coefficient d’extinction, €1 et €s les parties réelle et
imaginaire de la constante diélectrique €,. La partie imaginaire K est reliée au coefficient
d’absorption a du matériau :
2K 4rK
o = = —
C )\0

On vient de voir que lorsque la lumiére traverse une interface, on conservait les compo-

(2.17)

santes tangentielles des champs, et ce, dans les deux cas, TE et TM. Pour cette raison et car
les equations de propagation de la lumiére sont linéaires, on peut utiliser une matrice 2 x 2
pour décrire la propagation de la lumiére dans une structure multi-couches.

Ce formalisme nous permet de décomposer en deux composantes le champ électrique F(z)
dans une couche (le champ se propageant suivant I'axe de croissance z des matériaux) :

E*(2) se propage dans le sens de z positif et £~ (z) dans le sens inverse de z.

E7(2)

E(z) = ) (2.18)

Suivons le sens de propagation de la lumiére et dirigeons nous d’un milieu 1 vers un mi-
lieu 2. On travaille alors avec deux champs, E1(z) et Ea(z). Et comme dans I'équation 2.11
on peut décomposer ces champs en deux. On obtient alors E} (2), Ey (2) et Ey (2),E; (2).

On peut les relier grace a une matrice S :

Ey (2)
By (2)

(2.19)

Sa1 S22

[511 S12

Cette matrice S, qui lie le champ sortant au champ entrant, est obtenue en faisant le
produit des différentes matrices interfaces et couches. Le systéme multi-couches est représenté
sur la figure 2.9.

En prenant ’exemple d’une structure & N couches et en nommant respectivement I et ID

les matrices interfaces et couches, on obtient S de la maniére suivante :

S:HUX]DlXHlX]DQXHQ"-DNX]IN (220)

Ainsi pour utiliser la matrice S, nous devons déterminer, les matrices interface et couche

(I et D).



2.4 Modéle des matrices de transfert 52

v

Axe de croissance des couches et sens de propagation de la lumiére

FIiGURE 2.9 — Représentation du formalisme d’Azzam et Bashara dans une structure multi-

couches.

Matrice interface

Avec le méme principe que équation 2.12, on lie le champ électrique entre un milieu 1

et un milieu 2. Pour cela on utilise une matrice I (interface) :

E{ ()
Er(2)

Ef(2)

2.21
B (2) (220

_ I I
Iy Iz

La figure 2.10 indique comment est repérée chaque composante du champ.

FIGURE 2.10 — représentation du champ électrique & une interface

Dans le cas de gauche, ol la lumiére incidente Efr provient du milieu 1 on exprime les

amplitudes des ondes résultantes :

El_ = leEi’_
Ef =tpEf (2.22)
Ey =0

Avec ri9 et t19 les coefficients de Fresnel (déterminés dans les parties 2.3.2 et 2.3.3). En
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faisant l'analogie avec I'équation 2.19, on peut identifier deux termes de la matrice I :
Iy =1/t
11 [t12 (2.23)
I3 = r12/t12

Dans le cas de droite, ou la lumiére incidente F, provient du milieu 2 on exprime les

amplitudes des ondes résultantes :

E =takE,
Ef =0 (2.24)
E;_ = 7“21E2_

De la méme facon, on peut déterminer les deux autres termes de la matrice I :
Iio = —ro1/t
12 21/t12 (2.25)
Iog = (r12(tiz — r21)) /t12

Les coefficients de Fresnel vérifient r19 = —r9; et t12 = (1 — 7’%2)/?512_ On trouve alors

I’expression de la matrice interface :

1 [1
Ty = —. "2 (2.26)
t12 712 1

Matrice couche

Lors de la traversée d’une couche, une onde subit un déphasage du fait de I'indice de
cette couche. Pour prendre en compte ce déphasage lors de la propagation, on utilise une

matrice D telle que :

E{ (2)
By (2)

E3 (2)

2.27
Ey (2) 220

_ In Iho
Iy I

Le champ électrique s’écrit sous la forme E = Egexpi(wt — kZ) avec 8 = k.Z le terme
de déphasage.

B = kdcos6; ou encore :

2
g = /\—ZNdcos 0y (2.28)

Et la matrice couche est de la forme :

S
|

elP 0
0 it (2.29)
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Milieu 1
N4

= = = = = = =

Milieu 2

Y

F1GURE 2.11 — Représentation du formalisme d’Azzam et Bashara dans une structures multi-

couches

Matrice S et coefficients de Fresnel
En reprenant I’équation 2.12 et dans le cas ou le milieu de sortie de 'onde (milieu 2) est

semi-infini (£ ), on exprime le champ sortant en fonction du champ entrant :

Ef = SuEf
Ef =Sy Eyf

Ef(2)
0

By (2)
Er(2)

On peut alors déterminer les coefficients de Fresnel en amplitude (r,t) et en intensité

(2.30)

St Si2
Sa1 Sao

(module au carré)(R,T) :

r=" -5
il " (2.31)
=22 = _L
Ef S11
S 2
R=rr=r* = ‘5_21
111 (2.32)
T =tt* =|t]* = 5o

2.5 Micro-photoluminescence

La photoluminescence est une méthode de spectroscopie qui permet 1’étude de la lumiére
émise par un matériau. C’est une technique utilisée dans de nombreux domaines. En biologie,
cette technique, généralement basée sur l'utilisation de lanthanides, donne des informations
sur les tissus vivants. Il est notamment possible de suivre la propagation d’'un médicament
dans 'organisme pour mieux cibler son impact. L’étude de la lumiére émise par un corps est
donc une méthode puissante pour les études physiques.

Dans le cas de I’étude des semi-conducteurs, la photoluminescence consiste & exciter le maté-

riau & ’aide d’une source lumineuse et & étudier les photons qui sont ré-émis. Si la réflectivité
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donne accés aux propriétés intrinséques des matériaux, la photoluminescence renseigne sur les
propriétés intrinseques et principalement extrinséques. On aura alors des informations sur les
défauts et les impuretés du matériau. On utilise une source lumineuse d’énergie supérieure
a ’énergie de bande interdite. De par I'absorption du matériau, une certaine fraction des
électrons de la bande de valence va migrer dans la bande de conduction (photo-excitation).
L’électron se thermalise et perd de I’énergie en émettant un(des) phonon(s) et il atteint le
bas de la bande de conduction tandis que le trou atteint le haut de la bande de valence
(thermalisation). Aprés un temps relatif au matériau, 1’électron retourne dans la bande de

valence (recombinaison).

Energie Bande de

conduction

Vecteur d'onde
—_—

Bande de valence

FIGURE 2.12 — Représentation du processus de photoluminescence. (I) Photo-excitation, (2)

Thermalisation, (3) Recombinaison

Il existe deux types de recombinaison. Quand la perte d’énergie est liée & 1’émission d’un

photon, on I'appelle "radiative", elle donne naissance a la photoluminescence. La quantité
d’énergie perdue nous renseigne sur la nature de l’émetteur. La figure 2.13 montre un spectre
de photoluminescence de ZnO présentant de nombreuses transitions excitoniques [59].
A basse température la recombinaison des excitons liés a des impuretés (donneurs)domine
le spectre d’émission alors qu’a haute température les excitons libres sont révélés. On peut
observer jusqu’d 11 recombinaisons excitoniques liées & des donneurs ou accepteurs neutres
[89] [90] [41] [73] [74]- Dans le ZnO massif les excitons libres sont observés a 3,377 eV a 5 K.
L’émission & 3,367 eV est généralement attribuée & des excitons liés & des donneurs ionisés 73]
[63] alors que les excitons liés & des donneurs neutres émettent entre 3,3628 et 3,359 eV. Des
expériences de magnéto-photoluminescence attribuent toutes les recombinaisons de Is & I
a des excitons liés a des accepteurs [31]. A I'inverse d’autres études expliquent que les raies I4
jusqu’a Ig sont dues a des excitons liés & des donneurs neutres [58]. Toutes les raies d’émission
sont donc soumises & controverse et de fagon simple on peut résumer ces émissions & des
excitons liés aux impuretés du cristal. Les raies TES (two electron satellite) correspondent
a une désexcitation "non compléte" des excitons liés et peuvent aider a déterminer I’énergie
de liaison des donneurs [63]. Les raies DAP (donor acceptor pair) sont des émissions liées a
une paire donneur-accepteur.

Nous nous concentrerons particuliérement sur les excitons libres (FX) et liés (BE) dont les
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énergies de recombinaison sont présentées dans l’équation (2.33) :
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FIGURE 2.13 — Spectre de photoluminescence de ZnO [59]

E,=E,— E,

(2.33)
E;=E,—E, — E,

E, est I'énergie de l'exciton, F, I'énergie de bande interdite, F,, I'énergie de liaison de

I'exciton et Ej ’énergie qui lie I’exciton a une impureté.

La seconde recombinaison est appelée "non radiative". L’électron perd de I’énergie par

émission de phonons. L’émission non radiative abaisse le rendement de photoluminescence.

La figure 2.14 montre le montage expérimental utilisé. La source laser est celle décrite

dans la premiére partie de ce chapitre.

On utilise un faisceau laser (130 fs, 76 MHz, 266 nm) de diamétre 1 cm. La puissance
est controlée grace a une densité linéaire. Le faisceau est mis en forme par un collimateur et
la lame séparatrice réfléchit une partie du faisceau (70%) en direction de I’échantillon. 30%
du faisceau incident est transmis et la mesure de puissance est vérifiée continument grace a
un puissance-meétre. L’objectif de microscope (x 20) focalise le faisceau (diamétre ~ 2 um)
sur ’échantillon placé dans le cryostat. L’objectif a une focale de 1 cm et une distance de
travail de 4 mm. La différence entre ces deux valeurs vient du fait que ’objectif est constitué
de plusieurs lentilles. La focale est donnée & partir d’un point dans le systéme alors que la
distance de travail tient compte de I’encombrement et est donnée a partir de 'extrémité
physique du systéme. L’ouverture angulaire de 'objectif permet de récolter I’émission de
—23° & +23°. Le diaphragme, en fonction de son ouverture sélectionne les angles d’émission

récoltés. La lentille 1.2 focalise le signal envoyé & I'infini sur la fente d’entrée du spectrométre.

Imagerie de Fourier

Le montage d'imagerie dans ’espace de Fourier nous permet d’observer directement les

photons émis pas les polaritons de la branche basse en fonction de I’angle d’émission. La figure

3380
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Excitation laser
(130 Fs, 76 MHz , 266 nm)

M1

YYYY

L2
I Diaphragme
Densité linéaire
Mise en forme
du faisceau
Yy A Fy
Puissance-meétre
Séparatrice
M2 > > E
Objectif

Cryostat

FIGURE 2.14 — Montage expérimental de micro-photoluminescence

2.15 schématise le montage optique. Tous les photons émis avec un angle « de ’échantillon,
seront focalisés en un point du plan de Fourier. Ce plan est le 'plan image’ de la lentille L1
et la lentille L2 permet d’imager ce plan sur la fente d’entrée du spectrométre. On obtient
alors des images comme celle de la figure 2.16 o I'information en énergie est obtenue gréace

& la dispersion du réseau.

Echantillon
+
Cryostat

Fente d'entré du spéctrométre
Lentille de Fourier .

Plan de Fourier /

FiGURE 2.15 — Montage optique permettant une spectroscopie par imagerie de Fourier

L’ouverture numérique de l'objectif permet de récolter du signal sur 46° et la CCD
associée au réseau 2400 traits du spectromeétre permet d’observer un intervalle d’énergie de

79 meV par acquisition.
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FIGURE 2.16 — Exemple de mesure en micro-photoluminescence dans l'espace réciproque a

300 K pour une excitation faible (microcavité ZnO).

Imagerie 2D

Nous l'avons vu précédemment, si on enléve la lentille L1 (figure 2.17), on enregistre
un spectre classique de photoluminescence donnant l'intensité du signal en fonction de la

longueur d’onde.

Echantillon

fente d’entrée du spéctrometre
Objectif L2

4
Cryostat

FIGURE 2.17 — Tracé optique de I'imagerie 2D

On utilise un capteur CCD de dimension 1024 pixels x 256 pixels. En fonctionnement
classique, chaque colonne de cette matrice est associée & une énergie (1024 par acquisition),
et l'intensité est intégrée sur les 256 pixels de la colonne.

En utilisant un mode appelé image, on utilise l’ordre zéro du réseau qui se comporte alors
comme un miroir et I'image de la fente d’entrée est directement envoyée sur la caméra CCD.
On peut dire que I'on enregistre une photo de ’émission de 1’échantillon. On obtient une
image comme présentée en figure 2.18 ot ’axe des abscisses et des ordonnées représente une
unité métrique.

L’ouverture maximale de la fente d’entrée du spectrométre limite notre observation de
I’échantillon. Ainsi pour une ouverture de 2,5 mm, on ne peut utiliser que 85 colonnes de la
CCD sur les 1024 disponibles.

L’objectif a une distance de travail de 10 mm et la focale de la lentille L2 est de 250 min.
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La zone observée par un pixel est définie par ’angle sous lequel on observe I’échantillon, ce

qui revient & faire le rapport des focales :

fo 250
= =2 — 95 2.34
fobjectif 10 ( )
La taille d'un pixel est de 26 x 26um?, on observe alors une zone de 1,04 um? de I’échantillon

par pixel.
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FIGURE 2.18 — Exemple de mesure en micro-photoluminescence 2D dans Iespace réel (mi-

crocavité ZnO).

L’ensemble des techniques expérimentales présentées dans ce chapitre ont été utilisées
pour aider a la conception puis pour analyser les échantillons. Au cours de la fabrication des
microcavités, plusieurs étapes de controle sont nécessaires. Ainsi nous utiliserons toutes ces
techniques pour caractériser les miroirs utilisés ainsi que les demi-cavités avant bien entendu
d’étudier les cavités complétes. En plus d’aider a prévoir les caractéristiques des cavités, les
matrices de transfert et le modéle quasi-particule nous aideront a reproduire et & interpréter

les résultats expérimentaux.
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Chapitre 3

Microcavités hybrides en couplage

fort et résultats
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Ce chapitre est consacré a ’étude de deux structures.

Dans une premiére partie, nous présenterons la cavité nommée Z617. On abordera deux
résultats majeurs obtenus sur cette cavité. Nous démontrerons 1’état de couplage fort grace
aux mesures de réflectivité et de photoluminescence. Nous verrons qu’en dépit de quelques
défauts sur certaines couches cristallines de la structure, les caractéristiques de la cavité
prédites par les matrices de transfert, et notamment le facteur de qualité sont proches des
valeurs expérimentales. Enfin, nous verrons que les polaritons lors de la relaxation peuvent
rencontrer des difficultés & atteindre le niveau de plus basse énergie et forment un bottleneck

qu’il est possible de casser.

Dans la deuxiéme partie on présentera la cavité nommée Z739. Cette structure a été
élaborée a partir des résultats obtenus sur la cavité précédente et nous montrent que ses
caractéristiques, compte tenu de nos conditions expérimentales, permettent d’obtenir plus
facilement la condensation des polaritons et 'obtention d’une émission cohérente. Nous mon-
trerons cette émission & basse température toujours dans le régime de couplage fort.

A la fin de cette partie nous montrerons qu’il est possible de casser le couplage fort et
d’obtenir une émission laser de type VCSEL.

Dans toutes ces études nous combinerons mesures expérimentales et calculs (obtenus avec

les deux modeles présentés dans les chapitres 1 et 2) afin de valider les conclusions.
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Ce travail est le fruit d'une collaboration entre plusieurs laboratoires qui ont tous des
spécialités complémentaires. L’épitaxie des nitrures et des couches de ZnO a été réalisée au
CRHEA (Centre de Recherche sur ’'Hétéro-Epitaxie et ses Applications) par I’équipe de Jests
Zuniga-Pérez. Les DBR diélectriques ont été réalisés au LPN (Laboratoire de Photonique
et de Nanostructures) par ’équipe de Sophie Bouchoule. Enfin les couches ont été étudiées
par spectroscopie optique au LCC (Laboratoire Charles Coulomb) par 1’équipe de Thierry
Guillet et & I'Institut Pascal par I’équipe de Joél Leymarie.
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3.1 Cayvité hybride

La cavité Z617 est présentée sur la figure 3.1. Le ZnO est déposé par EJM (épitaxie
par jets moléculaires, aussi appelé MBE) sur trois paires de nitrures Al/AlGaN. Le nombre
de couches est volontairement réduit ; en effet, le but n’est pour l'instant pas d’obtenir un
coefficient de réflexion important, mais de créer un support tampon qui permet d’obtenir
une bonne qualité cristalline. La croissance de ZnO sur nitrure est bien maitrisée par les
épitaxieurs du CRHEA (Centre de Recherche sur I’'Hétéro-Epitaxie et ses Applications) avec

lesquels nous avons collaboré de facon étroite.

(3)

FIGURE 3.1 - Etapes de réalisation de la cavité Z617 : (1) ZnO (A/2) sur nitrure, 3 paires
AIN/AlGaN. (2) dépot du miroir inférieur, 3,5 paires Si0O2/SiN + Al. (3) Retrait du substrat

silicium. (4) On ferme la cavité par le miroir supérieur, 10 paires SiOz/SiN.

Un DBR diélectrique (Si02/SiN) de trois paires et demi est ensuite déposé par PE-CVD
(croissance en phase vapeur). Associé a une couche épaisse d’aluminium, il constituera le mi-
roir inférieur de la cavité. En plus de réduire considérablement le temps croissance, cette
couche d’aluminium permet de limiter la longueur de pénétration du champ électrique dans

le miroir inférieur et permet d’obtenir un éclatement de Rabi plus important.

L’étape suivante consiste & coller ’échantillon par collage anodique sur un substrat de
verre et & retirer le substrat de silicium par attaque chimique. Cette méthode dite par voie
humide utilise un mélange d’acide fluorhydrique, nitrique et acétique. Cette méthode est
rapide et permet de retirer le silicium en quelques minutes, cependant elle n’est pas sélective
et il faut faire attention & ne pas attaquer les nitrures qui eux aussi sont trés sensibles a cette
solution. On arréte alors le procédé avant le retrait complet du silicium et on termine par une
gravure plasma, dite gravure par voie séche. On observe au terme de cette étape la surface
de échantillon et comme le montre la figure 3.2, les nitrures présentent des craquelures et
certaines parties se décollent. Ceci est du a la relaxation de ’AlGaN aprés ’ablation du
substrat.

A la fin de cette étape, des mesures de micro-photoluminescence ont montré que la couche de
Zn0 n’a pas été attaquée et qu’elle conserve entiérement sa qualité, tout comme les couches

inférieures de nitrures.
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Le substrat de verre permet de retourner I’échantillon et de compléter la cavité par un
DBR diélectrique (SiO2/SiN) de 10 paires. Le collage anodique du substrat de verre est un
procédé de collage puissant qui utilise la formation de liaisons covalentes & partir d’anions

d’oxygéne Oy

Le facteur de qualité théorique visé est de 'ordre de 1000. Cette valeur a été calculée
a l'aide des matrices de transfert qui ne tient pas compte de I’élargissement photonique du
aux défauts. Les craquelures crées lors du retrait du silicium vont donc abaisser localement

cette valeur.

FIGURE 3.2 - Etude de la couche d’AIN apres retrait du silicium. (A gauche) imagerie par
microscope optique. (A droite) image SEM (microscopie électronique). Le silicium n’est pas
retiré complétement et on remarque la présence de fissures dans les nitrures. Des traces de

silicium restent visibles & 'intérieur des craquelures.

I’échantillon présente une grande inhomogénéité de surface comme le montre la figure

3.3 et on peut repérer plusieurs zones d’étude.

Tache blanche

zone 1 Absence d'Al

Si

zone 4

FIGURE 3.3 — Echantillon Z617

— La zone 1 présente trois parties différentes : une partie dégradée ou il n’y a plus d’Al,
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une partie non gravée (ou le silicium est apparent) et une partie ol la cavité est com-

pléte.
— La zone 2 est "granuleuse" et présente des traces de Si.
— La zone 3 présente de nombreuses dislocations.
— La zone 4 semble la moins craquée.

Toutes ces zones ont été observées par microscope optique avec un faible grossissement

qui suffit a révéler les différences entre chaque zone.

FIGURE 3.4 — Images de microscopie optique pour différentes zones sur ’échantillon Z617.

Grossissement x10. (a) zone 1. (b) zone 2. (¢) zone 3. (d) zone 4.

L’inhomogénéité de la couche supérieure du nitrure empéche d’obtenir des mesures ex-
ploitables avec un spot d’excitation macroscopique de 300 um & 20 um de diamétre. Les
défauts observés sur la couche de nitrure sont de cet ordre de grandeur et affectent les para-
meétres de la cavité. En effet, suivant la qualité et I’épaisseur des couches, le mode optique de

la cavité peut changer sensiblement d’énergie. Une étude de macro-réflectivité montre une
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grande variation de la position du mode de cavité en fonction de la position sur I’échantillon
(figure 3.5). L’utilisation d’un objectif de microscope nous permet de travailler avec un spot
de 2 um de diamétre environ et les études a cette échelle nous permettent de nous affranchir

des problémes d’inhomogénéité.
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FI1GURE 3.5 — Position en énergie du mode optique en fonction de la position sur I’échantillon.
Mesures de macro-photoluminescences réalisée avec un spot d’excitation de 300 pum. Mise

en évidence du gradient d’épaisseur.

Chaque zone présente un facteur de qualité différent, or le temps de vie des photons de

cavité est directement lié & cette valeur par ’équation suivante :

Qh

Q= 27TV07_photon = Tphoton — f (31)
Avec 2mvy = E/h

Ce facteur varie de 150 (avec un spot de 300um) & plus de 600 (spot de 2um) en fonction des

zones étudiées sur I’échantillon. On atteint donc plus de 60% de la valeur théorique estimée,

ce qui reste correct au vu de la qualité du DBR nitrure. La zone 3 présente les valeurs les

plus importantes (Q=650, figure 3.6)et nous concentrerons nos mesures sur cette zone.

Le temps de vie des photons de cavité dans cette zone est de 0,1 & 0,2 ps.
L’objectif visé était une cavité avec une bande passante trés large, un mode optique centré
autour de 3262 meV et un facteur de qualité proche de 1000. Les figures 3.6 et 3.7 nous
montrent que les valeurs expérimentales sont proches des valeurs attendues, méme si le
facteur de qualité reste en degd des objectifs. On peut alors conclure que le design ainsi
que la composition de la microcavité sont bons, méme si la qualité cristalline n’est pas
parfaite. Les figures ci-dessous montrent les caractéristiques de la cavité mesurées en micro-
photoluminescence et micro-réflectivité. Des cartographies de I’échantillon montrent que ces

caractéristiques varient fortement a 1’échelle du micron (figure 3.8).
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FIGURE 3.7 — Mesure de micro-réflectivité
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Fiqure 3.8 — Cartographie du facteur de qualité pour deux zones voisines de la zone 3.

Mesures réalisées au LCC.

3.2 Réflectivité en angle

Le mode photonique de cavité est centré autour des excitons et le gradient d’épaisseur

du ZnO introduit lors de I’épitaxie nous permet de mettre en évidence le couplage fort. On

utilise & 300 K le montage de réflectivité en angle présenté dans le chapitre 2.

Quelle que soit la polarisation (TE & gauche et TM a droite), les résultats sont compa-

rables, comme le montre la figure 3.9. Les miroirs sont trés réfléchissants et la couche de \/2
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a) TE, T=300K b) TM, T = 300K
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FIGURE 3.9 — Mesures de macro-réfléctivité résolues en angle. a),b) montrent les mesures
pour les polarisations TE et TM. On repére la UPB en bleu, la LPB en rouge et les modes
de Bragg en vert et violet. ¢) On utilise le modeéle quasi particule pour retrouver les mesures
du panneau b). d) Composition de la branche basse en fonction de ’angle d’incidence. Pour
des angles inférieurs & 30° la LPB est loin des excitons et le poids photonique est fort. Entre
30° et 50° la LPB est trés excitonique. Aprés 50° le premier mode de Bragg repousse le mode

couplé et la LPB suit la dispersion du mode de Bragg

de ZnO est trés absorbante, c’est pourquoi la branche haute (UPB) est difficile & repérer.
Elle n’est visible qu’en polarisation TM et nous nous pencherons donc plus sur le panneau
b) de la figure 3.9. Le mode polaritonique bas (LPB) en rouge est clairement affecté par la
présence des excitons (E, ~ 3,31leV a 300K) et tend vers une asymptote en énergie quand
I’angle d’incidence augmente. Cela met en évidence le fait que le mode photonique n’existe
plus dans la cavité. Il est couplé aux excitons et ne présente plus la méme dispersion. En
dehors de la stop-band, la réflectivité des miroirs n’est pas nulle (figure 3.7) et présente des
"rebonds" et des minimas. Ces derniers correspondent a des modes photoniques trés larges
appelés mode de Bragg ou modes de fuite (BP), ou le temps de vie des photons est trés court
di & un facteur de qualité trés bas. Les photons ont alors tendance & "fuire" la cavité par ces
modes [75]. Cependant, comme le mode de cavité, ils se couplent avec les excitons (courbes

verte et violette) et interagissent avec la LPB qui est alors repoussée.
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Dans le panneau c), les positions de chaque mode sont reportées. Le modeéle quasi-particule
permet de modéliser ces résultats (traits pleins) et de donner (panneau d)) la part de chaque
composante qui constitue la LPB en fonction de I'angle.

On mesure un dédoublement de Rabi de 45 meV + 2 meV. Cette valeur est légérement infé-
rieure a celle attendue dans une cavité ZnO A/2. Cela s’explique par "amplitude du champ

dans la cavité qui n’est pas maximum dans la couche de ZnO (figure 3.10).
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FIGURE 3.10 — Répartition du champ électrique dans la cavité Z617. (Noir) profil d’indice
de la cavité Z617. (Bleu) allure du module au carré du champ électrique a l'intérieur de la

cavité.

Les mémes mesures ont été faites & basse temperature (5K). De la méme maniére on
observe un anticroisement entre les branches qui montre bien I’état de couplage fort. La
valeur de I’éclatement de Rabi mesurée est légérement supérieure a celle mesurée a 300K (55
meV £ 4 meV). Cela s’explique simplement par la diminution de I’élargissement des excitons

(Ceze) qui se rapproche de celui du mode optique (I'pp,)(se reporter a I’équation 1.63).

3.3 Etude en puissance

Avec un dédoublement de Rabi de 'ordre de 50 meV, et un temps de vie des particules
de 0,13 ps, on se retrouve dans des conditions acceptables pour observer I’émission cohérente
de lumiere [13].

Les mesures de photoluminescence effectuées avec un spot de 300 pm sont représentées figure
3.11. A faible puissance d’excitation (16 W/cm?) le maximum de I’émission se situe autour
de 15°. L’augmentation de la puissance a 40 W/em? diminue 'importance de ce maximum
sans changer se position. En revanche & 170 W/em? Pémission est maximale & 0°.

Si la relaxation est compléte, la majorité des particules se regroupent en bas de la LPB et
I’émission a lieu pour un angle de 0°. Si la relaxation n’est pas parfaite, I’accumulation de

particules se produit en un point appelé "bottleneck" et le maximum d’émission lumineuse
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a lieu pour un angle supérieur a 0° [11][7].

C’est ce que nous observons & faible puissance d’excitation en raison d’un temps de vie
des particules faible et d’un désaccord § trop négatif. Pour permettre aux particules de
relaxer plus facilement, il faut augmenter la probabilité de collisions et donc injecter plus de
particules en augmentant la puissance d’excitation. Cependant la densité doit rester inférieure
a la densité de Mott pour conserver les conditions du couplage fort. Cette densité représente
la limite pour laquelle les excitons sont conservés. En effet quand la densité d’exciton est
trop importante, les interactions entre ces particules deviennent trop importantes.

A 16 W/cm?, la relaxation est incompléte, I’'augmentation a 40 W/cm? ne suffit pas a "casser"
I’effet "bottleneck" et la relaxation n’est compléte qu’avec une puissance d’excitation de 170
W/em?.
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F1GURE 3.11 — Mesures de photoluminescence a 70 K résolues en angle (spot de 300 pm).

Pour trois puissances d’excitation, I'intensité de I’émission est tracée en fonction de I'angle.

Si les caractéristiques de la cavité sont comparables a celles des études menées sur GaN
on peut se demander pourquoi ici 'effet laser & polaritons n’est pas observé.
On peut en fait donner deux raisons pour répondre & cette question. La premiére découle
de l'observation de la figure 3.11. Chaque courbe est normalisée par 'intensité d’excitation.
L’aire sous la courbe devrait donc étre la méme pour les trois séries de mesures, or ce n’est
pas le cas. Plus l'intensité d’excitation est forte, plus 'aire sous la courbe diminue. Cela
signifie que l'injection de particules dans la LPB est de moins en moins efficace quand le
pompage augmente. Il y a donc une "fuite" dans le mode de Bragg évoqué dans le paragraphe
précédent. Cette fuite est visible sur les mesures de la figure 3.12 ot ’on observe 1’émission
pour les angles allant de 0° & 40°.

La deuxiéme et certainement la plus importante vient du probléme évoqué en début de
chapitre. La surface étudiée avec un spot macroscopique (300 pm) est trop inhomogeéne, le
facteur de qualité est alors diminué par les différents défauts des couches. On utilise alors

un objectif de microscope qui permet de focaliser la zone d’excitation sur une région assez
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FiGURE 3.12 — Mesures de spectroscopie résolue en angle. Plus 'excitation est importante,

plus les fuites dans le mode de Bragg augmentent. Mesures effectuées au laboratoire L2C a

Montpellier.

petite pour s’affranchir de ce probléme. On utilise le montage de micro-photoluminescence
résolue en angle dans la configuration "imagerie de Fourier". I’avantage de cette méthode
est d’avoir accés directement & la dispersion angulaire en fonction de ’énergie en une seule
acquisition provenant d’une zone restreinte et donc homogéne. La figure 3.13 montre pour
deux excitations différentes (faible et forte), la dispersion de la branche basse polaritonique.

Dans les deux cas, la relaxation est compléte et on ne retrouve plus de bottleneck autour de

15°.

3.3.1 Conclusion

Cette cavité est la premiére cavité planaire utilisant deux miroirs diélectriques montrant
le couplage fort jusqu’a température ambiante. Ce nouveau processus d’épitaxie utilise la
sélectivité de gravure entre le silicium et le nitrure et permet d’obtenir un facteur de qua-
lité suffisant pour obtenir une relaxation des polaritons jusqu’au niveau fondamental. Elle
permet aussi de conserver une couche de ZnO de haute qualité optique. Les études macro-
scopiques ont révélé que le facteur de qualité varie selon la position et qu’il est possible de
s’en affranchir en restreignant la surface étudiée. Enfin on montre que sous faible excitation
et pour une région de plusieurs micrométres, la relaxation des polaritons est efficace jusqu’a

k = 0 méme pour une excitation trés faible.
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FiGURE 3.13 — Imagerie de Fourier & 70 K montrant la relaxation des particules sans bot-

tleneck sous trés faible et forte excitation.

Les bicouches AIN/AlGaN absorbent le pompage & 266 nm et nous empéchent d’atteindre
une densité d’excitation suffisante pour observer le laser a polaritons. La solution est de
diminuer I’énergie d’excitation afin de pomper au dessus de la stop-band tout en restant
en dessous de 'absorption de ’AlGaN. Cependant, pour des raisons expériementales, nous
n’avons pas accés & cette gamme de longueur d’onde.

Dans I’étude qui suit, nous présentons une cavité toute hybride qui utilise un nombre im-
portant de bicouches AIN/AlGaN pour le DBR inférieur. Ce miroir de Bragg améliore les

caractéristiques optiques de la cavité et le DBR diélectrique n’absorbe pas ’excitation.
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3.4 Cayvité semi-hybride

La structure de la cavité Z739 est schématisée sur la figure 3.14. 13 paires d'un DBR
nitrure AIN/AlGaN ont été déposées sur un substrat Si. Contrairement a la cavité Z617, ce
miroir ne sera pas complété par un second miroir durant la fabrication de la cavité, c’est
pourquoi on cherche & obtenir directement le meilleur coefficient de réflexion possible. L'uti-
lisation de 13 paires de nitrures (AIN/AlGaN) permet d’obtenir un coefficient de réflexion
simulé > & 98%. Au dela de 13 paires, la croissance ne permet pas de garantir une qualité
optimum des nitrures. Une couche épaisse de ZnO est déposée par EJM. Le temps d’épitaxie
est ajusté pour obtenir une épaisseur nominale de 200 nm. La cavité est enfin complétée
par un DBR diélectrique H fO3/Si05 de 10 paires obtenues par Ion-beam-assisted electron-
beam vacuum evaporation. On remarque que ce dernier miroir est utilisé en lieu et place du
miroir précédemment utilisé pour la cavité Z 617 (DBR SiO3/SiN). 1l présente un contraste

d’indice plus fort qui améliore la réflectivité et diminue la pénétration du champ dans le DBR.
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FIGURE 3.14 - Etapes de réalisation de la cavité Z739. (1) On dépose 13 paires d’AIN/AlGaN
sur un substrat Si orienté (111). (2) ZnO 5A/4 sur nitrures. (3) la cavité est complétée par
un DBR diélectrique 10 paires H fO3/SiOq

La fabrication de cette cavité est plus simple que celle de la cavité Z617. Le but est
toujours d’optimiser le temps de croissance tout en améliorant les caractéristiques optiques
de la cavité. Avec un facteur de qualité attendu de 700 le temps de vie des photons dans la
cavité est comparable & celui de la cavité Z617 (0,12 ps). Cependant, comme nous l’avons
vu 4 la fin du chapitre 1, un deuxiéme parameétre joue un role trés important pour obtenir
la relaxation des polaritons : le dédoublement de Rabi. En adoptant cette nouvelle struc-
ture, nous avons augmenté ’épaisseur de la couche de ZnO, cela augmente le dédoublement
de Rabi. Si pour la cavité précédente nous avions 2 = 50 meV, cette cavité devrait avoir
un dédoublement deux & trois fois plus important. Rappelons qu'un dédoublement de Rabi
important permet d’avoir un piége profond a k; = 0 tout en gardant une composante exci-

tonique forte (favorisant la relaxation).

La figure 3.15 montre le substrat sur lequel a été réalisé I’épitaxie. Ce support d’un rayon

de 2 pouces est fractionné en plusieurs échantillons qui vont permettre plusieurs études en
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paralléles. Les études expérimentales on été réalisées sur ’échantillon cerclé en rouge sur la

figure 3.15. La figure 3.16 montre les calculs réalisés avec le modéle des matrices de transfert

des spectres de réflectivité pour différentes épaisseurs de couche active et différents angles

d’incidence. Ces calculs ont servi au "design" de la structure Z739.
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Fi1GURE 3.15 — Photographie du wafer aprés épitaxie. Le morceau entouré en rouge est utilisé

pour les mesures expérimentales
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FIGURE 3.16 — Simulations de la structure Z739 utilisant le modéle des matrices de trans-

fert. Variation d’épaisseur de la couche active sous incidence normale et variation de I'angle

d’incidence pour une épaisseur nominale de 200 nm.
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3.5 Mise en évidence du couplage fort

Les premiéres mesures sur cette cavité ont été réalisées en macro-réflectivité avec un spot
de 300 pm de diamétre. Comme pour la cavité Z617, nous avons constaté que I’homogénéité
des couches ne permet pas de travailler sur une surface aussi grande. Toutes les mesures
suivantes ont donc été réalisées a l'aide de 'objectif de microscope présenté a la fin de la
partie 2.5, le diamétre du spot est alors de 2 um.

Comme le montre la figure 3.17, le facteur de qualité dépend de la zone étudiée, mais atteint
par endroits la valeur de 650 qui est trés proche de la valeur issue de la simulation (700). Le

detuning est aussi variable d’une zone a l'autre de § =0 & § = —80 meV.

FIGURE 3.17 — La cavité est inhomogeéne et nous oblige a travailler avec un spot d’excitation

de 'ordre de 2 um de diamétre pour avoir un facteur de qualité élevé.

Sur la figure 3.18 a) et b) sont présentés les spectres de réflectivité en angle pour les
modes TE et TM & 300 K dans une zone ou le detuning negatif est important 6 = —65 meV.
L’excitation a été réalisée avec un spot de 0,5 cm de diameétre. Nous pouvons identifier
clairement la LPB et les modes de Bragg. L’épaisseur de la couche de ZnO (valeur nominale
200 nm) rend impossible l'observation de la branche haute sur les mesures de refléctivité.
On ne peut donc pas observer 'anti-croisement. Cependant, la courbure de la branche basse
est caractéristique du couplage fort.

Des simulations ont été réalisées avec les modéles des matrices de transfert et le modéle quasi-
particules (figures 3.18 ¢) et d)). L’ajustement calcul-expérience est fait grace aux mesures
sur la LPB et le mode de Bragg. Ensuite, le modéle des matrices de transfert nous permet
en ne prenant pas en compte ’absorption bande & bande de "révéler" la branche haute dans
la simulation et d’estimer €2, que nous ne pouvions pas mesurer directement. = 120 meV
a 300 K et 125 meV a 90 K.

La décomposition de la fonction d’onde de la LPB sur la base des modes non couplés (photon,
exciton, mode de Bragg) nous indique I’évolution des poids photonique et excitonique en
fonction de I'angle d’incidence (figure 3.18 d))

Pour des angles inférieurs & 30° la LPB est loin des excitons et le poids photonique est fort.
Entre 30° et 50° le poids excitonique de la LPB est trés important. Aprés 50° le premier

mode de Bragg repousse le mode couplé et la LPB suit la dispersion du mode de Bragg.
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FIGURE 3.18 — Mesures de macro-réfléctivité résolues en angle. a),b) montrent les mesures
pour les polarisations TM et TE. On repére la UPB en bleu, la LPB en rouge et les modes
de Bragg en vert. ¢) On utilise le modéle QP pour simuler les mesures de la figure a). d)
Décomposition de la LPB sur la base des modes non couplés (photon, exciton, et mode de

Bragg) en fonction de l’angle d’incidence.

3.6 Laser a polaritons

3.6.1 Caractéristique de I’émission pour un detuning faible

On utilise le montage de micro-photo-luminescence permettant d’imager le plan de Fou-
rier sur la CCD (partie 2.5 du chapitre 2). Cela nous permet d’étudier [’émission en fonction
de I’angle d’incidence pour une zone homogéne en terme de facteur de qualité et de detuning.
La figure 3.19 montre ’émission de la cavité en champ lointain & 90 K sous une excitation a
266 nm pulsé (130 fs). On utilise quatre puissances d’excitation croissantes et un detuning
faible et constant, § = —15 meV . Le mode non couplé, les excitons libres ainsi que la dis-
persion de la LPB sont reportés en lignes pointillées et pleines. Elles sont obtenues & l'aide
du modéle quasi particule.

A faible excitation, I’émission est répartie sur tous les angles le long de la LPB. Elle se situe
trés en dessous du mode nu (-60 meV a k) = 0) ce qui confirme le régime de couplage fort. Le

profil d’émission ne laisse apparaitre aucun bottleneck ce qui est conforme & nos observations
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sur la cavité Z617 ou cet effet n’apparaissait qu’en macro-photoluminescence.

Avec l'augmentation de la puissance d’excitation, 'intensité d’émission du niveau fonda-
mental devient de plus en plus importante et présente un régime non linéaire & partir d’un
certain seuil (Py, = 0,7mJem™2 par pulse). On observe alors une forte augmentation de
I'intensité d’émission associée & un affinement de la raie d’émission. C’est ’effet appelé laser
a polaritons introduit dans le chapitre 1. On remarque aussi que le maximum d’émission se
déplace continument vers les hautes énergies avec ’augmentation de l'intensité d’excitation.
La dispersion de I’émission devient plate; ce comportement a déja été rapporté dans CdTe
et GaN. Il est du a la localisation du condensat de polaritons causée par 'inhomogénéité de
I'échantillon [44] [12]. L’étendue angulaire du maximum d’émission (18° & mi-hauteur) nous

permet d’estimer le rayon de la zone de localisation (7y,.) de Uordre de 0,4 um (r;,. = kl;i)
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FIGURE 3.19 — Emission dans I’espace de Fourier & 90K pour quatre puissances d’excitation
croissantes. § = —15 meV . Les lignes pointillées représentent la dispersion angulaire du mode
de cavité nu (C) et I’énergie des excitons (X). La ligne continue représente la dispersion du

mode couplé calculé en utilisant le modéle Q.P

La figure 3.20 montre I’évolution des spectres d’émission sous incidence normale obtenus
a partir des mesures de la figure 3.19. En mesurant la largeur spectrale de I’émission sous
faible excitation et en tenant compte du poids photonique déduit du modéle quasi-particule,
on estime le facteur de qualité local & 600.
Les mesures présentées figure 3.20 sont intégrées sur un temps beaucoup plus important
que la durée d’'un pulse, c’est pourquoi on observe une émission relativement constante
3300 meV ; elle est due aux émissions collectées longtemps aprés 'arrivée du pulse. L’encart
de la figure 3.20 montre l’évolution de la position en énergie du pic d’émission en fonction
de lintensité d’excitation. Au seuil, le maximum d’émission s’est déplacé vers les hautes
énergies de 2/10. Il reste difficile au vu de ces mesures de conclure si le blue-shift doit étre
attribué a l’écrantage de la force d’oscillateur ou aux interactions polariton-polariton [17].
En effet 'observation du comportement de la UPB est la seule fagon de prouver que les forces
d’oscillateurs sont affectées par la puissance de pompage [12|, malheureusement ’épaisseur
importante de la couche de ZnO ne permet pas cette observation. L’absence de shift aux
angles importants sur la LPB serait un autre indicateur, cependant il faut observer plus loin
que 20°. Malgré tout, méme sous forte excitation, I’émission reste éloignée en énergie du

mode de cavité nu et ce résultat suffit & montrer que le régime de couplage fort est conservé
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et que I’émission est bien un laser & polaritons.

sz X
~—C
3.34 Seuil
o’\ 332 -X-Lo Il.'"l.i'}
o 3.30 :_'*’: A=10
] N . .
o 0.0 0.5 1.0 15 EX (3368 meV)
~ Intensity (mJ cm™ per pulse)
-
(a
3

3280 3300 3320 3340 3360
Energie (meV)

F1GURE 3.20 — Spectres de micro-photo-luminescence sous incidence normale pour différentes
intensités d’excitation (P, = 1,7 mW al'entrée de 'objectif). Ces mesures sont extraites de
I’expérience présentée figure 3.15. § = —15 meV. L’encart montre le blue shift de ’émission

provenant de la LPB en fonction de la puissance d’excitation.

L’intensité et la largeur & mi-hauteur du pic d’émission sont reportées en fonction de la
puissance d’excitation (P) sur la figure 3.21.
En dessous du seuil, I'intensité évolue proportionnellement a P. Cela traduit une relaxa-
tion des polaritons assistée par les phonons LO (longitudinal optique) [69]. Ce processus
de relaxation intervient car sous le seuil, le bas de la branche basse des polaritons est en
résonance avec la premiére réplique phonon L.O des excitons libres (72 meV a 5 K et 60 meV
a 90 K)[21]. De plus, & ce detuning la part exciton des polaritons est de 45%, ce qui assure
un processus de diffusion efficace.
Au seuil, l'intensité d’excitation est multipliée par 1,14 (par rapport a la derniére puissance
d’excitation sous le seuil) alors que I'intensité augmente de 2 décades et dans le méme temps
la largeur & mi-hauteur passe de 7 & 2 meV, largeur bien inférieure & la largeur estimée du
mode de cavité non couplé (5,5 meV). Cela atteste de la cohérence temporelle de ’émission.
Au dessus du seuil, la largeur de I’émission augmente, du fait du caractére multimodes de
I’émission. En effet la condensation crée un état macroscopique qui spatialement s’étale sur
différentes zones de 1’échantillon. L’inhomogénéité de la cavité, due notamment & la varia-
tion d’épaisseur de la couche de ZnO, induit plusieurs modes optiques séparés de quelques
meV. L’émission se localise donc en plusieurs endroits et élargit par conséquent le spectre
d’émission.

Pour un détuning proche de § = 0, les phonons LO favorisent donc la condensation des
polaritons et permettent d’obtenir I'effet laser & polaritons pour un seuil bas (0,7 m.J em ™2

par pulse). Il est important de préciser quun piége polaritonique profond (9T , T = 90 K)
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FIGURE 3.21 — (noir) Intensité intégrée en fonction de la puissance d’excitation. (bleu) Lar-

geur & mi-hauteur du pic principal d’émission en fonction de la puissance d’excitation.

en résonance avec les phonons LO est spécifique & ZnO et qu’il n’est pas possible de retrouver
ces conditions avec d’autres semi-conducteurs comme GaN ou CdTe. Cela permet d’obtenir
un effet laser & polaritons & bas seuil, méme si le facteur de qualité est faible comparé a celui
obtenu dans d’autres structures.

1l est intéressant de comparer ces résultats avec un cas plus général ot le detuning est plus
négatif et ou le mode polaritonique ne rentre pas en résonance avec les phonons LO. Quels

processus vont alors aider a la relaxation et le seuil va-t-il étre affecté par ces processus.

3.6.2 Influence du detuning sur les phénoménes de relaxation

Pour étudier les phénomeénes de relaxation, nous refaisons les mémes mesures que précé-
demment pour un detuning cette fois trés négatif, 6 = —52 meV a 120 K. Les mesures sont
effectuées dans une zone bien entendu différente, mais le facteur de qualité est similaire. Les
deux mesures pourront ainsi étre comparées.

La figure 3.22 montre les spectres de micro-photo-luminescence sous incidence normale pour
différentes puissances d’excitation.

Meéme si le detuning est tres différent comparé aux mesures précédentes, on remarque
beaucoup de similitudes entre les spectres (figure 3.20 3.22 a)).

Au seuil, I'émission devient trés étroite (moins de 2 meV). Le blue-shift varie linéairement
en fonction de la puissance d’excitation, en dessous et au dessus du seuil. Au dessus du seuil,
I’émission est toujours située a basse énergie du mode photonique non couplé (20 meV).
Enfin, on observe également une émission constante a basse énergie, toujours due au temps
d’intégration des mesures plus grand que la durée entre deux pulses.

La comparaison s’arréte 1a. En dessous du seuil, Uintensité intégrée évolue en PL® pour
0 = —52 meV alors qu'on observait une évolution en P pour 6 = —15 meV. Les figures

3.21 et 3.22 b) présentent des différences remarquables. La diffusion par les phonons devient
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FIGURE 3.22 - (a) Spectres de micro-photo-luminescence a 120 K sous incidence normale
pour différentes puissances d’excitation (§ = —52 meV'). L’encart montre le blue-shift de
la LPB en fonction de la puissance incidente. (b) Intensité intégrée (noir) du pic principal

d’émission et sa largeur a mi-hauteur (bleu) en fonction de 'intensité d’excitation.

moins efficace et la relaxation implique les interactions exciton-exciton. On remarque qu’a
faible excitation (0,034F;;), le bas de la branche basse est situé 39,5 meV en dessous de
la réplique phonon LO des excitons libres alors que pour Iexcitation maximale, (1,33P;,)
I’emission est encore 16 meV en dessous. Le bas de la LPB n’est plus résonnante avec les
|. Avec 6 = —52
meV, le piége est profond, et la part exciton a k = 0 de la LPB n’est que de 30%. Les

phonons LO et ce sont les interactions exciton-exciton qui entrent en jeu |

interactions ne sont donc pas trés efficaces et le seuil est alors plus important que dans le

cas précédent (facteur 1,8).

Afin de valider ces observations, une simulation basée sur les équations semi-classiques
de Boltzmann a été réalisée par ’équipe de G. Malpuech, elle est présentée figure 3.23

Cette simulation évalue I'occupation de I'état fondamental en fonction de la puissance
incidente. Sous faible excitation, les deux simulations (§ = —15 meV et § = —52 meV)
montrent une évolution linéaire. On remarque que 1’état fondamental est moins peuplé pour
6 = —52 meV. En effet, le bas de la branche basse est loin en dessous des excitons et est
plus difficile & atteindre.
Dans le cas du détuning fortement négatif, ’évolution linéaire de l'occupation change pro-
gressivement en évolution quadratique. Le seuil est alors 2,5 fois plus important que dans le
cas du detuning plus positif. Cela confirme les observations expérimentales, méme g’il faut
garder a l'esprit que ces simulations ne tiennent pas compte du désordre photonique du sys-
téme. Le caractére qualitatif de cette modélisation permet tout de méme d’asseoir I'analyse

faite précédemment.

Synthése

Le seuil laser minimum est donc observé quand le bas de la branche basse est résonante

avec les phonons L.O. Pour des detunings plus négatifs, la relaxation reste possible grace

FWHM (meV)
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FIGURE 3.23 — Simulation de ’occupation du bas de la LPB obtenue par les équations semi-
classiques de Boltzmann en fonction de U'intensité d’excitation. (noir) 6 = —15meV (rouge)

0 = —52meV. Les lignes pointillées indiquent les pentes linéaires et quadratiques.

aux interactions polariton-polariton. Cependant le caractére trop photonique des polaritons
conduit & un seuil plus important.

Les phonons LO peuvent sans doute conduire & I'obtention d’un laser & polaritons & tempé-
rature ambiante, malheureusement, expérimentalement le taux de répétition du laser d’ex-
citation provoque I’échauffement de la cavité avant d’atteindre le seuil du laser a polaritons.
Ces études sont cependant une étape importante dans l'optimisation des seuils et vont servir
& concevoir de futures cavités toujours plus adéquates au laser & polaritons fonctionnant a
haute température.

Pour compléter I’étude de la cavité 7739, nous nous sommes aussi intéressés a 'origine du
blue-shift (observé figure 3.20 et 3.22 a)) et a I’émission VCSEL obtenue a trés forte excita-

tion.

3.7 Etude du blue-shift

Nous avons vu dans les mesures expérimentales précédentes (figure 3.20 et 3.22 a)), que le
bas de la branche basse polaritonique se déplace vers les hautes énergies quand la puissance
d’excitation augmente.

Plus le pompage est fort, plus la population d’excitons créée est importante. La force d’os-
cillateur f diminue ce qui se traduit par une diminution du dédoublement de Rabi et donc
un blue shift de la LPB et un red shift de la UPB. Si la couche de ZnO avait été plus fine,
au maximum 120 nm [62], nous aurions pu observer le déplacement de la branche haute.
D’autre part lorsque la puissance d’excitation augmente, les interactions polariton-polariton
entrainent un blue shift des deux branches polaritoniques [17][12].

11 est difficile de dissocier 'importance de ces deux effets sur nos mesures expérimentales
étant donné que l'observation de la branche haute n’est pas possible (épaisseur du ZnO trop
importante). Néanmoins une mesure de micro-photoluminescence effectuée sur un échan-

tillon de ZnO massif ne montre aucun blue shift de la transition excitonique lorsque la puis-



3.8 Conclusion 82

sance augmente (figure 3.24). Cette observation tend donc & démontrer que les interactions

polariton-polariton ne sont pas a 'origine du bleu shift observé expérimentalement.
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FiGUuRE 3.24 — Evolution des excitons liés aux donneurs en fonction de la puissance de

pompage dans un échantillon de ZnO massif.

Sur la figure 3.25, nous avons tracé 1’évolution du blue shift en fonction de la puissance
seuil pour différentes température. Les facteur de qualité et I’épaisseur du ZnO varient d’'un
point & l'autre, c’est pourquoi ’émission laser n’est pas obtenue pour la méme valeur de
puissance. Cependant nous remarquons que plus la puissance seuil est élevée, plus le blue-
shift est important (variation linéaire). D’autre part, des mesures effectuées a différentes
températures mais & seuils comparables, présentent le méme blue-shift. Il semblerait donc
que le blue-shift observé lors des expériences précédentes soit indépendant de la température
et n’évolue qu’en fonction de la puissance seuil.

En conclusion, nous attribuons le blue-shift & ’écrantage de la force d’oscillateur et non aux

interactions polariton-polariton.

3.8 Conclusion

Nous avons montré que 'homogénéité des couches qui composent les microcavités est
un paramétre important qui influe sur le phénoméne de relaxation des polaritons et qu’il
convient d’optimiser. L’effet Bottleneck li¢ aux problémes de relaxation est corrigé grace aux
études en micro-photoluminescences qui permettent de travailler dans une zone homogéne
et d’obtenir effet laser & polaritons & basse température.

Les processus impliqués dans la relaxation des polaritons ont été étudiés pour deux valeurs

de detuning différentes, et nous avons montré le role des phonons LO. Une études plus pous-
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F1GURE 3.25 — Etude du blue-shift a différents points et différentes températures en fonction

de la puissance seuil pour les études menées sur la cavité 7Z739.

sée du seuil en fonction de la température et du detuning sera présentée dans le chapitre
suivant & travers un diagramme de phase.

La technique de fabrication de la cavité Z739 a permis de s’affranchir de 'absorption des
bicouches 'AIN/AlGaN présentes dans la cavité Z617 et d’améliorer considérablement la
densité d’excitation. La cavité présentée dans le chapitre suivant tient compte de cette amé-

lioration et grace & un nouveau procédé d’épitaxie, apporte de nouvelles perspectives.
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Chapitre 4

Microcavité a haute qualité cristalline
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Au cours de ce chapitre sont présentés les résultats obtenus sur un nouveau type de ca-
vité. L’expérience acquise grace aux résultats précédents a permis de concevoir une cavité
répondant mieux aux exigences qui visent & obtenir un laser & polaritons & température am-
biante. Tous les paramétres influant sur la relaxation des polaritons sont ici mieux maitrisés
et nous permettent d’étudier la formation des condensats ainsi que ’émission laser sur une
gamme de température s’étendant, de 4 & 300 K.

Le profil d’épaisseur de cette cavité permet de travailler dans un cas de figure singulier ol
les polaritons peuvent exister dans deux branches basses a des énergies différentes. Cela per-
mettra de compléter I'analyse faite sur la relaxation du chapitre précédent et on verra que
certains composants optiques pourraient exploiter ces résultats. Enfin une technique d’ima-
gerie nous permettra de visualiser ’émission du condensat dans I’espace réel. Les paramétres

influant sur le déplacement de ce dernier seront décrits et leur importance sera discutée.

85
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4.1 Cayvité semi-épitaxiée

Contrairement aux échantillons classiques ot la couche active de la microcavité est direc-
tement épitaxiée sur un DBR, 'originalité de cette microcavité réside dans 'utilisation d’une
couche de ZnO masgsif d’une épaisseur de 500 pm. La figure 4.1 montre les étapes nécessaires
4 la conception de cet échantillon.

(1) La croissance du DBR inférieur constitué de six paires et demi H;O9/S5;0 sur 'échan-
tillon massif d’oxyde de zinc (orienté suivant I’axe c¢) est réalisée par la technique ion-beam-
assisted electron-beam vacuum evaporation. (2) Une couche d’Al de 100 nm puis un substrat
de silice sont placés sur le DBR. (3) la structure est retournée et la couche active est amincie
(mécaniquement puis chimiquement) jusqu’a une épaisseur de quelques centaines de nano-
meétres. Ce travail fastidieux a été réalisé par Li Feng, doctorant sous la direction de Jesus
Zuniga-Pérez au CRHEA. (4) la cavité est fermée par un second DBR H;O3/S5;05 de neuf

paires.

(1) (4)

FIGURE 4.1 — (1) croissance du DBR inférieur, (2) dépot d’une couche d’aluminium et du
substrat S;02 (3) retournement de la structure et amincissement de la couche de ZnO.(4)

croissance du DBR supérieur.
L’utilisation de ce nouveau type de microcavité combine deux avantages.

— La qualité cristalline de la couche active est la meilleure possible, en effet le ZnO massif
est exempt de défauts, ce qui n’est pas le cas avec une couche épitaxiée (quelle que soit
la méthode utilisée).

— Un fort contraste d’indice pour les deux DBR(n HyOy = 2,148 et n S;02 = 1,514 &
Iénergie des excitons).

La cavité a été congue pour obtenir un coefficient de réflexion des DBR trés important
(99,8% a 380 nm) et permettre d’atteindre un facteur de qualité de 'ordre de 5000, qui n’a
jamais été atteint dans ce type de structure jusqu’a maintenant sur ZnO. Ce facteur était
auparavant limité a 500 quand le ZnO était épitaxié sur AIN/AIGaN [33] [69] et atteignait
au maximum 1000 sur des DBRs Y SZ/Al2O3 (YSZ : yttria stabilized zirconia) [27]. Ce fac-
teur de qualité nous permettra de travailler avec des photons de cavité ayant un temps de

vie de l'ordre de la pico-seconde.
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FiquRrE 4.2 — Rugosité de surface de la cavité observée par AFM. Mesure réalisée au CRHEA

Par ailleurs, cette technique de fabrication entraine une variation d’épaisseur importante
de la couche de ZnO (100 nm & plus de 800 nm). Cela permet d’étudier la condensation et le
laser & polaritons sur une gamme de detunings sans précédent. De plus I’énergie du dédou-
blement de Rabi dépend de cette épaisseur [56] et on peut alors travailler avec des valeurs de
dédoublement allant de 180 & 260 meV. Ces valeurs jusqu’a deux fois plus importantes que
ce qui est généralement rapporté, associées a une stop-band de 500 meV nous permettent
d’éviter tout couplage avec les modes de Bragg.

La qualité du procédé d’amincissement est reflété par la figure 4.2 qui est une image prise
par AFM (microscope a force atomique) montrant une rugosité¢ de surface de ’échantillon
de l'ordre de 5 a 10 A.
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FIGURE 4.3 — Facteur de qualité mesuré sur un spectre de micro-photoluminescence collecté
pour € =0° & T=300 K sous trés faible excitation. L’insert montre I'imagerie de Fourier de

I’émission pour la méme mesure.

4.2 Homogénéité de la cavité

La figure 4.3 montre la mesure du facteur de qualité obtenue pour § = 0 meV . Les esti-
mations théoriques donnent @) =~ 5000, or ici cette valeur est deux fois moins élevée. La raison
vient du fait que le facteur de qualité doit étre mesuré sur un mode purement photonique.

Ici, pour un détuning de 0 meV, la part excitonique du mode polaritonique est de 50%. Le
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Rabi est tellement important que I’élargissement excitonique influe sur le mode couplé quelle
que soit sa position dans la stop band. Trichet et al [91] estiment que l'¢largissement induit
par les excitons & ce détuning est de 'ordre de 2-3 meV. Cette valeur est surestimée dans
notre cas (1,2 meV figure 4.3) mais indique que la valeur du coefficient de qualité déduite de

notre mesure de photoluminescence est sous-estimée.

Une autre mesure, figure 4.4, montre que le facteur de qualité varie selon 1’épaisseur de la
cavité. En effet la méthode d’amincissement de la couche de ZnO induit une inhomogénéité
de la couche qui conduit & un gradient en forme de marches d’escalier de hauteur de 'ordre
de 10 A. Dans linsert de la figure 4.4 on distingue clairement plusieurs branches basses a des
énergies légérement différentes associées aux marches d’épaisseurs successives. Le condensat
émet cependant & une énergie constante. En effet le condensat est créé sur une marche, puis
est éjecté et se propage le long du gradient vers une marche de potentiel plus faible. Cette
diminution d’énergie potentielle est compensée par un gain d’énergie cinétique. L’énergie
totale du condensat est donc conservée.

La mesure du facteur de qualité pour chaque marche, montre des valeurs différentes. Le
fait que l'indice de ZnO varie fortement au voisinage des excitons pourrait justifier cette
différence. Cependant, les modes observés ne sont séparés que de quelques meV et les excitons
sont localisés & plus haute énergie (plusieurs dizaines de meV). 1l faut donc justifier ces
mesures.

Pour cela, on simule & ’aide du modéle des matrices de transfert la cavité a 70 K. On ajuste
I’épaisseur de la cavité pour obtenir dans un premier temps un mode & 3305 meV puis dans
un deuxiéme temps un mode & 3310 meV. La différence de facteur de qualité mesuré n’est
alors pas significative et ne permet pas d’observer des variations importantes comme sur les
mesures expérimentales. On explique donc cette variation par la qualité de surface de chaque

marche.

PL Intensity (a.u.)

3.295 3.300 3.305 3.310
Energy (eV)

FIGURE 4.4 — Facteurs de qualité mesurés sur un spectre de micro-photoluminescence collecté
pour 8 =0° & 70 K. Le facteur de qualité est différent selon 1’épaisseur de la cavité. L'effet
laser est observé & 3309 meV. L’insert montre I'imagerie de Fourier de I’émission pour la

méme mesure.

La quasi totalité des points étudiés lors des expériences montrent une condensation des
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polaritons et une émission laser. Les mesures de micro-photo-luminescence montrent une
émission non-linéaire au seuil typiquement de ’ordre de deux & quatre décades accompagnée
d’un affinement de raie d’une décade avec au minimum de 'affinement, moins de 1 meV de
largeur (jusqu’a 0,4 meV). Un blue-shift linéaire en fonction du pompage est toujours observé
mais reste petit comparé au dédoublement de Rabi (de 'ordre de 1 & 10 meV soit 4% du
Rabi). Cette mesure montre par ailleurs que le systéme est dans l'état de couplage fort. En
effet les modes changent de courbure quand ils approchent de I’énergie des excitons.

Une des limitations induite par I’épaisseur importante de la cavité est due, comme pour
I’échantillon Z739 a I'impossibilité d’observer expérimentalement la UPB. Il est cependant
possible de déterminer 2 toujours en utilisant le formalisme des matrices de transfert. En
négligeant ’absorption bande & bande dans la simulation, nous pouvons connaitre la position

de la branche haute.

Toutes ces observations préliminaires nous montrent la nécessité de déterminer avec pré-

cision I’épaisseur de la couche de ZnO au point étudié dans 1’échantillon.

4.3 Profil d’épaisseur de la cavité

La figure 4.5 présente une cartographie des mesures de photoluminescence réalisées a 0°
et sous faible excitation & 300 K. L’existence du gradient d’épaisseur y est mis en évidence.
La correspondance entre les échelles inférieure de position sur I’échantillon et supérieure

d’épaisseur de la couche de ZnO a été obtenue par la méthode détaillée ci-dessous.
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FIGURE 4.5 — Mesure de photo-luminescence & 0° sous faible excitation a 300K réalisée au
LCC. Le gradient d’épaisseur est mis en évidence par l'imagerie en fausse couleur. (lignes
pointillées) Calcul de la position des modes couplés pour un gradient d’épaisseur simulé avec

le modéle des matrices de transfert.

L’énergie du mode optique de cavité est définie par la condition de résonance :

2L gy = MA (4.1)
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Avec Legy la longueur de la cavité | n son indice et m (l'ordre) un nombre entier.

Nous avons tracé en utilisant le modéle des matrices de transfert pour différentes épais-
seurs les courbes de dispersion des modes existants dans la cavité. Cette méthode consiste a
simuler la réponse optique de la cavité pour une épaisseur x et a noter la position de chaque
mode couplé. En recommencant 'opération successivement pour une épaisseur = + Ax, nous
obtenons une abaque présentée figure 4.6a). Il est possible avec le modéle des matrices
de transfert de ne pas tenir compte de ’absorption bande a bande du ZnO, ce qui révele
la. branche haute et nous permet de déterminer le dédoublement de Rabi en fonction de
Pépaisseur (figure 4.6 b)). La formule utilisée sur le graphique pour déterminer la valeur du
dédoublement de Rabi (courbe en bleue) ne peut pas approcher parfaitement les estimations
faites avec le modéle des matrices de transfert du fait de 'utilisation d’une force d’oscillateur

moyenne (= 200000 meV2) et de l'utilisation de Lppgr qu’il est difficile & estimer. A partir

d’une épaisseur de 2\ cette formule permet cependant une approximation rapide et fiable.
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F1GURE 4.6 — (a) Position des modes couplés en fonction de ’épaisseur de cavité. (b) Esti-
mation du dédoublement de Rabi en fonction de ’épaisseur de cavité. Les deux calculs sont

réalisés a ’aide des matrices de transfert pour une température de 300 K.

La détermination précise des caractéristiques de la structure nous permet de créer un
condensat sur une plage sans précédent de températures et de détunings et pour une impor-
tante plage de température; de 5 & 300 K, et pour une fraction excitonique des polaritons de
17% a 96%. Grace a la possibilité de déterminer I’épaisseur au point étudié nous avons pu
interpréter les mesures de micro-photoluminescence réalisées & 5 K et présentées figure 4.7
a). Trois dispersions polaritoniques correspondant a 3 modes photoniques nus sont observés.
L’épaisseur de 770 nm (soit 4)\) est déterminée grace a ’abaque a 5 K figure 4.7 b). La frac-
tion excitonique & k = 0 a été calculée (grace au modele Q.P). Nous voyons qu’il est possible
d’accéder a une trés grande plage de detuning et qu’il est possible d’étudier la formation et
la relaxation des polaritons sur différents modes en méme temps.

La connaissance précise de ’épaisseur nous a aussi permis d’étudier comment la diffé-

rence d’épaisseur de 100 a 800 nm entraine une réponse différente de la cavité en fonction

8000

Graph
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F1GURE 4.7 — Imagerie de Fourier & 5K sous faible puissance d’excitation. La zone étudiée
est trés épaisse (= 770 nm), ce qui permet d’observer 3 branches basses sur une plage de 70
meV. Le poids excitonique a k = 0 varie entre la LPB1 et la LPB3 de 26%

du pompage. En effet ’énergie apportée par 'excitation optique fait chauffer le matériau.
Cet échauffement sera plus ou moins important en fonction de I’épaisseur de la cavité.

La figure 4.8 montre des mesures de photoluminescence faites & 75K. Nous avons comparé
une zone trés fine < %(rouge) et une zone plus épaisse ~ 2, 5\(bleu). La position de Dy X
a été repérée en fonction de la puissance d’excitation. On observe un décalage de 1’émis-
sion vers le rouge. Ce phénoméne appelé "red shift" est le résultat de I’échauffement de la
couche de ZnO. Le lien avec ’échelle en température a été déterminé grace & des mesures
de photoluminescence en température réalisée sur un échantillon massif de ZnO. La position
en énergie des Do X a été repérée pour des températures allant de 5 & 300 K. On remarque
que ce décalage est d’autant plus fort que I’épaisseur est faible. Pour des épaisseurs fines,
cet échauffement ne peut pas étre négligé. Pour une puissance d’éxcitation proche du seuil
moyen sur cette cavité (paragraphe suivant) ’échauffement est estimé a +25 K. Rapide-
ment au dessus du miliwatt I’échaufferment est trés important et la température devient trés

importante.

4.4 Effet laser de 5 4 300 K

Nous avons effectué une étude de ’émission en fonction de la puissance d’excitation en
différents points de ’échantillon et a différentes températures. A partir des mesures de micro-
photoluminescence nous avons déterminé l’énergie et ’'intensité intégrée des pics d’émission
ainsi que leur largeur & mi-hauteur.

Grace aux simulations par le modéle des matrices de transfert et le modéle quasi-particule,

I’épaisseur, le detuning, ’éclatement de Rabi le poids photonique et excitonique des modes

(A2w) A3sau3
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F1GURE 4.8 — Position en énergie des excitons libres en fonction de l'intensité d’excitation.
(bleu) Zone épaisse ~ 400 nm (2,5\). (rouge) Zone fine ~ 200 nm (<2,5 \)

ont été estimés. La figure 4.9 montre des mesures de micro-photo-luminescence en puissance

4 70 K en un point ou I’épaisseur est proche de 2.
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FIGURE 4.9 — a) Spectres de micro-photo-luminescence a 70 K sous incidence normale pour
différentes puissances d’excitation (Ex — Eppp = 45 meV). b) Intensité intégrée (noir) du

pic d’émission et sa largeur & mi-hauteur (bleu) en fonction de l'intensité d’excitation.

Le profil de 'intensité d’émission en dessous du seuil est alors comparable aux observa-

tions de la partie 3.6.2 sur la cavité 4739.

Largeur a mi-hauteur (meV)
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Comme le montre I’évolution en P? de I'intensité d’émission, ce sont les interactions exciton-
exciton qui aident & la relaxation des polaritons. La différence d’énergie entre les excitons et
le bas de la LPB est de 45 meV. Le piége n’est pas assez profond dans cette configuration
et les phonons L.O ne pourront pas aider a la relaxation des polaritons. L’évolution en P12
observée sous faible excitation refléte une population faible d’excitons créés. Le detuning
positif (0 ~ 120 meV )donnent une fraction excitonique des particules forte et favorise ces
interactions, le seuil laser est alors abaissé comparé aux mesures précédentes.

On a ici une illustration parfaite du role joué par le dédoublement de Rabi dans ’obtention

d’un seuil de plus en plus bas.

L’effet laser a aussi été obtenu a 5 K, 70 K et 300 K comme le montre la figure 4.10.
Ces points ont étés choisis car ils présentent des situations expérimentales trés différentes en
terme de detuning (4450 & -120 meV), de température (5 a4 300 K), et de fraction excitonique
(92% a 30%).

Dans le cas le plus excitonique, on voit la LPB totalement écrasée contre les excitons
(6 = +450meV’). Sous faible excitation, le cas trés excitonique montre une dispersion treés
fine en énergie, en effet les polaritons de la LPB sont & 96% exciton et ne sont donc quasiment
pas affectés par ’élargissement photonique, a 'inverse du deuxiéme cas ou les polaritons sont
70% photon. Au dessus du seuil le cas trés excitonique montre une dispersion plate et trés
étendue en angle qui est due aux interactions avec le réservoir d’excitons. A l'inverse, le cas
trés photonique est moins affecté par le réservoir d’excitons et la dispersion est beaucoup
moins étendue en angle.

La gamme de détuning accessible pour chaque température est récapitulée dans le tableau
4.12

On voit qu’il est possible de modifier par un facteur 6 la part exciton et donc d’étudier
le condensat en fonction de la constante d’interaction. Il est aussi possible d’ajuster la part
photonique par un facteur 20 pour étudier cette fois le condensat en fonction de la masse et
du temps de vie des particules. On peut donc & souhait, soit étudier un condensat avec une
forte constante d’interaction avec des particules ayant un grand temps de vie (plus de 10
ps), soit aller vers des detunings plus faibles avec des interactions moins fortes et un temps

de vie plus réduit simplement en changeant la température (et le détuning).

Cette cavité nous donne la possibilité de faire varier les différents parameétres dans une
large gamme et nous permet de présenter le diagramme de phase de la figure 4.13 a). Jusqu’a
présent, cette étude via un diagramme de phase n’avait été réalisée que sur une structure a
multi-puits quantiques a base de GaN [12] [51]. La panneau (b) montre les courbes théoriques
associées, obtenues avec les équations semi-classiques de Boltzmann [55]. Ces courbes sont
le fruit de la collaboration avec 1’équipe de G.Malpuech de I'Institut Pascal.

Cette étude présente ’évolution de la densité de particules au seuil (n. proportionnel a
I'intensité d’excitation) en fonction du detuning. Cette densité dite critique, représente le
nombre de particules créées au dela duquel chaque particule supplémentaire relaxera jus-

qu’au niveau de plus basse énergie et participera & ’émission cohérente des polaritons.
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FiGURE 4.10 — Observation de la condensation de polaritons en fonction de la puissance
incidente.(a,b,c) spectres sous (gris), au (rouge) et au dessus du seuil (noir). (d,e,f) intensité
d’émission intégrée. (g,h,i) largeur de I’émission & mi-hauteur. (j,k,1) Energie du maximum
d’émission. (a,d,g,j) 5 K et § = 4390 meV (fraction excitonique 92%). (b,e,h.k) 70 K et 6 =
+230 meV (fraction excitonique 84%). (c,f,i,]) 300 K et 6 = —124 meV (fraction excitonique
< 30%). (ligne pointillée) (a) position en énergie des excitons liés (D°X), (c) position du
mode optique non couplé de la cavité calculée avec les modéles des matrices de transfert. Les
zones hachurées indiquent une émission multi-longueurs d’onde. Ces mesures expérimentales

ont été obtenues au laboratoire L2C de Montpellier

Afin de bien comprendre ce diagramme de phase nous pouvons tout d’abord simplifier
le raisonnement en nous plagant de le cas idéal ot nous considérons le temps de vie des

poalritons comme infini (7,4 = 00).
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(a) 8= +450 meV, T=5K (b) 6= -95 meV , T=300K
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FiGURE 4.11 — Micro-photo-luminescence en imagerie de Fourier pour deux cas extrémes.
(a) 6 = +450 meV, 96% exciton. (b) 6 = —95 meV, 70% photon.

Exciton Photon
Temperature (K) Detuning (meV) fraction fraction
300 +91 to —152 68% to 24% 32% to 76%
250 +118 to —214  72% to 17% 28% to 83%
150 +273 to =132  87% to 26% 13% to 74%
5 +450 to +105  96% to 63% 4% to 37%

FiquRrE 4.12 — Gamme de detunings ol la condensation est observée pour une large plage

de température

La densité critique n’est alors fonction que de la masse effective des polaritons. Cette masse
effective est faible quand la composante photonique est grande. Ainsi plus le detuning est
négatif, plus la densité critique sera faible.

La température est aussi un parameétre important et pour un detuning fixe, le densité critique
n’est fonction que de cette température ; plus elle est importante, plus la densité critique aug-

mente.

Ce cas idéal ne refléte que partiellement la réalité. En effet les temps de vie des polaritons
n’est pas infini. Ce temps de vie varie en fonction de la composition des polaritons. Plus la
fraction photonique est grande, plus le temps de vie des polaritons sera influencé par le temps
de vie des photons de cavité. C’est le facteur de qualité qui limite alors le temps de vie des

polaritons.

Afin de comprendre de facon précise le phénomeéne de relaxation dans le cas réel, nous

devons tenir compte du temps de relaxation (7,e1q,) nécessaire aux polaritons pour atteindre
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le niveau de plus basse énergie.
La comparaison entre 7,4 et Tr¢1q; détermine deux zones de "fonctionnement" dans lesquelles
la relaxation est définie soit par le régime thermodynamique (7o, > Treiqs), SOit par le régime

cinétique (Tpo <K Trelaz)- Ces zones que nous appelons I et IT sont indiquées sur la figure 4.13.

— Zone 1 : le detuning est négatif et la fraction photonique est alors forte. Le facteur de
qualité limite le temps de vie des polaritons et 7,, est alors inférieur a 7,¢jq,. Comme
la densité de particules nécessaires pour atteindre le seuil est d’autant plus grande
que le temps de vie de ces particules est court, la densité critique augmente quand §
diminue.

— Zone 2 : le detuning est positif et la fraction photonique est faible. Le facteur de qualité
ne limite plus le temps de vie des polaritons et 7, est supérieur a 7.¢jq,- La densité de
particules nécessaire pour atteindre le seuil n’est alors limité que par la masse effective
des polaritons qui est proportionnelle a la fraction excitonique. Ainsi, plus § augmente,

plus la densité critique augmente.

Entre ces deux régimes de fonctionnement, la densité critique minimum (Jop) est définie

quand le bon équilibre entre le temps de vie et la masse des particules est trouvé.

Dans le ZnO et & haute température, la relaxation assistée par les phonons LO fait ap-
paraitre un second minimum (/= 70 meV sous ’énergie des excitons). A basse température
la densité de phonons diminue et ce minimum persiste mais est de faite beaucoup moins

important [34].

La dépendance du seuil en fonction de la température est similaire & certaines mesures
obtenues sur d’autres systémes [416],[54],[100].
Si on compare pour les mémes températures ces résultats avec ceux obtenus sur une cavité
GaN, le détuning optimal de notre structure ZnO est plus positif (aux alentours de 6 = 0
comme la théorie le prévoit [43]). Cette tendance est due a la grande valeur du dédoublement
de Rabi qui induit un minimum profond en énergie de la LPB méme & désaccord nul. Pour
les structures & base de GaN, le detuning optimal est aux alentours de -40 meV. En effet le
dédoublement de Rabi moins important dans ces structures implique de se placer a désaccord

plus négatif pour obtenir un piége de profondeur équivalente.

4.5 Compétition entre modes

Un régime de fonctionnement intéressant est mis en évidence dans les zones épaisses de
I’échantillon. Comme le montre bien la figure 4.6, plus I’épaisseur est importante, plus les
modes sont proches en énergie. C’est pourquoi on peut voir plusieurs LPB sur les panneaux
de la figure 4.14.

En allant vers des detunings plus négatifs, de gauche & droite sur la figure 4.14, Veffet
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FIGURE 4.13 — (a) Seuil de condensation des polariton sous excitation quasi-continue pour
T=5 K a 300 K en fonction du detuning (mesures réalisées au LCC). L’épaisseur de la
cavité est de 2,5\.(Encart) Double minimum du seuil mis en évidence sous excitation fs. (b)
Densité de seuil calculée par I’équipe de G. Malpuech en utilisant les équations de Boltzmann
semi-classiques pour la méme gamme de paramétres que (a). Les zones I et II correspondent

respectivement aux régimes cinétique et thermodynamique.

-25°  Angle 25°
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v

FiGURE 4.14 — Imagerie de Fourier prises pour un détuning décroissant sous excitation
constante (au seuil) a 70 K.

laser est toujours observé sur le méme mode (repérée LPB 1). Quand le detuning devient

faible et que ce mode devient trop photonique (pour une épaisseur de 913 nm) on voit le
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systéme commuter et l'effet laser provient alors de la LPB 0 qui a un détuning plus grand
et donc un poids excitonique plus fort et oul les effets cinétiques sont favorisés.

Ce "choix" est déterminé par la compétition que 'on a décrit précédemment entre le régime
thermodynamique (detuning positif) et le régime cinétique (détuning négatif). Ceci est illus-
tré par la figure 4.15 ou le détuning de trois LPB est reporté en fonction de I'épaisseur. Les

modes oil ’on observe la condensation sont reliés par une ligne.

700 v v v L v ¥ T T
— Mode de condensation
600} LPB 1 .
LPB 0 )
500} & ]
S 400} & .
[0}
£ 300} !
[Ze)
200t 1
100 " g g o .

0 L 1 M A L "
852 865 892 913
Epaisseur de ZnO
Ficure 4.15 — Valeur du detuning 6 en fonction de I’épaisseur de la couche de ZnO. Les

symboles repérent la position des modes polaritoniques pour différentes épaisseurs de cavité.

La ligne noire relie les modes sur lesquels on observe la condensation.

Pour une épaisseur de 913 nm, qui correspond au changement de mode, on observe un
effet qui vient appuyer les explications précédentes concernant le phénoméne de relaxation.
En effet, & cette épaisseur, on peut controler le changement de mode (mode switching) en
jouant uniquement avec la puissance d’excitation. Ce phénomeéne est montré dans la figure
4.16. Sous le seuil (0,1P;;) on observe 3 branches polaritoniques qui présentent chacune un
poids excitonique différent. Au seuil (Py,) I’émission provient du bas de la LPB 1 (7% pho-
ton). Le detuning de cette branche est trés positif et les polaritons ont un grand temps de
vie car leur fraction excitonique est importante. 7y, > Trelaz, C'€st pourquoi les polaritons
peuvent thermaliser facilement en bas de la LPB 1. Les particules ne peuvent pas atteindre
le bas de la LPB 0 qui elle est & un detuning plus faible induisant un piége trop profond.

Si on augmente la puissance de pompage (15P;;,), la densité d’excitons créée est plus impor-
tante et on favorise la diffusion exciton-exciton. Ces interactions permettent aux polaritons
de relaxer jusqu’a une énergie plus basse et d’atteindre le niveau de plus basse énergie de la
LPB 0. Cette branche a un detuning plus faible que la LPB 1, ¢’est pourquoi les polaritons
du condensat ont cette fois une fraction photonique plus forte (27% photon).

La part photonique du condensat est changée d’un facteur 4 en passant de la LPB 1 & la
LPB 0. Cela modifie le comportement du condensat face & une perturbation et ouvre la voie
a la manipulation fine de cet état qui pourrait étre utilisé dans des composants optiques. Ce
comportement peut permettre de créer un laser accordable en longueur d’onde mais aussi

peut étre & la base d’un commutateur spectral contrdélé en intensité.
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FIGURE 4.16 — Observation du mode switching par imagerie dans I’espace de Fourier pour
trois puissances d’excitation différentes pour une épaisseur voisine de 913 nm. Les spectres

représentent I'intensité d’émission & 0°.

La figure 4.17 montre le profil de potentiel vu par les polaritons dans les cas b) et ¢) de
la figure 4.16. 11 est composé d’un potentiel Gaussien induit par le réservoir d’excitons qui
n’agit que sur la part exciton des particules et d’un profil en escalier di au gradient d’épais-
seur qui n’agit cette fois que sur la part photonique. La hauteur des marches correspond a
une variation d’une monocouche de la cavité.

La figure 4.18 montre une simulation du mode switching contr6lé par 'intensité incidente
obtenue par résolution de I’équation de Gross-Pitaevskii [99]. On a tenu compte du gradient
de potentiel de la figure 4.17 et on voit que les observations expérimentales de la figure 4.16
sont trés bien reproduites. Les interactions entre les polaritons trés excitoniques et le réser-
voir explique pourquoi la simulation 7% photon montre une émission avec un pic élargi en

énergie (figure 4.18 a)) [103].

On peut facilement imaginer créer un composant optique a partir de ce phénomeéne de

"switch" en faisant I’analogie avec un transistor électronique classique.

4.5.1 Modélisation du condensat de polaritons

La description théorique de la condensation et de la propagation des particules a été
réalisée par ’équipe de Guillaume Malpuech. On utilise pour cela I’équation modifiée de

Gross-Pitaevskii qui est ’équation de Schrédinger dans laquelle on ajoute l'interaction entre
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FIGURE 4.17 — Profil de potentiel vu par le condensat de polaritons en fonction de la com-

posante photonique. Plus la fraction photonique est forte, plus les marches de potentiel vu
par les polaritons sont importantes.
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FIGURE 4.18 — Simulation de I’émission du condensat de polaritons a I'aide de I’équation de
Gross-Pitaevskii dans les cas similaires & la figure 4.16 b) et c).

particules par 'intermédiaire d’un terme de couplage.

ov h2 ih ng h2
h— = — AV + iynp¥ — U |2 U+ Uy U + A AT
ot 2Mpol tmR 2Tpol + o[V 4 np) U+ Upar ¥+ Omax(nR) 2Mpol
o
"R DAng — M g w2
ot TR
(4.2)

L’équation de Gross-Pitaevskii d'une fonction d’onde (polariton) a deux dimensions est
couplée a I'équation d’un réservoir de densité ng lui aussi de dimension 2 (On peut remonter
a une densité 3D en multipliant par la longueur de la cavité L., ). Cela permet de tenir
compte des interactions polariton-polariton, de simuler la diffusion depuis le reservoir jus-
qu’au condensat et la relaxation en énergie.

Mypol est la masse effective des polaritons, v le taux de diffusion simulée, o ~ 103:Eba% /L est
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la constante d’interaction polariton-polariton [36] modérée par Uinteraction entre les exci-
tons du matériau massif (x la fraction excitonique). U, est le potentiel en marche d’escalier
décrit dans la partie 4.4 avec des marches de 2, 5um de large. 7, le temps de vie des polari-
tons, Ag = 0.01 est le paramétre de relaxation vers le minimum d’énergie. D est le coefficient

de diffusion des excitons et 7r le temps de vie dans le réservoir.

4.6 Propagation du condensat

L’étude de I’hydrodynamique est un domaine important de la physique qui utilise des ré-
sultats bien connus et établis depuis longtemps. 1l persiste cependant un champ de recherche
dans ce domaine qui est toujours tres étudié : les instabilités hydrodynamiques.

C’est un axe d’étude qui a été ouvert au début du X X "¢ siécle [9].

Les microcavités peuvent servir de support d’études dans ce domaine grace a la possibilité
d’obtenir un condensat de Bose-Einstein aux propriétés superfluides [102] [101]. Le terme
de superfluidité caractérise tout fluide qui présente une viscosité nulle. Cet état existe dans
d’autre fluides comme 1’hélium liquide [30], mais 'utilisation expérimentale de ce matériau
est cotliteuse et trés lourde a mettre en place.

Le but de ces recherches est d’aboutir a la compréhension du comportement du fluide face
4 un obstacle et de contréler son comportement pour la réalisation de composants. Si le
plus souvent le fluide rencontre un obstacle naturel, il est plus intéressant de regarder les
perturbations engendrées par un obstacle dont le profil a été créé volontairement. Pour les
superfluides la présence d’un obstacle se traduit par I’augmentation locale de sa vitesse au
voisinage des extrémités de 'obstacle. On note alors 'apparition d’'un mouvement de phase
circulaire appelé vortex [50] [28].

Ce champ de recherche trés dynamique consitue un des piliers qui supporte ’étude des micro-
cavités. Plusieurs publications rapportent déja ’observation de vortex dans ’hélium liquide

et dans les condensats d’atomes [91] [35].

Dans notre cas, avant de parler de superfluidité et de comportement face a un obstacle, on
s’intéresse d’abord au cas simple du déplacement du condensat . Les expériences d’imagerie
dans ’espace réel nous permettent de visualiser le comportement du condensat en fonction de
Iintensité du pompage et du profil d’épaisseur de la cavité. De nombreuses mesures mettent
en évidence le comportement migratoire du condensat. Celui-ci ne reste pas localisé sous
le spot d’excitation mais se déplace. Cet effet est notamment possible grace au facteur de
qualité élevé qui permet aux polaritons d’avoir une durée de vie suffisamment longue pour
leur permettre de se propager. Des phénoménes de propagations ont déja été observés sur des
structures GaAs a fort facteur de qualité (=~ 30000)[98] et dans des nanofils de ZnO [ArXiV
Trichet 2013].

On étudie la propagation dans une zone trés épaisse de la cavité (= 800 nm) dont on présente
la cartographie de surface sur 30 um? (figure 4.19). Ce profil est tracé en pointant ’énergie
du mode polaritonique pour différentes positions. Le profil en épaisseur est inversement

proportionnel & ce profil en énergie et on peut facilement remonter & 1’épaisseur en chaque
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point en utilisant les calculs de la figure 4.6 (a). On rappelle que I’énergie du mode augmente
quand ’épaisseur diminue et inversement.

3285

FIGURE 4.19 — Profil en énergie de la zone de 30 um? utilisé pour I'étude de la propagation

du condensat présenté figure 4.20. Le profil en épaisseur est inversement proportionnel au
profil en énergie.

La surface est relativement homogeéne et présente un fort gradient d’épaisseur ( 15 meV
sur 30 gm soit une variation d’épaisseur totale de ~ 100 A).

L’étude en puissance dans l'espace réel montrée figure 4.20 nous permet d’étudier et de
quantifier le déplacement du condensat en fonction de l'intensité d’excitation.

0.24P,

08P,
Integration time x 33 P

Integration time x 3 P

1,585E04

I 8000

FiGURE 4.20 — Diagrammes de 1’émission dans l’espace réel en fonction de la puissance
d’excitation.
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A faible puissance, I’émission reste localisée sous le spot d’excitation. En revanche, pour
des puissances plus importantes, on observe un déplacement spatial de I’émission. Juste en
dessous du seuil, on remarque déja que la tache d’émission n’est plus circulaire, les polaritons
semblent vouloir suivre une direction particuliére et on observe une "fuite" dans la partie
supérieure gauche. Au seuil le condensat migre de plus de 10 um dans le sens de la fuite
observée avant le seuil. Enfin au dessus du seuil les polaritons ne semblent pas pouvoir migrer
plus loin. Les particules sont sans doute bloquées par un défaut de I’échantillon (marche de
potentiel importante) et n’ont pas assez d’énergie pour continuer. Aprés une propagation
sur 12 pum, on arrive au bord de la cartographie montré figure 4.19. Au dela, ’échantillon
présente probablement une surface beaucoup moins homogeéne.

Une autre raison peut expliquer un arrét de la propagation des polaritons. En effet la car-
tographie a été réalisée a ’aide d’un spot de 2 um de diamétre, c¢’est pourquoi un défaut
(exemple : une dislocation sur une couche) plus petit que 2 um ne peut étre détecté. Il peut
cependant piéger les polaritons et stopper leur propagation.

L’image en 3D de la figure 4.20 apporte une information supplémentaire. Sur 'image au
dessus du seuil, on remarque que ’augmentation de l'intensité de la zone d’excitation vers
le maximum d’intensité suit une forme en marches d’escalier. Ces marches sont de 'ordre de
2 um, ce qui est estimation qui avait été supposée lors des simulations précédentes de la
figure 4.17. Cela montre que les polaritons se propagent dans le sens du gradient de potentiel
vers les plus grandes épaisseurs.

Il semblerait alors que les particules sont repoussées de la zone d’excitation et sont en suite
accélérées par le gradient de potentiel. Pour vérifier cette hypothése on change le detuning et
on cherche & travailler avec des polaritons dont la partie photon est plus faible. Le condensat
devrait étre alors moins sensible au gradient de potentiel (c.f figure 4.17) et la propagation
devrait étre plus faible. Malheureusement I’homogénéité de 1’échantillon ne permet pas de
faire varier indépendamment, le detuning et le gradient. 1l est alors difficile de conclure sur
I'importance des deux mécanismes (éjection a partir du spot d’excitation ; accélération par

le gradient) sur la propagtion du condensat.

On se propose alors d’étudier ce phénomeéne a ’aide d’un nouvel échantillon (figure 4.21) qui
lui ne posséde aucun gradient d’épaisseur. Ce degré de liberté étant supprimé, nous allons
pouvoir vérifier 'influence du gradient d’épaisseur sur le comportement du condensat.

L’épaisseur de la couche de ZnO étant plus fine, la valeur du dédoublement de Rabi de cette
cavité est inférieur a celle de la cavité précédente (2zpeng = 230 meV, Q71232 ~ 160 meV),
c’est pourquoi nous utiliserons cet échantillon uniquement pour 1’étude de la propagation
du condensat. Cette valeur plus faible que celle de la cavité ZFeng nous améne & observer
une densité au seuil deux & cing fois plus importante. Ces différences doivent étre prises
en compte et aucune comparaison quantitative directe avec les résultats précédents ne sera

possible.

Le substrat est une couche de silicium sur laquelle des motifs (losanges, carrés, hexagones)
de différentes tailles ont été gravés; ils vont servir de précurseurs a la croissance. Le DBR
inférieur est constitué de 30 paires AIN/AlGaN qui ne présentent aucune fissure (pour les

motifs inférieur & 100 um). La couche de ZnO est fine (7A/4 ~ 280 nm) et nous permet



4.6 Propagation du condensat 104

FiGURE 4.21 — Photographie de I’échantillon 7Z1232. On observe les motifs gravés post-

croissance sur le substrat en silicium

de nous affranchir des effets de mode switching. Enfin le DBR supérieur est constitué de 11
paires H fO3/Si0;.

Cette conception particuliére a pour but d’étudier I'influence de la forme et de la taille des
mésas (ilots de croissance) sur la qualité de l'épitaxie des différentes couches relatives a
I’échantillon. Cependant elle s’avére dans notre cas idéale pour I’étude de la propagation du
condensat.

La figure 4.22 montre une étude de ’émission du condensat dans ’espace réel en fonction de

la puissance .

2,100E+04 3,700E+04

4,700E+04

FIGURE 4.22 — Imagerie dans l'espace réel du condensat pour une puissance d’excitation

croissante.

Comme précédemment, sous faible intensité, ’émission est localisée sous le spot d’exci-
tation (cercle pointillé blanc). Le seuil est atteint entre 3 et 3,5 mW en entrée d’objectif, soit
une excitation trois fois et demi plus forte que pour la mesure de la figure 4.20. Le faible
déplacement mesuré au seuil n’est pas significatif. En effet un déplacement de 1 & 2 um entre

dans le domaine d’incertitude expérimentale (instabilité de 'excitation laser, vibrations du
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cryostat).

La couche de ZnO est quatre fois moins épaisse que dans la mesure de la figure 4.20, le
dédoublement de Rabi est donc plus faible et la densité de particules plus importante. On
pourrait alors s’attendre & observer un déplacement plus important, cependant le condensat

reste localisé sous la zone d’excitation.

4.6.1 Synthése

La propagation du condensat dans une microcavité planaire semble étre fortement dé-
pendante du profil d’épaisseur de la couche active. Les particules sont créées sous le spot
d’excitation et, en présence d'un gradient d’épaisseur, peuvent migrer suivant ce gradient.
La distance parcourue dépendra de ’homogénéité de la cavité et aura pour limite le temps

de vie des polaritons, déterminé par le facteur de qualité.
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Conclusion

Ce travail de these constitue une contribution & dominante expérimentale & I’étude des
microcavités & base de ZnO. Les mesures de spectroscopie associées aux modélisations ont
permis d’explorer plusieurs mécanismes impliqués dans la création, la relaxation et ’émission
des polaritons de cavité jusqu’a l'obtention du laser & polaritons.

Les cavités ont évolué au fur et & mesure des expériences et des analyses, le but étant toujours
d’augmenter le facteur de qualité tout en optimisant la qualité cristalline de la couche de
7Zn0. Dans ce manuscrit, nous avons présenté 1’évolution de la conception des microcavités
planaires & travers trois structures. Les mesures de micro-photoluminescence ont montré que
le facteur de qualité a été multiplié par 10 et une nouvelle approche dans la fabrication des

cavités a considérablement amélioré la qualité cristalline de ZnO.

Dans un premier temps 1’¢tude de la cavité semi-hybride a permis de montrer les in-
convénients de l'utilisation de paires AIN/AlGaN dans le DBR supérieur. Elle permettent
d’obtenir une bonne qualité de croissance du ZnO mais ’excitation UV est en partie absorbée
par ces couches. Cette absorption est trop importante et empéche 'observation du laser &
polaritons. L’excitation incidente étant trop faible, la densité de particules créée ne permet
pas une bonne relaxation jusqu’au niveau de plus basse énergie de la branche basse et nous

avons alors montrer 'effet bottleneck.

L’évolution vers les microcavités semi-hybrides utilisant un DBR diélectrique comme mi-
roir supérieur permet une excitation plus efficace. Les études de micro-photoluminescence
ont alors montré une relaxation des particules jusqu’en k = 0 de la branche basse polarito-
nique et le laser & polaritons a été observé & basse température dans ZnO pour la premiére
fois. L’étude de la relaxation des polaritons a alors été réalisée pour deux valeurs de detuning

différentes et I'influence des phonons LO pour 'obtention d’'un seuil bas a été mis en exergue.

Dans le dernier chapitre nous avons présenté une cavité entiérement hybride réalisée a
partir d’une couche massive de ZnQ. La qualité cristalline ainsi que la structure ont permis
une étude compléte du seuil laser sur une gamme sans précédent dans ZnO de température
et de detuning. Nous avons défini deux régimes de fonctionnement qui caractérisent le dia-
gramme de phase obtenu. Dans le premier, d est positif et la composante excitonique des
polaritons est forte. Le régime thermodynamique régit la relaxation et la densité critique
au seuil est liée a la masse effective des particules. Dans le deuxiéme, § est négatif et la

composante excitonique est faible. Le régime cinétique caractérise la relaxation et la densité
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au seuil est cette fois liée au temps de vie des polaritons. Entre ces deux régimes, les expé-
riences confrontées aux calculs théoriques montrent un seuil laser minimal proche de § = 0
A température ambiante.

Dans un deuxiéme temps, 'utilisation d’une couche de ZnO massif d’épaisseur importante a
permis de montrer un comportement intéressant que nous avons nommé "mode switching".
Les mesures de micro-photoluminescence ont révélé que deux modes couplés proches en éner-
gie peuvent servir a la relaxation des polaritons. La relaxation suivant 'une ou 'autre des
courbes de dispersion est simplement contrdlée par la densité de particules créées lors de
I’excitation. Nous avons montré que 1’énergie de ’émission du laser peut alors étre controlée
en changeant l'intensité d’excitation. Enfin, I’étude de la propagation du condensat est une
voie nouvelle & explorer dans ce type de cavité et les premiers résultats montrent I'impor-
tance du profil d’épaisseur de 1’échantillon. Une propagation sur 12 um a été mesurée dans
une zone ou le gradient d’épaisseur est estimé & 10 nm. L’évolution vers de nouvelles cavités
permettant de controler la propagation du condensat impliqueront naturellement des études

expérimentales de la super-fluidité.

La condensation des polaritons associée & I'influence du detuning sur le seuil laser est un
résultat important présenté dans ce manuscrit. Ce travail de recherche permet une confron-
tation intéressante entre ZnO et GaN qui sont les deux semi-conducteurs inorganiques (hor-
mis CuCl [3]) & grand gap permettant d’observer le laser & polaritons jusqu’a température
ambiante. L’injection électrique est sans doute la prochaine étape importante qu’il faudra
franchir afin de voir dans le futur la naissance de composants optoélectroniques utilisant les

microcavités ZnO.
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RESUME

Ce manuscrit présente une étude expérimentale par spectroscopie optique de I'interaction
lumiére-matiére dans des microcavités & base d’oxyde de zinc. Nous avons étudié plusieurs
types de cavités planaires qui se démarquent des structures déja existantes autant par leurs
structures que par leurs procédés d’épitaxie. Les avantages théoriques qui ont motivé la
réalisation, sont discutés puis vérifiés par des mesures expérimentales de réflectivité et de
photoluminescence en fonction de la température et de l'intensité d’excitation. Grace aux
caractéristiques optiques de ces nouvelles microcavités nous avons pu étudier I’émission cohé-
rente de lumiére basée sur la condensation des polaritons & haute température jusqu’a 300K.
Des facteurs de qualité importants ainsi que des énergies de Rabi élevées permettent de me-
ner une étude approfondie sur le lien qui existe entre la fraction photonique des polaritons
et la valeur du seuil d’injection optique correspondant a 'effet laser & polaritons. Ce travail
de recherche met en exergue les deux processus physiques identifiés conduisant & Deffet laser
a polaritons : le régime thermodynamique et le régime cinétique. De plus, l'influence des
interactions exciton-phonon est particuliérement soulignée comme un processus permettant

de diminuer le seuil de condensation.

Mots cléfs : microcavité, oxyde de zinc, couplage fort, laser & polaritons, condensation
de Bose-Finstein, spectroscopie, réflectivité, photoluminescence, simulation de la réponse op-

tique, . ..

ABSTRACT

This thesis reports a spectroscopic study of the light-matter interaction in ZnO based mi-
crocavities. We have examined several planar microcavities which differ from the previous
ones through their structures and their epitaxial processes. The theoretical advantages that
have driven these realizations are discussed and verified through experimental measurements
of reflectivity and photoluminescence as a function of temperature and excitation intensity.
Thanks to the optical characterics of these new cavities, we have studied the coherent light
emission based on the condensation of polaritons at high temperature, up to 300K. High
optical quality factor and high Rabi splitting allow to deeply analyze the relationship which
exists between the photonic fraction of polaritons and the threshold excitation value corres-
ponding to the occurrence of the polariton laser effect. This work highlights two identified
physical processes which contribute to the laser effect : the thermodynamic and kinetic
regimes. Moreover, it appears that the exciton-phonon interaction constitutes a specific phe-

nomenon which allows to reduce the polariton laser threshold.

Keywords : microcavity, zinc ozide, strong coupling, polariton laser, Bose- Einstein conden-

sation, spectroscopy, reflectivity, photoluminescence, calculation of the optical response, ...
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