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Abréviations

Description des abréviations utilisées tout au long de ce manuscrit
DBR : Miroir de Bragg (distributed Bragg mirror)
EHP : Plasma électrons—trous (Electrons—holes plasma)
FIB : Faisceau d’ions focalisés (focused ion beam)
FMT : Formalisme des matrices de transfert
FWHM : Largeur a mi-hauteur (Full width at half maximum)
Lppg : Longueur de pénétration du champ électrique
Ler s : Longueur effective de la cavité
LPB : Branche basse du polariton (lower polariton branch)
MEB : Microscopie électronique a balayage
Q : Dédoublement de Rabi
Q : Facteur de qualité
TEM : Microscopie électronique en transmission

UPB : Branche haute du polariton (upper polariton branch)

Caractéristique des sources laser utilisées

Pour les caractérisations basses puissances, nous utilisons un laser continu HeCd émettant a 325 nm.
Les mesures en fonction de la puissance sont principalement réalisées avec la quatrieme harmonique
d’'un laser Nd :YAG (266 nm, g-switch passif). La durée des impulsions est de 400 ps et le taux de ré-
pétition de 21 kHz. Dans ce manuscrit I'intensité de I'injection optique est principalement donnée en
puissance moyenne par unité de surface (W/cm?). Pour passer en puissance créte, il suffit de multi-
plier la puissance par 120 000. Concernant les mesures de photoluminescence résolue en temps c’est
la troisieme harmonique d'un laser titane :saphir (266 nm) qui est utilisée. La durée des impulsions
est de 150 fs et le taux de répétition de 76 MHz.






Introduction

Apres ma thése, jai intégré I'équipe de Sébastien Sauvage et Philippe Boucaud a I'Institut d’Elec-
tronique Fondamentale a Orsay pour un postdoc. Le sujet de recherche sur lequel j’ai travaillé, la
nanoscopie dans des boites quantiques uniques d’'InAs/GaAs, m’a permis d’élargir mes compétences
en spectroscopie optique dans le domaine de I'infrarouge a I’échelle nanometrique [1]. J’ai également
pumrinitier au travail en salle blanche avec la réalisation de dépots, de gravures et de caractérisations.

Lors de mon arrivée a 'Institut Pascal en 2010, j’ai intégré 1'équipe Spectroscopie Optique des So-
lides dirigée par Joél Leymarie, Professeur d'Université et composée de Martine Mihailovic, Maitre
de Conférences, Pierre Disseix, Professeur d'Université et Francois Médard, Maitre de Conférences.
C’est Aimé Vasson, Ingénieur de Recherche, qui avait en charge la partie expérimentale jusqu’a son
départ a la retraite en 2008. Delphine Lagarde lui a succédé pendant 2 ans, puis a changé de labo-
ratoire. En 2010, j’ai eu dans un premier temps un contrat d'ITngénieur de Recherche longue durée
que j’ai pu pérenniser a I'issue du concours CNRS fin 2012. En tant qu’Ingénieur de Recherche dans
I'équipe Spectroscopie Optique des Solides, mon role est de m’occuper de la plateforme de spectro-
scopie optique, de la conception et le développement de nouvelles techniques expérimentales, du
maintien des bancs de mesures existants, de la réalisation de campagnes de mesures, de I'analyse
des résultats, ainsi que de la formation et I'accompagnement des étudiants. Pour faire avancer nos
thématiques de recherche, j'ai congu et mis en place de nouveaux montages expérimentaux : I'ima-
gerie de Fourier et I'imagerie en espace réel, la transmission et photoluminescence jusqu’a 230 nm,
le mélange a quatre ondes dégénérés en fréquence intégré en temps ou avec la résolution spectrale
et la photoluminescence résolue en temps avec une résolution a la picoseconde.

Depuis 2015, le plateau de spectroscopie optique, dont je suis le responsable scientifique, a rejoint la
plateforme d’assistance a la recherche, aux technologies et aux entreprises (UCA PARTNER). Ce ser-
vice de I'Université Clermont Auvergne (UCA) regroupe les compétences technologiques locales et
les propose aux chercheurs et entreprises.

Durant ces années, j’ai pu dépasser mon role initial et m’'impliquer pleinement dans les activités de
recherche. J’ai bénéficié d'une grande liberté d’action sur les différentes thématiques de recherche
abordées dans I'équipe et j’ai également eu ’envie et la volonté de m’intéresser a d’autres sujets de
recherche. Dans ce contexte, I'habilitation a diriger des recherche me permettrait d’augmenter encore
mon implication dans la stratégie scientifique de 'équipe et 'encadrement des étudiants en these.
Les thématiques sur lesquelles je me suis impliqué durant ces neuf dernieres années sont brievement
décrites par la suite.

- Etude de multi-puits quantiques AlIGaN/AlGaN pour 'émission a 280 nm (2011—2016)

Le projet "Vertical cavity surface emission laser operating in deep UV range", financé par 'ANR (VE-
SUVE) et coordonné par Frédéric Genty sur la période 2011-2014, a impliqué quatre laboratoires :
Georgia Tech-CNRS, Supelec Metz, le C2N et I'Institut Pascal. L'objectif était de réaliser une source
cohérente solide et compacte émettant a 280 nm pour différentes applications potentielles comme
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la spectroscopie, la lithographie, la stérilisation et la médecine. Des puits quantiques d’AlGaN/AlGaN
ont été choisis comme zone active. Dans cette gamme de longueurs d’onde, le rendement radiatif des
matériaux nitrures étant tres faible et 'absorption résiduelle des miroirs n’étant plus négligeable, la
réalisation d'une zone active et d'un résonateur constituait un réel défit. Les deux premiéres difficul-
tés rencontrées étaient :

(i) de réaliser la croissance des couches ternaires AlGaN a forte concentration d’aluminium en pré-
servant un taux de recombinaisons radiatives élevé,

(ii) de "designer" la zone active pour conserver de la force d’oscillateur suivant I’axe de croissance.
Pour ce projet, je me suis consacré, en collaboration avec Gaélle Le Gac (post-doctorante 2012—-2014),
al’étude des propriétés optiques des zones actives a base de puits quantiques AlGaN/AlGaN réalisées
par I'équipe d’Abdallah Ougazzaden (Georgia Tech). J'ai fait évoluer nos expériences de transmission
et de photoluminescence pour avoir accés a la gamme de longueurs d’onde 230—300 nm. Nous avons
pu, montrer I'évolution de I’émission en fonction de la température pour différentes concentrations
d’aluminium de la zone active, estimer le rendement quantique, observer I'absorption des puits et des
barriéeres et ainsi confirmer les designs (sur la base de calculs de type fonction enveloppe) proposés
par Pierre Disseix (IP) [2}3]. J’ai également travaillé en étroite collaboration avec Sophie Bouchoule
(C2N) sur la caractérisation et 'optimisation de miroirs de Bragg en vue de I'élaboration d'une mi-
crocavité planaire active centrée a 280 nm.

- Influence de nanoparticules métalliques sur 'extraction lumineuse de luminophores (2015-)
Antoine Moreau de 'Institut Pascal s'intéresse depuis quelques années aux propriétés de nanoparti-
cules métalliques [4]. Je me suis rapproché d’Antoine en 2015 pour lui proposer des expériences de
spectroscopie optique afin d’étudier la réponse optique de ces nanoparticules métalliques. Lorsque
I'on excite ces derniéeres avec une onde lumineuse, il est possible de créer des plasmons de surface.
En fonction de la taille et de la forme des nanoparticules, ces plasmons de surface provoquent des
résonances dans la gamme du visible. Nous avons commencé par mesurer la longueur d’onde de ré-
sonance pour différentes tailles de nanocubes d’argent.

Ensuite, une collaboration avec Audrey Potdevin, Geneviéve Chadeyron et Rachid Mahiou de I'Ins-
titut de chimie de Clermont-Ferrand (ICCF) s’est mise en place pour étudier le potentiel des nano-
particules métalliques sur 'amélioration de I'extraction lumineuse de luminophores. Nous avons eu
le soutien de la région a travers le CPER (2017—2019) pour 'achat d'une streak camera mais aussi
le financement d'un post-doctorant, Mohammad Khaywayh, qui a apporté une dynamique pour le
projet. Récemment, nous avons également eu le soutien du LabEx IMobS3 pour renouveler le finan-
cement de Mohammad avec le projet METALUM (nano-objets METAlliques et LUMinophores com-
patibles avec des LEDs) 2019—-2020. Pour cette thématique, j’ai imaginé et développé des expériences
sur mesure pour avoir acces a la dépendance angulaire de I'émission entre 0 et 90°, a I'influence de
la longueur d’onde d’excitation, a I'influence de la nature de I’excitation (source spontanée, source
cohérente continue ou impulsionnelle) et a la dépendance spatiale aI’échelle du micron. Nous avons
ainsi montré que 'amélioration de I'extraction de luminescence (et aussi de I'injection optique) est
fortement dépendante de la taille et de la concentration des nanoparticules mais aussi du coefficient
d’absorption de la couche sous les nanoparticules.

- Caractérisation optique de couches anti-reflets (2014-)

Angélique Bousquet de I'Institut de chimie de Clermont-Ferrand réalise des couches d’oxynitrures
de silicium par pulvérisation plasma. Cette méthode posséde I'avantage de pouvoir fabriquer a faible
cofit des couches minces a gradient d'indice. Amira Farhaoui, qui a fait sa these dans I'équipe d’An-
gélique en collaboration avec I'’équipe Electromagnétisme et Nanophotonique de I'Institut Pascal, a
réalisé plusieurs systemes anti-reflets pouvant étre utilisés sur des photo-détecteurs ou cellules pho-
tovoltaique en silicium. J'ai proposé a Amira des expériences sur mesure pour estimer le coefficient
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0.0

de réflexion de ces structures sur la gamme 300 nm a 1700 nm. Nous avons montré que le coefficient
de réflexion moyen du silicium entre 300—900 nm de 45% pouvait diminuer jusqu’a 4% avec un sys-
teme anti-reflet composé de seulement 4 couches (200 nm) en accord avec les calculs de Rafik Smaali,
Emmanuel Centeno et Antoine Moreau [5,/6].

- Ftude des propriétés optiques de luminophores nanostructurés (2016-)

Depuis plusieurs années, Audrey Potdevin de I'ICCF s’intéresse aux luminophores pour les applica-
tions éclairage a DELs blanches. Avec Jeff Nyalosaso (post-doctorant), ils ont fabriqué des lumino-
phores nanostructurés pour améliorer |'extraction de la lumiére émise par le luminophore. Dans ce
contexte, ils m’ont contacté pour mesurer la dépendance angulaire de I’émission de couches avec et
sans nanostructuration. Je leur ai proposé de mesurer '’homogénéité de leurs échantillons en utili-
sant la micro-photoluminescence résolue spatialement, puis d’observer la dépendance angulaire de
+30° en imageant le plan de Fourier. Nous avons observé une augmentation de l'intensité de lumi-
nescence en incidence normale pour les couches nanostructurées [7].

Plus récemment dans le cadre de la thése de Nehed Amara, j’ai proposé a Nehed et Audrey d’effectuer
des mesures de temps de déclin de luminescence sur leurs structures composées de nanofils ZnO
imprégnés de nanoparticules de YAG:Ce. Avec ce luminophore composite, il est possible de controler
la proportion de luminescence dans le rouge en fonction de la longueur d’onde d’excitation. Nous
avons montré que le temps de déclin de la luminescence des nanofils a 600 nm n’est pas modifié par
la présence du YAG:Ce, mais ce dernier grace a son indice de réfraction plus faible exalte la lumines-
cence des nanofils.

- Etude de nano- et micro-fils InGaN et GaN (2010-)

La collaboration entre I'équipe de croissance de I'Institut Pascal et notre équipe existait bien long-
temps avant mon arrivée. Depuis 2010, je me suis investi dans la caractérisation optique et1’étude des
nano- et micro-structures réalisées par les étudiants de I’équipe croissance comme Kaddour Lekhal
et Geoffrey Avit, ainsi qu’Elissa Roche en these en collaboration avec les deux équipes. Avec Kaddour
nous avons démontré I'importante influence de la température de croissance des micro-fils GaN sur
leurs propriétés optiques. Avec Geoffrey nous avons pu mesurer la réponse optique d'un nano-fil GaN
unique sans défaut [8]. Les mesures avec Elissa nous ont permis d’observer I'’émission de nano-fils In-
GaN dans une gamme de longueur d’onde trés étendue, de 400 nm & 800 nm [9].

Plus récemment Jesus Zuniga Perez et Blandine Alloing (CRHEA) ont initié une activité sur les micro-
fils GaN en obtenant un financement de la part du GaNEX. L'idée est de réaliser un laser a trés faible
seuil en utilisant une structure PIN de type "cceur-coquille" pour une injection électrique. Mathieu
Déchaux a démarré sa theése dans ce contexte avec pour mission de réaliser les structures au CRHEA
et les études optiques a I'Institut Pascal. J’ai accompagné Mathieu dans ce projet en étudiant les pro-
priétés optiques de micro-fils GaN PIN uniques. Nous avons pu observer un seuil laser faible sur un
méme micro-fil PIN unique de 5 et 300 K. C’est maintenant Léo Mallet Dida qui continue ce travail
de these. Nous souhaitons, en réalisant notamment des mesures de photoluminescence résolue en
temps, identifier clairement les mécanismes de gain impliqués dans cet effet laser.

- Caractérisation optique de couches GaAs nitrurées (2017-)

Dans le cadre de sa thése dans I'équipe surface et interface de I'Institut Pascal, Hussein Mehdi s’est
intéressé a différentes méthodes de nitruration de couches GaAs. J’ai partagé mes compétences en
spectroscopie optique pour mesurer, analyser et interpréter les propriétés optiques de ces couches.
En fonction des conditions de nitruration, nous avons montré que la couche nitrurée (GaN) pouvait
cristalliser sous forme cubique ou wurtzite [10]. De plus nous avons identifié les conditions de nitru-
ration permettant d’augmenter l'intensité de photoluminescence de la couche de GaAs d'un facteur
10. La diminution des recombinaisons de surface améliore trés nettement le rendement radiatif. Des
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mesures de photoluminescence résolue en temps sont prévues pour estimer le temps de vie des por-
teurs.

- Etude des polaritons dans des microcavités planaires et des guides d’ondes (2010-).

L'étude des polaritons de cavité est la thématique historique de I'équipe qui a été initiée au début des
années 2000 avec le matériau GaN et dans le cadre du contrat "Clermont" coordonné par Alexei Ka-
vokin. L'extension de cette activité au matériau ZnO a débuté avec le projet ANR ZOOM (Zinc oxide
optical microcavities, 2006—2009) coordonné par Thierry Guillet. Cette thématique bénéficie d'une
collaboration efficace entre le CRHEA de Valbonne, le C2N de Saclay, le L2C de Montpellier et I'Ins-
titut Pascal. Apres plusieurs tentatives, nous avons obtenu un deuxieme financement de I’ANR sur la
période 2016—2020, le projet se nomme "Plug and Bose" (Room-temperature electrically-injected po-
lariton lasers), il est coordonné par Sophie Bouchoule. Sur cette thématique, j’ai encadré et j'encadre
le travail d’étudiants en thése en co-direction avec Joél Leymarie, Pierre Disseix ou Martine Mihai-
lovic : Laurent Orosz (2010—2013), Emilien Mallet (2011-2014), Omar Jamadi (2014—-2018) et Geof-
frey Kreider (en cours). J'ai également encadré plusieurs étudiants de master : Zigang Weng (2012),
Laurent Bignet (2013), Thibaut Flottat (2013), Omar Jamadi (2014), Joel-Edouard Nkeck (2016), Ma-
madou Fall (2017), Loic Ramousse (2018) et Hassen Souissi (2019).

Pour ces quatre doctorants, nous nous sommes répartis un encadrement a 33% chacun en essayant
au mieux d’étre complémentaires. J’ai pu ainsi encadrer les étudiants sur la partie mesure expéri-
mentale, 'analyse des données, I'interprétation, la modélisation des résultats mais également dans
la valorisation des résultats a travers les présentations lors de conférence et la rédaction d’articles.

Plus spécifiquement, lorsque la these de Laurent Orosz a débuté en 2010, nous utilisions principale-
ment des mesures résolues en angles pour observer les dispersions polaritoniques. Avec I’améliora-
tion du facteur de qualité nous avons rencontré de nouvelles difficultés comme la présence de fluc-
tuations d’épaisseur de la zone active a I’échelle du micron qui provoque un élargissement du mode
photonique (désordre photonique). C’est en faisant varier la taille de 1a zone sondée que I'on observe
clairement I'influence du désordre photonique. Il est devenu alors important de pouvoir mesurer
la dispersion polaritonique en un méme point de I'’échantillon et avec un petit spot pour s’affran-
chir du désordre photonique. C’est dans ce contexte que j'ai développé une expérience de micro-
photoluminescence qui permet d’'imager le plan de Fourier (espace des vecteurs d’onde, champ loin-
tain) et 'espace réel (champ proche). J’ai également travaillé sur la stabilité du montage pour s’affran-
chir au maximum des vibrations issues du pompage du cryostat et de la circulation d’hélium liquide.
Nous avons pu mettre en évidence le laser a polaritons dans une structure ZnO ainsi que le fonction-
nement du commutateur optique polaritonique.

Avec Emilien Mallet, nous avons congu et développé une expérience de mélange a quatre ondes dégé-
nérée en fréquence et intégré en temps pour avoir acces au temps de décohérence des excitons dans
GaN et ZnO, parametres étroitement liés aux interactions excitons-phonons et excitons-excitons. Par
la suite, nous avons fait évoluer le dispositif expérimental pour rajouter la résolution spectrale au mé-
lange a quatre ondes pour avoir acces finement a la réponse des excitons A et B. Le cumul de plusieurs
expériences comme la photoluminescence, la réflectivité, 'autocorélation interférentielle et le mé-
lange a quatre ondes nous a permis d’estimer avec précision les parametres excitoniques de GaN et
ZnO (la force d’oscillateur et les élargissements homogeéne et inhomogene). Ces valeurs constituent,
al’heure actuelle, des entrées fiables pour simuler avec précision la réponse optique des structures a
base de GaN et ZnO.

Avec Omar Jamadi nous avons mis en place une procédure systématique et répétable pour la mesure
des diagrammes de phases de 5 a 300 K. Ces résultats nous ont permis de comprendre I'influence de
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la fraction excitonique sur le seuil mais aussi d’observer le role des phonons LO sur la relaxation des
polaritons. Nous avons ensuite amélioré 'homogénéité du spot d’excitation pour étudier finement
I'influence du désordre photonique sur le laser a polaritons. Nous avons démarré et développé I'ac-
tivité sur les guides polaritoniques en étudiant la dispersion des polaritons guidés, I'influence de la
taille du résonateur et du diametre du spot sur le seuil laser. Finalement c’est grace a une expérience
a deux spots d’excitation que nous avons pu clairement mettre en évidence 'amplification polarito-
nique dans les guides.

C’est maintenant Geoffrey Kreider qui continue le travail sur les polaritons guidés. Nous avons com-
mencé par I'étude des longueurs d’atténuation des polaritons guidés dans ZnO en fonction de la
fraction excitonique et de la température. Puis nous avons mis en place un filtrage spatial du plan
de Fourier pour avoir accés, dans une zone bien définie, a I'évolution du blue shift de la branche po-
laritonique en fonction de la puissance d’excitation. Geoffrey réalise ensuite des simulations pour
estimer le pourcentage de force d’oscillateur au seuil laser. Nous avons également réalisé des me-
sures de photoluminescence résolue en temps pour estimer le temps de vie non radiatif des excitons
et ainsi calculer la densité de porteurs injectés.

J’ai choisi treés naturellement de rédiger mon rapport d’HDR sur les polaritons pour plusieurs rai-
sons. J’ai travaillé sans discontinuité depuis 2010 sur ce sujet et j’ai encadré de nombreux étudiants.
J’ai été acteur dans cette thématique en participant activement grace un contact permanent et tres
régulier avec Jesus Zuniga Pérez (du CRHEA de Valbonne pour la réalisation des échantillons), So-
phie Bouchoule (du C2N pour la réalisation des miroirs et étapes technologiques) et Thierry Guillet
(du L2C pour la partie spectroscopie optique). Les discussions régulieres avec Dmitry Solnyshkov et
Guillaume Malpuech (de I'IP pour la partie théorique) ont été trés enrichissantes et stimulantes. A
I'aide de simulations utilisant le formalisme des matrices de transfert, j’ai calculé la réponse optique
des microcavités planaires en prenant en compte la structure réelle et 'indice des couches mesuré
par Martine Mihailovic et Sophie Bouchoule. Ces simulations réalistes m’ont permis de proposer les
designs des nouvelles structures. J'ai également pu proposer des idées de mesures, d’études et d’'in-
terprétations de résultats pour participer activement aux orientations du projet et aI’amélioration de
la compréhension des polaritons. Finalement, j’avais envie de retracer ces neuf années de recherche
en montrant mon implication et en expliquant d’ol1t nous sommes partis et oll en nous en sommes
aujourd’hui. J’ai donc choisi de consacrer ce rapport entierement a I’étude expérimentale des polari-
tons dans les microcavités planaires et les guides d’onde.

Replacons d’abord cette étude dans le contexte de la recherche sur les lasers a faible cotit énergé-
tique. Pour obtenir une émission stimulée, il faut réaliser une inversion de population, la différence
d’énergie des pseudo-niveaux de Fermi (entre 1'état initial et I’état final de la transition) doit étre su-
périeure a I'énergie des photons émis (AF > hv) [11]. Concretement pour réaliser une diode laser,
il faut une jonction PN pour injecter les porteurs, une zone intrinséque dans laquelle I'inversion de
population sera réalisée mais il faut également un résonateur pour compenser les pertes et renvoyer
une partie des photons dans la zone active pour favoriser I'émission stimulée. Laugmentation de la
densité de porteurs injectée permet d’obtenir une majorité d’électrons dans la bande de conduction.
Une fois la condition de transparence atteinte, I'injection doit encore étre augmentée pour que le
gain compense les pertes afin d’atteindre le seuil laser. Pour diminuer le courant de seuil de fonction-
nement des diodes laser, des doubles hétérostructures ont été utilisées dans les années 70 puis des
puits quantiques. Les faces clivées des premieres diodes laser faisaient office de miroirs. L'émission
était alors multimodes a cause de I'épaisseur importante du résonateur.

Un empilement de bi-couches transparentes d’indice de réfraction différent avec I'épaisseur de chaque
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Chapitre 0. INTRODUCTION

couches fixée a A/4n (avec A lalongueur d’onde et n I'indice de réfraction de la couche) permet d’ob-
tenir des interférence constructives. Avec ce type de structure, appelé miroir de Bragg, il est possible
de réaliser un miroir sélectif en longueur d’onde avec un coefficient de réflexion qui peut étre supé-
rieur 2 99%. A la fin des années 80, I'utilisation de microcavités planaires, composées de deux miroirs
de Bragg, a rendu possible la réalisation des diodes laser a cavité verticale émettant par la surface
(VCSEL). La diminution du volume de la cavité et 'amélioration du confinement des photons ont for-
tement contribué a’abaissement du seuil. Ces structures possedent de nombreux avantages comme
la possibilité d’obtenir une émission monomode, une faible divergence et une modulation plus ra-
pide du signal [12].

Ces microcavités planaires ont également été le point de démarrage de la polaritonique ou de I'étude
du couplage fort entre photons et excitons (paires électron—trou en interaction coulombienne). Des
photons, confinés dans la couche d’'un matériau semiconducteur, peuvent interagir fortement avec
des excitons. Une nouvelle quasi-particule est alors observée : le polariton de cavité possédant deux
états propres [13]. Lorsque la finesse du résonateur est grande, les photons peuvent faire un nombre
important d’allers et retours dans le résonateur, étre absorbés puis ré-émis par la zone active. La
signature expérimentale du régime de couplage fort est un anticroisement des deux modes polarito-
niques (LPB et UPB), caractéristique d'un état mixte lumiere-matiere. Lorsque 1'énergie du photon
est résonnante avec celle de d’exciton, on observe un écart minimum entre les deux branches pola-
ritoniques. Cette différence d’énergie, appelé dédoublement de Rabi, quantifie la force du couplage
entre les excitons et les photons.

De par leur nature bosonique, les polaritons peuvent s’accumuler dans un méme état d’énergie. A
partir d’'une densité ou d'une température critique, il est possible d’obtenir un condensat de pola-
ritons. Grace a la masse effective du polariton qui est 10° fois plus faible que celle de I'exciton, la
condensation des polaritons peut étre obtenue a température ambiante [14]. Dans ce cas, il n'y a
pas besoin de réaliser une inversion de population contrairement a un laser classique, le condensat
est la source de photons cohérents. Linjection de porteurs doit rester faible car on cherche a ne pas
écranter I'interaction coulombienne pour conserver les excitons. Dans le cas d'une structure GaAs, le
seuil laser polaritonique est deux ordres de grandeur plus faible que celui d'un VCSEL [15]. Le laser
a polaritons est la brique élémentaire des circuits polaritoniques et il est aussi possible d’utiliser les
polaritons pour réaliser des transistors optiques, des portes logiques optiques, des commutateurs ou
des amplificateurs [16].

Lutilisation des arséniures (GaAs, AlGaAs, InGaAs) rend possible la réalisation de microcavités pla-
naires a fort facteur de qualité (10* — 10°) incluant une zone active a base de puits quantiques In-
GaAs d’'une grande finesse spectrale. Depuis les année 90, ces microcavités planaires ont été une
plateforme privilégiée pour I'étude de l'interaction lumiére-matiéere. Les propriétés polaritoniques
ont été utilisées pour montrer des effets physiques d’optique non linéaire (effets paramétrique), de
comportements collectif (condensation), de comportements de fluide (propagation, superfluidité).
Ces structures ont également permis la réalisation de nombreux démonstrateurs. Cependant la faible
énergie de liaison des excitons dans GaAs (et de CdTe) limite I'existence des polaritons aux basses
températures (<40 K). Pour réaliser des composants polaritoniques, il a fallu se tourner vers les semi-
conducteurs a grand gap possédant une énergie de liaison supérieure ou égale a ’agitation thermique
a température ambiante comme GaN, ZnO, CuCl ou certains matériaux organiques.

Pour obtenir le méme effet a température ambiante, il ne suffit pas de simplement remplacer GaAs
par GaN ou ZnO. Ces semiconducteurs a grands gaps ont des propriétés spécifiques comme une force
d’oscillateur importante et une grande interaction polariton-phonon optique, ainsi que des inconvé-
nients comme le manque de substrats pour GaN et la difficulté de réaliser un dopage p pour ZnO.
Concernant 'hétéroépitaxie de GaN, les équipes de croissance ont cherché des solutions pour mini-
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miser les effets de la contrainte. L'utilisation de couches tampons est alors indispensable lors de la
croissance de GaN sur substrat silicium ou saphir. Malgré cela, la différence des parameétres de maille
entre la couche épitaxiée et le substrat provoque une forte contrainte et une densité de dislocations
importantes, de plus la différence des coefficients de dilatation thermique occasionne des fissures.
Les fissures et les dislocations sont des canaux de recombinaisons non radiatifs que I’on cherche a
éviter.

A cela s’ajoute une difficulté : réaliser un résonateur avec un facteur de qualité élevé tout en conser-
vant une zone active de haute qualité optique. En effet, les fluctuations de contrainte et de compo-
sition dans la zone active entrainent une augmentation de I’élargissement inhomogene de I’exciton.
Si I'élargissement de |’exciton devient supérieur au dédoublement de Rabi alors le couplage fort est
perdu, on passe en couplage faible. De plus la présence de contrainte et de fissures dans les couches
composant le miroir de Bragg n’est pas favorable pour le coefficient de réflexion et donc le facteur
de qualité. En 2010, les facteurs de qualité mesurés sur les microcavités planaires fabriquées par le
consortium étaient de 250—500. Le travail d’optimisation a nécessité de nombreux allers et retours
entre les équipes de croissance/technologie et la spectroscopie optique. Ces études préliminaires ont
été indispensables pour le projet car on sait maintenant qu’il faut un facteur de qualité d’au moins
650—1000 pour observer le laser a polaritons. De plus on sait aussi que les deux principaux leviers
pour diminuer le seuil sont le facteur de qualité et le dédoublement de Rabi.

La forte interaction polariton-phonon optique est une spécificité des matériaux GaN et ZnO. En ef-
fet par rapport a GaAs, cette valeur est 14 fois supérieure pour GaN et 20 fois pour ZnO. La consé-
quence sur I'élargissement homogene de I'exciton est importante car la valeur de ce dernier a tem-
pérature ambiante atteint 20 meV pour GaN et 45 meV pour ZnO. Cela pourrait étre pénalisant pour
conserver le couplage fort a température ambiante mais nous verrons que dans le cas de ZnO grace
aux forces d’oscillateurs importantes la branche basse polaritonique n’est plus influencée par le cou-
plage exciton-phonon. Nous verrons également que cette forte interaction polariton-phonon optique
contribue de maniere efficace a la relaxation des polaritons vers I'état fondamental.

Méme si ZnO peut étre homoépitaxié, c’est avec une microcavité composée d'un miroir a base de ni-
trures (AIN/AlGaN) sur silicium que nous avons observé pour la premiere fois le laser a polaritons. Les
zones actives ZnO présentent une faible contrainte résiduelle et donc un élargissement inhomogene
modéré. Le cas de GaN est différent car la contrainte dans la couche est importante et sa variation en
fonction de I'épaisseur n’est pas linéaire. Les photons confinés dans une zone active GaN vont alors
interagir avec des excitons dont ’énergie varie suivant I'épaisseur de la couche.

C’est dans ce contexte qu’ont débuté les études que je vais présenter. L'organisation de ce rapport est
la suivante :

Le premier chapitre de ce manuscrit est consacré aux polaritons de cavité dans GaN et ZnO. Un état
de I'art non exhaustif sur les microcavités planaires est présenté pour placer le contexte. Ce chapitre
retrace 1’'avancée de nos travaux sur les polaritons de cavité de 2010 a 2018. Apreés la présentation de
I'optimisation du facteur de qualité de la cavité, I'observation du laser a polaritons a basse tempéra-
ture puis jusqu’a température ambiante est détaillée. Les diagrammes de phase pour GaN et ZnO en
fonction de la température sont ensuite analysés pour mettre en évidence le réle de la fraction excito-
nique et des phonons LO sur le seuil. La densité de porteurs injectés au seuil est comparée a la densité
de Mott. Les seuils laser a polaritons sont finalement comparés aux seuls VCSEL de la littérature.

Le deuxiéme chapitre est dédié aux guides polaritoniques. Apres avoir identifié la présence de modes
propagatifs, le couplage fort est mis en évidence a travers la mesure de la dispersion polaritonique.
Lobservation du laser a polaritons guidés est analysée et 'importance du temps de passage sous le
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spot excitateur est discutée. Apres une estimation de la longueur d’atténuation, 'influence du réso-
nateur et du cladding supérieur est présentée. Finalement une expérience a deux spots permet de
mettre en évidence 'amplification des polaritons.

Le troisieme chapitre présente une étude de la compétition des modes horizontaux et verticaux dans
une microcavité planaire. Des mesures illustrent la possibilité d’obtenir ces deux lasers simultané-
ment ou indépendamment. L'influence du laser horizontal sur le seuil du laser vertical est discutée.

Il existe de multiples prolongements a ce travail, je présenterai quelques études en cours et a venir
apres la conclusion dans les perspectives.



Chapitre 1

Polaritons dans les microcavités planaires
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Ce premier chapitre sur les microcavités planaires est le plus conséquent de ce manuscrit car il re-
présente la majeure partie de mon travail sur les polaritons. La premiére partie est consacrée a un
état de I'art non exhaustif des microcavités planaires orienté sur les matériaux inorganiques a grands
gaps. Dans la deuxieme partie, je présente le travail d’optimisation du facteur de qualité de cavité qui
nous a permis d’atteindre un temps de vie photonique proche de la picoseconde. La troisieme partie
est le coeur du sujet, apreés avoir mis en évidence I'observation du laser a polaritons dans une micro-
cavité planaire ZnO jusqu’a 120 K puis a température ambiante, je présente une étude complete des
diagrammes de phase pour GaN et ZnO de 10 a 300 K. Cette troisieme partie se termine par une com-
paraison de ces deux semiconducteurs utilisés comme zone active. Grace a des mesures de temps de
déclin, la densité de porteurs au seuil est estimée puis comparée a la densité de Mott mesurée dans
la structure GaN. Finalement le seuil laser a polaritons est comparé aux seuils VCSEL de la littérature.
Un exemple d’application possible est présenté dans la quatrieme et derniere partie.

1.1 Historique et état de I'art

La premiere observation expérimentale des polaritons de cavité a été réalisée en 1992 par des mesures
de réflectivité a 5 K sur une microcavité planaire GaAs a puits quantiques par Weisbuch et al. [13]. Le
couplage fort exciton-photon a ensuite été mis en évidence par des mesures de photoluminescence
et d’absorption [17,(18]. En 1996, Imamoglu et al. ont proposé d’utiliser le condensat de polaritons
pour réaliser une source cohérente [19]. En 1998, Dang et al. ont observé la premiére émission non
linéaire polaritonique [20]. C’est en 2006 que le premier condensat de Bose-Einstein a été observé
avec des polaritons dans une microcavité planaire a base de CdTe jusqu’a 40 K [14]. Et ce n’est que
tres récemment (2013) que le laser a polaritons sous injection électrique et sous champ magnétique
dans GaAs a été mis en évidence presque simultanément par un consortium international [21] et un
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Chapitre 1. Polaritons dans les microcavités planaires

groupe du Michigan [22]. Tous ces travaux ont été réalisés avec des semiconducteurs a petits gaps
(GaAs et CdTe) ot la faible énergie de liaison ne rend possible les études qu'aux basses températures
(5—40 K). Cependant la maturité de la filiere GaAs fait de ce matériau un systéme polaritonique pri-
vilégié pour observer des effets de physique fondamentale comme I'amplification paramétrique (23],
l'oscillation paramétrique optique [24], la bistabilité [25], la superfluidité [26], la génération de dé-
fauts topologiques [27], les oscillations Josephson [28], la magnetricité ; mais aussi pour réaliser
des démonstrateurs polaritoniques fonctionnant a basse température comme des transistors et des

portes logiques [30,31].
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FIGURE 1.1 - (a) Premieére observation expérimentale des polaritons de cavité dans GaAs issue de .
(b) Condensation de Bose-Eistein des polaritons dans une microcavité planaire CdTe issue de [14].

Le tableaurappelle I'énergie de bande interdite (Eg), I'énergie de liaison (Ej) et le rayon de Bohr
(ap) pour les semiconducteurs GaAs, CdTe, GaN et ZnO.

Contrairement a GaAs et CdTe, GaN et ZnO possedent des excitons avec une énergie de liaison égale
ou supérieure a I'énergie d’agitation thermique a température ambiante (25,2 meV). De plus des dé-
doublements de Rabi plus élevés sont attendus en lien avec leurs forces d’oscillateur plus consé-
quentes. Méme si les excitons de GaN et ZnO sont 4-5 fois plus petit que ceux de GaAs, ils sont 6—9
fois plus grand que le parametre de maille et sont donc aussi des excitons de Wannier-Mott.

GaAs CdTe GaN ZnO

Ega300K(eV) 1,42 1,44 3,45 3,38
Ep 3D (meV) 4,8 10 25 60
ap 3D (nm) 11,6 6,8 2,8 2,1

TABLE 1.1 - Comparaison des parametres excitoniques des semiconducteurs GaAs, CdTe, GaN et ZnO
ou Eg, Eyp, Fysc €t ay, sont respectivement I'énergie de bande interdite, I'énergie de liaison et le rayon
de Bohr.

En 1998, le semiconducteur a grand gap GaN est proposé comme un candidat tres prometteur pour
"I'étude” des polaritons grace a ses forces d’oscillateur importantes [32]. En 2003 les matériaux GaN
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1.1 Historique et état de P'art

et ZnO sont successivement proposés pour la réalisation d'un laser a polaritons a température am-
biante [33}/34]. Cette méme année, I'anticroisement, signature du couplage fort est observée pour la
premiére fois dans une microcavité GaN sur silicium a basse température [35]. Puis a température
ambiante en 2005 sur des structures simples sans miroirs de Bragg malgré un faible facteur de qualité
(~50) [36].

Parallelement le groupe de Nicolas Grandjean a Lausanne, qui a choisi une stratégie différente, éla-
bore des microcavités planaires GaN sur substrat saphir avec un miroir inférieur AlInN/(Al)GaN en
accord de maille. IIs peuvent ainsi empiler 30—40 paires sans contrainte et sans fissure [37,38]. Ils réa-
lisent des structures permettant d’atteindre localement un facteur de qualité de 2800; une valeur qui
est restée pendant presque dix ans la référence de I’état de I’art pour les nitrures [39]. Le temps de vie
des photons dans la cavité et la qualité de la couche active permettent alors d’observer I’émission des
polaritons [40], puis pour la premiére fois le laser a polaritons pompé optiquement et fonctionnant a
température ambiante avec une couche massive [41] puis avec des puits quantiques [42]. Grace a ces
microcavités a I'état de I'art, ils ont pu mesurer les diagrammes de phase [43], étudier I'influence des
bi-excitons [44] et évaluer la densité de Mott [45].
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FIGURE 1.2 — (a) Laser a polaritons sous injection optique a température ambiante dans une micro-
cavité planaire GaN extrait de [42].

Concernant les cavités GaN sur silicium, en 2006, la contrainte accumulée dans les miroirs AIN/AlGaN
ne permet pas de conserver une couche active de qualité optique suffisante pour maintenir le cou-
plage fort au-dela de 15 paires [46]. En effet |'élargissement inhomogene des excitons augmente avec
le nombre de paires. Lorsque sa valeur est similaire a celle du dédoublement de Rabi, le couplage fort
est perdu [47,/48]. La difficulté ici est d’augmenter le confinement optique sans dégrader la couche
active, le meilleur compromis avec ces miroirs était une structure avec 10 paires. Nous avions pu ob-
server I’émission des polaritons a température ambiante mais le facteur de qualité de 250 n’était pas
suffisant pour atteindre un seuil laser [49].

Pour pallier ce probléeme une méthode a été développée par Fabrice Semond au CRHEA. Le sub-
strat silicium est structuré afin d’obtenir des mesas de quelques dizaines a quelques centaines de
micrometres de coté. Lors de la croissance, les couches se relaxent par les faces latérales des me-
sas [50]. II est alors possible de déposer 30 paires d’AIN/AlGaN sans fissure directement sur silicium
structuré, tout en conservant des élargissements inhomogenes excitoniques modérés. Cette réalisa-
tion représente une avancée remarquable pour les microcavités planaires a grand gap car le désordre
photonique mesuré est un ordre de grandeur plus faible que dans les structures a I’état de I'art a cette
époque [51] et localement le facteur de qualité mesuré atteint 3500 [52]. Cette microcavité nous a
permis d’observer le laser a polaritons a température en ambiante sur substrat silicium, ces résultats
sont présentés dans la section|1.3.2
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Chapitre 1. Polaritons dans les microcavités planaires

Pour décorréler la qualité optique de la zone active et celle des miroirs, Duboz et al. ont proposé en
2001 de placer une couche de GaN entre deux miroirs diélectriques [53], cependant cette méthode
nécessite beaucoup d’étapes technologiques. Nous avons mis en évidence le couplage fort dans ce
type de structure par des mesures de transmission et de photoluminescence [54,/55] mais le facteur
de qualité n’était pas suffisant pour atteindre le seuil laser. Récemment 'équipe de Pavlos Savvidis a
Heraklion a observé un seuil laser a température ambiante avec une microcavité GaN a deux miroirs
diélectriques cependant il ne mentionne pas dans l'article si le couplage fort est conservé [56]. Plus
récemment une étude a été publiée sur ce méme type de procédé, les auteurs montrent cette fois-ci
un laser a polaritons avec un seuil bas grace notamment a un piege photonique [57].

Une autre voie a été développée par I'équipe de Yasuhiko Arakawa a Tokyo, la zone active en GaN
se trouve entre deux miroirs d’AlGaN/air. Le fort contraste d’indice leur permet d’obtenir d'impor-
tants coefficients de réflexion avec peu de paires [58]. Le laser a polaritons est lui aussi obtenu dans
un piege photonique [58]. Cependant comme dans le cas précédent les différentes étapes technolo-
giques successives induisent un désordre photonique important.

Le seul groupe qui prétend avoir observé le laser a polaritons a température ambiante sous injection
électrique est celui de Pallab Bhattacharya dans le Michigan [59]. Cependant de nombreux doutes
existent sur ce travail, pour n’en citer que quelques-uns:

i) Le Rabi mesuré est 32 meV, cette valeur est attendue lorsque la zone active est fine (1/4 — A/2) alors
qu’ici elle est de 690 nm (51).

ii) Le facteur de qualité mesuré est 1900 alors que les miroirs de Bragg sont élaborés avec du 770, ce
matériau possede une absorption importante a 360 nm qui le rend inutilisable pour réalisé un miroir
dans le proche UV.

iii) L'allure de la photoluminescence de la zone active a 10 K ne correspond pas aux résultats publiés
dans la littérature notamment le rapport d’intensités et la différence d’énergie entre D°X 4 et X 4.
Dans un commentaire publié, Benoit Devaud exprime clairement ses doutes concernant le couplage
fort et la précision des mesures [60].

Concernant les microcavités planaires a base de ZnO, plusieurs équipes en 2008—2009 ont observé
presque simultanément le couplage fort par des mesures de réflectivité ou de photoluminescence a
5-10 K [61,/62] et a température ambiante [63H65]. Cependant les approches sont bien différentes.
Shimada et al. et Chen et al. ont réalisé des structures hybrides avec un miroir inférieur AIN/AlGaN
et un miroir supérieur diélectrique [63,65]. Nakayama et al. et Schmidt-Grund et al. ont choisi de
réaliser une microcavité a deux miroirs diélectriques [61,64]. Pour ces quatre travaux le substrat uti-
lisé est du saphir. Le consortium CRHEA/IP/L2C/C2N a choisi de conserver un miroir AIN/AlGaN
directement épitaxié sur silicium (celui utilisé pour les cavités GaN) et d’utiliser une simple couche
de d’aluminium comme miroir supérieur [62].

Dés 2011 nous avons mis en évidence le laser a polaritons sous injection optique jusqu’a 120 K avec
une microcavité hybride sur silicium [66] et Franke et al. 'ont obtenu jusqu’a 250 K avec une micro-
cavité a deux miroirs diélectriques [67]. Le premier article sur I'effet laser a polaritons a température
ambiante a été publié en 2012 par une équipe taiwanaise [68]. Cependant leurs résultats soulevent
de nombreuses interrogations. Le facteur de qualité (~200) semble trop faible pour atteindre le seuil.
Dans cet article, deux points sont présentés, le premier, qui correspond a une fraction excitonique de
11%, est attribué a un laser en couplage fort alors que le deuxiéme (25% exciton) serait un laser en
couplage faible. Il manque une preuve de la conservation du couplage fort pour le premier point et
une deuxiéme preuve pour expliquer la transition du couplage fort au couplage faible.
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1.1 Historique et état de I'art
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FIGURE 1.3 — Laser a polaritons dans une microcavité ZnO a 130 K extrait de

De notre coté, c’est en 2013 que le laser a polaritons & température ambiante a été atteint [69]. Nous
avons ensuite montré la dépendance du seuil en fonction de la fraction excitonique et de la tempé-
rature [52], 'influence des phonons LO et la possibilité de réaliser un commutateur optique [71],
tous ces résultats seront présentés dans le premier chapitre.

Cet état de I'art est non exhaustif et volontairement centré sur les semiconducteurs a grand gap GaN
et ZnO car ce manuscrit est consacré a I’étude des polaritons dans ces deux matériaux. Cependant
il existe d’autres matériaux a grand gap qui sont potentiellement intéressants pour la polaritonique
a température ambiante comme les halogénures de cuivres, les pérovskites et les organiques. Sans
rentrer dans les détails je vais simplement citer quelques exemples.

Lanticroisement, la signature du couplage fort a été mis en évidence avec une zone active a base de
chlorure de cuivre (CuCl) [72], d’iodure de cuivre (Cul) [73], puis plus récemment un condensat de
polaritons a été observé avec du bromure de cuivre (CuBr) .

Les pérovskites qui peuvent étre organique-inorganique ou tout inorganique sont également
adaptées pour la polaritonique a température ambiante. D’apres les auteurs, ce matériau est promet-
teur car il est facile a fabriquer, peu cher et accordable en longueur d’onde.

Les condensats de polaritons a température ambiante sont également observés avec des matériaux
organiques. La premiére observation a été réalisée avec un cristal d’anthracéne comme zone ac-
tive [77]. Cependant d’autres travaux ont montré que la condensation est possible méme avec une
zone active amorphe [78], un polymere [79], un colorant [80], une protéine fluorescente [81]. Plus ré-
cemment et pour la premiere fois, la superfluidité a été observée a température ambiante [82].

Dans le cas des organiques, la constante diélectrique est faible et I’exciton est petit devant le para-
metre de maille, on parle d’exciton de Frenkel. Les porteurs sont localisés sur la méme molécule,
les interactions électroniques sont faibles, elles dépendent de la structure moléculaire et de sa mor-
phologie [16]. Concernant GaN et ZnO, comme nous I'avons vu dans la table[1.1} I'exciton est grand
devant le parameétre de maille, c’est un exciton type Wannier-Mott. Il s’étend sur plusieurs atomes et
peut interagir avec d’autres excitons.

Cet état de l'art est aussi volontairement centré sur les cavités planaires mais depuis le début des
années 2000 de nombreuses structures sont utilisées pour I’étude des polaritons comme les micropi-

liers [83}/84], les micro- et nanofils ainsi que les cristaux photoniques [89,(90].
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Chapitre 1. Polaritons dans les microcavités planaires

Les guides polaritoniques quant a eux seront présentés dans le chapitre 2.

1.2 Optimisation du facteur de qualité

Pour conserver le régime de couplage de fort, il est important que les photons restent le plus long-
temps possible dans la cavité pour interagir avec les excitons. Les étapes d’optimisation des miroirs
sont donc primordiales, mais il faut garder en téte que la couche active doit aussi étre de haute qualité
optique, c’est a dire avec peu de contrainte, de défauts et de fluctuations d’épaisseur afin de garder
un élargissement excitonique petit devant le dédoublement de Rabi.

Le tableau présenté page 2 de la référence [91] répertorie une liste non exhaustive de microcavités
planaires fabriquées dans la gamme du violet au proche UV. Il met en évidence la difficulté d’élaborer
des structures a facteur de qualité supérieur a 1000 et fonctionnant a une longueur d’onde inférieure
a 380 nm. En effet, il y a plusieurs difficultés a surmonter, il faut trouver des matériaux transparents
a ces courtes longueurs d’onde avec une absorption résiduelle la plus faible possible, étre capable de
réaliser des interfaces abruptes, minimiser la rugosité et étre tres précis et reproductible dans I'épais-
seur des couches.

Le facteur de qualité et le dédoublement de Rabi constituent les deux principaux leviers qui per-
mettent d’agir sur le seuil du laser a polaritons [92]. Pour atteindre ce seuil avec une microcavité GaN
ou ZnO, nous allons voir qu’il faut au moins un facteur de qualité supérieur a 500. Pour maintenir les
photons le plus longtemps dans la cavité, il nous faut des miroirs a fort coefficient de réflexion. Les
miroirs AIN/AlGaN déposés directement sur un substrat en silicium structuré au CRHEA ont permis
de passer en quelques années de 80-90% [46] a 99,5% [51]. La figure [1.4] présente une mesure de ré-
flectivité d’'un miroir de Bragg de 30 paires d’AIN/Aljp 3GaN sur silicium structuré. La simulation est
réalisée avec le formalisme des matrices de transfert (FMT) en considérant 30 paires idéales, c’est a
dire sans absorption résiduelle et avec des interfaces abruptes.

1.0

T T T T T
—— Expérience
---- Simulation | -

L R=99.5%

0.8

Réflectivité absolue

2800 3000 3200 3400 3600 3800 4000

Energie (meV)

FIGURE 1.4 — Mesure et simulation de réflectivité d’'un miroir de Bragg de 30 paires AIN/Alp 3GaN sur
silicium
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1.2 Optimisation du facteur de qualité

De méme I'amélioration des techniques de dépot par PECVD (plasma-enhanced chemical vapor de-
position) ou par évaporation développées par Sophie Bouchoule au C2N permet maintenant de dé-
passer les 99% pour les miroirs supérieurs diélectriques [91]. La figure présente des mesures de
réflectivité et transmission de miroirs SiO,/HfO; et SiO,/SiN, avec les simulations FMT correspon-
dantes.

1.0 T 1
(@ |
—— Mesure
08 SiO,/SIN, | e Simulation
o ' 5
=06 g 01F 3
“io_J SiO,/HfO, g
& 0.4 g
|_
0.01 | i
0.2
SiO,/HfO,
00 30I00 35I00 40I00 30I00 — 35I00 4OI00
Energie (meV) Energie (mev)

FIGURE 1.5 — (a) Réflectivité et (b) transmission de miroirs de Bragg diélectrique SiO»/HfO, et
Si0,/SiN, (trait plein) accompagnés des simulations avec le FMT (pointillés rouge)

Le contraste d’indice (A,) entre les bi-couches composant le miroir de Bragg est un parametre impor-
tant, on cherche ale maximiser. Un fort A,, permet d’ obtenir une réflectivité élevée avec peu de paires,
une bande d’arrét large (Asp) et une faible longueur de pénétration du champ électrique (Lpgg). A,
et Lppgr sont définis par les expressions suivantes :

np—np ﬂo 1
n=7, . » LDBR® —~—— (1.1)
5 (np+ np) 2 np—np

ol ny, et ny, sont respectivement les indices de réfraction haut et bas des couches du miroir et A la
longueur d’onde a laquelle est centré le miroir. Dans le cas du laser a polaritons, une large bande
d’arrét évitera la fuite des polaritons [93,94] et une faible longueur de pénétration améliorera le re-
couvrement du champ électrique avec la couche active et conduira donc a un dédoublement de Rabi
plus élevé [95,/96]. Dans le tableau[1.2]sont reportés les parametres calculés et mesurés pour les trois
types de miroirs présentés précédemment. Le miroir a base de semiconducteurs nécessite un nombre
de paires élevé pour dépasser les 99%. La bande d’arrét est étroite et la longueur de pénétration im-
portante mais on peut épitaxier a la surface de ce miroir une couche active GaN ou ZnO de haute
qualité optique. Le miroir SiO»/H f O, possede quant a lui un fort contraste d’indice, il faut moins
de 10 paires pour atteindre 99%. La faible valeur de Lpgr nous a permis d’obtenir un Rabi jusqu’a
240 meV dans une microcavité ZnO a deux miroirs diélectriques [69] et grace a la largeur de la bande
d’arrét, il est possible de faire fonctionner le laser a polaritons en commutateur optique (décrit dans
la partie|l.4).

La mesure absolue de la réflectivité avec une précision élevée n'est pas simple a réaliser. Pour nor-
maliser la mesure il faut un miroir étalon parfait et stable dans le temps. Une simple micro-rayure,
un défaut, une poussiere peuvent diffuser la lumiere et ainsi fausser la mesure. Apres plusieurs sé-
ries de tests nous avons montré qu’au mieux nous pouvons atteindre une précision de +0,5% qui est
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Chapitre 1. Polaritons dans les microcavités planaires

AIN/Alp3GaN SiO5/SiNy SiO, /HfO,

A, (%) 2360 nm 12 24 55
Nombre de paires 30 12 9,5
Rmax (%) 99,5+£0,5 99,5+£0,5 99,7+ 0,5
Asp (90% de Rmax) 167+ 5 542 +5 702+ 5
Lpggr (nm) 656 444 286

TABLE 1.2 — Résumé des parametres principaux des trois miroirs de Bragg

insuffisante pour la mesure de valeurs entre 99 et 99,9%. C’est pourquoi nous avons choisi de mesu-
rer directement le facteur de qualité de microcavités passives (avec une zone centrale transparente).
La partie fabrication est plus longue car il faut déposer un miroir inférieur, une zone centrale et un
miroir supérieur mais la mesure de la largeur a mi-hauteur du mode photonique est tres précise et
reproductible.

Trois microcavités passives ont été réalisées au C2N sur substrat SiO». La couche centrale en HfO, est
entourée de deux miroirs de Bragg SiO,/HfO, de 11 paires chacun. Le seul parameétre variable d'un
échantillon a I'autre est 'épaisseur de la couche passive qui est 1/2, 1 (168 nm) et 21. Ces échan-
tillons ont été étudiés par imagerie de Fourier pour accéder a la dispersion du mode photonique
(figure[1.6p). Le facteur de qualité (Q~ A/AA) est mesuré sur le spectre de réflectivité issu de Fig.
et correspond a I'incidence normal (figure[1.6p).

o) R . |
Cavité passive HfO, (1)
3500
> o
§,3480- %
.0 o
S %
GC’ 3460 o
w
- 6=0° .
3440 Q=3700 —— Mesure
L ¥ — Fit Lorentzien]
20 A0 0 0 20 3430 3435 3440 3445
Angle d'émission (°) Energie (meV)

FIGURE 1.6 — Dispersion du mode photonique mesuré a température ambiante en imagerie de Fourier
pour la microcavité passive A en uréflectivité . (b) Spectre issu de I'image (a) pour les pixels corres-
pondants a 0°.

Pour chaque échantillon les valeurs de facteur de qualité moyennées sur une vingtaine de mesures
(triangle vert) sont comparées aux valeurs les plus élevées mesurées (triangles bleus) sur la figure[1.7]
Ces valeurs, comprises entre 2000 et 4000, sont élevées pour des cavités planaires a 360 nm mais res-
tent beaucoup plus faibles que les simulations avec le FMT pour une structure idéale (sans pertes).
Pour expliquer la diminution du facteur de qualité, on va s’intéresser a deux sources de pertes : la
rugosité aux interfaces et 'absorption résiduelle. Des calculs réalisés par Sophie nous indiquent qu’il
faut une rugosité de 10 nm pour faire chuter le facteur de qualité (Q) entre 2000 et 4000. Cette piste
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1.2 Optimisation du facteur de qualité
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FIGURE 1.7 — Facteur de qualité moyen (triangles vert) et maximum (triangles bleu) pour les 3 mi-
crocavités passives. Simulation avec le FMT avec (ronds rouge) et sans (carrés noir) absorption rési-
duelle. Les traits en pointillés sont un guide pour les yeux.

peut étre écartée car la rugosité mesurée pour ces miroirs est de '’ordre du nanometre [91]. Des simu-
lations avec le FMT ont été utilisées pour estimer 1'absorption résiduelle dans SiO» et HfO,. Le fac-
teur de qualité est censé augmenter avec I'épaisseur de la couche passive, hors ici sa valeur moyenne
mesurée varie entre 2000 et 3000 pour les trois épaisseurs. Ceci est dii a une absorption résiduelle
beaucoup plus élevée dans la zone centrale (HfO,). Apreés avoir testé plusieurs jeux de parametres,
celui qui correspond le mieux est 30 cm™! pour SiO; et 160 cm™! pour HfO,.

A partir de ces valeurs, il est intéressant d’estimer la réflectivité maximum que I'’on pourra atteindre
avec ces matériaux. La figure[1.8a présente le calcul de la réflectivité du miroir SiO,/HfO, en fonction
du nombre de paires avec (ronds rouges) et sans absorption résiduelle (carrés noirs).
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O S [ -
+20.995 - O 12000 | .
> o L L —
= g (2}
B © v e
..1_) S 9000 | A
N7} Q _-A
x O - AT
0.990 © v AT
. L ) A
—a— sans absorption 6000 Pt o dans la couche centrale
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FIGURE 1.8 — (a) Simulation de réflectivité a une longueur d’onde de 360 nm d'un miroir de Bragg
SiO,/ Hf O, en fonction du nombre de paires avec (ronds rouge) et sans (carré noir) absorption. (b)
Facteur de qualité calculé a 360 nm en fonction de I'épaisseur de couche active.

23



Chapitre 1. Polaritons dans les microcavités planaires

La simulation avec absorption indique qu’a partir de 14 paires la réflectivité du miroir sature a 99,6%.
Il est donc inutile de chercher a dépasser cette valeur pour la fabrication de futurs miroirs. Afin de pré-
voir le facteur de qualité que I'on pourra atteindre, il nous faut estimer ’absorption résiduelle d’'une
couche active. La microcavité ZnO entre deux miroirs diélectriques (présentée dans la partie|1.3.2)
se préte a cette estimation car I’absorption résiduelle de la couche de ZnO est le seul parametre in-
connu. Le facteur de qualité dans cette structure peut atteindre localement 4250 |71], pour obtenir
cette méme valeur en simulation il faut une absorption résiduelle de 35 cm™!. Les simulations pré-
sentées figure[L.8b sont réalisées avec deux miroirs SiO,/HfO, de 14 paires et une couche centrale de
ZnO. Avec ce systéme on peut espérer atteindre un facteur de qualité de 8000, soit un facteur 2 par
rapport a notre meilleure mesure.

1.3 Laser a polaritons

1.3.1 ZnO :premiere observation jusqu'a 120 K

Contrairement a GaN, ZnO est peu sensible a la contrainte, il peut s’épitaxier sur plusieurs paires
d’AIN/AlGaN en conservant des élargissements excitoniques inhomogeénes modérés. Ainsi nous avons
pu observer le premier laser a polaritons dans ZnO avec une microcavité composée de 13 paires
d’AIN/AlGaN sur silicium, d’'une couche active de ZnO (51/4) et de 10 paires de SiO,/HfO,. Nous
avons mesuré localement un facteur de qualité pouvant aller jusqu’a 650. La figure présente la
dispersion de la branche basse polaritonique (LPB) mesurée par réflectivité a température ambiante,
pour un désaccord de §=—65 meV. Le désaccord (6) correspond a la différence entre I'énergie des ex-
citons et 'énergie du mode photonique nu a I’état fondamental (en k=0). Plus le désaccord est négatif
(positif) plus la part photonique (excitonique) du polariton est importante.

Deés que I'épaisseur de la couche active dépasse A dans GaN [97] (140 nm) ou A/2 (80 nm) dans
ZnO [62] on ne peut plus détecter la branche polaritonique haute (UPB) a cause de la forte absorption
au-dela du gap. Afin de pouvoir estimer le dédoublement de Rabi, nous utilisons le FMT. Mais pour
que I'estimation soit le plus juste possible, il faut connaitre avec une grande précision les parametres
excitoniques de la couche active. Ce travail a été réalisé pendant la these d’Emilien Mallet [98]. Grace
a une combinaison de techniques de spectroscopie optique (la réflectivité, la photoluminescence,
l'autocorrélation de réflectivité et le mélange a quatre ondes dégénéré en fréquence), nous avons
déterminé avec précision les parametres excitoniques de GaN et ZnO [99,/100]. Les valeurs que j’ai
utilisées dans les simulations sont présentées dans le tableau[1.6] Pour les simulations a température
ambiante I'élargissement homogene utilisé est 20 meV dans GaN et 45 meV dans ZnO pour A et B.
Concernant I'énergie des excitons (qui dépend de la contrainte) et I'élargissement inhomogeéne (qui
dépend des fluctuations d’épaisseur, de composition et de contrainte), ces parametres ont quant a
eux été estimés pour chaque échantillon par des mesures de réflectivité a 5 K.

Fosc (meV?) ¥ (meV)

GaN X, 40000 +£2000 0,4+0,05
GaN Xp 39000 +£2000 0,65+ 0,05
Zn0OX, 155000 £ 5000 0,55+ 0,05
ZnOXp 250000 + 5000 1,35+0,10

TABLE 1.3 — Forces d’oscillateur (Fosc) et élargissements homogenes (y) des excitons X4 et Xg de GaN
et ZnO mesurés a 5 K [98].

La simulation réalisée sur la figure sans prendre en compte 'absorption bande a bande, permet
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1.3 Laser a polaritons

de connaitre I'énergie de la UPB et ainsi estimer le dédoublement de Rabi. C’est ensuite avec un
simple modele 2x2 que le désaccord et la fraction excitonique (ou photonique) sont déterminés.

_‘Mécrb-réfle&:tivité |
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FIGURE 1.9 — Dispersion de la LPB mesurée par réflectivité en angle (carrés noir) a température am-
biante a un désaccord de —65 meV. La courbe noire correspond a une simulation réalisée a ’'aide du
FMT.

C’est a basse température et jusqu’a 120 K que nous avons tout d’abord observé le seuil laser [66,70].
La ﬁgureprésente des mesures en imagerie de Fourier a 90 K a 0,06 P;j,, P;j, et 1,76 P, pour un
désaccord de —15 meV. Sous le seuil la courbure de la LPB mesurée est clairement visible. Pour ce
point la fraction excitonique est significative (45%). Le seuil est marqué par un important affinement
spectral ainsi qu'une forte non linéarité de 1'émission (figure[I.1Ta—b).

L'état fondamental de la LPB est par définition a plus basse énergie que celui du mode de cavité nu
(dispersion photonique sans couplage fort). Pour atteindre le seuil du laser a polaritons il faut aug-
menter l'intensité de pompage. Cette augmentation peut provoquer un écrantage progressif de la
force d’oscillateur cela se traduit par une diminution du Rabi [101]. Expérimentalement nous obser-
vons un décalage de la LPB vers les hautes énergies (blueshift). Pendant plusieurs années nous avons
utilisé la position en énergie du mode de cavité nu comme un critere de maintien ou non du couplage
fort. Tant que I'énergie de la LPB mesurée n’atteint pas celle du mode nu calculé le couplage fort est
conservé.

Cependant pour calculer la dispersion du mode de cavité nu nous utilisons un indice contant. Au
voisinage excitonique 'indice est fortement dispersif [102,103]. L'erreur sur la position en énergie du
mode nu n’est alors pas négligeable, ce critére n'est donc plus satisfaisant. Le désaccord est lui aussi
estimé avec la position du mode nu calculé, la précision de cette valeur est donc aussi discutable. J’ai
cependant choisi ici de continuer a 'utiliser car il est omniprésent dans la littérature c’est donc un
moyen de comparer facilement ce travail avec les études publiées. De plus, ce désaccord me sert aussi
a estimer la fraction excitonique ou photonique du polariton. Il important de noter ici que I’on peut
utiliser une valeur fiable : la profondeur du piége polaritonique. Cette grandeur est facilement me-
surable, elle correspond a la différence entre I'énergie du réservoir excitonique et I'état fondamental.
Cette valeur (E, — Ezpp) sera donc donnée a chaque fois qu'’il est possible de la mesurer.

En ellipsometrie, il est possible de mesurer I'indice de réfraction. Cependant le calcul du mode nu
ne peut se faire qu’avec un indice sans la contribution des excitons. Pour retirer cette contribution
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FIGURE 1.10 — Imagerie de Fourier a 90 K, pour un désaccord de —15 meV et une puissance d’excita-
tion de (a) 0,06 P;y, (b) P, et (c) 1,76 Pyy,. Les lignes pointillées correspondent au mode de cavité nu
(C) et a la résonance excitonique (X). La ligne en trait plein représente la LPB calculée a I'aide d'un
simple modeéle 2x2.
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1.3 Laser a polaritons

sur la mesure de 'indice, il faudrait connaitre avec précision 'influence excitonique dans toutes les
configurations, c’est a dire quelle que soit la puissance d’excitation, la température du réseau, la tem-
pérature électronique et la contrainte de la zone active. Dans la pratique cela est tres compliqué en
particulier pour les couches épaisses de GaN ou la forte contrainte accumulée a cause du désac-
cord paramétrique sur les premiers nanometres se relache progressivement sur toute I'épaisseur de la
couche (figure[1.12). En d’autres termes, 'énergie des excitons se décale continiment vers les basses
énergies lorsque I'on sonde la couche du bas vers le haut. Dans la modélisation, il faudrait discrétiser
la zone active et introduire I'indice en fonction de I'énergie en suivant I'évolution de la relaxation.
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FIGURE 1.12 — Relaxation d'une couche de GaN déposée sur AIN en fonction de son épaisseur.

Un critére qui semble alors plus pertinent pour vérifier le maintien du couplage fort est I’évolution
du blueshift en fonction de la puissance. Une discontinuité dans I’évolution de ce dernier peut indi-
quer une transition vers le couplage faible. Cela a été trés clairement observé dans des microcavités
GaAs et GalnAs [83}/104]. Pour ces deux cas, le deuxieme seuil (laser a photon) se caractérise par une
stabilisation de I'énergie du mode laser sur celle du mode de cavité nu.

Dans 'insert de la figure[I.11j, I'évolution continue de la LPB en k=0 n'indique pas de changement de
régime et le blueshift au seuil correspond a 10% du dédoublement de Rabi. Au-dela du seuil I'émis-
sion devient multimode a cause du désordre photonique. Leffet du désordre photonique sur I'émis-
sion laser sera détaillée dans la partie|1.3.2

Un deuxiéme point a été mesuré (figure[I.11c—d) pour une température proche (120 K) mais pour un
désaccord beaucoup plus négatif (—52 meV). Ces deux points présentent beaucoup de similitudes,
une forte non-linéarité et un affinement spectral au seuil ainsi qu'un blueshift continu. Par contre
I’évolution de I'intensité intégrée sous le seuil est bien différente. Pour le premier point, I'évolution
linéaire en fonction de la puissance PhH indique une relaxation assistée par phonon LO [105] tandis
que I'évolution du deuxiéme point en P1® correspond 2 une relaxation faisant intervenir les interac-
tions exciton-exciton. Pour le premier point, la LPB est résonnante avec X-LO, un exciton-polariton
peut alors passer directement du réservoir a I'état fondamental (en émettant un phonon). Concer-
nant le deuxieme point, le désaccord est plus négatif, le piege est plus profond. Il faut alors augmen-
ter les interactions excitons-excitons pour permettre aux polaritons d’atteindre le bas de la LPB. La
conséquence est une augmentation du seuil laser de 1,7 2 3 mW.

Des travaux réalisés avec les systemes CdTe, GaAs et GaN montrent aussi une diminution du seuil
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Chapitre 1. Polaritons dans les microcavités planaires

grace a la relaxation assistée par LO [44,/106,/107]. L'énergie du phonon LO (E;p) a 5 K et le terme
d’interaction polariton—phonon optique I';p pour CdTe, GaAs, GaN et ZnO sont présentés dans la
table Pour CdTe, GaAs et GaN I'énergie du LO est supérieure ou égale au Rabi, la LPB ne pourra
étre résonnante avec le LO que pour les désaccords négatifs. Le cas de ZnO est différent car I'énergie
du LO est 2 a 3 fois plus petite que le Rabi. La premiére ou la deuxieme réplique LO pourra intervenir
dans la relaxation des polaritons.

Erpa5K(meV) Tip(meV)

CdTe 21 16
GaAs 36 5,5
GaN 92 420
Zn0O 72 620

TABLE 1.4 — L'énergie du phonon LO (Erp) a 5 K et le terme d’interaction polariton—phonon optique
I'zo pour les semiconducteurs CdTe, GaAs, GaN et ZnO [98,/108}(109].

Les termes d’interaction polariton—phonon optique sont bien plus élevés dans GaN et ZnO c’est ce
qui explique que I'élargissement homogene a température ambiante soit relativement élevé, 20 et
45 meV respectivement. Nous pourrions alors avoir des doutes sur le potentiel de ZnO pour réaliser
des composants polaritoniques a température ambiante. Heureusement, grace a une valeur de Rabi
élevée, les polaritons se situent a une énergie inférieure a celle de X-LO et ne sont plus influencés
par I'élargissement homogene excitonique, comme I’ont montré Trichet et al. [85]. C’est pour cette
raison que nous avons pu mesurer un élargissement de LPB de 1,2 meV a température ambiante pour
un polariton a 50% exciton [69].

1.3.2 GaN et ZnO a température ambiante

Pour obtenir sans ambiguité I'effet laser a polaritons a température ambiante, I'amélioration du
facteur de qualité est indispensable. En effet, le seuil et le blueshift seront plus faibles et la finesse
de raie simplifiera 'interprétation. C’est grace a une superbe microcavité ZnO a deux miroirs diélec-
triques que nous avons observé I'effet laser a polaritons jusqu’a la température ambiante [69]. Cette
structure combine deux atouts : un fort facteur de qualité (jusqu’a 4000 localement) et un dédouble-
ment de Rabi élevé (240 meV). Plusieurs étapes technologiques ont été nécessaires pour réaliser cette
structure [69]. C’est un substrat ZnO de 500 yum qui a été aminci par Feng Li durant sa these jusqu’a
quelques centaines de nanometres. De ce fort amincissement résulte un gradient d’épaisseur impor-
tant sur la couche active. Nous avons ainsi pu avoir acces a des épaisseurs allant de A (160 nm) a 6.
Gréce au gradient et a la largeur de la bande d’arrét nous avons mesuré des fractions excitoniques
extrémes : de 17% a 96% [71]. C’est dans les zones épaisses que nous avons mis en évidence un effet
intéressant de commutation optique (présenté dans la section [I.4). Par contre a cause des diverses
étapes d’amincissement de la zone active, la structure possede un désordre photonique important
qui rend difficile les mesures systématiques.

La structuration du silicium a permis de lever un verrou technologique important sur la qualité du
miroir inférieur des microcavités (section[1.2). Lordre de grandeur gagné sur le facteur de qualité a été
déterminant pour I'observation du laser a polaritons a température ambiante sur substrat silicium.
De plus, a la surface du miroir, il est possible de déposer une couche active de ZnO ou de GaN. On
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1.3 Laser a polaritons

peut alors avoir deux microcavités possédant des qualités structurale et optique similaires. Grace a
ces deux structures nous allons pouvoir comparer avec précision I'utilisation de GaN et ZnO comme
zone active d’un laser a polaritons. La figure[I.13|présente une image d’'une mesa et une image MEB
de la tranche de la microcavité ZnO. La structure GaN possede une couche active d’épaisseur ~71/2
soit 450 nm (71/4 soit 290 nm pour ZnO).

FIGURE 1.13 - (a) Image d’'une mesa au microscope optique. (b) Image MEB de la tranche de la mi-
crocavité ZnO sur mesa.

Pour avoir une image du désordre photonique, nous avons mesuré I'énergie de la LPB le long d'une
mesa pour un désaccord correspondant a une une fraction photonique élevée (figure(1.14).
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FIGURE 1.14 — Evolution de I'énergie de la LPB avec une fraction photonique de 82% pour la micro-
cavité GaN. Une mesure du facteur de qualité pour le point le plus photonique disponible est tracée
dans l'insert.

Il est facile de trouver des zones ou I'énergie de la LPB varie de +1 meV sur une zone de 50 ym. En
moyenne pour un déplacement de 150 um, I'énergie de la LPB varie de +3 meV. Ces résultats sont
en bon accord avec une cartographie 2D d’'une mesa de 100x100 um? réalisée au L2C par Thierry
Guillet [51]. Des mesures sur la microcavité ZnO montrent des résultats similaires. Sur ces mesas le
facteur de qualité varie de 1000 a 2000 mais localement il peut atteindre 3550 (insert de la figure[T.14).
Ces valeurs représentent un faible désordre photonique et un facteur de qualité élevé qui constitue
aujourd’hui I’état de 'art pour les microcavités planaires proche UV.
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Chapitre 1. Polaritons dans les microcavités planaires

La figure présente des mesures d'imagerie de Fourier a température ambiante et a basse puis-
sance.

5=+8 meV, X=56% 5=-45 meV, X=23% =-87 meV, X=11%
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FIGURE 1.15 — Imagerie de Fourier enregistrée a température ambiante pour 3 désaccords: § =8, —45
et —87 meV. Les courbes en pointillé correspondent au calcul du mode nu avec un indice constant (C)
et au calcul de la LPB avec le modeéle 2x2.

Le changement de courbure de la LPB indique un changement de masse du polariton. La fraction
excitonique et donc la masse du polariton augmentent lorsque 1'on se déplace vers les désaccords
positifs. Ces observations confirment le maintien du régime de couplage fort a température ambiante
sous le seuil. Comme a basse température, le seuil est caractérisé par une forte non linéarité de 1’émis-
sion combinée avec un affinement spectral (figure . L évolution du blueshift est continue, sa va-
leur au seuil est de 7 meV, ce qui correspond a 9% du dédoublement de Rabi. Cependant les analyses
au-dela du seuil sont difficiles car I'émission laser est rapidement multimode. Bien que le désordre
photonique soit faible, ici avec un spot de 150 um?, nous sondons pour ce point différentes épaisseurs
de zone active. Les 3 raies laser sont associées a 3 branches polaritoniques (LPB1, LPB2 et LPB3).

Pour étudier I'influence de ce désordre photonique nous avons choisi de combiner des mesures en
imagerie de Fourier et en espace réel. Ce travail a été réalisé dans le cadre de la these d’Omar Jamadi
a température ambiante et avec un large spot d’excitation (650 ym?). Les mesures en imagerie de
Fourier sont présentées sur la figure[I.17|et dans 'espace réel sur la figure[1.18] Au seuil (Pth) les pola-
ritons vont se condenser dans une zone sous le spot qui correspond a I'état de plus basse énergie ot
le facteur de qualité est le plus élevé cette zone est notée A sur les figures[I.17|et[1.18] Si on continue
d’augmenter la puissance de pompe, d’autres condensats vont alors se former a des états d’énergie
supérieure (B, C, D, ...). Grace a des mesures de tomographie en espace réel nous avons pu recons-
truire des images 2D. Cette méthode consiste a enregistrer un spectre, déplacer la lentille devant le
spectrometre pour sonder la zone voisine puis répéter 'opération. Avec une cinquantaine de spectres
il est possible de reconstruire une image pour une énergie choisie et la comparer avec une image 2D
obtenue en ouvrant les fentes du spectrometre (sur laquelle toutes les énergie sont confondues).

La figure présente les images reconstruites a 1,4Pth pour les énergies E4 = 3370,9 meV, Eg =
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FIGURE 1.17 —Imagerie de Fourier sur la microcavité GaN a température ambiante pour un désaccord
de -56 meV (78% photon) a 0,5Pth, Pth, 1,4Pth et 1,9Pth. Les courbes en pointillées sont calculées
comme sur la figure[1.15
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Chapitre 1. Polaritons dans les microcavités planaires
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FIGURE 1.18 — Imagerie en espace réel 2D des mémes points mesurés sur la figure a Pth, 1,4Pth
et 1,9Pth

3374,3 meV, Ec = 3379,2 meV et Ep = 3380,3 meV correspondant aux zones A, B, C et D notées sur
la figure On peut alors clairement relier une zone sur I'échantillon a I’énergie a laquelle elle
émet [110]. Au seuil la plupart des points mesurés ont une émission monomode puis au-dela du seuil
de nouveaux modes laser apparaissent a plus haute énergie. Cet effet est directement lié au désordre
photonique de la structure.

X (pm) X (um)

FIGURE 1.19 — Images reconstruites a 1,4Pth pour les énergies E4 = 3370,9 meV, Ep = 3374,3 meV,
Ec =3379,2 meV et Ep = 3380,3 meV correspondant aux zones A, B, C et D notées sur la figure

La dépendance du seuil laser a polaritons en fonction de la taille du spot est présentée sur la fi-
gure Lallure est similaire pour les deux matériaux. Lorsque la taille du spot est petite (5 ym)
la forte densité sous le spot induit un fort potentiel qui éjecte les polaritons créés hors de la zone
de pompage a cause des interactions répulsives polaritons—polaritons et polaritons—porteurs [111].
La conséquence est une forte augmentation du seuil. Quand on augmente la taille du spot d’exci-
tation le gradient de potentiel répulsif diminue, le seuil diminue jusqu’a une valeur minimale qui
correspond au spot optimal de ~14 um. Cette taille de spot a été conservée tout au long de I'étude
des diagrammes de phase (partie[1.3.3). La légére augmentation du seuil avec le diametre du spot est
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1.3 Laser a polaritons

attribuée au désordre photonique.
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FIGURE 1.20 — Evolution du seuil laser a polaritons en fonction de la taille du spot pour GaN et ZnO
avec une part photonique comparable.

1.3.3 Diagrammes de phases de 10 a 300 K

Des diagrammes de phases ont été mesurés dans CdTe [106] et GaAs [112] a basse température puis
dans GaN [43] et ZnO [71] jusqu’a température ambiante. La comparaison de GaN et ZnO n’est pas
évidente car les structures et les conditions expérimentales de ces deux travaux [43] et [71] sont trés
différentes. Ici nous avons I'opportunité de faire une comparaison précise de ces deux semiconduc-
teurs a grand gap grace a deux structures similaires présentées dans la partie[1.3.2}

Le seuil du laser a polaritons a été mesuré en fonction du désaccord de 10 a 300 K dans les méme
conditions pour les microcavités GaN et ZnO [52]. Les diagrammes de phase sont tracés sur la fi-
gure Avant de commenter I’étude en température, on va s'intéresser a la figure ot 'on dis-
tingue tres clairement trois zones.

Lorsque le désaccord est négatif, la profondeur de la LPB est importante, le temps nécessaire a la re-
laxation des polaritons du réservoir vers I'état fondamental (7 ,.;) est grand devant le temps de vie du
polariton (7 ,,). Il faut alors augmenter la puissance du pompage, c’est a dire le nombre de polari-
tons pour favoriser les interactions polaritons—polaritons afin de peupler I'état fondamental, c’est le
régime cinétique.

Pour les désaccords positifs, les polaritons atteignent facilement I'état de plus basse énergie car 7 ,,; >
Tre1- Dans ce régime thermodynamique le seuil ne dépend plus que de la densité d’états. Laugmenta-
tion dela masse du polariton entraine une hausse du seuil. De plus les interactions polaritons—polari-
tons sont aussi plus efficaces avec 'augmentation du désaccord (et donc de la fraction excitonique)ou
de la température, les polaritons peuvent alors s’échapper de ce piége peu profond ce qui conduit
aussi a une augmentation du seuil.

Entre ces deux régimes, le seuil passe par un minimum correspondant a un désaccord optimal (8 ).
Cette zone est nommeée régime de compromis (T e; ~ T por)-

Les désaccords qui rendent Iétat fondamental de la LPB résonant avec les énergies des phonons LO
(1LO et 2LO) sont notés sur les figures et[1.22]
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FIGURE 1.21 — Diagramme de phase mesuré a 100 K sur la microcavité ZnO.
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FIGURE 1.22 — Diagramme de phase mesuré dans les microcavités GaN et ZnO a 10, 77, 100, 150, 220

et 300 K.

Pour chaque température, on peut identifier les trois zones ainsi que le désaccord optimal qui cor-
respond au seuil minimum. Ces informations sont présentées sur la figure[1.23|accompagnées de la

Désaccord (meV)

Detuning (meV)

dépendance en température des 1 LO et 2 LO.

Nous avons vu dans la partie que le seuil diminue lorsque la relaxation des polaritons est assistée
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FIGURE 1.23 - Evolution du régime de compris en fonction de la température. Cette zone (foncée) est
estimée grace a la figure et la zone claire correspond a I'incertitude. La dépendance en tempéra-
ture du désaccord correspondant a la résonance avec I’énergie des 1 LO et 2 LO est aussi tracée.

par les phonons LO. Grace a ces mesures sur une grande gamme de désaccord et de température nous
allons voir que 'efficacité sur la relaxation dépend du régime. Lorsque la LPB est résonante avec un
LO pour un désaccord tres négatif, c’est a dire dans le régime cinétique, la diminution du seuil n’est
que faiblement marquée car 7,; est déja supérieur a 7,,,;. C’est le cas pour le 2 LO dans ZnO de 10 a
220 K. Par contre quand la résonance se situe dans le régime de compromis I'effet sur le seuil est tres
prononcé. On I'observe clairement pour ZnO avecle 1 LOa 10 Ketle 2 LO a 300 K et pour GaN a 77 et
100 K. Dans le régime thermodynamique, les polaritons ont un temps de vie supérieur au temps qu’il
leur faut pour atteindre I'état fondamental, c’est pourquoi la présence des LO dans cette zone n'a pas
d’influence sur le seuil (1 LO dans ZnO a 77—-100 K et dans GaN a 220 et 300 K). Pour GaN a 10 K,
le 1 LO est a un désaccord plus négatif que le désaccord optimal, le seuil est faiblement influencé.
Lorsque la température augmente, le 1 LO se rapproche du centre de la zone de compromis et son
effet sur le seuil devient plus important. En effet la position du désaccord optimal suit son évolution
entre 77 et 150 K (figure[1.23p). Plus surprenant le seuil diminue entre 10 et 150 K. Du point de vue de
la thermodynamique on s’attend a une augmentation du seuil avec la température. Comme la relaxa-
tion assistée des LO est efficace dans la zone de compromis, nous mesurons des seuils plus bas entre
77 et 150 Kqu'a 10 K.

La figure[I.24h présente une comparaison des seuils mesurés a 10 K en fonction de I'écart d’énergie
entre |'exciton et le bas de la LPB, soit la profondeur du piege.

Comme attendu, on trouve des seuils pour ZnO deux fois plus bas en accord avec le facteur 2 sur le
dédoublement de Rabi (80 meV pour GaN et 160 meV pour ZnO). Localement on mesure jusqu’'a un
facteur 3 d’écart pour le seuil optimal grace a la relaxation assisté par 1 LO. Comme on peut le voir sur
la figure [1.24}, un Rabi plus grand permet d’obtenir des pieges plus profonds mais aussi d’atteindre
une fraction excitonique plus importante. La fraction excitonique calculée dans GaN est 2 a 3 fois plus
petite que dans ZnO pour une méme profondeur de piege. Dans les cas extrémes nous pouvons avoir
un laser avec des polaritons 93% photons dans GaN ou 71% excitons dans ZnO. Nous avons aussi
montré que lorsque le Rabi est encore plus grand (240 meV), le seuil est observé jusqu’a une fraction
excitonique de 96% [71]. Cette fraction peut atteindre 97% dans les microfils ZnO pour lesquels le
Rabi est estimé a 300 meV [113].

A température ambiante les seuils mesurés avec GaN et ZnO sont proches (figure [I.24p) mais au
désaccord optimal ZnO prend I'avantage grace encore a l'assistance des LO. L'évolution en tempé-
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FIGURE 1.24 — Comparaison des seuils mesurés dans GaN et ZnO (a) a 10 K en fonction de la profon-
deur du piege et (b) a 300 K en fonction du désaccord.

rature des seuils minimum pour GaN et ZnO est comparée sur la figure[I1.25]
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FIGURE 1.25 — Comparaison des seuils minimum mesurés en fonction de la température pour les
microcavités GaN et ZnO.

L'évolution atypique du seuil pour GaN est expliquée avec I'assistance des LO. La différence mar-
quante ici est la plus forte augmentation du seuil pour la microcavité ZnO (x2,5). Pour GaN, le seuil
optimal est obtenu avec un piege polaritonique de 80—90 meV a 5 et 300 K. La fraction excitonique est
faible dans les 2 cas (voir le tableau[1.5), le temps de vie du polariton est alors principalement limité
par le temps de vie du photon.

La situation est tres différente dans ZnO, la profondeur du piege est presque multipliée par deux entre
5 et 300 K. On retrouve ce facteur sur la fraction excitonique, a température ambiante cette derniere
est comparable a GaN. Finalement c’est la part photonique qui semble controler le seuil pour les deux
matériaux a 300 K. On peut aussi noter que I'assistance du 2 LO permet d’obtenir un seuil minimum
malgré une profondeur de piege de 131 meV a température ambiante.

36



1.3 Laser a polaritons

0 (meV) FractionX (%) Ex— Erpg (meV)

GaN Pyj, opr 210K -60 20 80
Zn0 Pypy opr 210K +9 53 75
GaN Pyj, opr 2300K  -70 17 88
Zn0 Py opr 2300K  -82 27 131

TABLE 1.5 — Désaccord, fraction excitonique et profondeur du piége estimés au seuil optimal a 5 et
300 K pour GaN et ZnO.

1.3.4 Discussion comparaison GaN et ZnO

Les semiconducteurs GaN et ZnO sont deux bons candidats pour la réalisation d'un laser a pola-
ritons fonctionnant a température ambiante, mais lequel est le plus adapté?

Les forces d’oscillateur des excitons de ZnO sont 4—6 fois plus élevées que pour GaN. Le dédouble-
ment de Rabi est donc logiquement environ deux fois plus élevé dans ZnO car (2 est proportionnel a
la racine carré de la force d’oscillateur :

Fosc d
Qo | —— (1.2)

Lery

ol d est I'épaisseur de la zone active et L.¢y la longueur effective de la cavité. ZnO possede donc un
avantage car on pourra espérer atteindre des seuils plus bas. La longueur effective peut étre estimé
par I'expression suivante :

1
Lepp=d+ E(LDBRI + LpBR2) (1.3)

ol Lppr: et Lppry correspondent aux longueurs de pénétration dans les miroirs de Bragg inférieur et
supérieur.

Pour maximiser le Rabi il est intéressant de choisir une zone active épaisse, cependant au-dela de
A/2—Ala UPB n'est plus détectable a cause de la forte absorption au-dela du gap. Une des probléma-
tiques a laquelle nous avons d faire face alors est comment estimer le dédoublement de Rabi dans
ce cas?

Pour cela nous réalisons un calcul a I'aide du FMT en retirant la contribution du bande a bande pour
révéler clairement la position de la UPB. Cette méthode est critiquable car I'indice utilisé pour mo-
déliser la zone active est simplifié. Pour estimer la précision de cette simulation, nous allons com-
parer ce calcul avec des valeurs de Rabi mesurées sur structures a zones actives fines [35,46] sur la
figure Pour faciliter la lecture, le seul parameétre variable dans la simulation est I'épaisseur de
la zone active. La structure utilisée dans le calcul est la microcavité GaN avec deux miroirs de Bragg
étudiée dans les parties et[1.3.3] La courbe calculée est en bon accord avec les dédoublements
de Rabi mesurés sur des structures possédant deux miroirs de Bragg car les longueurs effectives des
microcavités mesurées et celle utilisée dans la simulation sont tres proches. Cette estimation du Rabi
apparait raisonnable. Comme on peut I'imaginer en regardant l’équation lorsque la L s ¢ est plus
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faible (élevé) le Rabi mesuré est plus grand (petit). C’est pourquoi les Rabi mesurés pour une struc-
ture avec L s grand (petit) se situent au-dessous (dessus) de la courbe calculée.
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FIGURE 1.26 — Mesure du dédoublement de Rabi issu des références [35,46] et estimation du dédou-
blement de Rabi pour différentes épaisseurs de zone active calculées avec le FMT pour la structure
de la microcavité GaN étudiée dans cette partie. La longueur effective de la cavité (L.sr) est petite
lorsque les structures possédent un miroir d’aluminium (rond bleu) et elle est importante pour la
structure avec un buffer a la place d'un miroir (carré rouge)

Comme il 'est rappelé dans le tableau([L.6] I'interaction exciton-phonon longitudinal optique est plus
importante dans ZnO que dans GaN ce qui induit un élargissement homogene de 45 meV a tempéra-
ture ambiante. Ce désavantage pour ZnO pourrait étre rédhibitoire pour les applications a tempéra-
ture ambiante, cependant lorsque la différence LPB—exciton devient plus importante que le couplage
exciton-phonon, ce dernier n'a plus d’influence sur I'élargissement inhomogene [85].

Concernant la relaxation des polaritons, avec GaN il est difficile de profiter de I'influence maximale
des LO sur le seuil a température ambiante. Il faudrait diminuer (augmenter) le Rabi pour étre réson-
nant avec le 1 LO (2 LO) (voir tableau[L.6). La premiére solution n’est pas intéressante et la deuxieme
n'est pas réalisable avec une cavité planaire mais peut étre envisagée avec un micro- ou nano-fil. En
effet le meilleur recouvrement entre le champ électrique et la zone active d'une structure 1D permet
d’obtenir un Rabi plus important (115 meV) [114]. ZnO possede ici encore I'avantage. Le design de la
structure étudiée dans cette partie constitue un bon exemple car il est bien adapté pour I'obtention
du seuil minimal a 300 K.

Le tableau[l1.6)résume les parametres concernant les microcavités GaN et ZnO.

Pour une méme puissance d’excitation I'intensité de photoluminescence est supérieure d’'un ordre
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1.3 Laser a polaritons

GaN ZnO
Epaisseur zone active (nm) 450 290
Q (meV) 80 160
Energie du LO a5 K (meV) 91 72

Interaction exciton-photon du LO (meV) 420 620

TABLE 1.6 — Comparaison des principaux parametres des systemes GaN et ZnO

de grandeur pour le ZnO (figure[1.27). On sait que les forces d’oscillateur dans ZnO sont 4—6 fois su-
périeures a celles de GaN, on s’attend donc a avoir un temps de vie radiatif plus court pour ZnO et
donc un meilleur rendement radiatif. Cependant comme nous allons le voir, dans ces structures c’est
principalement le temps de vie non radiatif qui domine. Une analyse plus poussée des mesures de
temps de déclin est nécessaire pour expliquer ce facteur 10 sur I'émission.
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FIGURE 1.27 — Comparaison de I'intensité maximum de la LPB en fonction de la puissance de I'in-
jection optique pour les microcavités GaN et ZnO. Les deux échantillons ont été mesurés dans les
mémes conditions.

Toutes les mesures sont réalisées sous pompage optique. Connaissant la puissance du laser qui illu-
mine I'échantillon et la surface du spot, on peut alors calculer la densité d’excitation moyenne en
W.cm™2. Pour réaliser une comparaison plus précise entre GaN et ZnO, il nous faudrait calculer la
densité d’excitons injectée dans chaque systéme. Dans cette optique nous avons réalisé des mesures
de photoluminescence résolue en temps (TRPL) pour accéder aux temps de déclin.

Une image typique de mesure de TRPL sur la demi-cavité GaN mesurée a 5 K est présentée sur la
figure[I.28p.

La figure[1.28b présente le temps de déclin (7) de la photoluminescence al'énergie des excitons libres
(X4 — XB). Ce type de mesure a été réalisé pour différentes puissances d’excitation, les résultats sont
présentés sur la figure Le temps de déclin (7) de la luminescence des excitons, estimé a l'aide
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FIGURE 1.28 - (a) Image typique de photoluminescence résolue en temps sur la demi-cavité GaN a
5 K. (b) Spectre issu de (a) a I'énergie des excitons libres, le temps de déclin est estimé a I'aide d'une
exponentielle décroissante.

d'une exponentielle décroissante, dépend de deux contributions le temps de vie radiatif (7g) et le
temps de vie non radiatif (tyg). Il s’écrit :

1 1 1
B R (1.4)
T TR TNR

Dans notre cas, a basse température le temps de vie radiatif de 250—300 ps dans GaN [115}/116] est
grand devant le temps de vie non radiatif. A basse puissance nous estimons mesurer directement le
Tnr- Lorsque la puissance d’excitation augmente la saturation progressive des canaux de recombi-
naisons non radiatives entraine une augmentation du temps de déclin. Pour valider cette hypothese,
nous avons choisi de faire des mesures similaires sur une couche massive de GaN de référence (fi-
gure . Pour cette derniére le taux de dislocations est trés faible (106 — 10” cm™2) par rapport a
celui de la demi-cavité (5.10° cm™2). Il est alors plus facile de saturer les canaux de recombinaisons
non radiatifs. Le temps de déclin mesuré varie de 65 a 230 ps. Pour cette couche le temps de déclin a
haute puissance se rapproche du 7y de la littérature.

Afin d’estimer la densité de porteurs, nous allons considérer le nombre de porteurs générés et la re-
combinaison de ces derniers. Les mesures de temps de déclin et les mesures des diagrammes de
phase sont réalisées avec deux sources bien différentes dont les caractéristiques sont détaillées dans
la table[1.7] Le temps de vie non radiatif moyen des excitons de la microcavité GaN est de 13,5 ps, ce
temps est grand devant 150 fs mais petit face a 400 ps. C’est pourquoi la source femtoseconde sera
considérée ici comme une excitation impulsionnelle tandis que le laser gswitch sera assimilé a une
excitation quasi-continue.

En mesurant la puissance moyenne injectée optiquement sur I’échantillon, nous pouvons en déduire
le nombre de photons injectés. Sachant que I'épaisseur de la microcavité est grande (450 nm), une
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FIGURE 1.29 — Evolution du temps de déclin en fonction de la puissance d’excitation de la demi-cavité
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FIGURE 1.30 — Evolution du temps de déclin en fonction de la puissance d’excitation de la couche
massive GaN de référence a 5 K.

question importante se pose ici : est-ce que la répartition des porteurs est homogene?

Concrétement on crée des paires électron-trou a 4,66 eV. A cette énergie I'absorption est ~ 10° cm ™!,
les photons injectés sont donc absorbés sur une centaine de nanometres. Apres relaxation, les por-
teurs alimentent le réservoir excitonique a 3,45—3,5 eV. Les excitons peuvent ensuite diffuser sur des
longueurs de 150—200 nm [117-119]. Avec 'excitation impulsionnelle, on peut donc avoir des exci-
tons dans la zone active sur une épaisseur d’environ 250 nm. Concernant I’excitation quasi-continue
c’est différent car la largeur spectrale de la raie laser est tres étroite. Dans ces conditions, il est possible
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Chapitre 1. Polaritons dans les microcavités planaires

de saturer les états disponibles a 266 nm sur une épaisseur de 100 nm pour une puissance moyenne
de 56 W/cm?. Idéalement, il faudrait utiliser une épaisseur variable en fonction de la puissance d’ex-
citation pour estimer la densité de porteurs injectée. Dans notre cas, j'ai choisi d’utiliser une épaisseur
de 350 nm avec la source quasi-continue.

Excitation impulsionnelle Excitation quasi-continue

Longueur d’'onde d’émission 266 nm 266 nm
Durée de I'impulsion 150 fs 400 ps
Taux de répétition 76 MHz 21 kHz
Rapport cyclique 8,8 10* 1,210°
Largeur spectrale 12 meV 12 peVv

TABLE 1.7 — Caractéristiques de I'excitation impulsionnelle et de I’excitation quasi-continue.

Au-dela d’une certaine densité, la densité de Mott, l'interaction coulombienne est écrantée, les ex-
citons sont dissociés laissant la place a un plasma d’électrons et de trous. La transition entre un gaz
d’excitons et un plasma électrons—trous se produit lorsque la distance moyenne entre les excitons (r)
est proche du rayon de Bohr (figure[1.31).

(a) (+)hole  (-)electron

>
r> >a Bohr

FIGURE 1.31 — Extrait de la référence [120], (a) représentation d'un exciton de Wannier, (b) gaz d’exci-
tons sous la densité de Mott. (c) Lorsque la densité d’excitons est supérieure a la densité de Mott, on
a alors un plasma d’électrons et de trous.

On peut alors estimer grossierement la densité de Mott en inversant le volume d’'un exciton :

4 _1
3
Napprox = (571'03) (1.5)

Pour GaN et ZnO on trouve 1,1.10'? cm™3 et 2,6.10'° cm 3. Cependant cette méthode de calcul sur-
estimerait la densité d'un ordre de grandeur d’apres Klingshirn et al. [121].
Il existe plusieurs approches dans la littérature pour calculer la densité de Mott mais la dispersion
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1.3 Laser a polaritons

des résultats est importante (~ 3 ordres de grandeur). Joel Leymarie et Pierre Disseix se sont intéres-
sés récemment a la méthode proposée par Versteegh et al. [122], ils ont refait les calculs pour GaN et
ZnO (figure[1.32). D’apres ce modele, la densité de Mott dépend fortement de la température. Cepen-
dant les valeurs calculées apparaissent basses devant les estimations expérimentales présentes dans
la littérature (voir le tableau[1.8) [1231126].
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FIGURE 1.32 — Evolution de la densité de Mott calculée dans GaN et ZnO en utilisant la méthode
proposée par Versteegh et al. [122].

(123] 8 K [124] 30K [125] 6 K [126] 4 K

8.101" 2-3.10% 1,7-16.108 3-6.10!8

TABLE 1.8 — Densités de Mott expérimentales exprimées en cm ™~ pour GaN.

Comme on va le voir, il est difficile de mesurer expérimentalement la densité de Mott. L'étude de Hess
al. est orientée sur la mesure du gain optique dans GaN, ils donnent une estimation de la densité de
Mott (8.10'7 ¢m™3) mais sans donner de détail sur leur méthode [123].

Binet et al. estiment la densité de Mott via des mesures de photoluminescence en fonction de la puis-
sance [124]. Ils s’'intéressent au redshift de 'émission excitonique. Lorsque la densité de porteurs
augmente la renormalisation du gap induit un redshift tandis que 1'écrantage de I'interaction cou-
lombienne produit un blueshift. Ces deux effets se compensent parfaitement et donc 1'énergie des
excitons ne varie pas. Cependant lorsque 'interaction coulombienne est complétement écrantée le
pic de luminescence va alors suivre I’évolution de la renormalisation du gap (redshift). C’est ce pre-
mier critére qui est choisi comme limite basse (1,8.10'® ¢m~3) de la densité de Mott. La limite haute
(3,8.10!8 cm~3) est déterminée par le seuil non linéaire de I'émission a haute énergie (3,52 eV). Entre
ces deux limites Binet et al. considérent avoir une cohabitation excitons et plasma d’électrons—trous.
IIs observent aussi une augmentation linéaire de la densité de Mott avec la température électronique
(8.10'8 cm~3 2250 K). Cette étude est trés détaillée et les mesures sont convaincantes.
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Chapitre 1. Polaritons dans les microcavités planaires

Nagai et al. se sont intéressés a la renormalisation du gap sous forte excitation [125]. IIs observent,
sur leurs spectres de PL, une bande large a 1,6.10'° ¢m™3 qu’ils attribuent a 'émission du plasma
électrons—trous. Pour une densité de 1,7.10'8 c¢m =3 cette bande n’est pas visible. La densité de Mott
devrait se situer dans cet intervalle.

Kyhm et al. observent directement I’écrantage des excitons par des mesures de réflectivité résolue en
temps a 4 K [126]. Lorsque la pompe est inactive la signature des excitons est clairement visible. Avec
la pompe active, ils doivent alors atteindre une densité de 6.10'® cm™ pour écranter les excitons.
Pour une densité similaire ils observent également une bande large c6té basse énergie qui pourrait
étre I’émission du plasma électrons—trous.

Il est aussi important de noter que d’apreés les mesures de Kyhm et al. la densité de Mott sous excita-
tion résonante (5.10'% cm=3) est un ordre de grandeur plus élevé que dans le cas d’une excitation non
résonante. Alors que seuls les excitons participent a leur propre écrantage sous excitation résonante,
la cohabitation des paires électron—trous avec les excitons contribue a un écrantage plus efficace de
I'interaction coulombienne lors d’une excitation non résonante [126,(127].

Pour tous ces travaux, la température du réseau est basse (4—30 K), mais il faut garder en téte que sous
forte excitation la température électronique est beaucoup plus élevée. Dans le cas de Binet et al., elle
est estimée 4 120 K lorsque le réseau est a 30 K. Il faut donc comparer les 2 —3.10'8 ¢m =3 mesurés par
Binet et al. 23.10'7 cm~3 la valeur calculée par la méthode de Versteegh et al. pour 120 K (ﬁgure.

Concernant la microcavité GaN, si on considére un temps de vie excitonique moyen de 13,5 ps (fi-
gure , la densité de porteurs injectés pour le seuil optimal 4 5 K est égale a 8,4.10'7 cm™3. Cette
valeur est supérieure 2 la valeur calculée (figure[1.32) mais inférieure aux estimations expérimentales
(tableau[I.8). Comme nos seuils laser sont proches de la densité de Mott, la question qui se pose alors
est : avons-nous toujours des excitons ?

La transition du laser a polaritons vers un laser classique est clairement observée dans les microcavi-
tés GaAs [83,/104]. Au dela d'une forte densité de porteurs les excitons sont dissociés laissant la place
a un plasma électrons—trous. Au deuxiéme seuil I'’émission ne se fait plus sur I’état fondamental de
la branche polaritonique mais sur celui du mode photonique. Dans notre cas nous ne pouvons pas
identifier ce deuxieme seuil a cause du caractére multimodes du laser a polaritons.

Si on s'intéresse a la figure [1.33|issue d’'une étude de Klingshirn et al. [128], on peut voir que I'aug-
mentation de la puissance entraine une renormalisation du gap. Lorsque la densité augmente, la
force d’oscillateur est progressivement écrantée, I'énergie de liaison diminue jusqu’a devenir nulle :
il n'y a plus d’excitons, c’est la densité de Mott. D’apres le calcul tracé sur cette méme figure il faut
augmenter encore la densité d'un facteur 10 pour obtenir du gain (lorsque le calcul de I'évolution
du potentiel chimique de la paire électron-trou croise I'évolution de AEy). Si le milieu actif se trouve
dans un résonateur, en continuant d’augmenter la densité de porteurs on peut alors observer un seuil
laser lorsque le gain compense les pertes.

Expérimentalement Hess et al. ont montré que dans GaN a basse température, le gain est obtenu pour
une densité 100 fois supérieure a la densité de Mott [123]. De plus, dans une récente étude expérimen-
tale sur un nanofil unique de ZnO, Wille et al. ont observé qu’il faut une densité 200 fois supérieure a
la densité de Mott pour obtenir un seuil laser a température ambiante [103]. Ils mesurent également
une augmentation du seuil d'un facteur 25 entre 5 et 300 K.

Dans notre cas (figure|1.25) le seuil du laser a polaritons est quasiment similaire entre 5 et 300 K pour
GaN et augmente d'un facteur 2,5 pour ZnO. Cette évolution ne correspond pas aux mécanismes d'un
laser classique comme on vient de le discuter (figure|1.33).
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FIGURE 1.33 — Dépendance de I'énergie de bande interdite en fonction de la densité de paires
électron—trou a température pour ZnO issu de [128]. Pour AE, la ligne pointillée correspond a un
calcul issu de [129] et la ligne continue d’'un fit de données expérimentales de [130]. y représente le
potentiel chimique de la paire électron-trou.

Lors des mesures pour établir les diagrammes de phase nous avons visualisé plus d'un millier de
points sans observer d’effets clairs indiquant la perte du couplage fort. Nous avons aussi longtemps
essayé de chercher des preuves du maintien du couplage fort au seuil et au-dela a température am-
biante, en vain car la largeur de la dispersion polaritonique, la cohabitation spatiale et temporelle ne
permettent pas d’observer de variation de courbure ou de discontinuité de 1’évolution du blueshift.
De plus la transition est probablement molle et donc difficile a détecter.

Un critére simple a analyser est I'évolution du blueshift a 5 K (pour conserver une meilleure finesse
de raie). L'idéal serait de faire une mesure avec un large spot et un filtre spatial pour s’affranchir de la
cohabitation spatiale et du désordre photonique. Cependant le signal trop faible dii au filtrage spatial
rend tres difficile les mesures aux basses puissances. Nous allons alors utiliser le spot optimal de
(~14 pm) soit les mémes conditions que pour I'étude des diagrammes de phase (partie[1.3.3). Les
mesures sont réalisées de 0,007P,;, jusqu’a 1,03P;j, et I’évolution en énergie de la LPB est tracée en
fonction de la puissance créte (figure[1.34).

Cette mesure montre une évolution typique de la LPB jusqu’au seuil. On observe trés clairement que
I'énergie de la LPB ne varie pas de 0,007 P, a 0,2P,;,. On peut dire que dans cette gamme de puissance
le blueshift est nul, c’est a dire que nous n’avons pas commencé I’écrantage de la force d’oscillateur.
Jusqu'a une puissance créte de 0,7 MW /cm? (0,2P;;) soit 2,9.10'7 cm™3 la force d’oscillateur des
excitons est toujours de 100%. L'évolution de la LPB ne présente pas de discontinuité qui pourrait in-
diquer un changement de régime. Cependant une variation continue de I'indice suite a un écrantage
progressif des excitons pourrait contribuer a cette évolution continue.

On sait que U'écrantage débute a partir de2,9.10"7 cm™3
1,4.10'8 cm™3 2

Pour répondre a cette question, nous avons réalisé une mesure similaire dans une zone légérement

, mais que vaut la force d’oscillateur au seuil a

45



Chapitre 1. Polaritons dans les microcavités planaires

Energie (meV)
3400 3410 3420 3430

] ! | ! | | ! [ ! CorrrTe AR | et
1(a) T=5K 215 L(D) .
i [ |
10° 3 L : ]
] S 3416 | 4
103—- Pc ) ! sl
— 3 2
o ] (MW/em?) é 3414 |- -
3] © 7,7 meV P,
10° 3 o ]
8 3412 | - -
] L i . ]
10" 4 ]
E 3410 -
-5 EEE-mE AR ll‘-'-
o ] 0,047 ]
10 k T T T T T T T T T A 3408 el el A
365 364 363 362 361 0.01 0.1 1
Longueur d'onde (nm) Puissance créte (MW/cm?)

FIGURE 1.34 — (a) Mesures de puPL allant de 0,007 P;j, jusqu’a 1,03 P, sur la microcavité GaN a 5 K. (b)
Evolution du blueshift de la LPB en fonction de la puissance créte mesurée sur (a).

plus épaisse. La LPB se retrouve décalée de 20 meV vers les basses énergies et on détecte alors sous ex-
citation continue deux LPBs additionnelles avec une fraction excitonique tres importante a 3489 meV
et 3501 meV (figure [1.35p). Ces modes peuvent exister car la zone active est relativement épaisse
(~480 nm) et la dispersion de I'indice est forte, notamment a seulement 5—-15 meV sous les exci-
tons. Sous excitation quasi-continue, seulement la luminescence de la LPB additionnelle est détectée
(3489 meV). Comme on peut 'attendre pour une fraction excitonique si élevée (~86%), le blueshift
est plus petit (3 meV) car la diminution du Rabi dans cette zone n’a que tres peu d’influence.

Il est important de noter ici que dans le cas ot il n'y aurait plus d’excitons au seuil (1,4.10'® cm™3), le
mode a 3492,4 meV serait alors purement photonique. Dans ce cas, il faudrait que la zone active ait
un indice égal a 2,85. Cette valeur élevée n’est pas atteignable sans la présence des excitons.

On sait maintenant qu’il reste de la force d’oscillateur au seuil mais on ne sait toujours pas ou se situe
le seuil par rapport a la densité de Mott. Pour répondre a ce dernier point, nous allons estimer la den-
sité de Mott expérimentalement a la maniére de Binet et al. [124]. Pour cela on va s'intéresser al’évolu-
tion en énergie de I'émission excitonique de la demi-cavité GaN sous forte injection (figure[1.36p), les
spectres sont présentés sur la figure[I.36f. Si on choisit le méme critére que les auteurs pour la limite
basse, c’est a dire le début du redshift de DX, on trouve une puissance créte de 9 MW/cm?. Cette
limite se situe entre le 4éme et le 5eme spectre a partir du bas sur la figure[1.36@. Sur le 5eme spectre
on devine toujours I'épaulement lié a I'émission des excitons libres par contre sur le 6éme spectre (le
rouge) cet épaulement a disparu. Cela signifie qu’il y a probablement une cohabitation excitons et
électrons—trous jusqu’a 14 MW/cm?. Cela correspond a une densité de porteurs de 4—6.10'8 cm™3. 11
est important de noter ici que la température du réseau est 5 K mais que celle des porteurs est estimée
a 170 K. Ce résultat est tres proche des estimations de Binet et al. 6.1018 cm™3 2170 K) [124].

De plus il faut augmenter la puissance d’excitation d'un facteur 100 au-dela de la densité de Mott esti-
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FIGURE 1.35 - (a) Imagerie de Fourier de la microcavité GaN sous excitation continue a 5 K. (b) Evo-
lution du blueshift des LPBs en fonction de la puissance créte sous excitation quasi-continue.

meée pour obtenir un seuil laser. Ce dernier résultat est en trés bon accord avec la littérature [103}[123].
Pour confirmer cette estimation de la densité de Mott dans GaN, nous avons étudié dans les mémes
conditions notre GaN de référence sous forte excitation (figure[1.37). Dans ce cas, le décalage en éner-
gie des excitons liés n’est pas significatif. Cependant pour une puissance moyenne de 2,7 W/cm? on
observe nettement la contribution de I'exciton A. Dés 5,7 W/cm? cette transition est élargie spectra-
lement et décalée vers les basses énergies, et n’est plus détectée a 11,2 W/cm?. D’apreés cette mesure,
on semble perdre les excitons entre 5,7 et 11,2 W/ cm? soit une puissance créte de 0,68—1,3 MW/ cm?.
Si on utilise le temps de déclin mesuré pour une puissance créte similaire (150 ps, figure [1.30), on
trouve une densité de porteur de 3 —6.10'® cm™3. Ces valeurs sont trés proches de celles estimées sur
la demi-cavité.

La discussion est volontairement restée centrée sur GaN car c’est pour ce matériau que nous avions
le plus de doute a cause sa plus faible énergie de liaison et sa densité de Mott plus basse (rayon de
Bohr plus grand). Concernant ZnO tout le monde n’est pas non plus d’accord pour s’accorder sur une
valeur commune de la densité de Mott comme le montre le tableau[L.9l

121 10K [131] 300K [132] 300K [133] 300K [134] 300 K

0,5.1018 1018 5,5.1018 410" 3.101?

TABLE 1.9 — Densités de Mott expérimentales exprimées en cm ™3 pour ZnO.
Klingshirn et al. estiment la densité de Mott dans ZnO 2 0,5.10'® ¢m =3 par des mesures de photolu-
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1.3 Laser a polaritons

minescence sous forte excitation [121]. A 10 K, ils observent un épaulement c6té basse énergie qui
est attribué au plasma électrons—trous. Pour les auteurs cette densité ne dépend pas de la tempéra-
ture [128]. De plus ils considerent qu’il n'y a pas de gain excitonique a température ambiante.
Versteegh et al. ont réalisé une étude intéressante avec des mesures pompe sonde sous excitation a
800 nm [122]. Cette longueur d’onde leur permet d’atteindre des densités élevés ainsi que de pouvoir
sonder une zone plus profonde pour s’affranchir des impuretés de surface. Cependant pour estimer
la densité de porteurs expérimentale, ils utilisent une fonction phénoménologique pour étre en ac-
cord avec leurs résultats théoriques. Cette méthode pose questionnement sur les densités mesurées.
Concernant la densité de Mott calculée, elle est de 1,5.10'8 cm~3 a température ambiante.

Tang et al. observent une émission laser avec du gain excitonic a température ambiante [131]. Au-
dela du seuil a partir de 10'® ¢m =3 ils commencent a détecter 1'émission du plasma électrons—trous
(EHP).

En identifiant un redshift sur leurs mesures de gain, Chen et al. estiment la densité de Mott a tempé-
rature ambiante a 5,5.10'8 ¢m =3 [132].

Par des mesures de pompe sonde en transmission, Sun et al. observent une diminution de leur temps
transitoire qu'il attribuent au passage a la densité de Mott pour 4.10'° ¢m™3 a température am-
biante [133].

Arai et al. ont réalisé des expériences de photoluminescence résolue en temps a température am-
biante [134]. IIs observent la transition entre I'émission excitonique et 'EHP a 3.101% cm 3.

Dans la plupart de ces études, I'émission du plasma électrons—trous et des excitons coexiste sur une
gamme de puissance, ce qui confirme que la transition de Mott n’est pas brutale.

Concernant nos mesures, il est fort probable que nos densités de porteurs soient surestimées. On
connait précisément le nombre de photons que I'on injecte sur I’échantillon. Cependant pour esti-
mer la densité de porteurs on utilise le temps de vie excitonique mesuré sur la demi-cavité. La fuite
des polaritons dans les modes de Bragg et dans les modes guidés (ce point sera détaillé dans le cha-
pitre 3) est bien prise en compte dans la mesure. Cependant lorsque le miroir supérieur est présent,
la relaxation des excitons—polaritons du réservoir vers I'état fondamental est favorisée car le temps
de vie du photon passe de la dizaine de femtoseconde a la picoseconde. Cette fuite "volontaire", qui
n’est pas prise en compte dans la mesure, entraine une surestimation de la densité de porteurs.

De plus, dans les microcavités il existe un gradient d’épaisseur et de composition pour le miroir in-
férieur qui ne dépend pas du gradient d’épaisseur de la couche active. Cela signifie que lorsque 'on
change de désaccord (donc de position sur I’échantillon) la positon en énergie de la bande d’arrét
du miroir inférieur varie aussi. Lorsque le miroir se décale vers les hautes énergies la fuite des po-
laritons dans ces modes de Bragg augmente. Pour quantifier ces pertes il faudrait faire des mesures
de temps de déclin pour différentes positions en énergie du miroir inférieur. Expérimentalement a
température ambiante le miroir est tres décalé pour les désaccords négatifs principalement pour la
microcavité ZnO. On peut constater sur la figure[1.22d que la zone de compromis est trés réduite a
300 K en comparaison de celle de GaN. La fuite importante des polaritons vers ces modes de Bragg
couplés au réservoir a grand k entraine une forte augmentation du seuil qui nous empéche d’accéder
au régime cinétique.

Hormis pour 'expérience de TRPL, les mesures présentées dans ce manuscrit sont enregistrées avec
un temps d’exposition du capteur CCD de 0,1 s a quelques minutes. Il est possible que I'on observe de
la cohabitation temporelle notamment avec la source impulsionnelle comme on I'a vu dans la par-
tie[1.3.1] Kamman et al. ont montré qu'il est possible d’étre en régime de couplage faible les premieres
picosecondes apres I'impulsion puis de revenir en couplage fort ensuite [135].

A cela s’ajoute la cohabitation spatiale, la densité d’excitation est plus importante au centre du spot.
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Chapitre 1. Polaritons dans les microcavités planaires

La mesure est une moyenne des zones luminescentes sous le spot.

Dans le cas de GaN, le temps de vie excitonique mesuré a température ambiante varie de 15 a 30 ps.
Si on prend un temps de vie moyen de 22,5 ps, on obtient une densité de porteurs de 1,6.10'® cm™3.
Cette valeur est deux fois plus élevée qu’a 5 K mais on se situe toujours sous la densité de Mott. D’au-
tant plus que cette derniere est censée augmenter avec la température.

Dans le tableau[1.10} sont regroupées les densités de porteurs estimées au seuil laser a polaritons op-
timal a 5 et 300 K avec un pompage quasi-continu (400 ps / 21 kHz) et impulsionnel (150 fs / 76 MHz).

Densité 35K (cm™2) Densité 2 300 K (cm™3)

Excitation quasi-continue 8,4.10'" 1,6.10'8

Excitation impulsionnelle 9,6.10'7 1,1.1018

TABLE 1.10 — Densités de porteurs estimées au seuil laser a polaritons optimal a 5 et 300 K avec un
pompage quasi-continu (400 ps / 21kHz) et impulsionnel (150 fs / 7T6MHz).

On peut noter ici que la densité de porteurs au seuil a température ambiante est treés proche que celle
de la microcavité GaN (2,2.10'® cm™3) qui a été utilisée pour la premiére observation du laser & pola-
ritons [41].

De plus il est intéressant de voir que les densités de porteurs au seuil obtenues avec les deux sources
sont plutdt proches alors que ces lasers sont trés différents.

Pour finir ce chapitre, nous avons vu que nos seuils laser a polaritons se situent sous la densité de
Mott mais relativement proche de cette derniére. La densité de porteurs dépend du temps de vie ex-
citonique, ici ce dernier est petit (10 — 30 ps) a cause des différents canaux de recombinaisons non
radiatifs. Cela se traduit par une injection optique importante pour compenser les pertes. On peut
alors se demander : oir se situent nos résultats par rapport a la littérature et est-ce que le seuil du
laser a polaritons est réellement plus faible qu'un laser vertical émettant par la surface (VCSEL) ?

Concernant les VCSELs, il y a beaucoup de résultats dans la littérature notamment pour des struc-
tures injectées électriquement et a des longueurs d’onde proche du bleu. Ici on va se concentrer
uniquement sur les VCSELs pompés optiquement qui émettent dans le proche UV (360—400 nm)
et fonctionnant a température ambiante. Une comparaison de la densité de porteurs au seuil serait
intéressante cependant cette valeur est rarement donnée dans les travaux publiés.

Sur la figure les seuils laser a polaritons sont comparés aux seuils VCSEL pour GaN et ZnO a
température ambiante dans des microcavités planaires sous injection optique. Tous les seuils ont été
convertis en puissance créte en MW/cm?. Nos valeurs apparaissent sous la forme d'un rond rouge
pour GaN et d'un triangle bleu pour ZnO.

En regardant cette figure, on se demande si le laser a polaritons a un intérét du point de vue de la
consommation car plusieurs VCSELs ont un seuil inférieur.

Il est important de noter ici que la qualité optique de la zone active est probablement bien différente
d’un échantillon a 'autre. Nous avons vu que le temps de vie excitonique (et donc la densité de por-
teurs) pouvait varier d'un facteur 13 en fonction du taux de dislocation (figure[1.29|et[1.30). Sur cette
figure, certains VCSELs GaN ont des taux de dislocations 2 ordres de grandeurs inférieurs a ceux de
notre microcavité, ce qui explique pourquoi les seuils VCSELs en MW /cm? sont similaires ou plus
faibles. De plus pour les VCSELSs, les zones actives sont principalement des puits quantiques ot le
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FIGURE 1.38 — Comparaison des seuils laser a polaritons et VCSEL pour GaN et ZnO a température
ambiante, ces données sont issues des références [42}/57,67,136-144].

temps de vie excitonique peut étre beaucoup plus élevé (jusqu'a 40—90 fois plus que pour notre mi-
crocavité GaN) [145,/146].

Il est aussi possible que certains VCSELs fonctionnent en régime de couplage fort mais il n'y a pas de
preuves expérimentales dans les articles pour I'affirmer. Par exemple, dans I'article de Kalusniak et
al., le laser émet a 384 nm soit a la méme longueur d’onde que le creux sur le spectre de réflectivité.
Ce mode est interprété comme un mode photonique nu alors que cela pourrait étre la branche basse
polaritonique [136].

Quoiqu'il en soit, il est encore possible de diminuer les seuils laser polaritoniques en jouant sur la
qualité de la zone active, le temps de vie photonique, le dédoublement de Rabi, la longueur effective
de la cavité mais aussi sur le confinement des polaritons. En effet, le réservoir excitonique que 1'on
crée pour alimenter le laser a polaritons ne sert pas uniquement a alimenter les modes polaritoniques
confinés suivant I’axe de croissance (modes verticaux). Une partie du réservoir alimente des modes
propagatifs (modes horizontaux), c’est ce que nous allons voir dans les chapitre 2 et 3.

1.4 Commutateur optique

Le laser a polaritons est le plus emblématique exemple d’application basée sur le régime de couplage
de fort. Cependant les multiples propriétés des polaritons offrent la possibilité de réaliser beaucoup
d’autres fonctions, en voici quelques exemples : un oscillateur paramétrique optique [24], un transis-
tor optique [30}[31], un interférometre [147], des portes logiques [31], un amplificateur [148].

La plupart de ces démonstrations sont réalisées avec GaAs a basse température, ici nous allons pré-
senter le fonctionnement d’'un commutateur optique dans une microcavité ZnO possédant un fort
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Chapitre 1. Polaritons dans les microcavités planaires

gradient d’épaisseur (figure|1.39). Ce travail a été réalisé durant la these de Laurent Orosz. Nous allons
nous intéresser ici a des mesures a 70 K car I'effet est plus clair et plus marqué, mais le fonctionne-
ment a température ambiante est similaire.

(a) (b)

Zn0 substrate
(500pm)

Zn0 substrate
(500m)

s

Posgy;
Itiop
(ynv

FIGURE 1.39 - (a) 6,5 paires de SiO,/HfO, suivies d'une couche d’aluminium sont déposées sur un
substrat ZnO. (b) La structure est retournée et collée sur un substrat en verre. (c) Le substrat de ZnO
(500 um) est gravé puis poli jusqu’a quelque centaines de nanometres. (d) La structure est complétée
par 10 paires de SiO, /HfO,.

Lorsque I'épaisseur de la zone active est grande, dans ZnO typiquement des 21 soit 320 nm, il peut
exister plus d'un mode photonique. Cet effet est particulierement marqué a basse température ou
I'indice de réfraction varie fortement au voisinage de la transition excitonique (nd = kA). En fonction
du gradient d’épaisseur, on va pouvoir coupler deux ou trois modes optiques aux excitons. Dans ces
zones épaisses, nous avons observé un condensat de polaritons capable de commuter d'une LPB a
I'autre simplement en faisant varier la puissance d’excitation ou la fraction excitonique des LPBs.

La figure [1.40] présente des images de Fourier mesurées dans une région oi1 la zone active est trés
épaisse (~900 nm). Le dédoublement de Rabi est estimé a 260 meV . A basse puissance (0,1P;),
on distingue clairement 3 LPBs notées LPBO, LPB1 et LPB2. A P, un seuil laser a polaritons est
observé sur la LPB1. Lorsque I'on augmente la puissance les polaritons peuvent relaxer dans les 3
branches polaritoniques. Cependant la fraction excitonique de la LPBO est trop importante pour per-
mettre la condensation des polaritons. Le piége de la LPB2 (73% exciton) est profond, les polaritons
ne peuvent pas atteindre I'état fondamental car le temps de relaxation est supérieur au temps de vie
du polariton. C’est alors la LPB1 (93% exciton) qui est favorisée car elle se trouve dans la zone de
compromis comme on I'a vu dans la partie[1.3.3] Si on augmente la puissance de l'injection, les in-
teractions polaritons—polaritons vont étre améliorées et les polaritons pourront atteindre le bas de
la LPB2 (figure[1.40k et f). En faisant varier la puissance de pompe de quelques pour-cents, I'énergie
du laser passe de 3,33 a 3,295 eV. Cet écart d’'énergie est réglable en fonction de I'épaisseur de la zone
active dans la limite de la zone accessible par les polaritons [71].

Il est aussi possible de controler la commutation du laser en faisant simplement varier I'épaisseur de
la zone active (figure[I.41). La puissance d’injection est fixée trés légerement au-dessus du seuil et il
suffit de se déplacer sur I’échantillon en suivant le gradient d’épaisseur. Le principe de fonctionne-
ment est le méme que précédemment. La condensation des polaritons dépend du temps de vie du
polariton et du temps de relaxation. Pour le désaccord de la figure[I.41, I'émission laser est locali-
sée sur la LPB1. Si on choisit une zone plus épaisse (figure ) le désaccord devient plus négatif,
la LP2 sort de la fenétre de détection, on devine la LPB0O mais c’est toujours la LPB1 qui lase. Sur la
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FIGURE 1.40 - (a-c) Imagerie de Fourier a 70 K pour 0,1P;y, P, 2,5P, (d-f) spectre correspondant a
I'image du dessus pour un angle d’émission de 0°.

figure , la LPBO entre dans la zone de compromis, on a alors une émission laser sur les deux
branches (LPBO et 1) simultanément. C’est en choisissant un point légerement plus négatif que I’'on
garde uniquement le laser sur LPBO. L'évolution du mode laser en fonction du désaccord est tracée

sur la figure Dans ce cas de figure, la commutation est observée pour une épaisseur de zone
active de 913 nm.

Pour conclure ce chapitre sur les polaritons dans les microcavités planaires, nous avons vu que I’amé-
lioration du temps de vie photonique a été un point clé pour I'observation du laser a polaritons GaN
et ZnO a température ambiante sur substrat silicium. La fabrication de deux microcavités planaires
GaN et ZnO similaires avec un faible désordre photonique nous a permis de réaliser des études ap-
profondies et de comparer ces deux matériaux dans des conditions expérimentales identiques. ZnO
possede de nombreux avantages face a GaN pour la réalisation d'un laser a polaritons comme la faible
sensibilité a I'accumulation de contrainte, I’'énergie du LO qui permet d’obtenir un seuil plus petit
grace a une meilleure relaxation des polaritons, une intensité d’émission dix fois plus forte. Pour la
réalisation du composant, I'injection des trous reste le point bloquant mais il peut étre contourné par
I'utilisation d’'une couche AlGaN dopé p. Néanmoins pour étre compétitif par rapport aux VCSELs,
nous avons vu qu'il reste une marge d’amélioration concernant la limite des pertes par recombinai-
sons non radiatives.

Nous allons maintenant voir qu’avec une structure contenant seulement 3 couches il est possible de
d’obtenir des polaritons guidés avec lesquels le seuil laser est encore plus faible.
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Chapitre 2

Guides d’onde polaritoniques
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Ce deuxiéme chapitre est dédié aux polaritons guidés. Comme dans le cas des microcavités planaires,
GaN et ZnO sont pressentis pour conserver les polaritons guidés a température ambiante et ainsi éla-
borer des circuits polaritoniques optiques. Mais jusqu'en 2017 ni le couplage fort a température ni
'effet laser n'avaient été démontrés dans ces structures guidantes inorganiques.

Apres un bref état de I'art, la structure guide a base de ZnO est présentée. Le couplage fort est dé-
montré jusqu’a la température ambiante et I’effet laser est analysé. Limportance du résonateur et du
temps de passage des polaritons sous le spot d’excitation est ensuite discuté. Ce chapitre se termine
par la mise en évidence de I'amplification des polaritons guidés [150].

2.1 Le contexte

Comme nous I'avons vu dans le chapitre 1, les polaritons ont beaucoup été étudiés dans des micro-
cavités planaires. Si on s'intéresse a la propagation des polaritons notamment pour faire des circuits
polaritoniques optiques alors la configuration polaritons guidés est trés prometteuse, voici les prin-
cipaux avantages :

i) Iln'y a pas besoin de miroirs de Bragg, les polaritons sont confinés par réflexion interne totale dans
la zone active.

ii) Les pertes sont plus faibles et le Rabi est plus élevé grace au meilleur recouvrement du champ élec-
trique et de la zone active.

iii) La structure est simple a réaliser, un guide est composé de trois couches (par rapport aux 80
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Chapitre 2. Guides d’onde polaritoniques

couches de nos microcavités planaires), la couche active guidante se trouve entre deux couches d’in-

dices inférieurs (claddings).

iv) La technologie utilisée pour la fabrication de piéges polaritoniques et la prise de contacts pour

I'injection électrique sera plus simple.
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N | B PE T T RTT T
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FIGURE 2.1 - (a) Schéma du guide GaAs et (b) dispersion des polaritons guidés mesurée a 10 K issus
de [151]

La premiere observation du couplage fort entre un exciton et un mode guidé a été réalisée en 2011 par
Ellenboger et al. [152] dans un guide organique a température ambiante. En 2013, Walker et al. [153]
ont également observé I'anticroisement dans un guide planaire a base de GaAs a 5 K. L'année suivant
D. Solnyshkov et G. Malpuech ont proposé d’utiliser les matériaux GaN ou ZnO comme zone active
guidante pour réaliser un amplificateur polaritonique injecté électriquement et fonctionnant a tem-
pérature ambiante [148]. Plus récemment, Ciers et al. ont observé le couplage fort avec des modes
guidés dans une structure a base de GaN mais seulement jusqu'a 100 K car le signal devient trop
faible au-dela de cette température [154].

Parallelement le groupe de Krizhanovskii a Sheffield utilise les propriétés non linéaire et dispersive
des polaritons guidés pour observer des solitons brillants et sombres [151}155].

2.2 Polaritons guidés

2.2.1 Présentation du guide ZnO 50 nm

Le guide étudié dans cette partie est présenté sur la figure [2.2p. L'échantillon a été épitaxié par jets
moléculaires sur un substrat ZnO plan m. La zone active, en ZnO, d’épaisseur 50 nm, est située entre
deux couches de Zng 74Mgp 260. La premieére couche épitaxiée de ZnMgO d’un micron d’épaisseur fait
office de tampon et de couche d’indice de réfraction inférieur a la couche guidante (lower cladding).
La derniére couche de ZnMgO de 100 nm correspond au cladding supérieur. Un matériau d’indice
plus faible est utilisé pour le cladding afin que les photons restent en réflexion totale et se propagent
dans la zone active de la méme maniére que dans une fibre optique.

Des mesures de photoluminescence sous excitation continue et de réflectivité du guide ZnO 50 nm
sont présentées sur la figure D’apres les regles de sélection, en polarisation perpendiculaire a
¢, on s’attend a avoir une force d’oscillateur importante sur X4 et Xp et faible sur X¢ alors qu’'en
polarisation parallele la force d’oscillateur sera faible sur X, et importante sur X¢ [156]. On observe
clairement les excitons liés aux donneurs (D° X) ainsi que les excitons libres X4, Xp et X¢ (ﬁgure).
La position en énergie des excitons X4=3375 meV et Xp=3381 meV indique que la couche est relaxée.
Cependant lorsque I'on s’approche des fissures, le ZnMgO subit une contrainte en tension et impose

56



2.2 Polaritons guidés

b e
I 3 . X
--:-----------

o

S

O s

© .

T

ZnQ core O

—.
i k

FIGURE 2.2 — (a) Schéma du guide massif ZnO 50 nm avec le réseau SiO-. (b) Allure de la dispersion de
la LPB (rouge), du mode guidé photonique (pointillé bleu) et des excitons (pointillé noir). Image MEB
vue du dessus (c) avec un zoom sur le réseau, on voit la périodicité de 200 nm et (d) avec le réseau et
deux fissures qui forment une petite cavité horizontale de 6 um

une contrainte compressive sur le ZnO qui se traduit par un décalage des excitons vers les hautes
énergies pouvant aller jusqu’a 10 meV.

Les oscillations observées sur les spectres de puPL correspondent aux répliques LO du ZnO et du
ZnMgO. Lintensité de luminescence excitonique est 100 fois plus importante en polarisation per-
pendiculaire a I’axe c qu’en polarisation paralléle. Les mesures présentées par la suite seront réalisées
sans polariseur.

La longueur d’onde de I'excitation continue, 325 nm soit 3814 meV, est inférieur au gap de ZnMgO
(3890 meV). Dans cette configuration la majeure partie de la pompe est absorbée dans la zone active.
Alors que si on utilise une source a 266 nm, 1'excitation sera alors principalement absorbée dans le
cladding supérieur de ZnMgO. Comme on peut le voir sur la figure[2.4} avec I'excitation a 266 nm, la
luminescence de ZnMgO est 17 fois plus intense que celle de ZnO. A basse puissance la totalité de
la pompe sera absorbée dans les 100 nm de ZnMgO. Une partie des porteurs pourra diffuser jusqu’a
la zone active et une partie des photons émis par le ZnMgO participera au pompage du ZnO. A forte
puissance, il est possible que 'on sature la densité d’états de ZnMgO a 266 nm (car la raie laser est
tres fine ~ 12 peV), dans ce cas alors on peut espérer pomper directement le ZnO. Il faut donc garder
en téte que les seuils mesurés sur cette structure seront surestimés.
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FIGURE 2.3 — (a) Mesures de photoluminescence sous excitation continue (HeCd) et réflectivité du
guide ZnO 50 nm a 5 K en polarisations perpendiculaire et paralléle a c. (b) Zoom de (a) sur les tran-
sitions excitoniques.
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FIGURE 2.4 — Comparaison de la luminescence du guide ZnO 50 nm avec excitation continue a 325 nm
et excitation quasi-continue a 266 nm.
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2.2 Polaritons guidés

2.2.2 Démonstration du couplage fort et effet laser

Lallure de la dispersion de la LPB est tracée sur la figure[2.2p. Il est important de noter ici que contrai-
rement aux microcavités planaires, la LPB n’a pas d’état fondamental. Néanmoins les polaritons
pourront relaxer et s’accumuler sur un état privilégié.

Afin de pouvoir extraire les modes guidés, des réseaux en Si O, ont été élaborés par lithographie élec-
tronique sur la surface de la structure (figure[2.2c et[2.2[d).

Le désaccord de parametre de maille entre ZnO et ZnMgO et la différence de leur coefficient de dila-
tation thermique conduit a la formation de fissures bien définies (figure ). Ces dernieres années
nos collegues du CRHEA ont beaucoup travaillé en utilisant des couches tampons ou des conditions
de croissances adaptées pour fabriquer de belles couches sans fissures. Nous allons voir ici que dans
le cas des guides polaritoniques, les fissures sont un atout. Elles forment des cavités horizontales (fi-
gure[2.2]d) qui font office de résonateurs. Ces fissures régulierement espacées (figure[2.5b) nous per-
mettent d’avoir des cavités horizontales de 5 a 60 um de longueur. Apres avoir privilégié les études
loin des fissures ces derniéres années, on cherche maintenant les zones denses en fissures! Nous
avons méme planifié récemment, lors d'une réunion de projet, la fabrication d’'une nouvelle série
d’échantillons avec une plus forte densité de fissures.

EHT = 5.00 kv Signal A = InLens Date 14 Jun 2017
WD = 3.9mm Mag = 26.86 KX | c@"\

7 | ———— 30 pm ——————

FIGURE 2.5 — (a) Image MEB vue de profil, on voit une fissure bien définie. (a) Image MEB vue du
dessus, les fissures régulieres forment des cavités horizontales.

Les fissures ont aussi un deuxieme intérét, elles offrent une porte de sortie aux modes guidés. En effet
on peut observer trés clairement les modes guidés en imagerie sans réseau (figure 2.6). En imagerie
espace réel, les fissures s’allument de part et d’autre du spot d’excitation et cela jusqu’a une centaine
de micromeétre du spot. La mesure présentée figure[2.6|est réalisée sur une demi-cavité. La couche ac-
tive de 130 um est épitaxiée sur un miroir de Bragg de 30 paires de ZnO/ZnMgO [157]. Cet échantillon
supporte des modes modes guidés qui ont un comportement identique au guide 50 nm présenté pré-
cédemment. Cependant les fissures semblent étre plus larges pour la demi-cavité, I'extraction de lu-
miere est meilleure ce qui permet de faire des images plus lisibles. Comme on va le voir, la signature
spectrale mesurée dépend fortement de la zone observée. Sous le spot (spectre noir), laluminescence
est dominée par I’émission du premier mode de Bragg a 3555 meV et DX a 3370 meV, on distingue
aussi les excitons libres c6té haute énergie. Si on regarde maintenant le signal qui provient des fis-
sures, on remarque une émission centrée vers 3330—3340 meV qui correspond aux polaritons guidés.
La puissance d’excitation est volontairement fixée a P;;, pour observer aussi le peigne de modes la-
ser. Ce motif est similaire sur les trois spectres, en effet le résonateur ici est la cavité horizontale de
28 um celle qui encadre le spot. Donc quelque soit la fissure que 1'on choisit pour observer le signal
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(a, b ou c), I'émission spectrale des modes laser est identique mais son intensité dépend bien stir de
la distance. On voit aussi clairement I'influence de I’absorption sur les modes qui se propagent. Sous
les excitons vers 3375 meV, 'absorption est importante, a 11 um du spot (spectre rouge) on détecte
toujours des polaritons guidés par contre le signal devient tres faible a 68 um (spectre vert) et nul a
94 um (spectre bleu).
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FIGURE 2.6 — (a) Image en espace réel 2D, le spot est placé dans la cavité horizontale de 28 um. On
distingue "’émission des polaritons guidés par les différentes fissures. (b) Spectres de pPL mesurés
sous le spot, a 11, 68 et 94 um du spot.

Les réseaux SiO, déposés sur le guide nous permettent de mesurer les dispersions polaritoniques en
imageant le plan de Fourier a la sortie de I'objectif (figure[2.7). A 5 K et 0,1Pth, 'image est dominée par
I'émission des excitons liés (D°X) vers 3370 meV et on observe trés clairement I’évolution de la LPB.
Un modele 2 x 2 est utilisé ici pour reproduire I'évolution de la LPB et ainsi déduire le dédoublement
de Rabi. La pente du mode guidé nu est tout d’abord fixée a I'aide d'une dispersion a désaccord trés
négatif ou le mode polaritonique posséde une fraction photonique supérieure a 90%. Ici nous avons
choisi de prendre un mode photonique non dispersif c’est a dire avec un indice constant car il est
difficile de connaitre avec précision I'indice sans la contribution excitonique. Néanmoins des calculs
réalisés par Ciers et al. sur les guide GaN montre que 1'évaluation Rabi est surestimée lorsqu’'un in-
dice constant est utilisé. Le Rabi estimé avec un indice dispersif est de ~37% plus faible [154]. Dans
notre cas, le Rabi estimé avec un mode nu sans dispersion est 224 meV a 5 K. Geoffrey Kreider dans le
cadre de sa these réalise actuellement des simulations avec un indice dispersif et la prise en compte
de la structure réelle. Il trouve un Rabi de 154 meV soit une diminution de 31% en bon accord avec le
travail de Ciers et al. [154].

Si on augmente I'intensité du pompage optique, on observe un seuil laser (figure[2.7c). Les polaritons
se relaxent le long de la LPB jusqu’a un état privilégié qui se situe ici a 3345 meV (17°). La puissance
moyenne au seuil est faible (1,2 W/ cm?), ce qui est confirmé par un faible blueshift (1 meV). A tem-
pérature ambiante, le Rabi estimé a 0,1 P4, et le méme qu'a 5 K. Cependant la puissance au seuil est
plus élevée (15,8 W/ cm?), le Rabi baisse de 20% a cause de 'écrantage des forces d’oscillateur.

Il est important de noter ici que contrairement aux microcavités planaires, les guides ne comportent
pas de miroir de Bragg, lors d'une mesure de photoluminescence on observe la réponse du cladding
supérieur mais aussi celle de la zone active. A 5 K, a basse puissance on distingue trés clairement
I’émission des excitons liés et libres (ﬁgure. Comme on peut le pressentir, ces contributions sont
toujours visibles au seuil laser ce qui confirme la présence des excitons a 1,65 W/cm?, soit une puis-
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FIGURE 2.7 — Dispersion polaritonique du guide ZnO a 5 K et 300 K pour deux puissances d’excitation :

0,1 Ppl’h et Ppth

sance créte de 200 kW/cm?. Légérement sous le seuil on commence a détecter le peigne de modes
dont la période dépend de la taille du résonateur. Le faible blueshift observé ici correspond a un dé-
but d’écrantage de la force d’oscillateur (figure[2.9).

PL intensity

‘ “ P, =15.8 W/cm?

3360 3380 3200 3225 3250 3275 3300 3325

Energy (meV)

Energy (meV)

FIGURE 2.8 — Evolution des spectres en fonction de la puissance de (a) 0,015 4 1,65 W/cm? a5 K et de
(b) 0,75 2 19,5 W/cm? a 300 K sans résolution angulaire.

A température ambiante, il faut augmenter le pompage optique jusqu’a 15,8 W/cm? pour atteindre le
seuil. Dans ce cas le blue shift devient significatif (>10 meV).
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FIGURE 2.9 — Intensité maximum et blueshift des modes guidés en fonction de la puissance d’excita-
tion mesurés la figure2.8} (a) a5 Ket (b) a300 K.

2.2.3 Temps de passage

Dans ces guides la taille du spot et la longueur de la cavité ont une influence sur le seuil (figure[2.10).
Le seuil minimum est obtenu lorsque le diametre du spot d’excitation correspond a la longueur de la
cavité.
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FIGURE 2.10 — Dépendance du seuil laser des polaritons guidés en fonction de la longueur de la cavité
pour deux diametres de spot: 7 et 12 um.

Lors de I'injection optique, des paires électrons—trous créés a haute énergie relaxent vers le réservoir
excitonique. Nous avons donc un réservoir excitonique sous le spot d’excitation. Dans une microca-
vité planaire (configuration verticale) I'émission laser prend naissance généralement sous le spot et
le seuil laser dépend du temps de vie des photons dans la cavité. Les photons peuvent faire une cen-
taine d’allers et retours dans la zone active et interagir fortement avec les excitons.

Dans les guides (configuration horizontale), c’est différent on ne va pas s’'intéresser au temps de vie
des photons mais au temps durant lequel les polaritons vont se propager sous le spot : le temps de
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passage T, (figure2.11). On va donc chercher a optimiser 7, pour obtenir le seuil optimal. Pour cela
nous avons intérét a augmenter la taille du spot ou a diminuer la longueur de la cavité comme on
peut le voir sur la figure[2.10}

crack crack
Laser spot 4

=

polaritons

4
\J

FIGURE 2.11 — Dessin d'une cavité horizontale délimitée par deux fissures. La fleche bleue symbolise
le passage des polaritons sous le spot ce qui correspond au temps de passage (7).

Pour calculer le temps de passage nous avons besoin de la vitesse de groupe des polaritons. Cette

derniere, qui s’obtient a partir de la dérivée de la dispersion polaritonique, est tracée sur la figure[2.12]
Le temps de passage est ensuite estimé en considérant un spot d'un diametre de 20 um.

100

Vg (um/ps)
T, (PS)

0.0

T T y T
3200 3250 3300 3350

Energy (meV)
FIGURE 2.12 - Vitesse de groupe des polaritons guidés en fonction de 'énergie a 5 et 300 K. Le temps
de passage est estimé en considérant un spot de 20 um.

Les parametres concernant le laser a polaritons guidés a 5 et 300 K sont présentés dans le tableau[2.1]
A basse température la fraction excitonique de I'état privilégié est importante (90%), la vitesse de
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groupe des polaritons est 13 um/ ps, ce qui correspond a un temps de passage de 1,5 ps. A tempéra-
ture ambiante la situation est bien différente, la part photonique plus importante entraine une vitesse
de groupe de 60 um/ ps, soit un 7, de 0,33 ps.

5K 300K

Fraction excitonique (%) 90 50-60

Vg (um/ps) 13 60
Tp (ps) 1,5 0,33
P,;, (W/cm?) 1,2 158

TABLE 2.1 - Fraction excitonique, vitesse de groupe, temps de passage et puissance au seuil pour les
polaritons guidés a 5 et 300 K dans le guide ZnO 50 nm.

L'évolution du seuil optimal du laser a polaritons guidés (configuration horizontale) est comparée a
celui de la microcavité planaire (configuration verticale) étudiée dans le chapitre 1 sur la figure[2.13]
Bien que les structures soient compléetement différentes les valeurs des seuils mesurés sont proches.
Le temps de vie du photon dans la microcavité de ~0,4 ps est proche du temps de passage a tempéra-
ture ambiante mais plus faible que celui a 5 K. Cela explique pourquoi a basse température le laser a
polaritons horizontal possede un seuil plus faible et que ces seuils soient comparables a température
ambiante.
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FIGURE 2.13 — Comparaison de I'évolution du seuil laser a polaritons optimal dans une configuration
horizontale (guide ZnO 50 nm) et une configuration verticale (cavité ZnO étudiée dans le chapitre 1).

2.2.4 Interférences

Si on réalise des mesures d'imagerie d'une cavité horizontale pour une puissance supérieure au seuil,
on observe alors de jolies franges d’interférence (figure[2.14). Dans cette zone hors réseau, la lumieére
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guidée est extraite uniquement par les fissures qui forment la cavité (figure [2.14h). Le spot est placé
au centre d'une cavité horizontale de 20 um. En observant les images en espace réel 2D et 1D (fi-
gures et b), on distingue clairement I’émission du réservoir excitonique sous le spot ainsi que
I'émission des polaritons guidés qui provient des fissures. Sur la figure [2.14f, la mesure en imagerie
de Fourier dévoile de belles franges d’interférence. Ces interférences, qui proviennent d'une méme
source cohérente filtrée par deux fissures, prouvent la nature cohérente de la source. 1l est ainsi pos-
sible d’estimer la longueur de la cavité grace a la distance entre les franges lumineuses (interfrange).
Dans notre cas l'interfrange correspond a 4 pixels sur le détecteur, en utilisant la distance focale de
I'objectif et en tenant compte du grandissement du plan de Fourier vu sur la caméra CCD, on trouve
une longueur de cavité de 19,8 um. Cette valeur est en tres bon accord avec la distance entre les deux
fissures mesurée sur la figure[2.14p.

(a) (b)

40

Angle d'émission (°)

-30
3650 3675 3700 3725 3750
Longueur d'onde (A) Longueur d'onde (A)

3650 3700 3750 3800

FIGURE 2.14 - (a) Image en espace réel 2D, on distingue le spot placé au centre d'une cavité horizon-
tale de 20 um. (b) Image en espace réel 1D et (c) imagerie de Fourier du méme point a 5 K sur le guide
7Zn0 50 nm pour une puissance supérieure au seuil.

Les mesures de dispersion sur les réseaux nous ont permis de confirmer la nature polaritonique des
modes guidés (figure[2.7). Malgré 'absence d’état fondamental, au seuil les polaritons s’accumulent
dans un état privilégié. Si on continue d’augmenter l'intensité du pompage optique, on va alors aug-
menter les interactions polaritons—polaritons. Ces derniers vont alors pouvoir se relaxer vers des états
de plus basse énergie comme on peut le voir sur la figure[2.15

Avec ce systéme, on peut facilement augmenter I'intensité du pompage optique jusqu’'a 20P;;, (soit
Pcrete = 5,8 MW /cm?) tout en observant des polaritons sur la LPB. Cela signifie que malgré cette
densité de pompage tres élevée, le régime de couplage fort est préservé.

Une vidéo des mesures présentées sur la figure [2.15] est accessible sur le site internet de I'éditeur
chez lequel ces résultats ont été publiés (dans la partie "electronic supplementary material" : https:
//www.nature.com/articles/s41377-018-0084-z).

Lorsque 'on réalise des mesures de la dispersion polaritonique comme c’est le cas sur les figures
et[2.15} on collecte alors les polaritons guidés qui sont extraits par le réseau mais aussi ceux extraits
par les fissures. On observe alors la dispersion des polaritons, I'accumulation des polaritons sur I'état
privilégié ainsi que les interférences. Pour s’affranchir de I'’émission provenant des fissures, on peut
réaliser un filtrage spatial et ne collecter que le signal extrait par le réseau. La figure[2.16|présente des
mesures de la dispersion polaritonique a température ambiante a 0,5P, et P;j,. Au seuil on distingue
clairement le peigne de modes sans présence de signal hors dispersion grace au filtre.
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FIGURE 2.15 — Imagerie de Fourier du guide ZnO 50 nm a 5 K pour une puissance d’excitation de 0,1
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FIGURE 2.16 — Imagerie de Fourier du guide ZnO 50 nm a température ambiante a 0,5P;j, et P;;, avec
un filtrage spatial pour s’affranchir du signal provenant des fissures.
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2.2.5 Longueur d’atténuation

Contrairement a une microcavité planaire, ici il n’est pas possible de mesurer directement le temps
de vie des photons. Cependant on peut estimer la longueur d’atténuation des polaritons guidés et di-
viser cette valeur par la vitesse de groupe pour avoir acces aux temps de vie polaritonique. La distance
de propagation des polaritons dépend de I’absorption de la zone active. Le coefficient d’absorption
de cette derniere est trés élevé au voisinage de 1'énergie excitonique puis diminue pour les énergies
inférieures.

Dans notre cas, nous avons rencontré beaucoup de difficultés pour estimer proprement ces lon-
gueurs d’atténuation. Sous excitation non résonante (a 266 nm ou 325 nm), il n'est pas simple de
distinguer les polaritons guidés de la luminescence de la zone active particulierement lorsque celle-
ci est guidée dans le cladding supérieur puis extraite par une fissure quelques dizaines de microns
plus loin. C’est finalement les mesures résonantes qui nous ont donné les résultats les plus fiables
(figure [2.17). Pour cela nous avons pompé optiquement une cavité horizontale au-dela du seuil et
mesuré l'intensité du signal cohérent issu des fissures placées a différentes distances de la source
(spot). Malheureusement la zone sondée avec cette méthode est trés restreinte (~35 meV) et la frac-
tion photonique des polaritons est faible. On n’a donc pas acces au temps de vie du photon guidé
comme dans le cas des systemes GaAs et GaN (tableau , on sait simplement qu’il est inférieur a
0,6 ps.
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FIGURE 2.17 - (a) Longueurs d’atténuation des modes guidés polaritoniques mesurées dans le guide
7Zn0 50 nm a 5 K et le temps de vie polaritonique estimé a 5 K.
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GaAs [153] GaN [154] ZnO

Fraction photonique (%) 93 95 28

Absorption (cm™1) 24 100 425
Longueur de propagation (pm) 410 100 23,5
Temps de vie (ps) 8,5 1 0,63

TABLE 2.2 — Comparaisons de la fraction photonique, I’absorption, la longueur de propagation et du
temps de vie des polaritons guidés avec comme zone active GaAs, GaN et ZnO a 10 K.

2.2.6 Résonateur

Dans les microcavités planaires, la zone active est fine, il est important que les photons fassent le plus
grand nombre d’allers et retours pour interagir avec les excitons. Pour la microcavité ZnO présentée
dans le chapitre 1, en 0,4 ps, les photons font 90 allers-retours soit une distance de 52,2 pm.

Dans les guides la longueur des cavités horizontales est grande, typiquement 100 fois plus que pour
les microcavités planaires. Mais alors quelle est 'importance du résonateur?

Sans résonateur ou si la longueur de cavité est supérieure a 60 um il n’est plus possible d’atteindre le
seuil. De plus, nous avons vu sur la figure[2.10|la dépendance du seuil en fonction de lalongueur de la
cavité. L'expérience montre que ces fissures s’averent essentielles pour 'observation de I'effet laser,
mais quelle est leur coefficient de réflexion?

Lindice de ZnO hors résonance est de 2,3. Un mode guidé dans ZnO voit une face clivée comme un
mauvais miroir de réflectivité égale a 15,5%. Par contre si maintenant on considére une lame d’air pris
en sandwich dans du ZnO (une fissure), il va exister des interférences qui vont faire varier fortement la
réflectivité. Le calcul de la réflectivité vue de ZnO pour différentes épaisseurs de fissure est présenté
sur la figure . Lorsque I'épaisseur d’air correspond a un multiple de A/4 (93 nm, 280 nm, ...)
la réflectivité peut atteindre 46% vers 3300 meV. Par contre cette derniére peut s’annuler pour des
épaisseurs correspondant a un multiple de A/2 (186 nm, 372 nm, ...).

Au voisinage des transitions excitoniques I'indice varie fortement. A 5 K, a I'énergie des modes laser
se situe 25 meV sous l'exciton A, I'indice de la zone active est supérieur a 2,3 et la dépendance sur
la réflectivité n’est pas négligeable (voir figure[2.18p). A 3350 meV, I'indice de la zone active peut at-
teindre 2,72 soit une réflectivité de 58%. A température ambiante, a 3240 meV l'indice est de 2,45, on
a alors 51%.

Les images MEB indiquent qu’il y a deux distributions de fissures : une série de 50—60 nm d’épaisseur
et une autre de 150—200 nm (figure[2.19).

Avec les fissures fines (50—60 nm), on peut espérer avoir des coefficients de réflexion de 38 a 50%,
alors qu’avec les fissures plus épaisses on aura entre 2 et 30%. Il est possible que I'épaisseur des fis-
sures varie avec la température. Pour résumer, les calculs montrent que dans le meilleur des cas, un
polaritons sur deux peut revenir sous le spot.

2.2.7 Influence du cladding supérieur

Pour ce guide, il est difficile d’estimer la densité de porteurs car le laser d’excitation est principale-
ment absorbé dans le cladding supérieur (100 nm de ZnMgO). Des mesures complémentaires sont
nécessaires pour estimer précisément a quelle puissance d’excitation on commence a blanchir la
couche de ZnMgO et quelle part des porteurs créés dans le cladding supérieur va diffuser vers la zone
active.
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FIGURE 2.18 — (a) Calcul de la réflectivité vue de ZnO d’une interface ZnO-air puis avec des fissures
d’épaisseur 200, 230, 250 et 280 nm. (b) Calcul de la réflectivité vue de ZnO a 3300 meV en fonction
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FIGURE 2.19 - Images MEB de fissures d’épaisseur (a) 60 nm et (b) 150 nm.

Cependant si on s’intéresse aux seuils laser d'un guide similaire mais avec un cladding supérieur deux
fois moins épais (50 nm), on observe une diminution d’un facteur 10 alors que 1'absorption du clad-
ding supérieur est seulement divisée par 1,6.
La mesure présentée sur la figure[2.20montre I'évolution des spectres de uPL sur le guide ZnO avec
un cladding supérieur de 50 nm a 5 K. La détection est volontairement réglée pour observer I'émis-
sion sous le spot mais comme la cavité choisie est petite (15 um), on observe aussi I'’émission pro-
venant des fissures. On peut donc observer ici trés clairement le seuil laser des polaritons guidés
tout en conservant la signature spectrale des excitons. Sur ce méme échantillon nous avons pu ob-
server des seuils laser trés bas jusqu’'a 0,1 W/cm? en puissance moyenne (soit une puissance créte
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Chapitre 2. Guides d’onde polaritoniques

de 12 kW/cm?). Cela représente une amélioration d'un facteur 50 par rapport a la microcavité ZnO
présentée dans le chapitre 1. Des mesures complémentaires sont nécessaires pour expliquer quanti-
tativement cette forte diminution du seuil.
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FIGURE 2.20 — uPL en puissance a 5 K sur un guide ZnO 50 nm avec un cladding supérieur de 50 nm,
la cavité fait 15 um et le spot 10 um.

2.2.8 Etavec GaN?

ZnO est moins sensible a la contrainte que GaN. Dans le cas du guide étudié ici, la couche de ZnO
de 50 nm est relaxée. Cependant, au voisinage des fissures le ZnMgO du cladding inférieur subit une
contrainte en tension (suivant I’axe c) de la part du substrat et impose une contrainte en compression
a la zone active. Expérimentalement, on observe un décalage de 1'énergie excitonique d’environ 10
meV vers les hautes énergies lorsque I'on se déplace du centre de la cavité jusqu’a une fissure. C’est
une configuration favorable pour les cavités horizontales car les polaritons qui se propagent vers une
fissure rencontrent une zone active tres légerement moins absorbante que le centre du résonateur.
La situation est inverse pour GaN, il faut atteindre une épaisseur d’au moins 500 nm pour obtenir une
couche relaxée sur silicium avec une couche tampon d’AlN. Le parametre de maille de GaN est plus
grand que celui de ’Al(Ga)N, la zone active est donc contrainte en compression. Cela se manifeste par
un décalage des excitons vers les hautes énergies. La figure présente des mesures de |'énergie
de I'exciton A a 5 K pour différentes épaisseurs de zone guidante.

Pour le cas extréme (100 nm), 'exciton A se trouve a 3527 meV soit un décalage de 49 meV vers les
hautes énergies par rapport au GaN non contraint. Cela correspond a une contrainte en compression
de de la zone active de 30 kbars. Il est important de noter ici qu’a I'approche d'une fissure la couche
se relaxe complétement comme on peut le voir sur la figure 2.21p. Cette situation est rédhibitoire
pour la réalisation d’un laser horizontal. En effet, les polaritons guidés créés au centre d'une cavité
sont absorbés avant d’arriver sur la fissure. Il y a ici une contradiction, car on cherche a augmenter
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FIGURE 2.21 — (a) Evolution de I'énergie de I'exciton A 4 5 K en fonction de I'épaisseur de GaN. (b)
uPL en espace réel 1D a 5 K, on observe la relaxation de la zone active au voisinage des fissures. Cette
mesure est réalisée sur une mesa de la microcavité GaN étudiée dans le chapitre 1. Le comportement
observé sur les guides GaN est identique.

la contrainte pour obtenir une densité de fissures élevée et paradoxalement il nous faut une zone
active la moins contrainte possible pour conserver les polaritons guidés aux abords des fissures. La
solution idéale serait de pouvoir obtenir une zone active contrainte en tension au centre de la cavité
car I'énergie des excitons serait plus élevée au voisinage des fissures. Une autre piste est de choisir
une zone active épaisse (>250 nm) et de fabriquer les cavités par gravure par faisceau d’ions focalisés
(FIB).

2.3 Amplification

L'amplification polaritonique dans un guide d’onde ZnO a été proposée par Solnyshkov et al. trés
récemment [148]. Nous avons vu précédemment qu'il est possible de créer une source cohérente po-
laritonique dans une cavité horizontale définie par deux fissures. Les polaritons se propagent ensuite
dans la couche guidante. Nous allons voir qu'il est possible d’amplifier ces polaritons simplement en
placant un réservoir excitonique sur leur chemin. Pour cela, nous avons réalisé une expérience de
MPL avec deux spots d’excitation séparés spatialement. Le premier spot (laser pump) est placé dans
une cavité horizontale de 28 um (figure[2.22p). La puissance d’excitation est choisie juste au-dessus
du seuil (1,5P,;), c’est pourquoi on observe du signal provenant des fissures qui définissent la cavité
(figure[2.22p). Cette derniére est appelé "lasing cavity".

Le second spot (reservoir pump) est placé a 60 um du premier spot dans une cavité plus longue
(63 um). Nous avons volontairement choisi une longue cavité car il faut pouvoir augmenter la puis-
sance du spot réservoir sans atteindre le seuil.

Les figures[2.22h, b et ¢ sont des mesures réalisées en espace réel dans une zone ot les longueurs de
cavités sont courtes pour illustrer et expliquer plus facilement I'’expérience. La mesure présentée sur
la figure a été effectuée dans une zone voisine ol les cavités laser et réservoir mesurent 28 et
63 um, et avec 60 um d’écart entre les deux spots.

Le signal est mesuré sur la premiére fissure a droite du second spot (figure [2.22c). Lorsque seule-
ment le premier spot est allumé, le spectre noir est enregistré (figure [2.22[d). On observe le peigne
de modes lasers qui correspond aux polaritons cohérents provenant de la cavité laser qui se sont
propagés sur quelques dizaines de microns. Si seulement le second spot est allumé on détecte les
polaritons guidés alimenté par le spot réservoir (spectre bleu). Dés que les deux spots sont actifs, les
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FIGURE 2.22 - Imagerie en espace réel 2D a 5 K de (a) la cavité laser avec le spot de pompe placé a
son centre et de (b) la deuxiéme cavité ou le spot réservoir est positionné en son centre. (c) Méme
image que (a) mais avec les deux spots actifs en méme temps. Les pointillés encadrent la fissure sur
laquelle la détection est placée. (d) Spectres de photoluminescence mesurés dans les trois configu-
rations, c’est-a-dire uniquement avec la pompe laser (spectre noir), uniquement avec la pompe ré-
servoir (spectre bleu) et avec les deux pompes (spectre rouge). Linsert correspond a I’évolution du
facteur d’amplification en fonction de 'intensité de la pompe réservoir.

polaritons cohérents créés dans la cavité laser sont amplifiés lors de leur passage sous le spot réservoir
(spectre rouge). Le facteur d’amplification est controlé par I'intensité de puissance du spot réservoir,
il correspond au ratio du spectre rouge sur le spectre noir, ce ratio peut atteindre 55. On observe une
amplification au-dela de 2 W/cm?. Pour les puissances inférieures a ce seuil, le temps de relaxation
des polaritons est inférieur au temps de passage des polaritons sous le spot dans ce cas il n'y a pas
d’amplification. Le temps de relaxation des polaritons de la cavité réservoir est le parametre clé qui
gouverne I'amplification.

Ce fonctionnement peut aussi étre vu comme un transistor optique ol le signal est transmis de la
source (la cavité laser) jusqu’au drain (la fissure). Le signal est controlé par la grille/gate (le réservoir).

Pour conclure, nous avons mis en évidence la nature polaritonique des modes guidés par des me-
sures de yuPL dans le plan de Fourier. Il est possible d’accumuler des polaritons dans un état privilégié
et d’obtenir un laser a trés faible seuil. Par rapport aux microcavités planaires, la configuration guide
d’onde possede de nombreux avantages, elle est simple a réaliser, les polaritons peuvent se propager
rapidement sur plusieurs micrometres, nous avons obtenu un seuil 50 fois plus faible et il est pos-
sible de réaliser un transistor optique. De plus, ce n’est que le début des études sur les polaritons
guidés, nous espérons atteindre des seuils encore plus bas en confinant les polaritons dans une seule
direction (gravure de ridges) et en améliorant le design de la structure.
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Chapitre 3

Compétition entre modes polaritoniques
horizontaux et verticaux
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Jusqu’ici nous avons observé I'effet laser a polaritons grace a un confinement vertical dans des cavités
planaires, et avec un confinement horizontal dans des guides d’onde. Nous allons maintenant voir
qu’il est possible de confiner des polaritons suivant les directions verticale et horizontale au sein
d’'une méme structure [158]. Avec un pompage optique, nous pouvons créer un réservoir excitonique
qui permettra d’alimenter le mode fondamental de la cavité mais aussi les modes guidés (figure[3.1).

3600 I ;
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S 3400 Ferteerennenn s s TR s |
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g 3300 scattering (guided modes) 1
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5 6 7 8
Wavevector (m'1 ) x 10"

FIGURE 3.1 — Schéma de principe de la relaxation des polaritons du réservoir excitonique vers I'état
fondamental des polaritons de cavité et vers I'état privilégié des polaritons guidés.

Comme nous I'avons vu dans le premier chapitre, grace au gradient d’épaisseur sur la zone active il
est facile de contréler la fraction excitonique du polariton et donc le seuil du laser vertical (figure[3.2).
Le seuil du laser horizontal est quant a lui ajustable en fonction de la taille du spot et de la longueur
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de la cavité. Dans cette partie nous allons montrer la compétition entre le laser vertical et le laser
horizontal dans les 3 cas de figure suivants : les 2 lasers avec un seuil similaire, uniquement le laser
horizontal et uniquement le laser vertical. Pour cela nous avons choisi trois désaccords —96, —22 et
+54 meV indiqués par des fleches vertes sur la figure[3.2] La compétition entre les modes horizontaux
et verticaux existe a température ambiante mais la largeur spectrale rend difficiles les analyses. Afin
de montrer clairement les effets, nous avons choisi ici de réaliser toutes les mesures a 5 K.

60 -1t - r . Tt r 1 T - 1T T T * T 7 A
o Vertical polariton laser vs I
40 L o horizontal polariton laser |,
— °  og ° oo I Strong_
c T ) jcompetition
L T |
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FIGURE 3.2 — Evolution du seuil laser a polaritons vertical 2 10 K mesuré avec le spot optimal (150 pm?,
carrés noirs) et avec un spot large (650 um?, cercles rouges). Les deux seuils du laser horizontal me-
surés ici sont représentés a I'aide d'un cercle bleu.

La microcavité ZnO étudiée dans le chapitre 1 dans la partie|1.3.2|est une structure idéale pour mettre
en évidence cette compétition car elle posseéde un facteur de qualité suffisant pour un bon confine-
ment vertical mais également des fissures et bords de mesa qui assurent le confinement horizontal
ainsi que I'extraction des polaritons guidés. La ﬁgure est une image d’une mesa de 100 x 100 um?
vue au microscope optique. La figure présente une image en espace réel de la zone représen-
tée par le carré rouge sur la figure[3.3p. Le spot laser n’est pas représenté ici car il est plus grand que
I'image, il s’étend sur une surface de 25 x 33 um?. Sous le seuil on distingue uniquement la lumines-
cence des polaritons verticaux sous le réservoir. A partir du moment ot la puissance d’excitation est
supérieure aux seuils laser (figure ), on observe deux zones plus intenses (en rouge) qui corres-
pondent aux lasers vertical et horizontal.

3.1 Lesdeuxlasers avec un seuil similaire

La figure présente les dispersions polaritoniques mesurées en imagerie de Fourier pour diffé-
rentes puissances d’excitation. A 17 W/cm?, on distingue trés clairement les dispersions des branches
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FIGURE 3.3 — (a) Image d’une mesa de 100 x 100 um? vu au microscope optique. (b) Image en espace
réel 2 61 W/cm? (au-dessus des deux seuils), on observe le laser horizontal et le laser vertical séparés
spatialement de 8 um mais alimentés par le méme réservoir.

basses (LPB1 et LPB2). Le changement de courbure entre LPB1 et LPB2 est trés marqué car cela cor-
respond a une importante variation de la fraction excitonique (facteur 3,4). Pour ce point, la LPB2 est
a un désaccord trop positif (107 meV) pour espérer accumuler des polaritons dans I'état fondamen-
tal. Par contre le désaccord de la LPB1 est choisi négatif (-96 meV) pour observer les lasers horizontal
et vertical avec un seuil trés proche. A 35 W/cm?, on observe de 1'émission spontanée des polaritons
guidés a 3310 meV qui provient du bord du mesa. Le seuil laser horizontal est obtenu a 36 W/cm?
et sur la figure (39 W/cm?) 'émission cohérente se traduit par 'observation sur les spectres
d’un peigne de modes trés fins correspondant a la cavité horizontale excitée (figure[3.5). Il n'y a pas
de réseau sur cette structure, nous n'avons donc pas acces a la dispersion des polaritons guidés. 11
faut augmenter I'excitation jusqu’a 50 W/cm? pour atteindre le seuil vertical. Pour une puissance su-
périeure aux deux seuils (61 W/ cm?), on distingue clairement la cohabitation entre les deux lasers.
Lorsque 'on augmente la puissance les interactions polariton-polariton augmentent et I'état privilé-
gié du laser horizontal se décale vers les basses énergies (figure[3.4d).

Si on s’'intéresse maintenant aux spectres en incidence normale (ﬁgure, a basse puissance on ob-
serve clairement les LPB1 et LPB2. En augmentant la puissance d’excitation, on retrouve 2 36 W.cm =2
le seuil du laser horizontal avec son peigne de modes caractéristiques a 3310—3315 meV ainsi que le
seuil laser vertical 2 50 W.cm ™2 (3237 meV). Dans les deux cas, la forte non linéarité et le blueshift ca-
ractéristiques du laser a polaritons sont bien identifiés (figure[3.6). Lévolution en énergie de la LPB1
nous montre que jusqu'a 5 W.cm™2 la puissance injectée n’écrante pas la force d’oscillateur. Cette
valeur qui correspond a une puissance créte de 0,6 MW.cm™2 est en trés bon accord avec la valeur
mesurée sur la cavité GaN (0,7 MW.cm™2) dans le premier chapitre. Entre 5 et 50 W.cm ™2, 1a LPB1 se
décale vers les hautes énergies de 10 meV. L'évolution en énergie du mode laser principal, qui peut
étre suivie jusqu’a 85 W.cm ™2, montre trés clairement que le réservoir excitonique est verrouillé au
seuil.

Il est important de noter qu’au seuil du laser a polaritons guidés le réservoir n’est pas verrouillé. En
effet, ici le spot recouvre toute la cavité horizontale, le réservoir excitonique est grand spatialement.
En d’autres termes, les pertes liées a I'effet laser sont petites devant la taille du réservoir. Si on utilise
un petit spot, le réservoir sera petit devant la taille de la cavité, alors on pourra également observer
un verrouillage du réservoir [110].
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FIGURE 3.4 — uPL en imagerie de Fourier a 5 K en fonction de la puissance sous excitation quasi-
continue a (a) 17 W/cm?, (b) 35 W/cm?, (c) 39 W/cm? et (d) 61 W/cm?.
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FIGURE 3.5 — uPL en fonction de la puissance d’excitation de 4,4 & 56,7 W.cm™2

Le cas du laser vertical est différent. Lémission laser estlocalisée sous le réservoir, la taille du conden-
sat est identique a celle du réservoir. Dans ce cas, 'augmentation de la puissance d’excitation sert
majoritairement a compenser les pertes. L'énergie du mode laser n’augmente plus, I'écrantage des
forces d’oscillateur est stable.
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FIGURE 3.6 — (a) Intensité maximum et (b) blueshift en fonction de la puissance d’excitation, mesurés
sur la figure

3.2 Lelaser horizontal seul

Pour mettre en évidence uniquement le laser horizontal dans cette microcavité planaire, il suffit de
trouver un point ot le seuil du laser vertical est élevé. Nous avons choisi volontairement un désaccord
tres positif (+54 meV) afin de privilégier les polaritons guidés conformément au diagramme de phase
(figure[3.2). La figure[3.7a présente une image en espace réel 2D sous le seuil. On distingue I'émission
des polaritons sous le spot au centre de I'image (x=0 et y=0) ainsi que les polaritons guidés qui sortent
par le bord de la mesa (x=0 et y=20 um). Une image en espace réel 1D (c’est a dire avec la résolution
spectrale en x et la résolution en pum en y) est enregistrée au seuil (figure[3.7p). On distingue tres clai-
rement que I'émission laser des polaritons guidés (3320 meV) est séparée spatialement et en énergie
de I’émission spontanée des polaritons de la LPB a 3340 meV.

La mesure de uPL en imagerie de Fourier a basse puissance nous confirme qu'’il s’agit bien des polari-
tons de cavité car la dispersion de la LPB est nettement visible (figure ). Au seuil on retrouve la co-
habitation entre le laser a polaritons guidés et les polaritons de cavités toujours visibles (figure[3.8b).

Les spectres en fonction de la puissance en incidence normale nous montrent I'évolution de la LPB
(figure [3.9). Elle se décale vers les hautes énergies avec une pente différente au-dela du seuil laser
horizontal (figure [3.10). Ce point est intéressant car il montre que le réservoir excitonique est bien
commun pour les deux configurations. La relaxation des polaritons vers I'état fondamental est dimi-
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FIGURE 3.7 — (a) Image espace réel 2D sous le seuil et (b) image en espace réel 1D au seuil a 5 K.
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FIGURE 3.8 — Imagerie de Fourier (a) a 1,7 W/cm? et (b) 2 18 W/cm? (au seuil) a 5 K.

nuée au profit du laser horizontal. Cet effet est loin d’étre négligeable car pour ce point le seuil laser
vertical n’est plus accessible.

La taille du spot joue ici un rdle clé, avec une surface d’excitation de 150 um?, le laser horizontal n’est
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FIGURE 3.9 — uPL en fonction de la puissance d’excitation de 1,7 W/cm? 469 W/cm? a5K.
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FIGURE 3.10 - Evolutions de I'intensité maximum et de I'énergie en fonction de la puissance d’excita-
tion mesurées sur la figure[3.9}

pas favorisé, on peut atteindre le seuil vertical pour 15-20 W/cm? a § = +54 meV (figure [3.2). Si
maintenant on utilise un spot de 650 um?, le temps de passage des polaritons est plus élevé, le seuil
laser horizontal mesuré est 18 W/cm?. Le réservoir excitonique commun est tellement impacté pour
compenser les pertes du laser horizontal qu’il ne fournit plus suffisamment de polaritons pour par-
venir au seuil du laser vertical (figure . Pour cette structure I’émission laser horizontal se situe
a plus basse énergie que dans le guide 50 nm présenté dans le chapitre 2. Les fissures ou bords des
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mesas semblent étre moins efficaces comme miroirs que dans les guides plan m. Pour compenser les
pertes il faut pomper plus fort, il y a plus d’interactions polaritons-polaritons : le condensat se forme
plus bas sur la branche basse.

3.3 Lelaser vertical seul

C’est le point qui devait étre le plus facile a trouver, cependant méme dans la zone de compromis
comme c’est le cas ici (§ = —22 meV), le seuil du laser horizontal est toujours plus bas avec le spot
de 650 um?. Cette structure comporte plusieurs tailles de mesas. Celles de taille supérieure a 200 um
ont suffisamment de fissures pour former des cavités horizontales. Celles de 100 pum ont trés peu de
fissures mais une seule suffit a faire une cavité horizontale avec un bord et celles de 50 um n’ont pas
de fissures mais les cavités sont présentes grace aux bords de la mesa.

Cependant si on ferme les fentes du spectromeétre, on peut masquer I’émission qui vient du bord de la
mesa et ne détecter que I’émission qui vient de I’état fondamental. Dans ce cas on observe seulement
les dispersions des polaritons de cavités et le seuil du laser vertical (figure[3.11]et[3.12).

1000 2000 3000 4000 0.000 10000 2.000E+04 0.000 10000  2.000E+04

(b) 32W.ecm? (c) 39 W.cm?
Pth

Energy (meV)

20 10 0 10 20 -20-10 O 10 20 -20 -10 O 10 20
Emission angle (°)

FIGURE 3.11 — Imagerie de Fourier a 5 K pour un désaccord de —22 meV et une puissance d’excitation
de (a) 1,7 W/cm?, (b) 32 W/cm? (Pth) et (c) 39 W/cm?.

Ces figures ont le mérite de montrer que I'on peut facilement passer a c6té du laser horizontal et ne
détecter que le laser vertical. C'est méme assez naturel de réaliser des mesures en évitant les fissures,
les défauts et les bords des mesas. Cependant lorsque I'on regarde les seuils laser verticaux sur la fi-
gure[3.2} on voit tout de suite qu'il y a une forte différence entre les mesures réalisées avec un spot de
150 um? et 650 um?. Avec le spot de 150 um?, le laser horizontal n’est pas favorisé, son seuil est élevé,
il n’y a pas ou trés peu de compétition avec le laser vertical.

Avec le spot de 650 um?, la situation est inversée, le temps de passage est important et le seuil du
laser horizontal se trouve alors plus bas que celui du laser vertical. La compétition est omnipré-

sente(figure[3.2).
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3.3 Le laser vertical seul

Intensity (arb. units)
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FIGURE 3.12 — uPL en fonction de la puissance d’excitation de 0,9 a4 34,9 W/cm? a § = —22 meV et a
5K

Ce n’est pas évident de quantifier la perte liée a ’alimentation des polaritons guidés. Cependant si on
compare les seuils du laser vertical des points 1 et 2 mesurés avec les deux tailles de spot (figure[3.2),
on trouve un rapport 4,7-5,6 (tableau[3.1). Dans le chapitre 1 nous avons vu que le désordre photo-
nique entraine une augmentation de 30% du seuil quand la taille du spot passe de 150 um? a 650 um?.
Nous savons aussi qu'une variation locale du facteur de qualité peut affecter le seuil d'un facteur 2 au
maximum. Donc la perte liée a I'alimentation du laser horizontal est le facteur le plus influent sur la
variation observée du seuil vertical.

5 (meV) Pthpoy (Wicm?) Pthyey (Wicm2) Pthye (W/cm?2) —Liwer 650

Pthyer (150)
spot 650 pmz spot 650 ,um2 spot 150 ,um2
- 96 36 50 9 5,6
- 22 / 35 7,5 4,7
+ 54 18 / 14 /

TABLE 3.1 — Comparaison des puissances au seuil du laser horizontal et vertical.

En conclusion, il faut garder en téte que méme lorsque 'on a choisi le design d'une microcavité pla-
naire pour confiner verticalement les polaritons, une partie importante des excitons du réservoir peut
alimenter des modes comme les polaritons guidés. Ne pas détecter les polaritons guidés ne signifie
pas qu’il n'y en a pas, car il faut avoir un réseau, une fissure ou un bord pour les extraire. En confi-
guration "gros spot", si le laser horizontal ne semble pas influencé par le seuil vertical (comme nous
I'avons vu dans la partie[3.1), la réciproque n'est pas vraie. Les polaritons guidés sollicitent fortement
le réservoir excitonique ce qui a pour conséquence d’augmenter nettement le seuil du laser vertical.
Dans certains cas, ce dernier n’est plus atteignable.
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Conclusion et perspectives

Initialement j’avais choisi une filiere électronique avec I'objectif de devenir enseignant. Mon premier
stage en laboratoire m’a fait découvrir la recherche et m’a donné I'’envie de m’inscrire en Master Re-
cherche. Mon deuxieme stage en laboratoire a confirmé mon gofit pour la recherche et notamment
pour 'optique. C’est en thése puis en post-doctorat que j’ai pu acquérir une solide expérience en
spectroscopie optique de semiconducteurs. Durant ces neuf dernieres années en tant qu’ingénieur
de recherche dans’équipe spectroscopie optique, j'ai mis a profit cette expérience et je I'ai également
enrichie en m’intéressant a des thématiques voisines.

Lhistoire des polaritons dans les semiconducteurs a grand gap est passionnante et trés excitante. Elle
a commencé il y a 20 ans avec GaN. Le manque de substrat a imposé la croissance de GaN prin-
cipalement sur silicium ou saphir. Les équipes de croissance ont d faire face a des problemes de
contraintes, de dislocations, de fissures liés a I'hétéroépitaxie. Elles ont utilisé des solutions inno-
vantes comme la micro-structuration du substrat ou I'ajout de couches tampons pour atténuer ces
problemes. Il y a une dizaine d’années on observait simplement I’anticroisement des modes polari-
toniques. En quelques années nos collegues du CRHEA (Jesus Zuniga Pérez et Fabrice Semond) et du
C2N (Sophie Bouchoule), qui élaborent les microcavités, ont réussi a gagner un ordre de grandeur sur
le facteur de qualité de la cavité et sur le désordre photonique. Ces améliorations conséquentes nous
ont permis d’observer le laser a polaritons jusqu’a la température ambiante, de montrer et d’étudier
la propagation des polaritons, I'influence des piéges photoniques et de déterminer des diagrammes
de phase complets pour GaN et ZnO de 5 a 300 K. Nous avons ainsi pu identifier I'influence de la frac-
tion excitonique sur le seuil mais aussi le role des phonons LO dans I'amélioration des mécanismes
de relaxation polaritonique. Leur effet sur la diminution du seuil n’est d’ailleurs pas négligeable dans
la zone de compromis. La mesure du temps de vie non radiatif des excitons nous donne maintenant
acces al’estimation de la densité de porteurs. On sait alors que la densité de porteurs injectée au seuil
est tres proche de la densité de Mott. Pour que notre laser a polaritons ait un seuil plus faible que le
meilleur VCSEL de la littérature, il faudrait pouvoir baisser la densité de dislocations de la zone ac-
tive.

C’est ici que les guides polaritoniques apparaissent comme une solution idéale. En effet ces struc-
tures sont tres simples a réaliser. Avec seulement trois couches nous observons des polaritons guidés.
Le seuil laser peut étre 50 fois plus faible qu’avec une microcavité planaire. Et ce n’est que le début
de I'histoire des guides polaritoniques, plusieurs pistes sont possibles pour baisser encore le seuil
comme I'amélioration du design du guide, 'optimisation du résonateur et le confinement 1D des
polaritons guidés. De plus nous venons de montrer qu’il est possible de d’amplifier un mode guidé
se propageant sous un réservoir excitonique. Ce systéme peut également étre envisagé comme un
transistor optique. Finalement la réalisation de contacts électriques sur cette structure guidante sera
aussi plus simple.

Létude de la compétition entre les modes verticaux et horizontaux nous apprend que les polaritons
guidés peuvent étre considérés comme une perte importante pour un laser a polaritons vertical dans
une microcavité planaire. Il donc important d’en tenir compte lors du design de nouvelles microca-
vités planaires.
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Chapitre 3. Conclusion et perspectives

Ces années de recherche sur les polaritons m’ont permis de prendre de la hauteur sur cette théma-
tique. Ce sujet est trés stimulant car il évolue rapidement a I’échelle internationale. Notre consortium
(CRHEA, C2N, L2C et IP) est dynamique et efficace, et le mélange de nos compétences est bénéfique
et moteur pour ce projet sur la polaritonique grand gap. La bonne relation et la bonne ambiance de
travail participent beaucoup a I’envie de s'impliquer pleinement dans ce sujet. Les derniers résultats
sur les structures guidantes ouvrent de belles perspectives pour la réalisation de ce laser a polaritons
injecté électriquement.

Concernant les perspectives, sur les polaritons, a court terme, je souhaite :

- Continuer les mesures de temps de vie non radiatif des excitons des structures guidantes afin d’es-
timer la densité de porteurs. Les premiers résultats montrent que I’évolution des temps de déclin des
structures homoépitaxiées sur plan m comporte plusieurs contributions (contrairement a ceux me-
surés sur les échantillons plan ¢). Un modele est nécessaire pour interpréter ces mesures.

- Etudier I'influence du cladding supérieur et du confinement 1D des polaritons guidés sur le seuil.
Nous avons vu que I'absorption dans le cladding supérieur n’est pas négligeable, en diminuant son
épaisseur il est encore possible de baisser le seuil. Une autre voie pour diminuer le seuil est la sup-
pression d'une direction de propagation par gravure. Les premiéres mesures nous ont montré que
la gravure peut dégrader les fissures (donc le résonateur). Cependant il est aussi possible de réaliser
un résonateur horizontal avec des faces gravées par FIB. Les premiers résultats sont prometteurs. Le
confinement 1D reste donc une piste d’étude sérieuse pour la diminution du seuil.

- Analyser I'évolution des polaritons guidés sous excitation quasi-résonnante.
Lacquisition récente d'une source laser quasi-continue a 349 nm va nous permettre d’étudier les
polaritons guidés sous excitation quasi-résonnante. Nous pourrons étudier I’effet d'un pompage op-
tique énergétiquement tres proche du réservoir, mais également observer I'influence d'un pompage
directement dans la zone active (sans absorption dans le cladding supérieur).

A plus long terme, j’aimerais :

- Accéder au comportement dynamique des polaritons a I'échelle de la picoseconde.

La cohabitation temporelle est présente dans nos mesures mais nous n’avons pas pu encore la quan-
tifier. Je souhaite étudier le comportement des polaritons sur les premiéres picosecondes qui suivent
I'impulsion pour répondre aux questions suivantes :

Est ce que sous tres forte excitation le systeme passe ponctuellement et/ou spatialement en régime
de couplage faible? Quelle est I’évolution temporelle du blueshift?

- Etudier la propagation des polaritons guidés sous injection résonnante.

Nous savons que la vitesse de propagation des polaritons guidés est grande (13 —60 um/ps) et qu’elle
dépend fortement de la fraction excitonique. A I'aide de deux réseaux, j’aimerais étudier la dépen-
dance spatiale et temporelle des polaritons guidés en fonction de la puissance d’injection et de la
température.

Et bien stir, 'observation de la dispersion polaritonique puis de I'effet laser sous injection électrique
serait un aboutissement a ces années de recherche sur les polaritons grand gap.

Concernant mes activités locales, je souhaite au sein de la thématique N2 (Nanostructures et Na-
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nophotoniques) du laboratoire continuer a renforcer la collaboration avec 'équipe électromagné-
tisme et nanophotonique et avec 'Institut de chimie de Clermont Ferrand (ICCF). Nous avons des
domaines d’intérét communs et, nos compétences et nos équipements sont complémentaires. Nous
nous retrouvons actuellement sur trois thématiques : 'étude de couches anti-reflets, I'étude de I'amé-
lioration de I'extraction lumineuse de luminophores avec des nanoparticules métalliques, et avec
nanostructuration. Pour ces trois sujets de recherche la collaboration est stimulante et les premiers
résultats ont été valorisés a travers des communications et des articles. Concernant I’activité sur les
nanoparticules métalliques, les mesures en cours sont tres encourageantes, en effet I'extraction lu-
mineuse est améliorée d'un facteur 2 par la présence de nanoparticules métalliques dispersées a la
surface. Nous étudions actuellement le role clé de la concentration des nanoparticules. Une trop
forte densité éteint le signal par absorption alors qu’'a une trop faible densité elles n’ont plus d’ef-
fet. Contrairement a que ce 'on pensait la taille et la forme des nanoparticules aurait également de
I'influence, une étude est en cours. J'aimerais maintenant étudier I'influence de la longueur d’onde
d’excitation et d’extraction pour différentes tailles de de nanoparticules.

De plus pour comprendre plus finement 'amélioration de I’extraction et de 'injection en fonction de
I'absorption de la zone guidante, je souhaite étudier la réponse optique des polaritons guidés dans
ZnO en présence de nanoparticules métalliques.

Afin de profiter du potentiel de notre streak camera, j’aimerais développer 'étude des temps de
déclins. Concernant les couches GaAs nitrurées, la nette amélioration de I'intensité de photolumi-
nescence nous indique que la couche nitrurée améliore le rendement radiatif. J’aimerai maintenant
confirmer ce résultat en comparant la mesure du temps vie des porteurs dans une couche GaAs avec
et sans nitruration.

Concernant les nano- et micro-fils GaN, nous savons qu'il est possible d’obtenir du GaN sans défauts
(contrairement aux couches 2D). Je souhaite donc mesurer le temps de vie non radiatif des excitons
et confirmer si, comme on le pense, il est bien supérieur a celui des couches 2D. Pour I'instant les
premiers obstacles que nous avons rencontrés sont le dopage non intentionnel des micro-fils et la
faiblesse d’émission du signal d'un micro-fils unique. Le rendement de la streak camera étant beau-
coup plus faible que celui d'une CCD classique il faut un niveau de signal plus élevé. Nous allons donc
réaliser ce type de mesure sur un ensemble de micro-fils ou sur un micro-fil unique avec un volume
plus important comme ceux élaborés par I'équipe de croissance du laboratoire. Pour ces mesures, il
est indispensable de trouver des fils non dopés afin de conserver la structure excitonique. Ce travail
s'inscrit dans le cadre de la thése de Léo Mallet Dida, ces mesures nous permettraient de quantifier le
nombre de porteurs injectés et d’avancer dans la compréhension des mécanismes mis en ceuvre lors
de l'effet laser dans les structures PIN.

Dans le cadre de sa thése a 'ICCE Rodolphe Valleix réalise des boites quantiques coeur coquille
d’'InP/ZnS pour des applications d’affichage. En contrdlant la taille des boites, 'émission de ces nano-
objets peut couvrir le spectre du visible. REcemment nous avons réalisé des mesures pour avoir acces
aux temps de déclin de photoluminescence. J’aimerais maintenant mesurer I'énergie de bande inter-
dite du cceur et de la coquille pour ensuite étudier les temps de déclin avec une injection optique soit
dans la coquille soit dans le cceur de 5 a 300 K. Si comme on le pense, les résultats sont intéressants,
nous écrirons un projet afin de développer cette collaboration.

Finalement, je prépare actuellement une expérience de microphotoluminescence dans I'infra-rouge
de 800 a 3000 nm pour renforcer notre collaboration avec I'’équipe de croissance du laboratoire et
ainsi étudier leurs micro- et nanofils de d'InGaN et d'InGaAs. C’est aussi une belle occasion d’élargir
notre champ d’investigation en I'ouvrant vers les matériaux a petits gaps.
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