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Introduction

En refroidissant un gaz de bosons, lorsque la longueur d'onde thermique associée aux atomes devient de
I'ordre de la distance interatomique, une transition de phase apparait [1] [2]. Durant cette transition, une
fraction macroscopique des atomes s'accumule dans |'état fondamental du systeme : il s’agit de la
condensation de Bose-Einstein.

Pendant longtemps, les physiciens ont cherché a atteindre la condensation de Bose-Einstein dans un gaz
dilué, ou les interactions s'averent suffisamment faibles pour pouvoir étre décrites par une théorie de
champ moyen, comme par exemple I'hélium superfluide et les supraconducteurs.

La condensation de Bose-Einstein d'un gaz a une température T survient lorsque la longueur d’onde

h
JzmmiaT
entre deux atomes. Les températures de transitions étant inversement proportionnelles a la masse des
bosons, la condensation d’atomes nécessite des températures extrémes de I'ordre de 100nK. En 1962,

Blatt [3] propose d’étudier cette transition de phase dans les semi-conducteurs a I'aide d’un gaz d’excitons.

thermique de de Broglie d’'un atome A = est de l'ordre de grandeur de la distance moyenne

Les excitons sont des bosons composites, constitués de deux fermions, un électron et un trou en
interaction coulombienne, caractérisée en énergie de liaison. Par analogie avec la mécanique classique,
on peut imaginer I'électron et le trou reliés entre eux par un ressort, d’ol la terminologie de force
d’oscillateur pour décrire I’évolution de I’écrantage. En augmentant la densité d’excitation, le nombre de
porteurs injectés dans la bande de valence augmente. Dans le cas d’'un semiconducteur massif, il est
communément admis que I'énergie de la transition excitonique reste constante jusqu’a la densité de Mott,
la renormalisation de I’énergie de bande interdite étant compensée par la réduction de I'énergie de liaison
de I'exciton. Cette densité de Mott constitue un seuil critique au-dela duquel le couplage fort est perdu.

Depuis la mise au point par Amano et al. de la premiéere diode électroluminescente (DEL) a base de nitrure
de Gallium - un semi-conducteur a grand gap émettant dans le domaine des faibles longueurs d’onde (bleu
et violet) -, puis sa réalisation par Nakamura et al. en 1994, les dispositifs électroniques a base de GaN
(GaN, InGaN, AlGaN) constituent un marché qui se chiffre en milliard. L'objectif des industriels est de
diversifier ce marché en trouvant des matériaux alternatifs.

Une tendance récurrente en photonique est la recherche du meilleur confinement photonique, qui ouvre
des perspectives vers la réalisation de composants optoélectroniques non-conventionnels. Les lasers
conventionnels et des composants luminescents comme les DEL opeérent en régime de couplage faible
entre la lumiere et la matiére. Au contraire, en régime de couplage fort, de I'énergie cohérente est
échangée entre des photons de cavité et les excitons d’'un matériau semi-conducteur. Pour des
composants a trés basse échelle (inférieure au um), il devient envisageable de convertir un signal
électrique en un signal optique afin d’accélérer les transmissions de signal et d’énergie, permettant un
traitement tout optique de I'information.

Dans les années 1990, des microcavités de grande qualité ont été réalisées grace au développement des
diodes laser a cavité verticale émettant par la surface (VCSEL) conduisant a la formation d’exciton-
polaritons de microcavité.

Les polaritons sont des bosons composites et peuvent étre utilisés dans des lasers afin d’abaisser le seuil
laser. En effet, le phénomene laser n’est pas atteint de fagon classique par une inversion de la population



10

mais par émission stimulée par I'état final [4]. Il est possible d’atteindre le seuil laser a des densités de
porteurs estimées inférieures a ceux des lasers classiques. Les photons issus de ce condensat ont une
cohérence spatiale et temporelle ; c’est pourquoi, par analogie avec les lasers basés sur I'amplification de
lumiere par émission stimulée, le phénomene est appelé “effet laser a polaritons”. La faible masse des
polaritons, venant de leur composante photonique, permet d’obtenir la condensation a température
ambiante tant que la nature bosonique du condensat n’est pas affectée par la densité des porteurs.

En régime de couplage fort, la dispersion est caractérisée par une branche basse polaritonique (LPB) et
une branche haute polaritonique (UPB). L’anticroisement observé entre ces deux branches est une des
caractéristiques du couplage fort. A ce niveau, I'écart d’énergie minimal entre les deux branches est égal
au dédoublement de Rabi.

Les effets non linéaires associés aux polaritons de cavité peuvent servir dans des composants tout-optique
ou mixte opto-électroniques : amplificateurs, transistors, commutateurs et circuits logiques. Pour une
application a grande échelle du laser a polaritons, la stabilité a température ambiante des excitons doit
étre garantie. Un semi-conducteur adapté pour les couches actives des microcavités doit avoir une énergie
de liaison supérieure a 26 meV, correspondant a I'agitation thermique a température ambiante. Les 60
meV d’énergie de liaison de ZnO, couplé a sa proximité avec GaN en terme de parameétre de maille
favorable a son intégration dans des dispositifs fonctionnant avec GaN, le désigne comme un candidat
prometteur. GaN [5] et ZnO [6] sont donc des candidats idéaux pour la réalisation de lasers a polaritons
opérant a température ambiante. ZnO permet d’atteindre des éclatements de Rabi plus élevés que GaN
mais GaN dispose d’une avance technologique et peut étre dopé n ou p contrairement a ZnO dont le
dopage p est problématique. Toutefois avec le développement de la polaritonique, I'optoélectronique
pourrait connaitre une évolution dans laquelle ZnO jouerait un role central.

Ce travail de thése, dédié a I'étude des propriétés polaritoniques des couches de ZnO dans des guides
d’onde, s’inscrit dans ce contexte. La structure guide d’onde permet de confiner le champ électrique dans
la couche active par réflexion totale et est simple a réaliser par rapport a une microcavité. La particularité
de ces guides d’onde est une couche active de ZnO dont I'épaisseur est variable, encadré par deux
claddings de ZnMgO dont I'épaisseur est également variable, épitaxié sur un substrat ZnO-plan m. Ces
variations d’épaisseurs permettent d’atteindre des valeurs de Rabi différentes. Une épaisseur de couche
active de ZnO élevée, se rapprochant d’une couche massive, permet d’améliorer le confinement du champ
électrique et d’atteindre des Rabi plus élevés.

Le premier chapitre de ce manuscrit est consacré a I'étude des propriétés polaritoniques de ZnO et GaN
et s’articule autour d’'une mise en perspective des différences entre le laser a polaritons dans une
microcavité et dans un guide et nous conduit logiquement a une comparaison entre ces deux mécanismes.
Afin de contextualiser notre étude, nous dressons un état de I'art. Aprés une présentation des principales
propriétés physiques de ces deux matériaux a grands gaps, les notions d’excitons et de polaritons dans les
guides d’onde seront introduits. Le couplage fort étudié dans une couche massive de GaN et ZnO est
comparé a celui obtenu dans un guide d’onde. Les limites du couplage fort sont abordées dans la derniére
section en proposant plusieurs méthodes d’évaluation de la densité de Mott.

Le deuxiéme chapitre consacré aux techniques expérimentales de spectroscopie, explique leur principe et
détaille les montages expérimentaux mise en ceuvre au laboratoire. Les éléments de notre dispositif de
spectroscopie et d’'imagerie sont présentés et le trajet optique de deux configurations d’excitation -
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confocale et par le cOté - est schématisé ainsi que la branche de détection pour réaliser une imagerie dans
I’espace réel ou dans I'espace de Fourier. La troisieme section porte sur la méthode d’évaluation de Ila
densité de porteurs a partir de I'intensité d’excitation.

Le troisieme chapitre est dédié a I'étude spectroscopique de guides polaritoniques a base de ZnO dont les
épaisseurs de couche active et de claddings sont variables. Aprés une présentation rapide des échantillons
étudiés, les spectres de microphotoluminescence et microréflectivité de ces échantillons sont étudiés afin
de repérer I'énergie des excitons, puis est étudiée I'écrantage de la force d’oscillateur excitonique en
fonction de la puissance ce qui aboutit a une estimation de la densité de porteurs au seuil. La réalisation
de ces échantillons est le fruit d’une collaboration avec le CHREA de Valbonne, le L2C de Montpellier et le
C2N de Paris-Saclay.

L’écrantage de l'interaction Coulombienne au sein des excitons est étudié sous forte injection optique. En
partant d’une dispersion servant de référence (pas d’écrantage) réalisée a trés basse puissance,
I’écrantage progressif du potentiel coulombien des excitons est suivi en modélisant le décalage angulaire
et énergétique des dispersions ou de I'émission laser polaritonique en ajustant le pourcentage de force
d’oscillateur restant et en réduisant le gap d’une énergie égale a la réduction de I'énergie de liaison des
excitons. Lorsque le processus d’écrantage est total et que la force d’oscillateur restante tombe a 0%, les
excitons laissent la place a un plasma de trous et d’électrons. Le couplage fort est perdu et le gain du laser
ne peut plus étre polaritonique. Cette transition se produit lorsqu’une densité critique de porteurs est
atteinte et est appelée transition de Mott. Notre méthode de suivi de I’écrantage progressif permet donc
d’aller vers une évaluation de la densité de Mott dans ZnO. Les résultats de cette étude pourront étre
comparés aux valeurs de la densité de Mott obtenus dans la littérature.

La compréhension des évolutions de I'écrantage de la force excitonique propre a chaque guide est
compliquée par I'inhomogénéité de la contrainte qui fait varier I'énergie des excitons d’une dizaine de
meV entre une position proche d’une fissure et une position centrée entre deux fissures. De plus, des
fissures souterraines ne remontant pas a la surface, pourraient expliquer des variations plus localisées de
la contrainte. Cette inhomogénéité affecte tres certainement le temps de vie du réservoir et rend la
détermination de la densité de Mott a travers nos différents guides tres délicats. Il apparait clairement
que I'écrantage de la force d’oscillateur excitonique est variable localement (a I'échelle du um).
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) Notions fondamentales

Les lasers a polaritons sont des candidats prometteurs pour des applications en optoélectronique en raison
de fortes non-linéarités obtenues avec des seuils d’injections faibles et pourraient a terme remplacer
certaines fonctionnalités électriques par des dispositifs tout optique, compacts et fonctionnant avec peu
d’énergie, notamment pour des communications intrachip.

Dans ce chapitre, nous démontrerons le potentiel de ZnO et de GaN massif en vue de la réalisation d’un
laser polaritonique au sein d’un guide d’onde. Tout d’abord, nous présenterons les principales propriétés
physiques du ZnO et GaN qui expliquent la présence d’excitons avec des forces d’oscillateurs suffisamment
élevées pour aboutir a un régime de couplage fort polaritonique. Le mécanisme de condensation
polaritonique sera détaillé dans les microcavités et comparé au principe d’émission du mode polaritonique
au sein d’un guide d’onde. Enfin, nous aborderons la notion de transition de Mott au-dessus de laquelle le
couplage fort n’est plus possible.

1) Propriétés physiques des matériaux semi-conducteurs a grand gap ZnO et GaN
1.1) Structure cristalline

GaN et ZnO peuvent cristalliser dans la structure wurtzite (réseau hexagonal) ou dans la structure blende
de zinc (réseau cubique). L'appellation blende de zinc désigne historiquement la structure cubique ou
hexagonale de ZnS. Mais le terme est couramment utilisé dans la littérature pour des semi-conducteurs a
symétries cubiques. Le terme précis pour désigner la phase cubique de GaN ou ZnO est structure
sphalérite.

Dans des conditions thermodynamiques normales, ces deux matériaux cristallisent dans une structure
wurtzite. L'oxyde de zinc et le nitrure de gallium adoptent une structure blende de Zinc métastable,
obtenue si la croissance par épitaxie est réalisée sur un substrat de maille cubique.

Dans les deux configurations, chaque atome de gallium (ou de zinc) est au centre d’un tétraedre formé par
les atomes d’azote (ou d’oxygene). A température et pression ambiante, la phase stable est la structure
wurtzite. Elle correspond a deux mailles hexagonales interpénétrées et décalées de 5/8 du paramétre de
maille suivant I'axe orthogonal au plan de I’hexagone, c’est-a-dire a I’axe c (0001).

Cette structure appartient au groupe d’espace C ‘é,, en notation de Schoenflies. La coordination
tétraédrique est caractéristique d’une hybridation sp® et confére aux liaisons un fort caractére covalent.
Cependant, le caractere ionique des liaisons ne peut pas étre négligé, particulierement dans le cas du ZnO,
a cause de la forte électronégativité de I'oxygene et de I'azote dans une moindre mesure. Ces deux
matériaux sont donc des semi-conducteurs covalents et ioniques.

La maille de la structure wurtzite est représentée sur la figure I-1. Les parametres de maille a et ¢
représentent respectivement la distance entre deux atomes de méme nature dans le plan de base et la
distance entre deux plans de base équivalents. La valeur des parametres de maille mesurée par diffraction
de rayons X est reportée dans le tableau I-1
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Figure | -1. (a) maille de type wurtzite, (b) maille de type blende de zinc.

a(A) c(A)

GaN
Zn0
Waurtzite 3,2496 5,2042

Blende de Zinc 4,37

Tableau | - 1. Paramétres de maille de GaN wurtzite [7], Blende de Zinc [8] et ZnO wurtzite [9], blende de Zinc [10]
mesurés expérimentalement a 5K.

La croissance des échantillons peut se faire suivant plusieurs plans cristallins, répertoriés dans la figure 1-2.

plan ¢ - (0001) plan m - (1100) plan a - (1120)

polaire non-polaire

Figure | - 2. Plans les plus utilisés en symétrie wurtzite. Le plan ¢ (0001) est un plan polaire. Les plans a et m,
orthogonaux au plan C, sont des plans apolaires.

La plupart des échantillons sont épitaxiés suivant le plan ¢ (0001), perpendiculaire a I'axe c. Ce plan ne
présente pas de symétrie d’inversion et donne naissance a une polarisation spontanée ; il est dit polaire.
Les échantillons peuvent alors étre de polarité Ga (ou Zn) ou de polarité N (ou O).



15

1.2) Tenseurs d’élasticité et contraintes

La croissance des échantillons de GaN ou ZnO peut se faire sur un substrat de méme nature (homoépitaxie)
ou sur un substrat de nature différente (hétéroépitaxie). Dans ce dernier cas, le désaccord entre le
parametre de maille avec le substrat ou bien le désaccord entre les coefficients de dilatation thermique
induisent une contrainte résiduelle dans la couche épitaxiée. Cette déformation a pour conséquence la
modification des parameétres de maille du matériau déposé ainsi que la modification de la structure de
bande de ce dernier., ce qui entraine une modification de la structure de bandes du matériau et de la
valeur de la bande interdite. Dans le cas d’une déformation élastique la loi de Hooke permet de relier le
tenseur des déformations [€] a celui des contraintes [o via les coefficients d’élasticité Cj. Pour une structure
wurtzite, 5 coefficients sont nécessaires :

Oxx C11 C12 C13 0 0 0 Exx
Oyy Ci, Ci1 Ci3 O 0 0 Eyy
Ozz | _ Ciz Ciz3 G333 O 0 0 €2z
Oxy 0 0 0 C4 O 0 Exy
\O'yz / 0 0 0 0 C4 O €yz
Ozx 0 0 0 0 0 Cg6 Ezx

1
Avec Cge = > (€11 = Cy2).

Si la croissance est suivant I'axe c, les déformations dans le plan sont isotropes. En effet, le
désaccord de maille entre le substrat et la couche épitaxiée induit une contrainte biaxiale dans le plan
perpendiculaire a I'axe de croissance. Les éléments du tenseur sont donnés par :

a,—a

Exx = Eyy =& = ”

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

c,—c

Ezz = 8// = c

Avec a et c les paramétres de maille du matériau non-déformé de la couche épitaxiée et a5 et c;
correspondant respectivement au parametre de maille du substrat pour une symétrie hexagonale et
au parametre de maille déformé de la couche épitaxiée. Comme la surface est libre de contrainte,
0=0 (couche supposée infinie), on peut écrire a partir du tenseur des contraintes :

€2z = — &1
C33

Pour une croissance réalisée sur le plan m (1100), les déformations dans le plan deviennent
anisotropes (&yyx # €yy). Les désaccords de maille suivant les directions (1200) et (0001) sont
différents [11], [12]. La symétrie uni-axiale du cristal est alors brisée et passe de Cgya C,y . La surface est
libre de contrainte suivant I'axe de croissancey :

Oyy = 0= Cio&px + Cllgyy + C1384,

En isolant I’élément diagonal du tenseur des déformations suivant y, on obtient :
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e = C12€xx + C13€2,
yy T
C11

Dans le tableau ci-dessous sont reportés les coefficients d’élasticité de GaN et de ZnO. Le matériau ZnO
est plus sensible a la déformation que GaN a cause des coefficients d’élasticité plus faibles. GaN est plus
solide que ZnO car les liaisons sont plus covalentes. Dans le tableau I-2 sont répertoriés les coefficients
d’élasticité de GaN et ZnO.

Tableau | - 2.Coefficients d'élasticité de GaN [13] et de ZnO [14].

Cll 612 Cl3 633 CM 666
ZnO (GPa) 190 110 90 196 39 40
GaN(GPa) 390 145 106 398 105 123

1.3) Propriétés vibratoires

Les propriétés vibratoires d’un matériau sont décrites par les phonons qui sont des quasi-particules
représentant les quantums de vibration du réseau cristallin. Les phonons interviennent dans de nombreux
processus d’interactions et permettent d’expliquer certaines des propriétés électriques et optiques du
matériau.

Pour des structures du type wurtzite avec une coordinence de 4, on dénombre douze modes
phononiques [15] :

e Un mode longitudinal acoustique (LA)

e Deux modes transverses acoustiques (TA)
e Trois modes longitudinaux optiques (LO)
e Six modes transverses optiques (TO)

Le monde transversal (T') correspond au cas ou la propagation de I'onde se fait de maniére transverse avec
w = wy = wr. L'autre cas est une propagation longitudinale de I'onde a laquelle est associée une
pulsation w; . Nous verrons dans le sous chapitre suivant que wy # w, en présence de polariton.

Les phonons peuvent étre soit de type acoustique ou de type optique.

La fréquence de vibration de ces modes est déterminée expérimentalement par spectroscopie Raman ou
Infrarouge (IR). Dans le tableau I-3 sont répertoriées les énergies et les fréquences des phonons au centre
de la premiere zone de Brillouin pour une structure wurtzite dans le cas de ZnO et GaN :

A,(T0) E,(T0)  ghigh  EPw  A4(10) E1(L0)

ZnO(meV) 65,9 68,9 70,4 17,9 91 91,9
GaN(meV) 46,9 50,84 54,3 12,2 71,2 73,1
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Tableau | - 3. Energies des phonons au centre de la zone de Brillouin dans le cas d’une structure de type wurtzite
ZnO [16] et GaN [17]. Les résultats sont issus de mesures de spectroscopie Raman a température ambiante.

1.4) Structure de bandes

L’énergie de bande interdite (‘gap’ en anglais) qui désigne le minimum d’énergie séparant la bande de
conduction de la bande de valence dépend de la température. A 5K, le gap est de 3,435 eV pour le ZnO [18]
et de 3,503 eV pour le GaN [19] non-contraints en symétrie wurtzite [20].

1.4)a) Structure de bandes de GaN et ZnO

Le ZnO et le GaN sont des matériaux a gap direct : en considérant les relations de dispersions des bandes
de conduction et de valence, le minimum de la bande de conduction et le maximum de |la bande de
valence sont localisés au point I, centre de la premiére zone de Brillouin, comme indiqué sur la figure I-3.
L'intervalle d’énergie minimum en ce point correspond au gap, représenté figure 1-4.

Y

Figure | - 3. Premiere zone de de Brilloiun d'une structure wurtzite. Les points de haute symétrie sont indiqués par
des lettres grecques.
La relation de dispersion de la bande de conduction est donnée par :
2k2

Ec(k) =E; + e

Ou m est la masse effective de la bande de conduction. Les relations de dispersions des bandes A, B et C
sont :
h2k?

Evapc (k) =— 2m,
A,B,C

Ou my,, my, et my . sont respectivement les masses effectives des trous de la bande A, B et C (h pour

‘hole’ siginifiant ‘trou’ en anglais).
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Sur la figure 1.4 est représenté le diagramme de bande de ZnO présentant la bande de conduction et les
trois bandes de valence A, B et C. Le gap est situé au centre de la zone et a une énergie Ejvu que la
référence en énergie est prise au maximum des bandes de valence.

N

Y :

: ;ﬁé§¥§/&

N

Energy (eV)

Eg

Energy (eV)

o
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Figure | — 4. Structure de bandes électronique calculée pour GaN [21] (a gauche) et pour ZnO [22] (a droite). Les
symboles I' et X qualifient certains points particuliers de la zone de Brillouin ayant un lien avec la description de la
théorie des groupes des propriétés de symétrie de la maille cristalline. La moitié droite (AHKI") correspond a la
direction [111] et la moitié gauche (AI'ML) & la direction [100].

Le remplissage des orbitales (ici type s ou type p) explique I'occupation des états par les électrons.

La structure électronique des derniers niveaux d’énergie de I'atome de zinc est (3d)'°(4s)? . La perte des
deux électrons (4s)? permet la formation d’ions Zn%, et de deux liaisons iono-covalentes donnant ZnO.

La bande de conduction est constituée par la couche des orbitales 4s des cations Ga* et Zn?* dont le
moment orbital est L=0. La couche de valence est formée par les orbitales 2p des anions (N" ou 0%),
orbitales triplement dégénérées avec L=1.

La structure wurtzite fait partie du groupe de symétrie Cq, lequel compte six représentations irréductibles
(de F1a ) [23]ainsi que trois groupe double (de '7a Is) en tenant compte du spin des électrons.

Au centre de la zone de Brillouin pour une structure wurtzite de GaN, la structure de bandes est composée
de et de II; (reportée figure I-5) si aucune interaction n’est considérée. Sous I'action du champ cristallin,
l,se dédouble en I'; et [s. Par ailleurs, I'énergie de I, est Iégérement augmentée. En ajoutant |'effet du
couplage spin-orbite, s est éclaté en I et s tandis que les deux ' deviennent des I'7. Le gap correspond a
I’écart d’énergie entre ce dernier I'7 et .. L'effet de I'interaction spin-orbite et du champ cristallin sont
schématisés sur la figure I.5 :
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Pas Action du champ cristallin | Interaction spin-orbite
d’interaction
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Figure | = 5. Structure de bandes de GaN au point I pour une structure wurtzite. A gauche, la situation initiale sans
interaction, au centre en considérant I’action du champ cristallin. A droite, en considérant I'interaction spin-orbite
avec le champ cristallin.

En résumé, l'interaction du champ cristallin et du couplage spin-orbite léve la dégénérescence de la bande
de valence du ZnO et induit trois bandes distinctes A, B et C, correspondant respectivement a la bande des
trous lourds (Is), des trous légers (I'7) et du split-off du champ cristallin (I7)

L'écart d’énergie des bandes A et B, noté 8so pour écart spin-orbite est de signe positif pour GaN. A
I'inverse, &sochange a priori de signe pour le ZnO donnant I'ordonnancement (7, I's et I'7) dans le sens des
énergies croissantes [24], [25]. L'origine de cette inversion, encore débattue, serait due a la contribution
des orbitales 3d de 'atome de Zn [26].

1.4)b) Approximation de la masse effective

Dans une approche en paquet d’onde, I'énergie E est donnée par: E = hw

. - , - dw 1dE
La vitesse de groupe v du paquet d’onde correspondant est donné par: v = il

Un électron de la bande de conduction d’un cristal auquel est appliquée une différence de potentiel est

> -
soumis a deux forces : la force interne F; résultant de son champ cristallin et la force externe F, résultant
du champ électrique appliqué au cristal. L’équation de la dynamique pour cet électron s’écrit :

dﬁ > -
m()E:Fi +Fe
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En terme corpusculaire un électron dans un potentiel cristallin, plutét que d’étre considéré comme une
particule quasi-libre de masse m, est représenté par une quasi-particule libre de masse effective m,”,

traduisant I'inertie additionnelle que donne a I'électron le potentiel cristallin. L’électron se comporte alors
dv
*

comme une particule de masse m,* dans le vide soumis a la seule force F, = m, P

Cette relation de mécanique classique est obtenue en partant de la force appliquée a un électron de masse
m,” représenté par un paquet d’onde centré sur une pulsation w.

- . b =
La variation d’énergie cinétique de I'électron de vitesse v est liée a la force F, par :
= -
dE = F,.vdt
D’ol I'on tire I'expression de 'accélération y de cet électron :

-

d

., dv 1d (dE 1 S 1d /- 1dE 1 d [d’E\ . F,
podf_Ld (dhy 1d g 1d (p 1By 1 (@B), R
dt  hdk \dt/ hqk hgk \ " hqk/ h*dk \dk? me
. . 1 [d?E . e s 1 . "
A une dimension, le tenseur = [T] est identifié a I'inverse de la masse effective m,*.
h2 [dk?2

Au centre de la zone de Brillouin (voisinage du minimum de la bande de conduction ou sont localisés les
électrons de conduction), la relation de dispersion s’exprime par :

2

k2
2m,*

E(k) =

Notons qu’au voisinage du minimum de la bande de conduction la dispersion est parabolique (E n’est
proportionnel qu’a k?) et qu’ainsi la masse effective est constante. Dans ce cas particulier, I'énergie E (k)
varie quadratiquement avec k ce qui est appelé approximation des bandes paraboliques. Les masses
effectives au centre de la zone de Brillouin dans le cas d’une structure wurtzite sont données dans les
références [27], [28]. Dés lors que I'énergie cinétique des électrons devient trés importante, la masse
effective varie et 'approximation parabolique n’est plus valable. Par ailleurs, la variation de courbure des
bandes est d’autant plus faible que le matériau est a grand gap. Pour ZnO ou GaN, I'approximation des
bandes paraboliques est d’autant plus justifiée.

Plus la dispersion est courbée, plus la masse effective est faible. Par exemple, la bande de valence B est
plus courbée que la bande de valence A. Par conséquent, la masse effective des trous sur cette derniere
est plus élevée. D’ou I'appellation de bande des trous lourds pour A et bande de trous légers pour B. La
masse effective d’un électron occupant un état d’'une bande d’énergie est alors définie par I'inverse de la
dérivée seconde de la courbe de dispersion

hZ
Me = @2E/d%k
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1.5) Semi-conducteur extrinseque

En général, pour des applications optoélectroniques, la concentration des électrons ou des trous est
controlée par I'ajout d’impuretés. Ces semiconducteurs sont appelés extrinseques. Les atomes qui ont un
électron de valence en exces sont appelés donneurs et peuvent libérer un électron au cristal ; ajoutés a un
semi-conducteur sous forme d’impureté, ceux-ci donnent un dopage de type n. Initialement, I'électron est
lié a un atome donneur se trouvant a une énergie E;sous le minimum de la bande de conduction.

La quantité d’énergie Eq nécessaire pour rompre la liaison entre I'électron et 'atome donneur et ainsi faire
passer I’électron a la bande de conduction est appelée énergie d’ionisation. L'ordre de grandeur de E; est
de I'ordre de quelques pourcents au maximum par rapport a Ej.

Ce processus est résumé dans I'équation suivante :
Eq
D°— Dt + e~

Ou D est une impureté donneur neutre, E; I'énergie d’ionisation de I'électron e~ et D le donneur ionisé
chargé positivement.

A l'inverse, un atome avec un électron de valence en défaut est un accepteur et peut piéger un électron
valence et ainsi libérer un trou. Dans ce processus, I'impureté est un accepteur. Initialement un électron
de la bande de valence est excité a un niveau d’énergie se trouvant a une énergie E, au-dessus du
maximum de la bande de valence, libérant un trou sur la bande de valence. L'équation du processus est
donnée par:

Eq
A > A=+ ht

Ou hest le trou, E, I'énergie d’ionisation de I'accepteur neutre A® et A~ 'accepteur ionisé.
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2) Excitons dans GaN et ZnO

Dans un semiconducteur intrinseque a OK, la bande de valence est pleine alors que la bande de conduction
est vide. Le processus d’absorption d’un photon par un semiconducteur libére des porteurs libres, c’est-a-
dire un électron et un trou.

2.1) Définition et généralités

Un exciton est un trou et un électron en interaction coulombienne. On distingue deux catégories d’exciton
suivant la valeur du rayon de Bohr par rapport au parametre de maille cristallin et par conséquence suivant
la valeur de I'énergie de liaison présentant des propriétés différentes. Lorsque le rayon de Bohr est
inférieur au parameétre de maille cristallin, et donc lorsque I’électron et le trou sont fortement liés, I’exciton
est dit de Frenkel [29]. Un exciton de Frenkel reste localisé sur un atome méme si I'excitation peut se
propager a un autre atome. Les excitons d’halogénure d’alcalins ou les cristaux moléculaires sont de cette
catégorie.

Pour ZnO et GaN, comme pour la plupart des semi-conducteurs inorganiques, |’exciton est dit de Wannier-
Mott [30], [31]. L'énergie de liaison entre I'électron et le trou est faible et la distance qui les sépare devient
supérieure au parametre de maille du réseau cristallin. La fonction d’onde de I'exciton de Wannier est
délocalisée dans I'espace réel et I'exciton est libre de se déplacer dans le cristal sans participer a la
conduction

Pour gu’un photon soit absorbé, donc pour qu’il y ait transition d’un électron de la bande de valence a la
bande de conduction, son énergie doit étre supérieure au bandgap. Le processus d’absorption se
produisant dans un semi-conducteur a gap direct est représenté schématiquement figure I-6 ci-dessous.
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Ei + hv = Ef
E(k)

BC

‘ egv +hv = ege + tay

k| K o
0 kefw + kphoton = kefgc + kEEV
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0 0

Figure | — 6. Absorption intrinseque d'un photon d'énergie hw, par un semi-conducteur avec un bandgap direct égal
a E; localisé au centre de la zone. L’¢électron d'énergie E(k) est représenté en fonction du moment cristallin k.

Un électron (boule rouge pleine) dans la bande de conduction et un trou (boule rouge vide) dans la bande
de valence sont produits par I'absorption d’un photon. L’électron de vecteur d’onde k,, laisse derriere lui

> = 2n  2m
dans la bande de valence un trou de vecteur d’'onde k; = —k,. (kphown =~ 0 car -« ;).

Le photon perd une quantité d’énergie égale a celle du gap lors de I'absorption. Le supplément d’énergie
restant (hw, — E;) sert a exciter un électron a une énergie supérieure au minimum de la bande de
conduction. Le déficit de charge positive laissé sur la bande de valence créé une pseudo-particule, appelée
trou, de vecteur d’onde opposé a celui de I'électron et dont les autres propriétés telles que la mobilité ou
la masse effective sont différentes.

En négligeant la contribution du vecteur d’onde du photon lors de l'interaction lumiere-matiere, la

transition est verticale dans I'espace des E; la transition de la bande de valence a la bande de conduction
se fait donc verticalement sur le diagramme des bandes. L’absorption d’un photon créé ainsi une paire
électron-trou dans un semiconducteur. Puis les électrons et les trous thermalisent respectivement vers les
extrema de la bande de conduction et de la bande de valence.

Le trou est attiré par interaction coulombienne a I’électron, formant la quasi-particule appelée exciton. En
se déplacant dans le matériau, l'interaction avec les phonons et I'absorption du matériau sont
responsables d’une dissipation de I’énergie de I’exciton jusqu’a sa disparition par recombinaison radiative,
c’est-a-dire par émission d’un photon dont I'énergie est légerement inférieure au gap. Les semi-
conducteurs GaN et ZnO possédent chacun trois excitons formés a partir de I'interaction d’un électron de
la bande de conduction et d’un trou issu d’une des trois bandes de valence A, B et C.
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2.2) Modele hydrogénoide

La description de I’exciton comme l'interaction coulombienne d’une charge positive et négative rappelle
la configuration de I'atome d’hydrogéne ol le trou occuperait le role du proton. Dans le cadre du
formalisme de la fonction enveloppe, un modeéle hydrogénoide permet de modéliser I'exciton de Wanier.
Historiquement, ce type d’exciton a été décrit par Wanier (1937) et par Mott (1938).

La fonction enveloppe de I'exciton ¥ (7, 77,) est solution de I’équation de Schrédinger :

- V2 — 72 — — _|v@, ) =(E—-E) Y@, 7
zme Te th Th 4‘”5'7}3 _ _rhl (Te rh) ( g) (re rh)

L’énergie cinétique de I'électron et du trou sont données dans |'ordre par les deux premiers termes.
L’énergie potentielle d’interaction coulombienne entre le trou et I'électron avec e la charge élémentaire
est donnée par le troisiéme terme. 7, et 7, sont les coordonnées dans I'espace réel du trou et de I'électron
respectivement. £ = gy, est la constante diélectrique statique, produit de la permittivité du vide €, et de
la permittivité relative ez du matériau.

Dans cette approximation, I’exciton se comporte comme une particule de masse my = m, + my ; d'une

P . 1 1 1 . ope
masse réduite y, telle que M = + p— permet de simplifier les calculs.
e h

L'exciton est envisagé comme un systéeme analogue a un atome d’hydrogene ou l'on remplace le

mouvement des deux particules (électron et trou) par un mouvement du centre de masse de I’exciton de

MeTo+MmpTy

coordonnées R = et un mouvement relatif de vecteur ¥ =7, — 7, en considérant une

mx
constante diélectrique isotrope.

On remplace alors ¥ (7, 77,) par ¥(7, R) et on sépare les variables en écrivant ¥(7, R) = ¢ (7). g(R).

L’hamiltonien de I’exciton devient alors :

H= 72 h” 72 i
2my R 4me|?|

e

H ne dépendant pas de R, on peut écrire g(ﬁ) sous la forme e®k,

L’équation H¥ (7, ﬁ) = (E-E) ¥(7 ﬁ) devient alors :

h2K?.
) $0-9(R)

h? , e? .
72— ) ¢@®.g(R) = (E-E, -
< 2u 7 4n£|r|>¢(r) 9(R) = ( 9

h?K? :
Enposante = (E — E5 — W)' on obtient :
X

h? e? N .
<_Z_MVF - 4ﬂ€|FI>¢(r) - 5.¢(T)

Il s’agit de I’équation du modele hydrogénoide dont les énergies sont données par la formule bien connue :
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K
1 pet  136m, Ry

n n? 8h2g,2 n? g2 n2

OuRy, =136 uén;o exprimé en eV (électron-Volt) est le Rydberg de I’exciton qui correspond a I’énergie de
T

liaison de I’exciton dans son état fondamental (n=1).

La fonction d’onde ¢ (%) est de type hydrogénoide :

brer (F) = ——=e “5x
’naBX3
ag, = 0,529 A le rayon de Bohr de I’exciton qui vaut :

ER

oy = w/me

OU ay = 0,529 A est le rayon de Bohr de I'atome d’hydrogéne.
L’énergie de I'exciton Ey s’écrit donc :

h2k? R,
Ex=Eg+ 2my n?

La fonction d’onde totale de I'exciton ¢ s’écrira :
¢x = e R (0,7).%(0,75). s (2 — 77)

Oou u_’c(6 ﬁ) est la partie périodique dans I'espace réel de la fonction de Bloch prise en kT, = 6, idem pour

— R —>
uv(o: Th)-
Suivant la bande de valence a laquelle est associée |'exciton, nous parlerons d’exciton A, B ou C.

Pour ZnO, I'énergie de liaison de I'exciton est plus élevée. La valeur du Rydberg est unique pour les trois

excitons [32] : R = 60meV et leur rayon de Bohr [32] est : Ay, oo = 18 A

YAB,C

La valeur du Rydberg des excitons A, B et C du GaN sont respectivement [33] : Ry, = 24,8 meV, R, =

24,7 meV et R, . = 26,8 meV et leur rayon de Bohr, calculés a partir de la relation ag, = aHH/‘S—:1 en
0

prenant e = 9.9 issu de la référence [34] sont égaux respectivement a : Ay, = 29,34, agy, = 29,4 A

etag, =27,1A
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2.3) Régles de sélection

Expérimentalement, les transitions excitoniques impliquant les trois bandes de valence ne seront pas
toutes observées avec la méme intensité et simultanément. A température ambiante, la
photoluminescence d’un échantillon massif de ZnO ou de GaN est essentiellement dominée par les
excitons A et B (le rapport des intensités est donné par le facteur d’occupation de Boltzmann) et leurs
répliques phonons. Cependant, au-dela de I'effet de la température, Il faut s’intéresser a la structure des
bandes électroniques du matériau qui permet d’expliquer si une transition optique d’un niveau d’énergie
a un autre est autorisée. [35] Concernant les différentes transitions excitoniques, celles-ci sont régies par
des regles de sélection, qui résultent des symétries des bandes de valence A, B et C, illustrées dans la figure
I-7. La différence entre ZnO et GaN est que la symétrie des bandes de valence A et B sont inversées.

E(k) E(k)
F 3 rF 5
a) ZnO b) GaN
BC BC
E, Eg
_ k _ T’ k
Trous ; “"--_-._ Trous ;
lourds r7 lourds rg
Va Trous v Trous
BV _J légers y BV _ légers r,
Trous Trous
éclatés ry L éclatés Iy
Ve Ve

Figure | - 7. a) Diagramme énergétique du ZnO avec ses trois bandes de valence A, B et C de symétrie respective I,
Iy et I,. b) Diagramme énergétique du GaN avec ses trois bandes de valence A, B et C de symétrie respective Iy, I
et Iy. La masse effective des trous est inversement proportionnel a la courbure des bandes de valence. Les trous
peuplant la bande A sont appelés trous lourds, ceux occupant la bande de valence B trous légers et ceux occupant la
bande C trous éclatés.

Telle que définie dans le cadre de la théorie des groupes, la représentation des transitions excitoniques
autorisées ou interdites de ZnO [36] et GaN [37] est obtenue en combinant les symétries de la bande de
conduction, de valence et de la fonction enveloppe de I'exciton tel que schématisé figure 1-8. La notion de
représentation décrit I'ensemble des opérations linéaires s’appliquant sur les symétries des éléments a
I'origine des excitons, ce qui conduit a de nouvelles symétries propres a I'exciton. Plus précisément, la
représentation d’un exciton est le produit de la représentation du trou de la bande de valence, de
I’électron de la bande de conduction et de la fonction enveloppe de I'exciton, laquelle pour un exciton pris
dans son état fondamental est I';.
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Bande de Fonction Transition
conduction enveloppe interdite

Zn0: Xy, X
GaN: Xy, Xe } -@3@@ - Ho@o®

Bande Visible

de pour

a) valence Ellc
Bande de Fonction Transition

nveloppe interdite

conduction \ e
Zn0O: Xp ‘
GaN: Xy } :>‘® ® — .

Bande / Visible

b) de pour
valence E lc

Figure | — 8. Représentation des transitions des excitons ZnO et GaN déterminées a partir des représentations de la
bande de conduction de symétrie I, de la fonction enveloppe de symétrie I; et de la bande de valence I, dans le
cas a)ou Iy dansle cas b)

Les régles de sélection du ZnO et du GaN sont regroupées dans les tableaux I-5 (ZnO) et 1-6 (GaN) ci-
dessous. Elles sont valables quel que soit le plan de croissance. La probabilité de transition associée a
chaque représentation d’exciton est spécifiée a une polarisation donnée. La polarisation désigne
I’orientation du champ E par rapport a ¢. L'onde électromagnétique posséde deux états principaux de
polarisation.

Souvent on désigne la polarisation TE comme la polarisation correspondant au champ électrique
perpendiculaire au plan d’incidence. La polarisation TM désigne la polarisation TM désigne la configuration
ou le champ magnétique est parallele au plan d’incidence. Pour ce qui est des reégles de sélection, ce qui

est important est I'orientation du champ électrique E par rapport a I'axe C.
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Tableau | — 5. Regles de sélection de ZnO pour une contrainte nulle [26]

Exciton Transition Polarisation Probabilité de
autorisée transition
ATT) O E|E Faible

AT2) Non - -
B (I'6) Non - -

cra Non - R

C (TR Oui ELlg Faible

Tableau | — 6. Régles de sélection de GaN pour une contrainte nulle [38]

Exciton Transition Polarisation Probabilité de
autorisée transition

Non - -

B(T1) Oui ElE Faible
B2} Non -

C(ra) -
CI(I'5) Oui ELE Modérée

En comparant leurs regles de sélection, il apparait que ZnO et GaN présentent de fortes similitudes.
Premierement, les deux présentent des probabilités de transition importantes, associées aux excitons

A(I'5) et B(I'5) dans la configuration ou E 1 ¢ et a I'exciton C(I'1) dans la configuration ou E | c.
Deuxiemement, les deux présentent des probabilités de transition faibles, associées aux autres

représentations de A et B lorsque E || €. Enfin, les deux différent au niveau de leur probabilité de transition
associée a I'exciton C(I'5) lorsque El C; celle-ci est faible pour ZnO et modérée pour GaN.

En résumé, la regle générale pour les régles de sélection de GaN et ZnO est que leurs excitons A et B sont
détectés lorsque E 1 ¢alors que leur exciton C est détecté lorsque E || €. L'exciton C du GaN est un cas

particulier car il est également modérément détectable lorsque Eieé
. Deux régles de sélection doivent étre respectées. On part de I’"hamiltonien excitonique
|Hex|? = | < X|H|0 > |? = NB|¥,|?| < ¥ |H|¥, > |?

Ou H, =< ¥, |H|0 > est I'élément de matrice dipolaire avec |X > et |0 > correspondant a I’état
excitonique (état initial de la transition optique) et I'état fondamental recombiné (état final la transition
optique), H est I'hamiltonien d’interaction dipolaire entre I'exciton et le trou. |¥./, > correspond a la
fonction d’onde de I’électron dans la bande de conduction/valence. N est le nombre total de maille du
cristal avec B le volume occupé par une maille cristalline.

¥, est la valeur de la fonction enveloppe de I'exciton a I'origine (¥ = 0 en coordonnées radiale, comme
pour un atome d’hydrogéne avec les nombres quantiques n, | et m.
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Pour que la transition du dipole soit autorisée ¥, # 0. Seul des excitons de type s (I=0) vérifie cette
condition et peuvent donc se recombiner via une interaction dipolaire pour émettre un photon.

De plus, il existe une seconde regle de sélection lié au spin de I'exciton. L’électron possédant un spin de
1 . 1 3 . . .
i} et le trou un spin de i; ou de i;, le spin total de I'exciton peut prendre plusieurs valeurs | =

+2,£1,0. Or le spin du photon vaut *+1 et ainsi I'exciton de spin /] = +2 ne pourra pas se coupler
directement a la lumiére contrairement a 'exciton de spin /] = +1.

Ces deux regles s’appliquent pour tous les cristaux isotropes comme pour nos échantillons de GaN.

Dans ZnO, I'anisotropie et les multiples bandes de valence viennent compliquer les régles de sélection.
Parmi les douze excitons du ZnO, on dénombre sept excitons pour lesquels la recombinaison radiative est
interdite, appelés ‘dark excitons’ et cing excitons ou la transition est autorisée, appelés ‘bright excitons’.
Pour ces derniers, la levée de la dégénérescence conduit a réellement trois transitions optiques.

2.4) Influence de la contrainte

Une contrainte exercée sur la maille cristalline a des répercussions sur la valeur de I'énergie de bande
interdite. En compression, la distance entre atomes voisins se réduit entrainant I'amélioration du
recouvrement entre les orbitales liants et anti-liants et amenant a une augmentation du gap. A l'inverse
une contrainte en tension entraine une diminution du gap.

Typiquement, en croissance par épitaxie, un substrat de parameétre de maille supérieur a celui de la couche
épitaxiée exerce sur cette couche supérieure une contrainte en tension en raison de I'inadéquation des
parametres de maille entre les deux matériaux. Un autre exemple est une relaxation s’effectuant sur les
bords des fissures. Les contraintes peuvent abaisser la symétrie du cristal et donc les regles de sélection
des transitions optiques. Les régles de sélection font intervenir les éléments de matrice optique qui

permettent de calculer les forces d’oscillateurs via I’approximation k. p

Le tableau I-7 récapitule les symétries et les forces d’oscillateurs des transitions optiques au point I' de

GaN non-contraint. L'excitation optique de la bande de valence A n’est pas autorisée lorsque E || ¢. Par
contraste, les transitions impliquant les bande B et C sont autorisées dans les deux directions de
polarisations. La force d’oscillateur est principalement répartie équitablement sur I’exciton A et B lorsque

= > . . . =1 - . .
E 1 ¢ et quasiment exclusivement sur I'exciton C lorsque E || ¢. La somme des forces d’oscillateurs doit

E El1é _ § E|l¢ _
. osc,i — . fosc,i =1
i=A,B,C i=A,B,C

-4,b,

vérifier :
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Tableau | — 7. Force d’oscillateurs relatives associées aux maximums des brandes de valence A, B et C avec les symétries
correspondantes dans une couche massive de GaN non-contrainte

Symmetry

B Iy, 0,44 0,12

Ces modifications sont illustrées pour GaN [39] (plan m) sur la figure I-9 :

3
o~ . w.”
5 7 10 =
> 36 5 g’
@ 35 5 2
o=
@ : 05 s
c 34 : B2
o} ' 9
= 33} E ——
2 | m-plane ! §
® e 0.0 :
e -1 0 1 -1 0 1 )
(14

In-plane strain component (%)

Figure | — 9.a) Evolution des énergies excitoniques A, B et C au point " pour une orientation plan-m (&,,, = €,,). B), ¢)
Répartition de la force d’oscillateur entre les excitons pour une orientation plan m. La ligne en pointillé indique la
situation de GaN non-contraint [39].

Les régles de sélection peuvent étre exprimées en fonction de la force d’oscillateur F,,.. La répartition
relative de la force d’oscillateur pour GaN entre les excitons A, B et C en fonction de la contrainte dans le
plan.

Comme indiqué sur la figure 1.9.a), une compression (contrainte planaire négative) entraine une
augmentation de I'énergie des excitons, de fagon équivalente pour A et B et plus prononcée pour C. A
I'inverse, une tension (contrainte planaire positive) entraine une diminution des énergies excitoniques,
plus importante pour A que pour Bet C.

Il n’existe pas a notre connaissance de développements théoriques analogues pour ZnO.
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2.5) Fonction diélectrique

La réponse d’un semiconducteur soumis a une excitation lumineuse (avec I’hypothése d’un milieu neutre,
=

linéaire, homogene, isotrope et non-magnétique) est la création d’une polarisation P puis d’un vecteur

déplacement D tel que :

D= &&(w, I_c))E(a), E)
En mettant en évidence la polarisation induite ﬁ, I’équation précédente devient : D= EOE +P

Les excitons peuvent étre considérés comme des oscillateurs harmoniques de densité N olu chaque
oscillateur est constitué d’un trou et d’un électron reliés entre eux par la force d’interaction coulombienne
qui est semblable a la force de rappel d’un ressort. Le terme force d’oscillateur est couramment employé
a la place du terme énergie de liaison excitonique. Pour une densité N d’oscillateur, le moment dipolaire

total est: B = NP

Ou N est le nombre d’exciton ou d’éléments polarisables par unité de volume et p le moment dipolaire
égal au produit de la charge et du vecteur déplacement . Celui-ci est solution de I’équation différentielle
=3 = . —
du mouvement d’un oscillateur soumis a un champ électrique E = Eoe_‘(‘”t_k'“) exprimée par :
d?u du

2= ol
m— = —mwy“u—ml — —eE
d2t 0 dt

N

Ou m est la masse de chaque oscillateur et wq leur pulsation a la résonance. I' est le terme
d’amortissement (force de frottement visqueux) traduisant I’élargissement de la raie excitonique. Ici, nous
nous plagons dans le modele classique de Driide-Lorentz en négligeant I'interaction entre électrons.

La solution est de la forme Ui = e ™'t :

—

e E
m(wy? — w? —ilfw)

i=-

D’ou I'expression du moment dipolaire des N oscillateurs

=g - — ez E
P=Np=—-Neu=N

m (w2 — w? — il'w)
Ainsi le vecteur déplacement est donné par :

Ne? 1 o

|E

D=gkE+P= E =gl +
%o &0 €() ol mey (wo? — w? — ilw)

D’ol I'on tire I'expression de la fonction diélectrique :

Ne? 1
mey (wo? — w? — ilw)

sw)=1+

En considérant I'ensemble des transitions excitoniques, la fonction diélectrique est décrite comme la
somme de la fonction diélectrique hors-résonance ¢, et de la contribution des excitons &,..
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La partie imaginaire de &,, est proche d’une lorentzienne de largeur a mi-hauteur I au voisinage de hw,

s(w)=8b+£ex:sb+z > Jj -
j(“’Oj —w? —ilw)

Ne? , . . , .
Le terme f = p—— appelé force d’oscillateur, exprime le couplage entre le champ électrique et un
0
oscillateur. Lorsque la force d’oscillateur est exprimée en énergie, elle est notée A et A = h?f, d’ou :

A

E=gt+t """
P T EZ—E2+ilE

Il est possible a partir de cette derniére équation de mettre en évidence que méme hors résonnance, les
oscillateurs dus aux transitions optiques a hautes énergies modifient I'indice a basse énergie.

En partant de I'expression de € sous forme lorentzienne :

A
E=pt+t——m—
P T EZ—E?+ilE
Puis en séparant la partie réelle et partie imaginaire :
] A(E¢ — E?) ATE

E=&g —l =& + —i
T (B -ED2+ (TE)? (B —ER? + (TE)?
&, peut s’exprimer sous la forme d’une Lorentzienne L, (E) de largeur a mi-hauteur y au voisinage de
I’énergie de résonance Ej :
ATE Ay 1 Ay

& = (Eg — E2)2 + (['E)? = 4_EO(E0 P (g)z = 4—E0LP(E)

Il ressort alors que méme pour une énergie tres inférieure a Ey, la contribution des excitons a I'indice n’est
pas nulle et vaut dans le cas d’'une représentation ou seules les probabilités de transitions des excitons A
et B sont importantes :

Ou Ay, avec E)%A et Ay, avec E,%B sont respectivement les forces d’oscillateur avec I'énergie excitonique
de A et de B.
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2.6) Variation du gap avec la température
L'énergie de bande interdite diminue avec la température suivant une statistique de Bose-Einstein
caractérisant I'interaction exciton-phonon et modélisé par la loi de Vina [40], [41] :
Zab
0
exp (T) -1
Avec 0 la température moyenne de vibration de phonons et a;, la force d’interaction électron-phonon.

Un modele phénoménologique proposé par Varshni [42] en 1967 permet de rendre compte de I'évolution
de I'énergie du gap avec la température.

E, = E4(0) —

£ =E 0 -2
979 T+pB

ou Eg(O) est I'énergie du bandgap a OK, @ et 8 sont des paramétres ajustables caractéristiques du

matériau en fonction de la température T, dont les valeurs sont reportées dans le tableau I-8.

L’équation de Varshni est un obtenu par un développement limité au second ordre de la loi de Vina en

posant ¢ = % etf = g.
L’évolution du gap en température est attribuée a un décalage en énergie de la bande de valence et de
conduction d’une part a une dilatation de la maille cristalline (cet effet est proportionnel a la température
pour des températures élevées et au carré de la température pour des températures plus faibles [42]).
D’autre part, la contribution principale est due a l'interaction électron-phonon dépendante aussi de la
température. A 300K la valeur du gap pour ZnO et GaN est respectivement de 3.367 eV et de 3.436 eV.

Tableau | — 8. Valeurs des paramétres d’ajustement dans la loi de Varshni selon Wang et al. [43], Aoudé [44], Li et

al. [45]
a(meV/K) B(K)
ZnO Mallet et al. 0,79+0,03 830430
Wang et al. 0,82+0,03 700430
GaN Aoudé (X;=1) 1,15 1230

Lietal. (X7=1) 1,28 1190
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2.7) Elargissement homogene et élargissement inhomogéne

Dans le modele de Lorentz, les inhomogénéités de composition ou de contraintes ne sont pas considérées.
I" rend compte de I'interaction avec les phonons.

Lorsque le matériau est inhomogene, il faut utiliser un modeéle plus réaliste faisant intervenir deux types
d’élargissement : homogéne et inhomogeéne. Couramment, ce modele est appelé inhomogéne.

L'élargissement homogene est produit exclusivement par les interactions des excitons avec d’autres
particules, comme les phonons ou les impuretés. Il augmente avec la température en méme temps que la
densité de phonons augmente. La loi de Ségall [46] donne I'évolution de I'élargissement homogene en
fonction de la température :

Top
y(T)=Ty + I, T+ I
exp (—w) -1
k,T
Ou [y est I'elargissment a OK, I, et Iy, sont respectivement les interactions exciton-phonon acoustiques

et exciton phonon-optique. E; est I'énergie du phonon LO (longitudinal optique). A basse température,
les interaction exciton-impuretés sont prédominantes [47].

L'interaction avec les phonons optiques est appelée interaction de Frohlich [48]. Les parametres de la loi
de Ségall de GaN et ZnO a 5K sont répertoriés dans le tableau I-9. Ces élargissements correspondent a des
moyennes pour les deux excitons A et B.

Les inhomogénéités du matériau (variation de contrainte ou présence de dislocations) sont prises en
compte a travers I'élargissement inhomogéne o en considérant une distribution gaussienne d’oscillateurs
harmoniques dont I'énergie est centrée autour de hw,, d’écart type o et de largeur a mi-hauteur

20,/In (4).

Dans le modele inhomogene, la constante diélectrique se met sous la forme de l'intégrale normalisée
d’une convolution d’une fonction Lorentzienne (incluant I'élargissement homogene) et d’une fonction
Gaussienne (incluant I'élargissement inhomogeéne), appelée fonction de Voigt.

() N 2.[ 1 1 ( (x - on)Z)d
Ew) = €& ex - —)ax
L) Ve (- BT E) T 207

Ou x représente I'énergie de résonance des excitons. Ce modele dit inhomogene fait intervenir un
élargissement inhomogene qui dépend uniquement de la qualité du cristal et ne dépend pas de la
température. Généralement, il domine sur I'élargissement homogéne a basse température.

Avec ce modele inhomogene, on pourra donc séparer les deux types d’élargissement.

Une différence entre GaN et ZnO concerne la nature des élargissements a basse température. En général,
les échantillons de GaN présentent de fortes contraintes résiduelles et donc présentent un élargissement
inhomogene plus important.
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Pour le ZnO, I'élargissement homogene domine et on constate une dissymétrie entre les polaritons A et B,
ou B présente un élargissement homogéne plus élevé. Cette dissymétrie est moins marquée pour le GaN.
L'écart type o correspondant a des moyennes pour les deux excitons A et B est reporté dans le tableau I-9.

Tableau | — 9. Ecart type o d’une distribution gaussienne d’oscillateurs harmoniques et parameétres de la loi de Segall
de GaN [44] et ZnO [47] a 5K pour calculer I'élargissement homogene et I’élargissement inhomogéne

rn (mEV) r{] (LIEV! K ) Fﬂp (mE F) E LO (me V} ﬂ'{ ﬂ'lrEV]

GaN 0,1 10 420 91,8 0,8
n0 0,8 22 620 72 0,22

Le coefficient d’absorption optique a est défini par la relation :
W
=—K
c

Ou K est la partie imaginaire de I'indice de réfraction complexe. Au-dessus du seuil d’énergie i_lwg , le
coefficient d’absorption augmente rapidement avec I’énergie du photon. L’'allure de la courbe
d’absorption en fonction de I'énergie dépend de la structure de bandes du semiconducteur et des
transitions optiques autorisées. (T. S Moss, 1973)

Typiquement, @~ ! correspond a la profondeur de pénétration de la lumiére dans le milieu absorbant. Son
ordre de grandeur est de quelques dizaines de micrométres dans les structures que nous étudions dans
cette thése.

Le phénomeéne d’absorption d’un photon peut étre explicité visuellement par la courbe de dispersion de
I’énergie du mode photonique en fonction du vecteur d’onde k. Les relations de Kramers-Kronig
permettent de passer de I'un a I'autre.
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3) Couplage fort lumiére-matiére — Notions de polaritons

3.1) Polariton dans un matériau massif

Avant d’introduire le guidage des polaritons dans un guide d’onde, ce sous-chapitre s’intéresse aux
matériaux massifs en premiere approche en introduisant des notions essentielles: dispersion
polaritonique, branche polaritonique haute, branche polaritonique basse, éclatement de Rabi, poids
photonique et poids excitonique. Les définitions mathématiques (dans le contexte de mon travail
expérimental portant sur les guides d’onde) seront présentées au sous-chapitre suivant.

Les polaritons résultent de l'interaction lumiére-matiére entre une onde lumineuse excitatrice considérée
comme un flux de photons et |'excitation élémentaire de certains semi-conducteurs a grand gap tel que
ZnO ou GaN, l'exciton (expliqué précédemment comme le trou et un électron en interaction
coulombienne) dans des conditions particulieres de température (plutot a basse température a faible
agitation thermique), de densité de porteur (en-dessous d’une densité critique de porteur appelée densité
de Mott) et de confinement de I'onde lumineuse (au sein de microcavités a miroir de Bragg, de cavités
optiques gravés ou de guides d’onde par exemple).

Afin de déterminer I'expression du vecteur d’onde dans une couche massive, il faut partir des équations
de Maxwell et utiliser I'équation de propagation afin d’aboutir a la relation de dispersion d’ou I'on
envisagera différentes situations pour &, (w).
2
k2 — w gr(w)
c2

kc kc
w:—:

n \/ gr(w)

Différentes situations sont envisageables pour &, (w) ou &, peut étre dispersif ou non dispersif et &,, peut
étre inclus ou non inclus dans le calcul.

En régime de couplage faible, la dispersion excitonique et la dispersion photonique n’interagissent pas
I'une sur l'autre. En régime de couplage fort, deux nouvelles branches de dispersion remplacent les
dispersions originales. La branche polaritonique basse se rapproche de I'allure du mode excitonique aux
basses valeurs de vecteur d’onde et de I'allure du mode excitonique aux hautes longueurs d’onde.

Les polaritons sont a priori des bosons vu qu’ils résultent de la combinaison d’un exciton et d’un photon.
Mais le caractére bosonique n’est valable qu’a basse densité de porteurs lorsque le nombre d’électron
dans la bande de conduction et de trou dans la bande de valence sont faibles. Pour des densités plus
élevées, le caractere fermionique des excitons et des trous modifie la force d’oscillateur des polaritons par
écrantage.

Le couplage fort entre un photon confiné et un exciton d’énergie de liaison suffisante (notamment
supérieur a I'agitation thermique) modifie les états propres du systeme. Alors qu’en couplage faible, la
dispersion du mode photonique E. (k) croise la dispersion du mode excitonique EX(k”), en couplage
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fort, on obtient une branche polaritonique basse (LPB) et une branche polaritonique haute (UPB) qui
s’anti-croisent. L'écart d’énergie minimal entre UPB et LPB, appelé éclatement de Rabin noté Q.

La relation de dispersion est donnée par la relation implicite :

)

En considérant I'expression de &,, déterminée précédemment, la dispersion de la UPB est :

c?k(w)? fi
w? =gb+2(w 2 _w?—ilw)
TR J

La force d’oscillateur quantifie le couplage d’une transition excitonique avec le champ électromagnétique.

c?k(w)?
T w0

Ne? . . , . ,
Le terme ——issu d’une approche classique est donné dans une approche quantique par le carré de
0

I’élément de matrice optique. Pour une transition autorisée entre I'état excitonique |¥,, > et I'état final
|0 >, ce terme devient :

|Hex|2 = | < ¥ex|H|O > |2

2N|Hpy|*w
Dans cette approche : f = %
0
L'indice j fait référence a I'exciton A, B ou C dans leur état fondamental ou dans leur état excité. Dans le

cadre du modele hydrogénoide, la force d’oscillateur du niveau n est égale a :fj” = fj"=1/n3.

Plus précisément, les polaritons sont issus d’'une superposition linéaire d’un exciton et d’'un photon en
remarquant que le caractere d’'une contribution peut dominer sur I'autre. Les poids de la contribution
photonique et excitonique du polariton - essentiels pour déterminer leurs propriétés intrinséques, telles
qgue I'élargissement homogene, la section efficace des processus de diffusion, la masse effective et le
temps de vie - sont définis mathématiquement dans le modele quantique, présentée au chapitre 3.2.d.(i).
L'expression des poids excitoniques et photonique est valable aussi bien pour le massif que pour les
microcavités.

Graphiquement, I'évolution de la contribution du poids excitonique et photonique en fonction de k| est
évidente. Comme l'illustre la figure I-10, en observant I'allure de la LPB au voisinage de k” = 0, on constate
qu’elle tend vers la dispersion du mode photonique alors que lorsque kj augmente, la LPB s’aplatit et se
rapproche du mode excitonique. A I'inverse, la UPB se rapproche de la dispersion du mode de cavité a
grand k| et s’aplatit comme le mode excitonique proche de k|| = 0.

L'effet est plus prononcé aux deux extrémes est plus prononcé pour des désaccords négatifs. En effet,
lorsque § diminue, le mode photonique décroit en énergie, croise le mode excitonique en § = 0 et passe
sous le mode excitonique proche de kj = 0, repoussant la LPB a des énergies plus faibles. En raison de la
condition sur les coefficients de Hopfield, la UPB est également abaissée en énergie, renfor¢ant son poids
photonique. Pour une cavité, il est donc possible de controler le comportement des polaritons a travers
leur composante photonique ou excitonique en jouant sur le désaccord.
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Figure | — 10. Dispersion dans le cas d'un régime de couplage fort pour un milieu non absorbant. La LPB est
représentée en rouge et la UPB en bleu. L'antcroisement minimum entre ces deux courbes correspond au Rabi h{).
En noir sont tracées les dispersions excitonique (trait épais) et photonique (trait fin).

A part I'anti-croisement de la LPB et UPB, une seconde caractéristique du couplage fort est I'éclatement
LT (longitudinal-transversal). L’énergie correspondant a I'éclatement est notée hw; 7. Sa valeur dépend de
la force d’oscillateur A4, qui est reliée a I'éclatement longitudinal-transverse (w;r+ = w;, — wr) par :

A= ZgbthTth = ngELTEO

Pour le GaN, la relation suivante s’applique :

Fonction diélectrique

Partie imaginaire

—
=

Partie réelle

Energie

Figure | — 11. Fonction diélectrique d'un matériau a une seule résonance excitonique.
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En revanche, la relation n’est plus valable pour ZnO car les résonances excitoniques A et B sont tres proches
et leur force d’oscillateur sont tres élevées. L'éclatement est alors directement déduit de la fonction
diélectrique.

Considérons le cas d’une résonance excitonique illustré sur la figure I-11. L’énergie du mode transverse
est repérée au maximum de la partie imaginaire de la fonction diélectrique. L’énergie qui annule la partie
réelle et la partie imaginaire de la fonction diélectrique repere I'énergie du mode longitudinal.

En partant du modele classique précédent, on peut aussi prendre en compte les effets dispersifs en reliant
les oscillateurs harmoniques entre eux. La fonction diélectrique dépend alors du vecteur d’onde k.

(W) =yt Y g
- (woj — w* + Bjk* — il[jw)

Si on néglige la dispersion de I'exciton (B; = 0), la courbe de dispersion E = f (k) du polariton peut étre
obtenue dans le cas d’une couche massive. L'expression du vecteur d’onde est donnée par :

E[]] E[meV]*1073.1,6.1071°
k=g VarEUD =—0em0503.108 V& EmeVD)

c

L’expression de k en um™:
k[um™] = E[meV].0,00507./¢,.(E[meV])

Dans les deux figures ci-dessous, I-12 et I-13 est étudié le cas de la dispersion dans une couche massive de
Zn0. Les élargissement homogene y et inhomogéne ¢ sont pris en compte. Cependant plutot que de
prendre I'élargissement total associé a une fonction de Voigt (colteux en temps de calcul car comportant
une intégrale), I'élargissement I" qui est associée a la fonction de Voigt est injecté dans I’élargissement y
de la fonction lorentzienne

L'élargissement I" de la fonction de Voigt est défini a partir des élargissements homogene y et inhomogene
o:

I = 0,5346y + 1/0,2166y2 + g2

Le calcul complet avec la fonction de Voigt a été réalisé a 5K pour un indice dispersif pour s’assurer que
I"approximation d’injecter un élargissement de Voigt dans une lorentzienne ne conduisait pas a des écarts
relatifs conséquent sur le Rabi. Effectivement, la différence est de moins de 0,5meV. Par gain de temps,
tous nos calculs ont donc été réalisés en prenant une lorentzienne avec I'élargissement I'.

Ci-dessous, le cas a basse température est modélisé avec un indice constant dans le cas le plus simple
(indice hors résonance non dispersif) ou bien avec un indice dispersif dans le cas le plus réaliste (dont la
partie réelle passe par un maximum au voisinage de |'énergie de bande interdite). Les dispersions a
température ambiante sont données en annexe B
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Figure | — 12. Dispersion du mode polaritonique dans ZnO massif a 5K en prenant un indice constant égal a 2.3.
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Figure | — 13. Dispersion du mode polaritonique dans ZnO massif a 5K en prenant un indice dispersif.
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L'éclatement de Rabi £2, c’est-a-dire la différence d’énergie minimale entre LPB et la UPB, est ici déterminé

. . . ) . cpe s )z . .
a partir du demi-Rabi S en considérant la différence d’énergie entre la LPB et le croisement du mode

polaritonique avec le mode photonique. Les éclatements de Rabi du ZnO sont regroupés dans le tableau

I-10 aux cOtés de ceux de GaN

pour des parametres similaires.
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Matériau type d’indice
GaN Constant (=2,4) Q) =122 meV Q=120 meV
dispersif Q=45meV Q=40 meV

Tableau | — 10. Eclatements de Rabi exprimés en meV dans une couche massive ZnO ou GaN donnés soit pour un
indice constant soit pour un indice dispersif a une température T de 5K et de 300K.

Pour les deux matériaux, la premiére observation est que I'utilisation d’un indice constant conduit a une
surestimation du Rabi vu que les Rabi calculés a partir d’un indice dispersif sont plus faibles. La seconde
observation concerne I'effet de I'élargissement sur le Rabi. La baisse du Rabi avec la température est plus
marquée dans le cas dispersif car le Rabi est plus faible. Enfin, le GaN possédant des forces d’oscillateur
moins élevées que ZnO, nous observons comme prévu que les Rabi de GaN sont inférieurs a ceux de ZnO
dans les mémes conditions.

3.2) Polaritons dans un guide de lumiere

Les guides d’onde sont une plateforme alternative aux microcavités offrant I'avantage d’une réalisation
avec moins d’étapes technologique et une implémentation de I'injection électrique simplifiée.

3.2)a) Structure et principe de fonctionnement d’un guide d’onde

Le couplage fort peut aussi étre atteint dans un guide d’onde. Dans cette structure, des modes guidés se
propagent au sein d’une couche active si la condition de confinement du champ EM par réflexion totale
interne (RTI) est satisfaite, a savoir lorsque I'indice de la couche active (ZnO) est supérieur a I'indice des
revétements (Zno7sMgo220). Les modes guidés sont des modes non-radiatifs se propageant avec une
constante de propagation B dans le plan du guide. Leur nombre dépend de I'épaisseur de la couche
guidante.

La structure étudiée est représentée dans le schéma ci-dessous :
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Air Ny

mode
guide

Substrat ZnO plan m

Figure | — 14. Schéma d'un guide d'onde planaire composé d'une couche guidante de ZnO, de cladding de ZnMgO et
d’un substrat de ZnO plan m. Les rayons lumineux d’angle supérieurs a I’angle critique sont guidés dans la couche de

ZnO. Les modes guidés se propagent dans ma direction de la constante de propagation E .

En considérant la propagation d’une onde lumineuse d’un milieu plus réfringent n, vers un milieu moins
réfringent nq, un angle de réfraction limite 8. est défini a partir duquel il n’existe plus de rayons réfractés
transmis mais uniquement des rayons réfléchis. Cet angle est donné par :

. N
6; = arcsin(—)
n;
Les modes guidés sont des canaux de propagation pour les polaritons par couplage fort du mode
photonique avec les excitons de la couche active. En représentant la dispersion en énergie en fonction du
vecteur de propagation dans la couche active, appelé B en um™, on définit une zone admissible pour les
modes guidés entre les cones de lumiere de ZnO et de ZnMgO [49].

A droite de cette zone, il n’y a pas de solution et a gauche de la zone, on perd la réflexion totale a I'interface
Zn0/ZnMgO. Les modes photoniques sont guidés pour la structure présentée figure 1-14 puisque I'indice
de ZnO (2,3) est supérieur a celui de ZnMgO (1,9). La relation de dispersion des modes guidés est présentée
ci-dessous figure 1-15.
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Figure | — 15. Dispersions des modes guidés de la structure présentée figure I-14. Sur I’axe horizontal du bas Les
droites verte, rouge et bleue correspondent respectivement aux cénes de lumiére de I’Air, du ZnO et du ZnMgO. En
violet, la dispersion du mode photonique ZnO (sans exciton) a indice dispersif. En brun et noir, les nouveaux états
propres en couplage fort : LPB et UPB. Le guidage est possible tant que la dispersion du ZnO est comprise entre les
cénes de I’Air et de ZnMgO. Entre le cone de I’Air et de ZnO, I'indice du ZnO devient inférieur a celui du ZnMgO et le
guidage a lieu dans le ZnMgO. La distance de propagation correspondante a la LPB et la UPB est indiquée sur I'axe
horizontale du haut.

Pour tracer la LPB, une premiére boucle avec les énergies croissantes est tracée jusqu’a I'énergie des
excitons. Pour la UPB, la boucle est tracée dans le sens des énergies décroissantes jusqu’a I'énergie des
excitons. Ceci permet d’éviter des problemes de convergence d{ aux fortes variations de I'indice a cause
de la contribution des excitons.

La distance de propagation d des polaritons est donnée par: d = A basse énergie, la distance de

1
2im(B)’
propagation des polaritons est élevée, de I'ordre de 25 um a 3200 meV, puis tend vers 0 a la résonance
excitonique. L’absorption élevée dans la zone de la UPB explique que la distance de propagation tend vers

0 a a hautes énergies.

Dans un premier cas, pour des énergies juste au-dessous de la résonance, I'indice de la couche active est
augmenté par rapport a sa valeur initiale sans contribution excitonique. Dans un second cas, pour des
énergies justes en-dessous de la résonance, l'indice de la couche active peut devenir inférieur au
revétement. La condition de réflexion totale interne n’est plus respectée et les modes ne sont plus guidés
dans la couche de ZnO. Il s’agit de la zone de couplage faible.

Les deux cones de lumiére délimitent trois zones de couplage lumiére-matiéere. A droite du cone de ZnO
se situe la zone de non-existence des photons. Pour les valeurs de B correspondantes, la recombinaison
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radiative des excitons est interdite, d’ou |la désignation de dark excitons. Dans la deuxieéme zone délimitée
par les cones de ZnO et ZnMgO, les photons sont confinés par réflexion totale interne et sont fortement
couplés avec les excitons A et B. Le couplage est fort. Les nouveaux modes propres du systeme sont la LPB
et la UPB. Dans la troisieme zone située a gauche du cone de ZnMgO, pour des faibles valeurs de 8 la
condition de RTI n’est plus satisfaite. Les photons sont faiblement couplés aux excitons et peuvent étre
détectés par spectroscopie classique ne nécessitant pas de réseau d’extraction.

La condition de RTI est toujours respectée tant que les indices ne sont pas dispersifs. Or la contribution
des excitons sur la permittivité fait varier I'indice en fonction de la longueur d’onde. Le cone de lumiere
du ZnO n’est plus une droite mais se déforme avec une déformation maximale autour de la résonance
excitonique.

La répartition du champ dans chacune des couches est déterminé a partir du formalisme des matrices de
transfert S [50]

3.2)b) Détermination des modes guidés

Dans la description classique de I'interaction lumiere-matiere, les équations de Maxwell sont liées a la
réponse excitonique a travers I'expression de la fonction diélectrique. Les équations de propagation sont
présentées ici dans le cas isotrope.

Air Ey(x) = Ae~ 1%

50 nm{ Zn

Substrat ZnO plan m

v

Y

Figure | — 16. Guide ZnO présentant les équations de champ dans les différentes couches et repérant les axes (X, Y et Z).
L’expression du champ électrique des ondes est évanescente dans I'air et dans le cladding inférieur de ZnMgO.
9%E

2z =0

On part de I'’équation de propagation AE — Ho€o

o
En considérant une invariance suivant Y et dans le cas particulier d’'une configurationoU E L Z,ona:

E(x) = E,(x)e!@t=F2)
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On aboutit a une équation dont il faut trouver les zéros dans le plan complexe :

a(B,w) +ib(B,w) =0

La démonstration et I'expression compléte de I'’équation complexe sont données en annexe D).

3.2)c) Couplage fort dans un guide

3.2)c) (i) Modéle classique

L'interaction lumiere-matiere est décrite a travers les équations de Maxwell et la réponse excitonique via
la fonction diélectrique. Dans les dispersions du mode polaritonique présentées ci-dessous,
I’élargissement d’une fonction de Voigt est injecté dans une lorentzienne comme pour les calculs dans une
couche massive.

3500

ZnO guide - '
[ indice constant _ |
3450 | T=5K  GudegedansznO /| Iz

L ' = 2meVm
3400 |

Guidage dans ZnO

Guidage dans ZnMgO

3350 F
[ Q2 =101,5 meV

Energie (meV)

3300

mode polaritonique
mode photonique
- =Xp

3250

- =Xg

3200 4 .
20 30 40

Re(p) (m-1)

Figure | — 17. Dispersion du mode polaritonique TE dans un guide ZnO a 5K avec un indice constant égal a 2.3. Le
mode polaritonique n’est pas calculé dans la zone de guidage de ZnMgO.

Sur la Figure I-17, on repeére la zone entre traits hachurés magenta ou le guidage dans ZnO est perdu. Au-
dessus de la résonance excitonique, la contribution des lorentziennes modélisant les excitons est
négative et I'indice du ZnO devient inférieur a celui du ZnMgO. Comme les équations du champ dans les
couches du sous-chapitre précédent sont écrites pour une configuration avec un guidage dans ZnO,
notre calcul cesse de converger. Vers 3450meV, I'indice de ZnO redevient supérieur a celui du ZnMgO et
on peut calculer la UPB a plus haute énergie.
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Figure | — 18. Dispersion du mode polaritonique TE dans un guide ZnO a 5K avec un indice dispersif

Matériau type d’indice

GaN Constant (=2,4)

dispersif

87meV @ Q= 85meV
44 meV @ Q= 38 meV

o
|

Tableau | — 11. Eclatements de Rabi exprimés en meV dans un guide ZnO ou GaN donnés soit pour un indice
constant soit pour un indice dispersif a une température T de 5K et de 300K.

Les observations constatées pour le massif restent valables : Rabi plus faible avec un indice dispersif,
diminution du Rabi plus importante dans le cas dispersif et Rabi plus élevé pour ZnO. En comparant aux
Rabi obtenus dans une structure massive présentée dans la partie 3.1), les Rabi pour une structure guidée
sont plus faibles, notamment a cause du débordement du champ électromagnétique dans les claddings.
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3.2)c) (ii) Modéle quantique ou quasi-particule

En premiere approche, nous allons considérer un cas idéal ou les temps de vie excitonique et photonique
sont infinis.

Dans un modele quantique, I’hamiltonien polaritonique ﬁ,fllol est la somme de sa composante photonique
ﬁ,ﬁll, excitonique ﬁ,f” et de I'interaction les liant I’-I\,ig”‘t.

Le couplage lumiere-matiére est traité comme une perturbation et le systéme peut étre décrit par la regle
d’or de Fermi et I'effet Purcell. [51]

Qualitativement, le couplage fort consiste en l'annihilation des états photoniques et excitoniques
conduisant a la création d’un état polaritonique. Il est naturel de définir des opérateurs de création et

d’annihilation (df\,f”, ak”) et respectivement (E,j”, Ek”) pour les excitons et les photons. A noter toutefois que

les opérateurs excitoniques ne satisfont a la regle de commutation bosonique qu’a faible densité.

Ainsi dans le modéle de la seconde quantification et pour un vecteur d’onde k| :
~pol ~ ~ ~ A PPN ~ =~ p
Hy" = Hig, + Higy + B = Eon (ky)aie, Qi + Ex (ky )b, b, +V (@ bie, + g, b))

Ecu (k”) est la dispersion du mode photonique guidé se propageant dans la couche active et Ex(k”) est
la dispersion du mode excitonique. La constante d’interaction V ne dépend pas du vecteur d’'onde mais de
la force d’oscillateur f,q..

Cependant Vg, dans un guide d’onde n’est pas aussi facilement déterminé que V. dans le cas d’une
microcavité. En effet, pour une microcavité d’épaisseur L. et de longueur effective L.ss (qui décrit le
confinement du champ électromagnétique), la constante d’interaction s’exprime par :

fOSCLC

* Vom
4n§auLeff

Aprées diagonalisation, I’hamiltonien polaritonique est réécrit en fonction des nouveaux états propres du
systéme a savoir les opérateurs bosoniques de création (15,2’”,15,(”) et d’annihilation (ﬁfg”,ﬁk”) :

iypol __ At A ~t A~
Hk” - ELPB(kH)pk”pk” + EUPB(k”)uk”uk”
Ces états propres sont issus de la transformation de Hopfield des opérateurs initiaux :
At _ o+ ~t
Pry = Kieybiey + Ciey
~t o+ ~t
iy = = Creybiey + Xiey i

Ou Xk” et Ck” sont les coefficients d’"Hopfield satisfaisant la condition |Xk”|2 + |Ck”|2 =1 [52]
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Leur énergie respective E;pp et Eypp se définissent comme la moyenne des dispersions Egy (k) et
Ex(ky) moins un terme de couplage dépendant du désaccord Sk = Egu(ky) — Ex(ky) et de la

Ega (k) + Ex(ky). 1
ELPB(kll)-: GM( ||)2 X( ||) -5 ’61(”2_'_4]/2
Ego (k) + Ex(kp). 1
Fups (k). = am( ||)2 x () ‘-l [8k”2+4vz

L’écart d’énergie minimal Q entre UPB et LPB, appelé éclatement de Rabi (Rabi splitting en anglais), est
obtenu lorsque 6k|| = (0. Cette séparation d’énergie amene a un anti-croisement des branches

constante d’interaction V.

polaritoniques et est une preuve visuelle que le systeme est en régime en couplage fort.

Cependant, en raison d’une absorption élevée a haute énergie (continuum bande a bande), la UPB ne sera
pas toujours visible. Nous verrons dans la partie expérimentale que ce probleme est résolu en considérant
un demi-Rabi en § = 0 lorsque le mode photonique croise le mode excitonique.

Ainsi : Q) = EUPB(8 = 0) - ELPB(8 = 0) =2V

Les poids excitonique et photonique des polaritons pour une valeur de k| sont donnés par le module au
carré des coefficients d’"Hopfield. Ceux-ci dépendent du dédoublement de Rabi () et du désaccord Sk” :

QO
Xk||(6) =
02 + 4(ELps (ky) — Ex (ky )2
Pk||(6) - _ Z(ELPB(kll) — EX(k”))

\/92 +4(ELps(ky) — Ex(ky))?

Le calcul des poids excitoniques et photonique est donné dans la figure 1-19 pour un guide ZnO de 50nm
d’épaisseur a une température de 5K.
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Figure | - 19. Poids excitonique et photonique déterminés a partir des coefficients d’Hopfield d’un guide ZnO de 50
nm d’épaisseur en fonction de la partie réelle de la constante de propagation [3, pour des énergies inférieures aux
énergies excitoniques. Le Rabi intervenant dans le calcul de le LPB égal a 154meV est tiré de la figure I-18.

Les coefficients de Hopfield permettent de déterminer la masse polaritonique a partir de la masse
excitonique my et photonique m,;, pour une valeur de k| donnée :

1 X P

m; My Mpyp

Ou l'indice i désigne soit la LPB soit la LPB.

De fagon similaire, les temps de vie polaritoniques de la branche basse 7, pg et de la branche haute 7ypp
se déduisent du poids excitoniques et photoniques et des coefficients d’Hopfield pour une valeur de k;
donnée :

Ou l'indice i désigne soit la LPB soit la LPB. La compréhension des processus de relaxation passe par la
détermination des temps de vie. Le temps de vie moyen est obtenu en considérant I'ensemble des temps
de vie d’'un nombre N de polaritons :

Xi(ky) | Pilkey)
D e
T N;
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En considérant a présent le cas réel avec des temps de vie fini, il faut ajouter des élargissements sur la
partie imaginaire des énergies E, et Ey.

Hpol _ (EGM (kll) — ¥em 4 )
ky — ,
l |74 EX(k”) — Yy
Précisons qu’il s’agit d’élargissement homogénes augmentant avec la température. llIs constituent le frein

principal a I'’établissement du couplage fort. Le modele des oscillateurs couplés ne prend pas en compte
I’élargissement inhomogéene. Ce dernier peut étre pris en compte en I'intégrant directement dans le terme

Vx-

Les énergies propres deviennent :

Ecmlky) + Ex(ky). 1

ELPB(k”)- _ GM( ||)2 X( ||) _ i(yX +2VGM) _ E\/(5k|| —i(yx — Yem))? + 4V?2
Eom(ky) + Ex(ky ). 1

Eups (ky).-= o II)2 x(ky) _i (Vx +2YGM) n E\/((S"II —i(yy — Yeu))? + 4V2

Concernant les élargissements, il convient de préciser que leur valeur est modifiée par rapport a leur valeur
initiale méme en régime de couplage faible étant donné que les modes sont toujours corrélés a travers la
constante d’interaction V.

En prenant 8k|| = 0, on met met en évidence les deux régimes de couplage.

Siv < @, alors le terme sous la racine est négatif. Les énergies de la partie réelle de la UPB et la LPB

sont confondues (2 = 0).

Siv > lyx_zﬂ, le terme sous la racine est positif entrainant I’anti-croisement des branches polaritoniques

et le Rabi s’écrit :

Vx — VGM)2

a=2[v2-(F=

Discutons de quelques cas remarquables. Lorsque les élargissements sont égaux, nous retrouvons le Rabi
idéal Q = 2V. Si la différence des élargissements est égale a 2V, Q = 0, le couplage fort est perdu. Les
énergies des modes propres sont dégénérées et égales aux énergies des modes nus E¢, et Ey.

Au sein des microcavités, la condensation des polaritons a lieu au minimum de la branche polaritonique
basse correspondant a I'état fondamental.
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4) Condensation de Bose-Einstein des polaritons

Les polaritons sont des bosons composites de spin entier, composés d’un photon (boson de spin entier
J=1) et d’un exciton (boson composite (électron et trou) de spin entier. Le spin de polarisation restant
entier permet donc d’envisager la possibilité d’'une condensation de Bose-Einstein polaritonique depuis
une quarantaine d’années.

Dans la suite de ce sous-paragraphe, nous nous plagons dans un cas idéal ou I'interaction entre bosons est
négligée, le systeme étant en contact avec un thermostat a la température T. Nous supposons aussi que
la densité bosonique est suffisamment faible de telle sorte que les composants fermioniques ne
conduisent pas a une transition vers un plasma d’électron-trou (EHP en anglais).

Un condensat de Bose-Einstein est caractérisé par sa grande cohérence et par I'occupation macroscopique
de I'état fondamental. En se condensant, I'extension spatiale des bosons, représentée par la longueur
d’onde de de Broglie A devient comparable a la distance inter-bosons. A dépend de la température et

de la masse des bosons en 3 dimensions :
h

 [2nmkgT

La condensation apparait a des températures inférieures a une température critique T, qui dépend de la
densité de particules n et de leur masse m. Dans un systeme de dimension 3, I'expression de T, est :
2mh? ( n
2.612

T. = 2/3
¢ =k, )
D’aprés I'expression de Ay, une faible masse bosonique favorise également la condensation tout en
augmentant la température critique T, permettant d’atteindre des condensations a des températures plus
accessibles expérimentalement. La BEC polaritonique ou my, = 10~>m, pourra étre obtenue a

température ambiante.

4.1) Condensation de Bose-Einstein comme introduite initialement par Einstein

Einstein se place dans un cadre de N bosons sans interaction a la température T, confinés dans un volume
LY (ou d représente la dimension du systéme d=1, 2 ou 3). Pour déterminer la densité de particules n, il
faut choisir la fonction de partition appropriée.

Suivant la symétrie de leur fonction d’onde, les particules sont classées en deux groupes : les fermions
(spin demi-entier, fonction d’onde anti-symétrique) et les bosons (spin entier, fonction d’onde
symétrique). Dans les deux cas, les particules distribuées sont indiscernables.

Les fermions suivent la statistique de Fermi-Dirac. Cette statistique respecte le principe d’exclusion de
Pauli entrainant frp < 1 et s’applique aux électrons et aux trous qui composent les excitons.
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1

oxp ( () - u))

B

fFD(I_C)) T} |J-) =

Les bosons, tels que les photons ou excitons suivent la statistique de Bose-Einstein :

1

Oou E(E) est la relation de dispersion des bosons et | le potentiel chimique qui correspond a I'énergie qu’il
faudrait apporter au systéme pour ajouter une particule. Comme la fonction fzg > 0, le potentiel
chimique respecte la condition u < E(0) ou E(0) est I'énergie du niveau fondamental. Sil'ona E(0) = 0
pour que la fonction de partition reste positive, le potentiel chimique devra étre strictement négatif.

fBE(I_()' T' ll) =

Nous remarquons que cette statistique présente une singularité lorsque E = p. Ainsi une population
macroscopique peut s’établir sur un état quantique unique. A haute température, I‘expression de fgg tend
vers la statistique de Boltzmann (équivalente a une distribution de particules classiques discernables) :

- B —(E (E) )
) =en(2282)

Le nombre total de particules N est la somme de la distribution sur ’'ensemble de la dispersion :

+ Z fBE(k T, H)

N(T,p) = ;fBE(I_{)’T' H) = exp (E(O); H)

La densité n est alors obtenue en intégrant la distribution dans I'espace des k en se plagant dans la limite
thermodynamique (N = o0, L% — o0,et n = Lﬂd) :
N(T,w 1 1 1 too

n(T,n) = lim —— = lim — + E, T, dik
( u) Looo L4 L—oo Ld (E (2) ,IT u) _1 (Zﬂ)d E>E(0)fBE( I’L)
B

exp

Le premier terme correspond a la densité de I'état fondamental ny (T, ). Dans le cas particulier ol E(0) =
0, ce terme est différent de zéro uniquement si p tend vers 0 par valeur négative. Si E(0) # u, ce terme
est nul et I'état fondamental est inoccupé. Le deuxieme terme donne la densité des états excités qui est
une fonction croissante de . Ajouter de nouvelles particules au systéme requiert donc une énergie
croissante.

Au-dela d’une densité critique n, les états excités sont saturés et ne peuvent plus recevoir de particules.
Le potentiel chimique tend alors vers 0. Les particules supplémentaires vont alors occuper I'état de plus
basse énergie. Cette transition de phase vers une peuplement macroscopique de I'état fondamental a été
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prédite par Einstein [53] en 1925. Dans le cas de systéme de dimension supérieur a 2, la densité maximale
que peut atteindre ce deuxiéme terme est donnée par :
+00

ne(T) = lim

po foe(K, T, 0 = E(0))d%k
10 (21)% Jps k(0 i )

La densité de I'état fondamental en fonction de la température lorsque d = 3 est exprimée par :

T
no(T) = n(T) — ne(T) = n(T)[1 (T—C)%]

Avec T la température critique introduite précédemment vérifiant ny(T;) = 0. Lorsque la température
augmente et s’éloigne de la densité critique,

Néanmoins, il est possible de faire converger l'intégrale X pour un systeme 2D de particule interagissant
faiblement en excluant de I'intégrale la zone proche de I’état final. Une transition de phase locale vers un
état superfluide, dite de Kosterllitz-Thouless [54], est possible. Un quasi-condensat se forme dont les
propriétés sont treés proches d’un condensat de Bose -Einstein. La condensation ne peut étre atteinte qu’en
3D.

Notons que dans le cas de polaritons dans une microcavité dont I'axe de croissance confére au systeme
un confinement 2D, le terme de la densité des états excités diverge, le potentiel chimique ne devient
jamais nul et la condensation de Bose Einstein n’est pas possible.

4.2) Laser a polaritons dans une microcavité
4.2)a) Mécanismes conduisant a la condensation des polaritons

Historiquement, le couplage fort polaritonique a d’abord été réalisé au sein de microcavité que nous allons
présenter dans ce sous-chapitre. Une microcavité est composée d’une couche active encadrée par deux
miroirs de Bragg, composés d’une succession de deux couches d’indice différents n; et n,.

Plus le contraste d’indice est élevé, meilleur est le confinement du champ D’une couche a l'autre, les
réflexions engendrées vont interférer de fagon constructive si d’une part le déphasage entre deux
réflexions successives est un multiple de 2m et si d’autre part les épaisseurs [; du miroir d’indice n, et
l, du miroir d’indice n, vérifient :

Ao Ao

I, =—etl, =
17 4n, 7" 27 an,

Ou A, est la longueur d’onde dans le vide a laquelle est centré le miroir.

Les modes photoniques stationnaires respectant la condition L, = mﬁ en incidence normale sont
c

appelés modes de cavité. Pour une couche active d’indice n., la longueur d’onde de cavité A, est alors

pour une incidence quelconque d’angle 6. :

_ 2n¢L¢cosB;

¢ m
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Contrairement a un résonateur de Pérot-Fabry, ol le confinement est réalisé par des miroirs métalliques,
le champ électromagnétique pénetre dans les miroirs de Bragg, ajoutant une longueur de pénétration
Lpggr a la longueur de la couche active L. La longueur effective de la cavité est alors :

2
1
Lesr =L + Ez Lppr;
i=1

Sur un spectre de réflectivité, le mode de cavité se présente comme un creux, situé au centre de la stop-
bande. Cette derniéere résulte de la périodicité de I'empilement des couches du miroir et correspond a la
zone ou les ondes électronégatives ne peuvent se propager. Concrétement Lpgg correspond au double de
la distance a laquelle il faudrait placer un miroir pour induire un méme retard de phase sur le coefficient
de réflexion.

La longueur d’onde du mode photonique differe Iégérement de la longueur de cavité A, définie
précédemment si la longueur d’onde des miroirs /10i est différente de celle de la cavité :

1
3 Acle +5 (Y0,Lpry + 0,LDBR,)
Lesy

Aph

La largeur a mi-hauteurl;,,du mode photonique est reliée au temps de vie fini des photons 7, dans la
cavité :
Q Epp 1

T = — ——
ph
a)ph th a)ph

Ou Q est le facteur de qualité de la cavité. Plus il est élevé, plus la durée de vie des photons augmente.

Le laser a polaritons a été proposé pour la premiere fois en 1996 par A.Immamoglu et al. Le principe repose
sur l'utilisation d’un condensat de polaritons hors-équilibre pour produire une source de lumiére
cohérente Quatre mécanismes conduisent a la formation du condensat de polaritons : le pompage, le
remplissage du réservoir excitonique, la relaxation le long de la branche basse et la formation du
condensat au-dela d’une densité critique. Nous allons a présent détailler ces mécanismes.

Dans le cas classique de la microcavité, un plasma d’électron-trou est créé par pompage optique non
résonant a haute énergie. En quelques f's, les émissions de phonons entraine la relaxation des paires
électrons-trou vers un état de grand vecteur d’onde sur la branche basse de dispersion polaritonique.
L'accumulation de polaritons dans cette zone constitue un réservoir de polaritons a fort caractere
excitonique, appelé plus justement ‘réservoir excitonique’.

Ces polaritons se thermalisent ensuite le long de la branche basse vers I'état d’énergie minimum en k=0

en émettant des phonons optiques [55] [56]. Comme d’une part la fraction photonique des polaritons
augmente et comme d’autre part le temps de vie des photons est au moins deux ordres de grandeur plus
faibles que le temps de vie des excitons, le temps de vie des polaritons et leur probabilité d’interagir avec
d’autres particules diminuent.

Le temps de vie faible des polaritons (quelques ps) par rapport au temps de dissipation (quelques dizaines
de ps) rend la relaxation des polaritons jusqu’au minimum de la bande problématique [57].
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Les polaritons s’accumulent au niveau du Bottleneck [58] (goulot d’étranglement en anglais) lorsque la
courbure de la branche basse change de signe. Les polaritons doivent alors céder une énergie croissante
et peu de vecteur d’onde.

Au-dela d’une densité critique de polariton accumulée, I'effet du’ bottleneck’ est surmonté. La puissance
d’activation du phénomene laser correspondant a cette densité est appelée seuil laser, intrinséquement

lié a la relaxation des polaritons du réservoir excitonique jusqu’au bas de la LPB (en k= 6).

L'augmentation de la population entraine la formation d’un condensat de polariton au niveau du minimum
d’énergie en favorisant le processus de diffusion polariton-polariton. D’aprés les principes de conservation
du vecteur d’onde et de I’énergie, un polariton atteint I'état fondamental et un autre est envoyé a une
énergie et un vecteur d’onde plus élevés.

Concrétement, les cavités sont congcues pour modifier le dédoublement de Rabi, en jouant sur les
épaisseurs des miroirs de Bragg et de la couche active, et le désaccord pour modifier la fraction excitonique
qui favorisant les interactions entre particules en favorisant les phénomenes de relaxation.

Sur la figure 1-20 sont résumées les différentes étapes qui ménent a la condensation des polaritons dans
|’état de plus basse énergie.

1550,
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E
< 14804 excitonic reservoir
5
=
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-~ phonon-polariton
polariton-polariton
| \ scattering
1475 - \ v/
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Figure | — 20. Représentation schématique des processus de relaxation conduisant au laser a polaritons dans une
microcavité planaire a base de GaAs sous excitation non résonante. La courbe noire correspond a la dispersion de
la LPB. La figure est extraite de la référence [4].
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En 2006, Kasprzak et al. observent pour la premiere fois la condensation de Bose-Einstein dans une
microcavité de CdTe [59]. Le condensat émet par luminescence une émission de photons cohérents et
monochromatiques, d’ou la dénomination de laser a polaritons. Cependant a la différence fondamentale
d’'un laser classique, l'inversion de la population n’est pas une condition nécessaire. En effet, la
condensation passe par la dynamique de relaxation via I'occupation de I'état final propre aux bosons.

En effet, la probabilité qu’un polariton relaxe d’un état k quelconque vers I’état fondamental est donné
par :

Wiso = Wilso(1 +< Ny >)

Oou W,?_>0 est la probabilité qu’un polariton relaxe d’un état de vecteur d’onde k vers I'état fondamental
lorsque ce dernier est vide. N est la population moyenne du minimum d’énergie.

La cinétique des processus de relaxation des polaritons du réservoir vers les bas états d’énergie de la LPBB
est décrite par une équation semi-classique de Boltzmann résolue numériquement et présentant
I"avantage I'ensemble des processus d’interactions [60].

dnk
- = P, — Fknkz Wik (e + 1) + (g + 1) Z Wi e
K k!

Ou W, _,,rcorrespond au taux de diffusion des polaritons d’un vecteur d’onde k vers un vecteur d’onde k'
quel que soit le type de processus de diffusion, calculés a partir de la régle d’or de Fermi. n;, est la fonction
de distribution des polaritons, P, correspond au terme de pompage, [}, correspond au taux de déclin des
polaritons.

Le pompage des polaritons P, dans le réservoir excitonique lorsque Ej, > Ey est donné par :

(Ex — Ex)

P, = Pyexp (— kT

)

Le temps de déclin [}, est I'inverse du temps de vie non-radiatif t,,, considéré comme un temps de
relaxation.

4.2)b) Régime thermodynamique et régime cinétique en fonction du déphasage

Deux régimes de relaxation des polaritons vers le pieége polaritonique de la LPB peuvent étre distingués en
analysant I’évolution du temps de vie des porteurs en fonction du désaccord.

La figure I-21 présente I’évolution du temps de relaxation polaritonique 7, et du temps de vie
polaritonique t,,; en fonction du désaccord 5k|| = Ec(k”) - Ex(k”), avec E. I'énergie du photon et Ey

I’énergie de I'exciton.
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Figure | — 21. Description schématique de I'évolution du temps de vie moyen polaritonique T, et du temps de
relaxation polaritonique sous excitation non-résonante a une température quelconque en fonction du désaccord
montrant les régions ol T, est favorisé une condensation thermodynamique, une condensation cinétique ou une

condensation mixte.

Le temps de vie des polaritons 7,,; dépend de la fraction photonique et augmente donc en passant de
désaccords négatifs a des désaccords moins négatifs (7,,,; varie entre le temps de vie photonique et le
temps de vie excitonique).

Alinverse le temps de relaxation ,- diminue en raison d’une faible profondeur du piége polaritonique, du
caractére excitonique plus marqué des polaritons de la branche polaritonique basse et d’interactions
polaritons-polaritons et polaritons-phonons plus élevées.

Dans le régime thermodynamique, lorsque 7,,,; > T, la relaxation rapide permet la thermalisation du gaz
de polaritons, la distribution polaritonique est en équilibre a une température supérieure ou égale a celle
du réseau. Dans ce régime, le seuil laser augmente avec I'augmentation du désaccord.

Dans le régime cinétique, au contraire 7,,; < T, la distribution polaritonique est alors hors équilibre, le
piege polaritonique est profond et les interactions des polaritons avec d’autres particules sont
défavorisées. La relaxation trop lente ne permet pas la thermalisation du gaz de polariton et la
condensation est alors gouvernée par la relaxation cinétique des particules.
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4.2)c) Interaction polariton-polariton, polariton-phonon, polariton-impuretés dans les
microcavités

Nous allons énumérer les différents processus permettant la relaxation des polaritons vers des états de
basse énergie de la LPB. Dans le cas des microcavités, les principaux processus de diffusion [57] sont les
interactions polariton-polariton, polariton-phonon et polariton-porteur-libre.

L’équation semi-classique de Boltzmann présentée dans 4.2)a) permet de calculer la densité de population
nécessaire pour former un condensat a un désaccord donné et une température donnée.

Tant que la densité de polariton est faible, l'interaction polariton-polariton est négligeable et
I’élargissement associé est négligeable. La densité d’exciton (ou de polariton photocréés) est supposée
égale a la densité de photons en considérant que chaque photon créé un polariton.

Premiérement, |'interaction polariton-polariton est un processus de diffusion élastique de I'ordre de
qguelques ps. Chaque interaction met en jeu une énergie de I'ordre de quelques meV. L’effet principale de
cette interaction est de permettre aux polaritons de franchir le bottleneck, favorisant leur relaxation vers
le minium de la LPB. Cependant, le processus ne dissipe pas d’énergie et ne réduit pas la température du
gaz polaritonique. Tandis qu’un des deux polaritons descend le long de la LPB vers les basses énergies ol
il se recombine radiativement en quelques ps, I'autre est propulsé vers les états de hautes énergies et se
recombine de fagon non-radiative (en dehors du cone de lumiére) en quelques centaines de ps.

Deuxiemement, le pompage optique génére des porteurs libres qui peuvent interagir avec les polaritons.
L'interaction polariton-phonon ne joue pas un rble aussi prépondérant que l'interaction polariton-
polariton puisque le temps de formation d’exciton ou de paires d’électron et de trous fortement corrélés
est bien plus court que le temps de vie polaritonique.

Troisiemement, polariton-phonon acoustique. L’interaction entre les phonons acoustiques et les excitons
est moins efficace que l'interaction entre ces derniers et les phonons optiques. Chaque processus de
relaxation prend environ 10 ps et moins de 1meV d’énergie est échangée.

Au départ, les polaritons partent du haut de la LPB de la zone hors du cone de lumiére ol le temps de
relaxation est plus court que le temps de vie des particules. Puis, pendant 100 a 200 ps, le polariton dissipe
10 a 20 meV d’énergie cinétique afin d’atteindre la frontiére avec la zone active du cone de lumiére.
Ensuite, 5 a 10 meV d’énergie doivent encore étre dissipée par les polaritons avant d’atteindre le fond du
piege polaritonique. Cette derniere étape est assistée par des photons acoustiques dure environ 50 ps, ce
qui est environ dix fois plus élevé que le temps de vie des polaritons dans cette zone. C'est pourquoi les
polaritons ne peuplent pas fortement les états du piege polaritonique. La distribution polaritonique est
concentrée dans la zone hors du céne de lumiere et a la frontiére avec la zone active, expliquant I'effet de
bottleneck. Le systeme n’atteint pas I’équilibre thermique en raison des cinétiques de relaxation trop
faibles.
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4.3) Cas du guide polaritonique
4.3)a) Mécanisme du laser polaritonique

Dans le cas des guides d’onde, la branche polaritonique basse ne posséde pas d’état fondamental. Il
n’existe donc pas d’état privilégié a une énergie fixe contrairement a la condensation dans une microcavité
quialieuen k” = 0 sur le bas de la LPB. La cinétique des processus de relaxation favorise la condensation
d’une population macroscopique dans un état favorable qui dépend des conditions d’excitation.

En effet, les fissures qui traversent les guides d’onde sur toute leur épaisseur forment a la surface des
cavités horizontales encadrant le spot d’excitation. Cette configuration est souvent désignée ‘laser a
polariton horizontal’ par opposition au ’laser a polaritons vertical’ se rapportant aux microcavités. Une
majorité de polaritons reste confinée dans une cavité horizontale efficace par réflexion sur les fissures.

La vitesse de groupe est donnée par la relation de dispersion du mode guidé ; le temps de passage t,, des

excitons sous le spot dépend de v, et du diamétre du spot d non nulle du mode guidé. La vitesse de groupe

p dw da . s P
est donnée par: v, = Pl Cette vitesse de groupe augmente lorsque I'on s’éloigne de la résonnance
P

excitonique
Pour un état d’énergie donné, la population de polariton N augmente a condition que :
Win - Wout > T

Ou W;, et W,,; sont respectivement les taux de diffusion entrant et sortant propres a chaque état
. . L . 1

polaritonique. Pour rappel, le taux de décroissance I" estdonné par: I' = =

14

Augmenter la densité d’excitation ou augmenter le temps de passage t,, des excitons sous le spot (en

augmentant par exemple la taille du spot) favorisent la formation d’une population macroscopique

cohérente. Pour déclencher le processus de relaxation stimulée, cette population doit dépasser un seuil

critique.

Bien que le temps de passage diminue avec la température, le temps de relaxation des polaritons avec les
phonons LO diminue aussi et la condition peut malgré tout étre vérifiée.

La figure ci-dessous permet de visualiser la zone d’énergie favorable a I’'amplification. Elle correspond a la
zone ou le taux de diffusion net est supérieur est supérieur au taux de déclin. La population d’un état peut
alors dépasser un seuil critique déclenchant ainsi I'amplification stimulée. Comme nous le verrons dans la
partie expérimentale au chapitre 3, cette gamme d’énergie est identifiée a travers les modes de Fabry-
Pérot une fois le seuil laser dépassé.
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Figure | —22. Variation du taux de diffusion net W, — W, et du taux de déclin I" en fonction de I’énergie pour une
puissance d’excitation P (noir) et 10P (rouge) tels que calculés dans la référence [61] pour un spot d’excitation de
7um de diamétre. Multiplier la puissance d’excitation par 10 permet d’augmenter le taux de diffusion net via les
interactions polaritons-polaritons et donc de vérifier la condition W, — W, > I nécessaire a I'amplification du
laser polaritonique. Dans cet exemple, la zone favorable a I'amplification est située entre 3344 meV et 3363 meV.

4.3)b) Interaction polariton-polariton, polariton-phonon, polariton-impuretés dans du
massif ou un guide

L'interaction des polaritons avec les phonons entraine une modification de la structure de bandes, de
facon analogue a l'application d’une contrainte. En effet, les ondes sonores modifient le potentiel
périodique vu par les électrons et les trous [62] en déplacant les atomes par rapport a leur position
d’équilibre. Pour des matériaux non-centrosymétrique, I'interaction avec les phonons acoustiques produit
un effet piézoélectrique. Le champ électrique résultant de la modification de la contrainte par I'onde
sonore interagit avec les électrons et les trous.

La contribution de I'interaction polariton-phonon sur I'élargissement, estimée a partir de la régle d’or de
Fermi et due aux déformations de potentiel le long de la branche haute a 0K, est donnée par [63] :

3

I"UPB — D~—D 2
ac nhpvsvg( Cc V)

Ou k est le vecteur d’onde, p la masse volumique, v; la vitesse du son dans le matériau et Uy la vitesse de
s 1dE . . . .

groupe défini par v, = P~ D. et Dy respectivement les potentiels de déformation de la bande de
conduction et de la bande de valence. La vitesse de groupe est déterminée pour chaque valeur de k de la
branche de dispersion en fixant les I; = 0 dans la relation de dispersion polaritonique X. Plus la courbure

est élevée, plus la vitesse de de groupe est élevée. La vitesse de groupe augmente donc avec I'énergie.
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Les interactions polaritons phonons plus importantes dans ZnO que dans GaN sont responsables d’un plus
grand élargissement homogene a température ambiante que pour GaN.

En comparant les différents types d’interaction avec les polaritons, il ressort que les interactions
polaritons-phonons sont du méme ordre que les interactions polariton-phonons. Cependant ces
interactions ne suffisent pas a elles seules pour expliquer la valeur de I'élargissement homogéne a 5K.
L'élargissement homogeéne est surtout régi par l'efficacité des interactions polaritons-impuretés qui
augmente avec la vitesse de groupe [64].

Pour ZnO, les forces d’oscillateurs élevées conduisent a une courbe de dispersion plus pentue, et donc a
des vitesses de groupe polaritoniques plus élevées, notamment pour le polariton B, ce qui entraine des
valeurs d’élargissement homogéne importants. Pour GaN, les forces d’oscillateurs plus faibles conduisent
a une dispersion polaritonique plus aplatie, donc a des vitesses de groupe plus faibles et a des
élargissements homogenes plus réduits.

L'augmentation de I'élargissement homogene avec la température est imputable a I'interaction polariton-
phonon et est modélisé par la loi de Ségall présentée dans le sous chapitre 2.6).

A 300K, I'interaction polariton-phonon conduit a des largeurs de raies bien supérieures pour ZnO (=45
meV) que pour GaN (=15 meV).
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5) Limites du couplage fort

5.1) Définition de la transition de Mott

Pour des faibles densités de porteurs, la distance moyenne entre deux excitons est tres supérieure au
rayon de Bohr de I'exciton. Lorsque la densité d’excitons augmente, la diminution de la distance qui les
sépare diminue va renforcer les interactions coulombiennes entre leurs composants fermioniques. D’'un
gaz d’exciton a faible densité, il se produit une transition de phase vers un plasma d’électron et de trous
décorrélés une fois la densité de Mott [65] franchie. La réduction de la distance entre excitons avec
I"augmentation de la densité est représentée sur la figure 1-23 :

(a) (+)hole (-)electron

P
r>>aBohr

Figure | — 23. Schéma extrait de la référence [66]. a) Exciton de Wannier avec un trou et un électron en interaction
coulombienne possédant un rayon de Bohr ag,,,. b) Distance entre exciton de Wannier supérieure au rayon de Bohr
pour une densité inférieure a la densité de Mott. c) Plasma d’électron-trou au-dessus de la transition de Mott.

La transition de Mott est atteinte lorsque l'interaction coulombienne est écrantée, conduisant a la
destruction de la résonance excitonique. Pour des densités élevées, le spectre optique est influencé par
I’écrantage, la renormalisation du gap et le remplissage des bandes. Progressivement avec I’'augmentation
de la densité, I'écrantage détruit graduellement la force d’oscillateur de la transition excitonique.

Sous la densité de Mott, une fraction des porteurs forme des excitons. L'exciton possede 4 états de spin
en considérant une bande de valence. La conséquence est que la densité d’état des excitons est le double
de celle du trou et de I'électron. Or I’écrantage dus aux excitons est plus faible que I'écrantage dus a des
porteurs libres. A température ambiante dans ZnO, cette fraction excitonique atteint au maximum 0,14
pour une densité n=1,9.10" cm? [67] Ainsi, quelque que soit la densité, la grande majorité des porteurs
ne sont libres. En négligeant la contribution des excitons sur |'écrantage, |’erreur de calcul commise sur la
force d’écrantage est de moins de 10%. Au-dela de la densité de Mott, un modeéle de Drude permet de
décrire le plasma d’électron-trou.

Pour expliquer la variation de la réflectivité suite a un changement de densité, il faut s’intéresser au
comportement de I'indice de réfraction lorsque la densité de porteur augmente.
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5.2) Différentes approches pour la détermination de la transition de Mott

Une premiére approche classique consiste a approximer la densité de Mott ny, a l'inverse du volume
occupé par un exciton :

4
s _ 3y—-1
ny = (g”aB)
Une seconde approche quantique consiste a considérer le volume quantique :

nd =< ¥.|H|¥, >= (10ma})~!

Mais ces deux approches sont des simplifications excessives qui conduisent a surestimer la densité de
Mott [68].

Dans la littérature, une premiere estimation est réalisée pour un plasma d’électron-trou dégénéré se
fondant sur la longueur d’écrantage de Thomas-Fermi Ay ; [23] des trous (i = h) ou des électrons (i = e).

L’écrantage de l'interaction coulombienne est décrite par le potentiel de Yukawa [67] :

2 _r=r'|

e
e As,i

Vor—-r)=——"8-+——
5( ) Amege,|r — 1|

Ou Ay ; est la longueur d’écrantage. Cette relation est aussi vérifiée pour un plasma neutre

Dans un plasma d’électrons, les longueurs d’écrantage sont données par :

_ gograp%'
St e on

Ou y; est le potentiel chimique des électrons ou des trous. Pour rappel, le remplissage des bandes est
décrit par le potentiel chimique p = pp + 1, ol y; est défini par rapport au sommet de la bande de
valence et |1, au bas de la bande de conduction. Lorsque p > 0, I'inversion de population est réalisée, donc
tant que le régime du laser est de type excitonique, U reste négatif.

Pour une distribution de Fermi-Dirac a OK, une deuxiéme estimation de la densité est réalisée suivant
I'approche de Thomas-Ferminlf :

_ Vs memy
nif = (1,19)%a33 192( °

)3
(me + mh)z
Une troisieme estimation courante se base sur la longueur d’écrantage de Debye-Hiickel pour un gaz
d’électrons-trous en considérant une distribution de Boltzmann :

kyT

n,’e,,H = (1,19)2 2a3E
B™b

Plusieurs problémes sont a évoquer. La densité de Mott devrait augmenter avec la température ce qui
n’est pas vérifié expérimentalement pour des guides planaires de GaN et ZnO. De plus, la densité de Mott
tend vers I'infini pour des tres hautes températures et tend vers 0 a des tres basses températures.
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Enfin, une derniere approche statistique a été développée par Versteegh [67]. La premiere étape consiste
a calculer les potentiels chimiques p, des trous et p, des électrons. En écrivant que n, = n; pour une
excitation optique :

1 2m; 3 (® 1
. = 2
i 2712( h?2 ) fo 1 + eBE-W) VEdE
La fonction n, = f(y,) est calculée numériqguement pour différentes valeurs de p, en utilisant la
statistique de Fermi-Dirac, présentée dans le sous-chapitre 4)1). On calcule de méme la fonction
ny = f(uy). Ceci permet ensuite de calculer la longueur d’écrantage A; du plasma électron-trou en

utilisant la formule ci-dessous :

1

L +
2 2
As,e As,h

1
(A_S)z =

Lorsque la densité de porteur augmente, la longueur d’écrantage diminue. La densité de porteur
conduisant a une longueur d’écrantage égale au rayon de Bohr (écrantage du potentiel Coulombien)
correspond a la densité de Mott.

Dans un deuxieme temps, il est possible de déterminer la fraction excitonique. La densité excitonique n,,
et le potentiel chimique excitonique sont reliés par :

= LA S (0 L e
& p2 h2 _p ePE-D —1 s
S

Ou E; = Ey(1 —%)2 est I'énergie de liaison écrantée de I'exciton (si A > a, sinon Eg = 0), avec E,
S

I’énergie de liaison non-écrantée de I'exciton.

Dans la littérature, la valeur de la densité de Mott de GaN et ZnO varie fortement dans une fourchette
entre 3.10 et 3,7.10'° cm™ entre 5K et 300K.

Les densités de Mott de couches épitaxiées de GaN et de ZnO sont mesurées par
microphotoluminescence. [69], [70], [71], [72] ou par réflectivité pompe-sonde femtoseconde [73], [67]
par transmission pompe-sonde femtoseconde [74] ou calculés théoriquement [67], [75]. Les valeurs de
densités de Mott suivant différentes méthodes sont récapitulées dans le tableau I-12.

Tableau | — 12. Densités de Mott calculées pour GaN et ZnO suivant plusieurs modéles analytiques : De gauche a
droite : Sphéere dure, Debye-Hiickel, Thomas-Fermi, approche quantique et une méthode statistique de Versteegh.

iy (em™3) npff(em™3) njf (cm™3) nf,(cm‘3) ny(cm™3)
GaN 101° 2,9.101° 7,8.1015 1,3.1018 2,0.1016 — 7,6.10%7
Zn0  4.10%° 5,5.101° 9.1016 5,5.1018 7.916 — 151018

La renormalisation du gap s’explique par le fait que plus un plasma est dense moins il faut ajouter d’énergie
pour ajouter une particule. En plus de I'interaction coulombienne attractive entre électrons et trous, il faut
aussi tenir compte de la répulsion coulombienne entre des porteurs de méme charge. L’effet d’écrantage
qui en résulte intervient dans la renormalisation du gap [23], [76].
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La renormalisation du gap provoque une diminution du couplage de Rabi, entrainant un décalage de la
LPB vers les hautes énergies et la UPB vers les basses énergies. Cela est causé par la réduction des forces
d’oscillateur et est mis en évidence expérimentalement par le blueshift de la LPB en-dessous du seuil laser
a polaritons [77].

L'énergie de la résonnance demeure constante pour une densité variable de porteurs [78], [79], [80].
L’explication est que I'écrantage de la force d’oscillateur de I'exciton est compensé par la renormalisation
du gap. La densité de Mott est atteinte dés lors que la renormalisation du gap est égale a I'énergie de
liasion de I'exciton.

Dans le cas du ZnO, le couplage spin-orbite et du champ cristallin conduit a trois bandes de valence. Aucun
modele ne permet de décrire le comportement de la renormalisation du bandgap pour une bande de
conduction et plusieurs bandes de valence. Les modeéles théoriques étudiant la renormalisation se limitent
donc a un gap unique avec la bande de valence A.

Sur la figure ci-dessus ont été tracées les transitions de Mott de ZnO en fonction de la température suivant
les quatre modeles analytiques exposés précédemment et le modeéle statistique de Versteegh.
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Figure | — 24. Transtions de Mott de ZnO représentées en densité de porteurs en fonction de la température suivant

4 modéles analytiques : sphére dure (rouge)), Debye-Hiickel (bleu), Thomas-Fermi (orange) et suivant la méthode
quantique (violet) et un modele statistique proposée par Versteegh [67] (vert)
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Les parametres utilisés pour les simulations sont détaillés ci-dessous. Pour le rayon de Bohr, les valeurs
sont agy, = 29.34A pour le GaN [33] et agy, = 184 pour le ZnO [32] .

Pour les masses effectives de GaN, Vurgaten et al. [81] dressent une liste des différentes méthodes dans
la littérature mais préconise d’utiliser pour I'électron la valeur de m,* = 0,222m, obtenue par mesure
cyclotron par I'équipe de A. M. Witovski [82] et pour le trou m;* = my; communément utilisée dans des
calculs de structure de bande tel que introduit par Suzuki et al. [20]

Pour les masses effectives de ZnO, Meyer et al. [83] recommandent dans le cadre d’une contrainte
moyenne sur 'ensemble de la premiére zone de Brillouin :

1
m," = (m,,".m, %)% = (0,24m,.0,28m,%)3 = 0,266m,
my* = 0,59m,
Ces valeurs sont confirmées par Y.Wang et al. [84] en 2015.

Les caractéristiques expérimentales des lasers employés en expérience de spectroscopie seront données
dans le chapitre suivant.
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6) Etat de l'art sur le laser a polariton

En 1996, Imamoglu décrit de facon théorique le laser a polaritons comme un condensat hors-équilibre et
ne nécessitant pas une inversion de population pour atteindre le seuil laser [85]

La stimulation de I'émission de I'état fondamental a été pour la premiére observée dans une microcavité
de CdTe a 5K en 1998 par Le.Si.Dang [86]. Des 2002, le couplage fort a température ambiante est atteint
dans une microcavité de ZnSe par A.Paulis et Al [87]. En 2003, le couplage fort est démontré dans une
microcavité GaAs a 4K par Dang, dans une microcavité de GaN a 5K par A. Vincent et Al [88], et en 2005 a
300K par F.Semond et Al. [89]. Depuis le laser a polaritons a été étudié a de maintes reprises dans des
microcavités de GaAs, de CdTe [59], [90], [91], [92], [93] et dans des microcavités de matériaux a plus
grand bandgaps comme ZnO [94], [95], ZnSe [87], [96] et CuCl [97].

L'effet laser a polariton est observé a température ambiante pour la premiere fois en 2007 dans une
microcavité massive de GaN [98], puis dans une microcavité contenant 67 puits quantiques GaN/AlGaN en
2008 [99] Pour ZnO, la premiere démonstration du phénomene date de 2013 [100], suivie de I'étude du
couplage fort dans des microfils a 300K [101] jusqu’a 450K [102].

Des microcavités a matériaux organiques ont été également étudiées pour leur exciton tres localisés (de
type Frenkel) présentant des énergies de liaisons élevées. L’autre avantage est qu’ils présentent des co(ts
de fabrication faibles. Kéna-Cohen et al ont examiné en 2010 le laser a polaritons a 300K dans des
microcavités a base d’anthracéne [103], puis d’autres observations du phénomeéne ont été menées dans
des microcavités a base de polymere et de fluoréne [104] ou encore a base de pérovskite [105].

Le couplage fort dans un guide d’onde organique a 300K est démontré en 2011 par Ellenborger et al [106],
puis pour un guide inorganique de GaAs a 5K par Walker et al. [107] L'équipe de D.Solnyshkov et de
G.Malpuech propose d’employer ZnO ou GaN comme matériau pour la couche active du guide d’onde en
raison des forces d’oscillateurs excitoniques importantes pour ces deux matériaux [60] En 2017, Ciers et
al parviennent a conserver le couplage fort polaritonique dans un guide d’onde de GaN a 100K [49].

Le guidage des polaritons constitue également un moyen d’étudier des solitons brillants et
sombres. [108], [109]

La qualité de ZnO comme composant optoélectronique est discutée en 2009 par H. Morkog et al. [55].

|H

La premiere étude expérimentale de I”injection électrique a température ambiante d’'une microcavité de
GaN est initiée par Bhattacharya en 2014 [110] bien que critiquée en 2016 par Benoit Deveaud [111].
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Conclusion

Au cours de ce chapitre, nous avons donné les principales propriétés physiques de ZnO et GaN. Ensuite,
nous avons expliqué le principe de l'interaction lumiere matiere dans les semiconducteurs. Cela nous a
amené a introduire la notion d’exciton qui est I'excitation élémentaire dans un semi-conducteur provenant
de l'interaction coulombienne d’'un électron de la bande de conduction et d’un trou de la bande de
valence. L'expression de la fonction diélectrique a ensuite été déterminée en se fondant sur le modéle de
I'oscillateur harmonique.

Nous nous sommes ensuite intéressés au régime de couplage fort dans les semiconducteurs conduisant a
de nouveaux états propres caractérisés par une branche polaritonique haute et une branche polaritonique
basse. Le polariton suit la statistique de Bose-Einstein et la condensation dans un état quantique unique
est possible dans les microcavités. La relaxation des polaritons est alors stimulée par de I'occupation de
I’état fondamental. Les photons issus du condensat partagent les propriétés d’une émission laser classique
(cohérence sptaile et temporelle, directivité).

Une structure alternative est un couplage des excitons d’un matériau d’'une couche active avec un mode
photonique guidé dans cette couche. Un guide d’onde est intéressant pour réaliser un composant
optoélectronique car I'implémentation de I'injection électrique requiert moins d’étapes technologiques.
Contrairement a la microcavité, il n’existe pas d’état fondamental pour le guide d’onde. L’Emission laser
est favorisée suivant la dynamique de relaxation le long de la branche polaritonique basse. Le couplage
fort polaritonique peut étre perdu lorsque la densité de porteur dépasse la densité critique de Mott qui
dépend de la température.
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II) Techniques expérimentales

Le chapitre précédent traitait des propriétés physiques de ZnO et de GaN et nous avons mis en évidence
que les propriétés optiques au niveau du gap sont principalement gouvernées par des particules
composites qui peuvent étre des excitons ou des polaritons. Afin d’étudier les propriétés excitoniques ou
polaritoniques de matériaux massifs ou de guide d’onde, différentes techniques spectroscopiques peuvent
étre utilisées. Dans ce second chapitre, nous présenterons les différentes techniques spectroscopiques
utilisées au cours de ma these. Les différentes configurations d’excitation, confocale et latérale, et les
différents types d’imagerie, espace réel ou espace de Fourier, seront présentés, accompagnées d’'une
description des éléments du banc de spectroscopie. En prenant en compte la transmission optique de ces
éléments, nous détaillerons le calcul de la puissance surfacique, permettant d’aboutir a une estimation de
la densité de porteur.

1) Présentation des techniques de spectroscopie optique
1.1). Principe général

Le principe général de la spectroscopie optique est d’étudier les signaux lumineux réfléchis, absorbés ou
transmis par un matériau semi-conducteur soumis a une excitation lumineuse. Celle-ci entraine
I'excitation des électrons d’un état d’énergie initiale E; a un état d’énergie supérieur Eg. Puis la
désexcitation des électrons vers leur état d’énergie initial conduit a I’émission d’un photon d’énergie Ef —
El .

Les faisceaux d’énergie réfléchi et transmis sont détectés respectivement par les techniques de réflectivité
et de transmission tandis que la partie absorbée est transformée soit en chaleur lors de recombinaisons
non radiatives aboutissant a la création de phonons et détectable par une technique d’absorption optique
détectée thermiquement (AODT) soit en émission lumineuse émise a une longueur d’onde différente par
photoluminescence. Une autre technique est I'éllipsométrie qui permet de déterminer l'indice et
I’épaisseur des couches d’un échantillon en analysant la polarisation du signal réfléchi par I’échantillon.

La technique de réflectivité met principalement en évidence les transitions intrinséques (les transitions
excitoniques) d’échantillons massifs alors que la luminescence permet de situer les états extrinseques du
semi-conducteur. Dans notre cas, nous emploierons de la microphotoluminescence afin de s’affranchir
des inhomogénéités de contraintes du matériau. L'imagerie dans I'espace réel permet de régler le
grandissement du montage et I'imagerie de Fourier donne acces a la dispersion angulaire de I'énergie ou
la réflectivité.
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1.2). Technique de microphotoluminescence
1.2)a). Principe de microphotoluminescence pour une transition bande a bande

La photoluminescence refléte les états de basse énergie et ne reflete pas la densité d’état. L'échantillon
est soumis a une excitation lumineuse et les photons réémis sont analysés. L’excitation lumineuse est une
source laser dont I'énergie dépasse I'énergie de bande interdite ce qui conduit a la création de paires
électron-trou a grand vecteur d’onde. Ces paires se relaxent par des processus non radiatifs, comme
I’émission de phonon jusqu’aux extrema de la bande de conduction et de valence ou ils émettent des
photons par recombinaison radiative.

La luminescence a lieu a des énergies plus basses que celle de la lumiére excitatrice. En effet, les propriétés
du semi-conducteur, qu’elles soient intrinseques comme pour les excitons ou extrinseques en présence
d’impuretés sont révélées par les spectres de UPL et conduisent a des émissions de photon d’énergie
inférieure a I’énergie de bande interdite.

Deux types de photoluminescence peuvent étre mesurées, soit en fonction de I'énergie d’excitation avec
une énergie de détection fixe, soit en fonction de I'énergie d’émission avec une énergie d’excitation fixe.
C’est cette derniere méthode que nous utiliserons.

Lintensité de I'émission spontanée Iy, dépend de f(v), la probabilité donnée par le produit des
probabilités qu’un électron occupe un état d’énergie E, et qu’un trou occupe |'état d’énergie E;
correspondant de méme vecteur d’onde, de |P.,|2, module au carré de I'élément de matrice optique
traduisant la probabilité de cette transition et de p(v) la densité conjointe d’état.

Isp(hv) = f(v)lpcvlzp(v)

Ou la probabilité f(v) = f(E,)[1 — f(E;)] avec f(E) = !

E-Erermi
[1+exp( kT )]

E
En faisant I’hypothése que E; — Efermi = Epermi — E1 = 7g >» kT, la fonction de Fermi de I’équation
(. . . —hv, . .
précédente est remplacée par une fonction de Boltzmann f(v) = exp (k—;}) ou T est la température des
b

porteurs et Epgrmi I'énergie du niveau de Fermi. L’élément de matrice optique P, est un terme qui ne
1
dépend pas de I'énergie. La densité conjointe d’état p(v)est proportionnelle a (hv — Eg)E. La forme

approchée de luminescence correspondant a la transition bande a bande d’un semi-conducteur a gap
direct est proportionnelle a :

—(hv — Ey)

1
I (hv) a (hv — Eg)2exp ( KT

)
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1.2)b). Autres types de recombinaisons radiatives observées en microphotoluminescence

Les différentes transitions optiques possibles sont répertoriées dans la figure 1I-1 ci-dessous. Pour plus de
détails sur les impuretés, se référer au chapitre |, partie 4.2c).

Pour réaliser I'expérience de photoluminescence, I'échantillon est excité par un rayonnement
sensiblement monochromatique, correspondant a un domaine spectral ou il est bien absorbant.

A, .

.E_D" ) .i_D" .S_X -ax_ »

- B-X

y v
v v A A \y |y
x

e [ i [ [= ()
07' Bandea D°-h e-A° D“(?A“ B-X Bande -

bande (D", Impureté

Thermalisation D+X) profonde

Figure Il - 1. Types de recombinaisons radiatives

De gauche a droite, la recombinaison bande a bande est celle d’'un électron du bas de la bande de
conduction avec un trou du haut de la bande de valence. Les transitions trou libre-donneur neutre (D%, h)
et électron libre-accepteur neutre (e, A°) correspondent a la recombinaison d’un porteur libre avec un
porteur de charge opposée piégé sur une impureté.

Les recombinaisons donneur neutre-accepteur neutre (D°,A%) mettent en ceuvre un électron lié a un
donneur (D7, e) et un trou lié & un accepteur (A7, h). X représente un exciton libre, qui peut se localiser
sur des impuretés neutres et former des complexes a deux voire trois particules (D° — X,A° — X,D* —
X). Les centres profonds ne participent que minoritairement aux recombinaisons radiatives. Pour plus de
détails sur le principe et les techniques de luminescence, se référer a la source [112] .

1.3). Technique de microréflectivité

La réflectivité traduit I'évolution de I'intensité lumineuse réfléchie par un échantillon en fonction de la
longueur d’onde de la lumiere incidente. Cette technique est sensible aux transitions intrinséques et ne
refléte pas les transitions extrinseques. Les impuretés ne sont pas prises en compte.

La source d’excitation lumineuse couvre une grande plage de longueur d’onde. Globalement, le coefficient
de réflectivité varie trés lentement mais présente des variations importantes localisées lorsque I'énergie
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du photon incident présente une énergie légerement inférieure a I'énergie de bande interdite. Ces
variations s’expliquent par I'absorption d’un photon aboutissant a la création d’un électron et d’un trou,
qui par interaction coulombienne, créé un exciton.

En se rapprochant de la résonance excitonique, I'interaction entre I'exciton et le photon se renforce
entrainant d’'importantes variations de la constante diélectrique et de I'indice de réfraction et par suite
des spectres de réflectivité. La variation d’indice est d’autant plus importante que la force d’oscillateur
excitonique est élevée.

Comme le montre la figure II-2 ci-dessous, la variation d’indice est élevée pour les excitons A, B et C du
niveau fondamental XJ=1, X2=1 et X2=1, et moins importantes pour les excitons du premier niveau excité
XN=2, X1=2 ot XP=2. Les excitons des états excités supérieures ne sont en général pas détectés sur le
spectre de réflectivité.

0.3 - ~ Réflectivité
c GaN massif
E i (T=5K)
% Xn=1
L—0"— ngl 2 | n=1
g N N\ || ¥
= ' ' TZ
n= n=
=
()]
(@)
Q0.1 4
3510 3540 3570 3600

Longueur d’onde (A)

Figure Il - 2. Spectre de réflectivité de GaN massif a 5K présentant les variations d’indice associés aux excitons A, B
et C et au niveau fondamental (n=1) ou excité (n=2).
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2) Banc de spectroscopie

2.1) Description générale

La figure II-3 est une photographie permettant de localiser spatialement chaque élément du banc optique.
Puis ces éléments sont représentés de facon schématique sur la figure 11-4 afin de suivre le trajet des rayons
optiques, ici dans le cas particulier du montage de Fourier qui sera détaillé dans la partie 11.2.4).

Concernant la branche d’excitation, les rayons émis par les sources laser (He-Cd ou Q-Switched) sont
réfléchis par des miroirs sur I’entrée d’une lentille asphérique de focalisation qui permet de les focaliser
sur I"échantillon, se trouvant dans un cryostat a circuit d’hélium fermé, permettant d’atteindre des
températures trés basses jusqu’a 5K ou de réaliser des expériences a température ambiante. Concernant
la branche de détection, le signal passe par un objectif et deux lentilles convergentes permettant d’accéder
a la dispersion angulaire de I'énergie.

Figure Il - 3. Photographie du banc optique avec les éléments optiques nommés en rouge : Q-Switched, He-Cd,

spectrométre, FES (fente d’entrée du spectrometre), lentille de collecte (Lc), lentille asphérique (Lqa), porte

échantillon (E), fentes d’entrées du spectrometre (FES) et séparatrices M1, M2 et S.
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Figure Il - 4. Présentation schématique des éléments optiques disponibles incluant les sources d’excitation, les
séparatrices, les lentilles, un objectif, I’échantillon dans le cryostat et le spectrométre associée a une caméra CCD. Le
dispositif expérimental incluant la lentille de Fourier amovible permet de réaliser 'imagerie de Fourier. En la
retirant, I'espace réel est imagé.

Deux objectifs, Thorlabs ou Mitutoyo, sont employés, le premier pour une excitation directe et le second
pour une excitation par le c6té. Leur transmission est présentée ci-dessous. Les deux objectifs peuvent
étre utilisés en imagerie en lumiére visible. Mais seul le Thorlabs a une transmission correcte dans le
domaine d’excitation (266nm pour Q-switched et 325nm pour I'HeCd).

Dans la configuration ou I'excitation est directe, le montage est qualifié de confocal ; le signal émis par
microphotoluminescence ou réflectivité passe également par le Thorlabs. La transmission du Thorlabs est
représentée ci-dessous.

100
LMU-20X-UVB
__ 804 Thorlabs
&
c
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2
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2 40 4
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I I ] L] L] Ll L) L) L] I
200 250 300 350 400 450 500 550 600 650 700 750
Longueur d’onde (nm)

Figure Il - 5. Transmission de I'objectif Thorlabs en fonction de la longueur d’onde. Le Q-Switched (266nm) est
transmis a 86% et I’He-Cd (325nm) a 90%.
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Le Mitutoyo, ne transmettant pas I'excitation laser a 266nm, intervient dans un montage ou I'excitation
est latérale a travers une lentille asphérique. Leur transmission sont données figure 11-6 et figure II-7
respectivement.

100
— M plan NUV 100X
€ 0
c / T\ Mitutoyo
.S 60 ‘ v
8 ; \
g 40 I‘ .
2 i \
& 20— e
= l —
0

300 600 900 1200 1500 1800
Longueur d’'onde (nm)

Figure Il - 6. Transmission de I'objectif Mitutoyo en fonction de la longueur d’onde.

L’'objectif ne transmet pas le Q-switched et I’'HeCd mais intervient dans la détection de la dispersion
angulaire en montage de Fourier. L'excitation est alors latérale et la focalisation est réalisée grace a une
lentille asphérique. A noter que I'objectif est utilisé en excitation lorsque la source est une lampe arc xénon
émettant dans le visible.

Les caractéristiques des deux objectifs sont détaillées dans le tableau ci-dessous avec le grandissement du
systeme sans la lentille de Fourier.

i Grandi t : i
Objectif fobj (mm) n Pouvoir de randissemen Résolution

résolution (nm) (fe/fonj) spatiale (nm)
Thorlabs 10 0,4 549 30 867
Mitutoyo 2 0,5 439 150 173

Tableau Il - 1. Caractéristiques des objectifs Thorlabs et Mitutoyo, dans I'ordre la distance focale de I'objectif,
I"ouverture numérique et le pouvoir de résolution (les trois a 360nm), le grandissement du systéme en associant
I'objectif et la lentille de collecte et la résolution spatiale théorique obtenue avec la CCD. (1pixel=26X26um?)

Le pouvoir de résolution est obtenu en prenant I'expression d’une fonction d’Airy décrivant I'expression
du l'intensité d’une figure classique de diffraction et en appliquant le critére de Rayleigh. Deux taches de
diffraction sont distinctes a condition que le maximum de I'une correspond au minima de I'autre. Cela

s . . . 2
conduit a un pouvoir de résolution A,= 1.22 Efobj

La résolution spatiale correspond a la taille d’'un pixel (26pum) divisée par le grandissement du systéme.
Dans le cas du Mitutoyo, la résolution spatiale de (173 nm) est certes meilleure que celle du Thorlabs
(867nm) mais elle est limitée par son pouvoir de résolution (seulement 439nm contre 549nm pour le
Thorlabs).
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Figure Il - 7. Transmission de la lentille asphérique en fonction de la longueur d’onde. Le Q-Switched (266nm) et ’He-
Cd (325nm) sont transmis a 93%.

En ce qui concerne la collecte du signal de photoluminescence ou de réflectivité est focalisé sur la fente
d’entrée d’un spectrométre Jobin-Yvon possédant une focale d’un meétre, équipé d’un réseau 1200 ou
2400 traits/mm (blasés a 330 nm), associé a une caméra CCD comptant 1024 X 256 pixels de 26um de

cOté. Lorsque le réseau est perpendiculaire au signal collecté, il n’y a pas de dispersion, on observe I'image
de la fente d’entrée.

Le spectroscope a réseau présente une fente d’entrée et une fente de sortie. Le coeur de I'appareil est
constitué par le réseau dispersif. Le systéme est composé d’une fente d’entrée, qui se trouve dans le plan
focal image d’une lentille de collecte L., envoyant un faisceau de lumiére sur la fente d’entrée du
spectroscope. Le réseau est placé sur le trajet du faisceau. Chaque longueur d’onde est dispersée avec un
angle différent. Puis, les faisceaux sont refocalisés par une lentille L. dans son plan focal image, ou est
placée la fente de sortie. A chaque longueur d’onde correspond donc une image de la fente d’entrée. Ainsi

pour analyser la lumiére provenant de la source, la fente de sortie est déplacée dans le plan focal image
de L.

2.2) Sources d’excitation

Deux types de sources lumineuses peuvent étre utilisées pour I'excitation. Pour de la photoluminescence,

des sources lasers seront employées. Pour I'expérience de réflectivité, une lampe Xénon émettant de la
lumiére blanche est utilisée.

Deux sources lasers sont employées. Une source continue a I’'He-Cd émettant a 325 nm et une source
impulsionnelle Nd :YAG (Q-switched) polarisée TE. On fera I’hypothése de réseaux gaussiens.

La source He-Cd a 325 nm est utilisée pour les caractérisations a basse puissance. Le laser Q-switched a
266nm a une période impulsionnelle de 400 ps, un taux de répétition de 20kHz et un rapport cyclique de
125 000. La puissance créte est calculée en multipliant ce dernier par la puissance moyenne. L'He-Cd
intervient dans le réglage de la ligne de détection, assurant un alignement correct de I'objectif avec la
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lentille de collecte et éventuellement la lentille de Fourier, et permet de régler la focale de I'objectif. Cette
source continue permet de réaliser des mesures a trés basses puissances.

Le Q-switched posséde une énergie par pulse élevée et un taux de répétition faible permettant d’éviter
les problemes liés au chauffage. Le Q-Switched est la source laser utilisée pour des études en puissance.

2.3) Imagerie de I'espace réel

Dans I'ordre de montage, I'alignement de la ligne de détection est exécuté avant la ligne d’excitation grace
a un laser vert entrant par une fente latéral du spectrometre et émergeant de la fente d’entrée du
spectrometre, a I’endroit ol seront focalisés les signaux de luminescence et de réflectivité.

Quel que soit la configuration de la détection, une lentille de collecte de focale f. = 300 mm focalise la
photoluminescence ou la réflectivité sur les fentes d’entrée d’un réseau 1200 traits/mm (blasés a 330nm).

Grace a un support motorisé, la lentille de collecte peut étre déplacée horizontalement ce qui permet de
changer sur les fentes du spectrometre la zone de I’échantillon analysées. Dans la configuration présentée
figure 11-8, un objectif Thorlabs de distance focale f,,; = 100 mm est utilisé, possédant une ouverture
numérique NA = 0,4, qui correspond a un angle de détection par rapport a I'axe optique du systéme de
23.6°.

Fente du
spectrométre
A
O
B
L N/ H N
Plan focal Image de l'espace réel a
Image de Lgp; travers Loy; et L,

Figure Il - 8. Principe de I'imagerie en espace réel avec un objectif de focale f,,; et une lentille de collecte de focale
fc- Les rayons issus d’'un méme point a la surface de I’échantillon sont focalisés sur la fente du spectrométre. Pour
les points O et A, tous les rayons sont collectés par le spectrométre alors pour le point B, une partie des rayons émis
est perdue ce qui diminue l'intensité détectée par le spectrométre.
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La luminescence de I’échantillon est collectée par le méme objectif puis est focalisée par la lentille de
collecte sur la fente d’entrée du spectrometre.

Le grandissement G du systeme est donné par :

_ fe
fobj

Dans un premier temps, I'imagerie de I'espace réel est réalisée pour avoir une vue d’ensemble de
I’échantillon permettant le repérage des cavités ou d’éléments gravés en surface, tel que des cavités FIB
ou des ridges, présentés au chapitre 4. L'imagerie réalisée avec |'objectif Mitutoyo aboutit a des
grossissements beaucoup plus importants permettant d’évaluer la qualité de I'état de surface du matériau.

G

Objectif Thorlabs :
300

Gthorlabs = m =

Objectif Mitutoyo :

300
GMitutoya = T =150

2.4) Imagerie de I'espace de Fourier et filtrage spatial

L'imagerie de Fourier permet d’accéder a la dispersion angulaire des polaritons en fonction de la longueur
d’onde et donc d’accéder a la relation de dispersion des polaritons riche en information sur le type de
couplage, la condensation des polaritons et permet méme de prédire la force d’oscillateur a une puissance
donnée comme nous le verrons dans le chapitre 3. Dans ce montage, tous les rayons émis avec un angle 6
sont focalisés au méme point sur la fente d’entrée verticale du spectrométre.

Afin de localiser le plan de Fourier, on déplace une feuille de papier jusqu’a observer une tache lumineuse
la plus focalisée possible. A I'aide de la lentille de collecte est formée I'image du plan de Fourier sur la
fente d’entrée du spectromeétre. L'amplitude au niveau de la fente d’entrée est donnée par la transformée
de Fourier de 'amplitude dans le plan de Fourier.

La configuration, présentée figure I1-9 utilise en détection un objectif Mitutoyo de distance focale f,;; =
20 mm possédant une ouverture numérique NA = 0,5, qui détecte les angles compris entre 30° par
rapport a I'axe optique du systeme. Cet objectif sera préféré a I'objectif Thorlabs car il permet de récolter
une plus grande plage d’angles.

Afin d’accéder a la répartition angulaire de I'émission, une seconde lentille, appelée lentille de Fourier, de
focale ff = 100 mm est placée entre la lentille de collecte de focale f, = 300 mm et I'échantillon suivant
une configuration respectant deux conditions illustrées sur la figure II-9. ci-dessous.
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Figure Il - 9. Principe de I'imagerie de Fourier avec filtrage spatial appliquée aux rayons issus de 3 points (0, A et B)
situés a la surface de I’échantillon avec un objectif de focale f,,;, une lentille de Fourier de focale f; et une lentille
de collecte de focale f.. Pour chaque point, un rayon est émis paralléle a I'axe optique et deux autres avec un angle
*0 .Les rayons émis avec un angle 0 quel que soit le point d’origine sont focalisés sur la fente du spectrométre & une
hauteur y. Le filtrage spatial permet de sélectionner une zone spatiale (cercle de rayon OA) ol le point O est situé
sur I'axe optique et le point A correspond au cas limite ol les rayons (en vert) passent le diaphragme. Les rayons
issus de B (en rouge) plus éloignés de I’axe optique sont bloqués par le diaphragme.

Premierement, le plan focal image de I'objectif et le plan focal objet de la lentille de Fourier sont confondus
et forment un plan appelée plan de Fourier. La lentille de Fourier f,,; + f; de I'objectif. La lentille de
collecte est placée a une distance elle ff + f. de la lentille de Fourier.

Deuxiemement, un filtrage spatial est réalisé a I’aide d’un diaphragme placé dans le plan focal image de la
lentille de Fourier.

On définit le grandissement G du plan de Fourier sur la fente d’entrée du spectromeétre :

£ 300

=—=—=3
fr 100

Gy
Ce montage permet de focaliser tous les rayons émis par I'échantillon avec un angle 8 au méme point sur
la fente d’entrée du spectrometre a une hauteur notée y;.

Yy et 6 sont liés par la relation :

Y5 = 9ifopj tan(6°)
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Les distances focales sont choisies de telle sorte que le disque de Fourier se formant sur le plan image de
Fourier occupe un maximum de pixel de la caméra CCD pour gagner en résolution sans pour autant perdre
des angles si I'ordre de Fourier déborde. Le rayon du disque de Fourier 7 est donné par :

77 = gifopj tan(30°)

En plagant un diaphragme au niveau du plan de Fourier, il est possible de sélectionner I'émission d’une
zone précise de I'échantillon. Comme illustré sur la figure 11-9, tous les rayons issus de B ne passent pas le
diaphragme tandis que les rayons issus de point compris dans un cercle de rayon OA ne sont pas filtrés.

Dans le cas de la figure 11-9, la focale de I'objectif f,,; = 50mm, la focale de la lentille de Fourier f; =
100mm et la focale de la lentille de collecte f, = 300mm.

2.5) Excitation confocale et latérale

Suivant les configurations d’excitation, plusieurs tailles de spot sont disponibles. Exciter a travers I'objectif
Thorlabs aboutit a un spot de faible diamétre alors qu’exciter a travers une lentille asphérique par le coté
donne un spot elliptique de plus grandes grandes dimensions.

Les images de spot présentées figures lI-11 et 11-13 ne sont pas en réalité une image réelle du spot mais le
signal mesuré par luminescence. Ces images sont si possible réalisées a basse puissance afin de limiter la
saturation des pixels lorsque la puissance est augmentée.

Les intensités les plus élevées au centre de la gaussienne augmentent moins rapidement que les intensités
au bord de la gaussienne. En effet, la surlinéarité liée aux excitons est progressivement dissipée avec la
diminution de la force d’oscillateur. Modéliser le signal par une gaussienne conduit alors a surestimer le
diametre du spot.

2.5)a) Excitation confocale

La lumiere d’excitation d’un laser Nd : YAG est envoyé sur un miroir M; qui réfléchit le rayon lumineux
d’un angle de 90° sur une séparatrice qui renvoie le rayon au centre d’un objectif. Ce montage permet de
passer d’une premiére direction de lumiére a une autre direction paralléle. Une partie du rayon n’est pas
déviée et traverse la séparatrice et arrive sur un puissance-metre. En ayant préalablement mesuré la
puissance renvoyée de part et d’autre de la séparatrice, la puissance arrivant sur I’échantillon pourra étre
connue. Le détail du calcul sont données au sous-chapitre 2.5)c).
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Figure Il - 10. Schéma du dispositif expérimental de I'excitation confocale incluant les sources d’excitation, I’'objectif
Thorlabs, I’échantillon (E), le puissance-métre, les miroirs (M, et M,) et la séparatrice (S).

La seconde ligne d’excitation du laser He-Cd est paralléle a la premiére. Le rayon lumineux est réfléchi par
un miroir M, puis est envoyé sur la méme séparatrice que précédemment. Ces deux miroirs forment une
droite perpendiculaire aux deux axes d’excitation laser.

Le faisceau de rayon paralléle arrivant sur I'objectif est ensuite focalisé sur la surface de I'échantillon a
condition que I'objectif soit placé a une distance de I'échantillon correspondant a sa focale. La lumiére
renvoyée en faisceau paralléle par I'’échantillon passe a nouveau par I'objectif sans étre altérée

Dans cette configuration, un objectif Thorlabs de distance focale f,;,; = 10 cm est utilisé possédant une
ouverture numérique NA = 0,4, qui correspond a un angle de détection par rapport a I'axe optique du
systeme de 23.6°.

La taille du spot d’excitation du laser Q-swtch aprés focalisation par I'objectif Thorlabs est de I'ordre de 22
pm?. 'image du spot est présentée ci-dessous :

Objectif Thorlabs
Q-Switch

Figure Il - 11. Image par luminescence du spot d’excitation (confocal) du laser Q-switched focalisé par I'objectif
Thorlabs
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2.5)b) Excitation latérale (Q-Switched)

Comme indiqué sur la figure 11-6, I'objectif Mitutoyo possede une transmission trés faible a 266 nm. Ainsi
I’excitation se fera par le coté.

M, o < Nd:YaG
/| (Q-Switch)

M,
/ — He-Cd

Ls
_ Objectif 1_ _ N
E Mitutoyo - —=p vers collecte
o

|Puissance métrel

Figure Il - 12. Schéma du dispositif expérimental de I’excitation latérale incluant les sources d’excitation, I’objectif
Mitutoyo, I’échantillon (E), le puissance-metre, les miroirs et la séparatrice. L’échantillon est excité latéralement
avec un angle a (repéré en vert). Les puissances a chaque étape de la ligne d’excitation sont indiquées en bleu.

La séparatrice S du montage précédent en excitation confocale est déplacée. La lumiere issue de I’'He-Cd
ou du Q-switched, réfléchie par un miroir, est focalisée par une lentille asphérique de focale 8 cm sur
I’échantillon. Le spot d’excitation est de forme elliptique et de grande dimension de 'ordre de 650 pum?
lorsque focalisé au maximum, dont une partie de I'image est donnée ci-dessous. Les valeurs indiquées du
diametre vertical (36.7um) et horizontal (42.4um) sont calculées dans la partie 2)5)d).
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Figure Il - 13. Image par luminescence du spot d’excitation latérale du laser Q-switched par la lentille asphérique
associé a I'objectif Mitutoyo pour I’échantillon ZMH1714-A a 5K.

L'image compléte du spot est reconstituée en collant bout a bout trois images successives en déplacant la
lentille de collecte a I'aide d’un support motorisé tel qu’expliqué dans la partie 2)5)d).

Cependant, il faut préciser qu’un spot focalisé n’est pas le seul critére d’'une excitation optimale ; on
cherche plutdt a maximiser la luminescence émise par I'échantillon. En effet, un spot focalisé n’équivaut
pas a maximum d’intensité. Le signal est maximal lorsque le spot (Iégérement défocalisé) recouvre toute
une cavité ou plusieurs cavités (formés par les fissures paralleles a I'axe vertival). C'est pourquoi, d’un
échantillon a un autre, le souci d’optimiser le signal de luminescence conduit a des spots d’excitation de
tailles différentes, entre 650 et 1200 pm?.

2.5)c) Détermination de la puissance surfacique

En remarque préalable, il convient de rappeler la polarisation TE du Q-Switched (le champ électrique est
perpendiculaire au plan d’incidence). Les séparatrices ne séparent donc pas le rayon incident en deux
rayons de puissances égales. La détermination de la puissance surfacique n’est pas aussi évidente qu’on
pourrait I'imaginer a premiere vue. Dans ce sous-chapitre, nous détaillons les différentes étapes pour
passer de la puissance indiquée par le puissance-meétre a la puissance surfacique regue par I’échantillon.

A partir de la puissance mesurée par le puissance-meétre est calculée la puissance d’excitation arrivant sur
I’échantillon en tenant compte des pertes par transmission des éléments optiques (se référencer a la figure
[I-12). La puissance P; du faisceau laser incident est séparée par la séparatrice S en deux faisceaux de
puissance Pp se dirigeant vers le puissance-métre et Pp(7) se dirigeant vers I'élément de focalisation
(objectif Thorlabs en excitation confocale et lentille asphérique en excitation asphérique) de transmission
T, puis aboutissant a une puissance Py sur I’échantillon aprés avoir traversé les interfaces schématisées a
la figure Il — 14 avec un angle incident a. Cette perte de puissance propre a une excitation latérale d’angle
a par rapport a la normale est représentée par le facteur d’atténuation 4,.
1 1

1 1
PES =§PE =§P1Aa =§TPF(T)A0.’ =§T(PL _PP)A(Z
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Les puissances sont divisées par les surfaces S du spot pour obtenir des puissances surfaciques Pgg
envoyées sur I'échantillon exprimées en [W.m™?], comparables entre elles quelle que soient les
configurations d’excitation.

Le facteur A, est déterminé a partir des coefficients de transmission t de Fresnel du mode TE. Le rayon
injecté d’intensité I; traverse le verre du hublot puis le vide du cryostat avant d’atteindre I’échantillon,
donc trois coefficients de transmissions sont a considérer : Tgir /verres Tverre/air €t Tvide/zno- Ala longueur
d’onde du Q-Switched (266nm), I'intensité I recue par I’échantillon est de

Ig =Aq. I; = Tair/verre-Tverre/vide-Tvide/ZnO-Ii

Avec :
2
T . — NyerreCOS (62) ] 2 _ NyerreCOS (92) ( Znaircos (91) )
air/verre NgirCOS (91) alr/verre NgirCOS (91) Nair COS(Hl) + NyerreCOS (62)
2
T = NyideCOS (93) 2 NyideCOS (93) ( vaerrecos (92) )
verre/vide NyerreCOS (92) verre/vide NyerreCOS (92) Nyerre COS(BZ) + NyigeCOS (93)
2
T _ MznoCOS (64) ‘. 2 _ "znoC0S (64) ( 2Nyigecos (63) )
vide/Zn0 NyigeCOS (93) vide/Zn0 NyigeCOS (93) Nyide COS(93) + NznoCOS (64)

Les angles 84, 0,, 05 et 8, sont reportés figure II-14. Les trois derniers sont déterminés par une loi de Snell-
Descartes classique.

Ly

ZnO | Vide |Verre Objectif
Mitutoyo

1 - - e e = = - - —+ vars collecte

P
8,

63

lFuissancu métre |

(@)
S
polarisation

Figure Il - 14. Parcours du rayon injecté a travers le hublot du cryostat avec les angles correspondants aux
interfaces.
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La dépendance angulaire du facteur de transmission A, pour ZnO et GaN est donnée ci-dessous :

0648 Confocale
06 F .
X 04t '
< Latérale ]
0,252)-------"-"--"-"-""-"-"-"-"-"-----
02F J
0,0 L 'l
0 20 40 60 80
[+]
0,(°)
Figure Il - 15. Coefficient de perte de puissance apres passage des interfaces présentées figure 11-14 en fonction de
I'angle 6.

Pour rappel pour le Q-Switched a 266 nm, Tipor1aps = 86% , Taspnerique = 86% . Sur la figure 1l - 15, en
violet, la transmission a travers les interfaces pour un échantillon excité latéralement (@ = 27° et 0, =
63°) dans notre réglage, Ayzno) = 0,252 et Aggany = 0,344. En vert, I'excitation confocale (a =
90° et 6y = 0°), Agznoy = 0,648 et Aggany = 0,752. Pour obtenir ces résultats les indices sont pris

€gaux a Ngan(a=266nm) = 2,5 €t Nznoa=266nm) = 2,3
En configuration d’excitation latérale, le spot elliptique déborde sur I'axe horizontal de la fenétre
d’acquisition. Pour aboutir a une image compléte du spot, plusieurs images sont réalisées en déplacant la

lentille de collecte de 2.24pum (taille horizontale de la fenétre d’acquisition) a I'aide d’un support
motorisée. Verticalement, le spot reste contenu dans la fenétre d’acquisition.

Expérimentalement, I'acquisition expérimentale donne I'intensité en fonction du nombre de pixel. La
distance équivalente en um est obtenue en multipliant ce dernier par la résolution spatiale.

2.5)d) Détermination de la surface du spot

En configuration Thorlabs, I'image du spot est entierement contenue dans la fenétre d’acquisition. Ceci
n’étant pas le cas en configuration Mitutoyo avec une excitation latérale.

Afin de déterminer la surface d’un spot formé par un faisceau gaussien d’étalement large, il faut définir un
diametre en fixant une intensité minimale repérant le bord du spot. Les deux extrémités du diametre sont
ceux pour lesquels la valeur d’intensité est égale a lintensité maximale I,,, au centre de la

gaussienne [113] multipliée pareiz:

En effet, pour un faisceau gaussien se propageant dans une direction z, le profil d’intensité est donné par :
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2x? _2y?
-7 2
1(x,y) = I;maxe wie Wy
N . . e 1 1 .
Ou w,, et wy, sont les demi-axes du spot elliptique défini a = (Lorsque I(x,y) = Lyax —2» on obtient x =

wy ety = wy).

L'intensité surfacique est alors calculée (en tenant bien compte des parameétres de transmission expliqués
précédemment) a partir de la puissance Pp du faisceau tel que détectée par le puissance-meétre divisée
par la surface S du spot d’excitation donnée par :

+o00 _sz +0o0 _2)/22 T
— 2 w. — — —
Pp = Imaxf e Wx dxf e "vdy= ImaxEWny = LnaxS = hnax

Se
—00 —0o0 2
Ou S, est la surface d’une ellipse. En pratique, cela signifie que la taille du spot est divisée par 2 lorsqu’elle
intervient dans le calcul de la puissance.

Ci-dessous est donné I'exemple de la détermination de la taille du spot d’excitation a 5K pour I’échantillon
ZMH1714-A, dont la structure est présentée au chapitre 3. Le diameétre vertical de I'ellipse est déterminé

a e—z.de I'intensité maximale en modélisant le signal par une gaussienne centrée sur le pixel 128 (pixel
central de la CCD).

Expérimentalement, la focalisation du signal d’excitation est plus ardue qu’elle ne I'est a travers I'objectif
Thorlabs. Le spot, dans son axe horizontal, dépasse la fenétre d’acquisition de la fente d’entrée du
spectrometre. En principe, la focalisation est réalisée en cherchant a minimiser le diametre vertical tout
en maximisant l'intensité du signal. Cependant les fissures de |’échantillon, orientées selon I'axe
horizontal, complique une appréciation visuelle de la taille du diametre vertical et perturbent la forme
gaussienne du signal. Seule la zone proche du pixel central sert donc a tracer la gaussienne.

20000 : : . .

15000

10000

Intensité

5000
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Figure Il - 16. Intensité de luminescence en fonction du nombre de pixel suivant I’axe vertical pour I’échantillon
ZMH1714-A a 5K. La gaussiennes tracée en pointillés marron est centrée au pixel 128 donne le diamétre vertical a

1 . s .
—.de l'intensité maximale.
e

La figure 1I-17 présente la méthode de détermination du diameétre horizontal en raccordant trois images
successives, obtenues en déplacant la lentille de collecte de 2.24 um (taille de la fenétre d’acquisition) a
I"aide d’un support motorisé. On remarque que les 3 images ne sont pas raccordables, ce qui est attribué
a la caméra CCD, dont les pixels a droite de la fenétre d’acquisition sont légerement moins sensibles au
signal. Pour s’affranchir de cet effet, on trace deux demi-gaussiennes pour chaque c6té du pixel central
508 la moitié de 1024, correspondant au nombre de pixel dans I'axe horizontal de la CCD). Les deux rayons

horizontaux de I'ellipse sont déterminés a e—z.de I'intensité maximale.

20000 T ' I v T r
'mage gauche  Image centrale Image droite

L)

15000

10000

Intensite

5000

400 500 600
Pixels

Figure Il - 17. Raccordement de I'intensité de luminescence de trois images (gauche, centrale et droite) en fonction
du nombre de pixel suivant I’axe horizontal pour I’échantillon ZMH1714-A a 5K. Deux gaussiennes sont tracées,
centrées au pixel 508 (ligne verticale en pointillés gris). On définit les deux rayons de I'ellipse a, et a, comme le

nombre de pixels séparant le pixel central (508) et la gaussienne (rouge a droite et vert a gauche), en se plagant a

1 . Py .
—.de l'intensité maximale.
e

La longueur d’un diamétre d est obtenue en multipliant le nombre de pixel n, par la taille d’un pixel
L. . 300 . . 26
(26um) divisée par le grandissement G = Lo - = 150 du systeme, soitd = n, 50 (en um).
obj

Dans cet exemple, la surface S, de I’ellipse est donnée par :

w(a, +ay)b  mw(18.7 + 23.7)36.7
Se (ZMH1714-A[SK]) = 2 = 7 = 1220um?
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3) Détermination de la densité de porteurs

Un centre de luminescence est dans un état excité, thermodynamique et hors équilibre. Il perd son
excitation électronique apres un temps de relaxation en retournant a I'énergie de son état fondamental.
Cette transition est soit radiative soit non-radiative. Dans le premier cas, I'énergie est émise sous la forme
d’un photon, dans le second, I'énergie est transmise sous la forme de vibrations au réseau cristallin.

Le temps de déclin de luminescence associé a la transition est :

Ou 1, et T, sont respectivement les temps de vie radiatif et non-radiatif. Le rendement radiatif R a un
instant t est donné par:

T A (()

R=—= =
v Uit i, 1O

L’évolution du nombre de photoporteurs varie suivant la loi :

dn n n

=G -——-—

dt TT' TTLT’
Ou G le terme de génération qui regroupe deux processus.
G est le nombre de photoporteurs par unité de temps et de volume :

Intensité 1
= —_— % —

hv d

d est la longueur de pénétration du faisceau incident prise égale a I'inverse a.

En résolvant I’équation différentielle avec comme condition initiale n(0) = 0, X devient :

n(t) = Gr(1 — e_%)
Deux types de régime sont a distinguer.
Pour une impulsion longue lorsque T <« t;;;;5¢, ON a un régime stationnaire ou la densité de porteur s’écrit :
n=0aGt
Pour une impulsion courte vérifiant T > t,),;s¢, la densité de porteur dépend de la durée de I'impulsion :
n= thulse

Expérimentalement, la densité de porteur n varie avec la puissance moyenne surfacique Pgate du spot
d’excitation (exprimée en W.cm™2) :

_ PerateT
hwd
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On passe de la puissance moyenne a la puissance créte en multipliant par le rapport cyclique :
T

Perete = Pmoyenne t
pulse

ou

est le rapport cyclique avec la période T comme l'inverse de la fréquence impulsionnelle.

pulse

L'expression de la densité de porteur est donc donnée par :

Pt T T

— =P -
hod ™YL e hod

Dans la figure ci-dessus est étudiée I’évolution de la densité de porteur suivant le temps de vie excitonique
dans une microcavité de couche active de GaN d’épaisseur 130nm. La position de la densité de Mott est
un parametre crucial marquant la transition d’un régime de couplage fort polaritonique vers un régime de
couplage faible. Pour une puissance d’injection donnée, la densité de porteur est déterminée a partir du
temps de vie polaritonique puis comparée a la densité de Mott, calculée suivant 3 modeéles : un modéle
classique de sphere dure (estimation haute et peu précise), un modeéle quantique faisant intervenir le
volume quantique déterminé a partir de la fonction d’onde excitonique et un modele expérimental
statistique proposé par Versteegh. Pour un temps de vie excitonique de 10 ps, la densité de Mott suivant
Versteegh a une température de 300K est estimée a 1.5.10718 cm 3. Dans ce cas particulier, tant que la
puissance d’injection est inférieure 8 10 W.cm™2, le couplage fort est maintenu.

Cavitée GaN
1E205 Couche active 130 nm

~1E19
E o
3 1E18
=
8 3
3 4
'IE17I "o e .‘t..’!.'q,.fﬂl- SREPRI RSN RREREIRESR
2 // > T=20K
% 06///
0

1E16 +++ee» modéle Versteegh
/91/2’:/ -=-=-=-modéle classique

— = modéle quantique

1E15| /. (MWcm) L ey S
0,1 1 10 100 1000
Temps de vie excitonique (ps)

Figure Il - 18. Densité de porteurs calculés dans une microcavité de couche active de GaN de 130 nm d’épaisseur en
fonction du temps de vie pour différentes densités d’excitation (puissance créte en MW.cm™2). Le temps de vie
excitonique estimé expérimentalement par des mesures de TRPL est de 10ps (pointillés verticaux bleus). Les
pointillés horizontaux indiquent les valeurs calculées a 300K pour la densité de Mott suivant trois méthodes : un
calcul classique en considérant le volume de I’exciton, un calcul en considérant le volume quantique de I’exciton et
un calcul par la méthode statistique de Versteegh. Le calcul de la densité de Mott par Versteegh est également
donné a 5K.
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Conclusion

Les techniques de spectroscopie de microphotoluminescence et de microréflectivité permettent
respectivement la mesure des énergies excitoniques et des complexes excitoniques extrinseques. Les
techniques expérimentales d’imagerie utilisées au cours de ma these permettent de repérer d’'une part en
imagerie réelle, des cavités de tailles souhaitées et dont les deux fissures sont bien paralléles, et d’autre
part, en imagerie de Fourier, d’accéder a la dispersion angulaire du mode guidé.

L’excitation de I"’échantillon est réalisée soit en configuration confocale soit en configuration latérale,
suivant I'objectif employé : Thorlabs ou Mitutoyo. Pour déterminer la puissance surfacique du spot
d’excitation, nous avons établi I'expression du facteur de transmission A,, lié a la perte de puissance
propre a une excitation latérale d’angle a par rapport a la normale de I'échantillon, a travers le hublot du
cryostat, par un calcul des coefficients de Fresnel. Enfin, nous avons détaillé le calcul de la densité de
porteurs du matériau, pour la comparer a la densité de Mott.
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lll) Spectroscopie optique des guides polaritoniques a base de ZnO.
Etude de I'écrantage du potentiel Coulombien des excitons sous forte
injection optique. Vers une évaluation de la densité de Mott dans ZnO.

Ce chapitre regroupe les études menées sur les différents guides d’onde au cours de ma thése. Pour quatre
d’entre eux, la dispersion du mode guidé TEO a été étudiée en imagerie de Fourier en fonction de la
puissance d’excitation et de la température. La spectroscopie de YR couplée a la uPLK nous a permis de
déterminer les énergies des excitons. L'écrantage de la force d’oscillateur des excitons a été étudié en
suivant I'évolution de la courbe de dispersion du mode guidé en fonction de la puissance d’excitation.

Les premiers sous-chapitres — 1 a 4 - s’intéresse au guide ZMH1714-A dont 'intensité suffisante du signal
de luminescence, extrait via un réseau de couplage méme pour des puissances d’excitation tres basses,
garantit des dispersions expérimentales présentant un trés faible écrantage de la force d’oscillateur
excitonique. En partant de cette hypothése de travail, nous avons suivi I’évolution de la force d’oscillateur
excitonique en simulant la dispersion expérimentale obtenue pour une puissance d’excitation croissante.
En effet, la modélisation est exécutée en ajustant finement I'énergie excitonique, I'indice du ZnO et le pas
du réseau.

Le sous-chapitre 5 reprend I'étude précédente pour trois autres guides ; ZMH1715 et ZMH1716 ont une
structure identique au ZMH1714-A mise a part I'épaisseur de couche active, et ZMH1817-B le guide
présentant le seuil le plus faible.

Dans la deuxieme partie de ce chapitre, des sous chapitres 6 a 9, nous présentons les autres guides étudiés,
tout d’abord en détaillant leur structure, puis déterminerons leur seuil laser par des études de puissance
et le cas échéant, étudierons la distance de propagation des polaritons en suivant la perte d’intensité
lumineuse émise aux fissures.

Enfin, nous présenterons des structures alternatives, a l'instar des structures guidés gravées
intentionnellement par faisceau d’ions (FIB=Focused lon Beam), permettant d’étudier plus précisément la
propagation des polaritons.
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1) Guide ZMH1714-caractéristiques physiques et technologiques

1.1)  Structure et technologie de surface

La croissance des échantillons est réalisée par MBE (molecular beam epitaxy) hétéroépitaxiale. Le guide
ZMH1714-A a été le plus étudié au cours de ma these. Sa structure est schématisée sur la figure I11-1.

100nm ZnMgO

50nm Zn0O

1000nm ZnMgO

m-ZnO substrate

Figure Ill - 1. Schéma du guide ZMH1714-A. Le réseau, déposé a la surface du cladding supérieur de ZnMgO, est
composeé d‘un motif parallélépipédique de largeur a, répété périodiquement a une distance A. L’angle d’émission 0
et la constante de propagation dans le plan du guide [ sont reliés entre eux par la relation de Bragg rappelée dans

I’encadré.

Le guide ZMH1714-A est formé d’une couche active de ZnO de 50nm encadrée par deux couches de
confinement (cladding en anglais) de Zno,72Mgo,230, de 100nm d’épaisseur pour le cladding supérieur et de
1000 nm d’épaisseur pour le cladding inférieur. L’ensemble est déposé sur un substrat de ZnO plan-m de
plusieurs centaines de micrométres mais dont I'épaisseur n’est pas significative dans le travail de cette
thése.

Le confinement du carré du champ électrique suivant I’axe z dans les couches calculé en prenant un indice
constant hors-résonance pour ZnO de 2,3 et pour les claddings de ZnMgO de 1,9 est représenté sur la
figure 11I-2 pour une longueur d’onde égale a 370nm. L'indice du ZnO étant supérieur a I'indice du ZnMgO,
la condition de réflexion totale interne est respectée ; le mode guidé TE, se propage dans ZnO. Le nombre
de mode dépend principalement de I'épaisseur de la couche active ; le guide ZMH1714-A est monomode.
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Figure Ill - 2. Répartition du champ électrique |E,|du mode guidé TE, en fonction de la position dans le guide pour
A = 450nm, pour le mode guidé TE. L’épaisseur de la couche guidante de ZnO est de 50nm.

Le champ électrique déborde dans les claddings de ZnMgO, permettant aux réseaux déposés a la surface
du cladding supérieur de ZnMgO (en x = 0) d’extraire le mode guidé TEj. Un faible pourcentage de
I’émission de lumiére est extrait par le réseau.

La vue des réseaux dans le plan (0YZ) de I'échantillon ZMH1714-A est représentée dans la figure IlI-3.
Chaque échantillon possede des parametres qui lui sont propres ; le nombre de réseaux, leur pas et leur
période sont différents d’un échantillon a I'autre. La configuration spatiale des réseaux forme un damier.
La position de chaque réseau est repérée par un numéro de colonne (ici 1,2,3,4 ou 5) correspondant a sa
période A et par un numéro de ligne (ici D1, D2 ou D3) relié au rapport cyclique % Ces deux symboles,

gravés dans I'échantillon, permettent de repérer et d’identifier un réseau en lumiére blanche visible a
travers notre microscope dans le dispositif de uPL.
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Figure lll - 3. Cartographie des 15 réseaux du guide ZMH1714-A. Les réseaux d’une méme colonne ont la méme
période A et ceux d’une méme ligne ont la méme dose D.

Les réseaux sont orientés perpendiculairement a I'axe de croissance ¢ et parallélement aux fissures visibles
sur I'image SEM de I’échantillon de la figure Ill-4. L’apparition réguliére de fissures lors de la croissance

hétéroepitaxiale est due au désaccord des parametres de maille et des coefficients de dilatation thermique
différents du substrat et du cladding inférieur.

La contrainte provoquée dans la couche épitaxiée est d’autant plus importante que son épaisseur est
élevée. Au-dela d’une épaisseur critique, les contraintes de ZnMgO se relaxent par fissuration et mettent
le ZnO en tension, ce qui réhaussent I'énergie des excitons.
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Figure Il - 4. Images SEM (Scanning Electron Microscopy) du réseau D3_A, a) en incidence normale b) Iégéerement
incliné ; aucun défaut de gravure n’apparait. Les motifs du réseau sont de bonne qualité. On note que le bord des
fissures est légerement rugueux. Image au microscope optique c) en incidence normale ; en moyenne on compte 4 a
5 fissures par réseaux, soit 3 a 4 cavités horizontales dont la longueur est de I'ordre de 30 um.

Les fissures, perpendiculaires a I'axe ¢ sont séparées typiquement d’une distance de 5 & 40 um. En
réfléchissant la lumiére, elles conduisent a la formation de cavités résonantes horizontales de longueurs
variables pour les modes guidés. Leur présence joue un role crucial pour I'observation du laser a polaritons.

Tel que représenté sur la figure lll-1, un réseau d’extraction SiO; de dimensions 100x100 pm?, d’épaisseur
e = 100nm, de période A~190nm et de rapport cyclique variable~0,5nm, est déposé par lithographie
sur la surface de la structure. Il permet d’extraire a un angle d’émission 8 le mode guidé se propageant
dans la couche active de ZnO avec la constante de propagation 3. Ces deux paramétres sont reliés entre
eux par la relation de diffraction de Bragg appliquée au guide d’onde. Suivant la valeur de 8 par rapport a
celle du vecteur du réseau réciproque Gy, deux configurations sont possibles.
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Figure Il - 5. Relation de diffraction de Bragg reliant la constante de propagation 8 du mode guidé a I'angle
d’émission 6 appliquée a deux cas de figure. a) Lorsque B < Gy, , I’émission lumineuse est émise & des angles
négatifs. b) Lorsque B > Gy, , I'’émission lumineuse est émise a des angles positifs.

La figure IlI-5 met en évidence le changement de signe de I'angle de I'’émission de lumiere en raison de la
dispersion du mode guidé suivant la valeur de la constante de propagation [ par rapport a la valeur d’un

. ;. yng 2
vecteur du réseau réciproque G, = h7.

Pour évaluer le coefficient de transmission a travers les réseaux, on modélise ces derniers par une couche
mixte SiOz-Air. Vu que le rapport cyclique s’éleve a % = 0,5, on modélise la couche mixte (SiO,-Air) par un
indice pris égal a 1,2, qui correspond a la moyenne l'indice du SiO, (1.4) et de I'indice de I'air. L'indice de
ZnMgO est pris égal a 2. En prenant un angle d’incidence 6, = 63° tel qu’introduit au chapitre 2.5), on
calcule le coefficient de transmission total des deux interfaces Air/ Air- SiO, et Air- SiO,/ZnMgO a partir
des coefficients de Fresnel pour le mode TE.

o o 2
_ Myerre€0S (65) 5, Merrecos (0,139°) ( 2n4-cos (63°) )

T iy = DETTET N2 =
Air/(Air=S$i02) Ngircos (6;) Alr/(Air=Si02) NgirCos (63°) Ngir €05(63°) + Nair— sin2)€0s (0,139°)

T(air- sioz)/znMgo =

NyerreCOS (63) . 5> _ Mwerrecos (0,084) 2ng;-cos (0,084°) 2
NairCos (6,) ~AI/AIr=5102) == - cos (0,139°) \ng;r cos(0,139°) + N(air-sioz)cos (0,139°)

Tréseau = Tair/air- sioz2) - T(air- sioz)/znmgo = 0,928
En I'absence de réseau, la transmission est calculée pour une interface Air/ZnMgO :
Tsans réseau = 0,886
Le gain de transmission G lorsque le spot d’excitation éclaire un réseau est le rapport :

T..
Gr _ __reseau _ 4,74%

Tsans réseau
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1.2) Caractéristiques excitoniques

Précisons au préalable que toutes les puissances des spectres de puPL indiquées dans ce chapitre sont des
puissances crétes et ont été réalisées avec le laser He-Cd, a I'exception du spectre long de uPL de la figure
[l1—7 réalisé avec le laser Q-Switched.

Le spectre de réflectivité (UR) et de microphotoluminescence (uPL), présentés figure Il1-6 ont été réalisés
a 5K, avec le laser He-Cd sous incidence normale et a faible puissance d’excitation (2.6W.cm™2) pour le
spectre de UPL. Pour la uR, La lumiere, provenant d’une lampe xénon, n’est pas focalisée afin de rester a
des faibles puissances d’excitation et s’assurer qu’aucun signal de luminescence ne modifie 'allure de la
réflectivité.

Pour rappel, I'exciton A pour des échantillons massifs de ZnO est typiquement de 3375,2 meV [47] en
I’absence de contrainte. L’association des mesures de pPL et de UR nous permet de positionner les excitons
A, B et C, respectivement a 3383meV, 3389meV et 3424meV (repérés sur la figure ci-dessous en pointillés
rouges). Ces énergies montrent que ZnO est en tension et que 'effet de la contrainte sur le gap de ZnO est
de quelques meV.

ZMH1714-A (réseau) ' '

HMPL et uR TES

T=5K , 10000

P=2 6W.cm? '

TES-LO

D::_ 10 g 1000 o

; =1
. TES-2LO
L 0
) 100 ‘0
g c
Y= Q
= : 10 £

; 3320

1

3300 ' 3400
Energie (meV)

Figure Ill — 6. Spectres de LR en bleu et de uPL en noir du guide ZMH1714-A, réalisés sur un réseau a 5K et a faible
puissance d’excitation P = 2.6W.cm™2 avec le laser He-Cd. Les énergies excitoniques sont repérées en rouge.

Sur la figure I1I-6 plusieurs transitions, associées aux excitons localisés sur des donneurs, ont été identifiées
en se basant sur les travaux menés par Reynolds et al [114]. et Meyer et al [83] [115]. Afin d’identifier ces
raies, ces auteurs ont étudié des échantillons non dopés et dopés avec différentes techniques
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expérimentales telles la photoluminescence, la magnéto-photoluminescence, la spectroscopie de masse
ou encore la résonance paramagnétique électronique. Les notations utilisées pour les différentes
transitions sont celles utilisées par Meyer et al.

La transition I, est une transition de type D°X, ou le donneur est identifié comme de I'aluminium. Les
raies du spectre de pPL situées a plus basse énergie correspondent aux répliques a deux électrons, notées
TES. Ces transitions permettent de déterminer la nature chimique des donneurs [83], a partir de Ia
différence d’énergie entre I,. et TES, celle-ci étant égale a % de I’énergie de liaison des donneurs. Sur le
spectre, on peut également repérer la réplique phonon associée au TES et situé 74meV en-dessous de la
transition TES. L'énergie a laquelle se situe la réplique LO est en accord avec I'énergie des phonons LO
trouvée dans la littérature de 72 meV [17].

Le spectre long de pPL du ZMH1714-A, réalisé avec le laser Q-Switched, est enregistré sur une gamme plus
large d’énergie intégrant le bord de bande de ZnO (D°X, centré a 3366meV) et celui de ZnMgO (centré a
3793meV).

: T :
[ ZMH1714-A (hors-réseaux)

100000
46498 F- T
T=5K
10000 kP=6kWicm? | rapport =16,77

ZnO
2772 koL

1000

Intensité

100

10

3200 3366 3600 3793 4000

Energie (meV)

Figure Ill — 7. Spectres de uPL du guide ZMH1714-A, réalisés hors-réseau a 5K et a faible puissance d’excitation P =
6W.cm™? avec le laser Q-Switched. Le rapport des intensités des pics de ZnO et de ZnMgO est de 16,77.

L'intensité du pic de luminescence du ZnMgO est supérieure a celle correspondant au pic d’émission de
ZnO et leur rapport est de 16.77. Nous verrons que cette valeur est cohérente avec le rapport trouvé entre
les temps de vie de ZnMgO et de ZnO, tel que détaillés au sous-paragraphe 4.b). Le gap du ZnMgO est
repéré a 3871 meV en ajoutant d’'une part 18meV au pic de ZnMgO situé a 3793meV et correspondant au
(D*X,).pour arriver a I'énergie de I'exciton X, puis en ajoutant 60meV correspondant a I'énergie de
liaison. La prédominance du pic de ZnO n’a jamais été observé dans notre réserve de guides a base de ZnO.
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2) Simulation numérique des courbes de dispersion incluant écrantage de la force
d’oscillateur des excitons en fonction de la densité d’excitation

2.1)  Construction de l'indice sans exciton

L'indice du ZnO employé dans nos simulations est tiré de mesures d’ellipsométrie réalisées sur un
échantillon massif ZnO de référence [116]. La contribution excitonique a la constante diélectrique est
retirée. On obtient alors une constante diélectrique ZnO sans exciton &g, qui conduit a un indice hors-
résonance (partie réelle ng, et partie imaginaire K, ) qui sera utilisé pour tous nos échantillons de ZnO.

A A
Ep = Essx = E(ellipsométrie) — €(exciton) — E(ellipsométrie) — E)%A —E2+i[E - E)%B _EZ 4 i[E

= (Ngsx(E) — iKssx(E))z

Ey, et Ex, sont les énergies des excitons A et B de ZnO. Un élargissement total I', incluant I'élargissement

homogéne et inhomogéne, correspondant a la largeur a mi-hauteur de la forme Lorentzienne de ¢,.

Sur la figure IlI-8, la contribution de chaque exciton, modélisée par une lorentzienne, est soustraite
respectivement a la partie réelle et imaginaire de € mesuré par éllipsométrie, puis la courbe est lissée.

4,0 T T v T T T i T
35F

30F
25F
20

ZnO

1.5F

-l

S

Soustraction

1.0pF ,
Lissage

0,5

0,0

_0,5 " 1 a L . i . 1
2800 3000 3200 3400 3600

Energie (meV)

Figure Ill = 8. La contribution des excitons X, et Xg, modélisée par deux lorentziennes (courbe violette), est retirée
au &, mesuré par éllipsométrie (courbe noire). La courbe de soustraction obtenue (en rouge) est lissée pour
construire €, sans exciton (courbe bleue).
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Les courbes lissées de &; et €, conduisent a notre indice ZnO hors contribution excitonique, partie réelle
n et partie imaginaire K, servant a modéliser les courbes de dispersions expérimentales. Le lissage est
réalisé de telle sorte que I'amorce de &, partant de 3389 meV coincide avec le maximum de &
conformément a la théorie et a la relation de Kramers-Kronig. Ce fit permet d’avoir les parametres
excitoniques. Ensuite, il est possible d’opérer la soustraction par rapport a &;.

—— Soustraction
Lissage

6
QO 4
-
N b
w 2 T

[ Contribution excitonique a g,
rcorrespondanta X, et X

2k

3200 3400 3600

Energie(meV)

2800 3000

Figure Ill = 9. La contribution des excitons X, et Xy est retirée a €, mesuré par éllipsométrie (courbe noire). La
courbe de soustraction obtenue (en rouge) est lissée pour construire €, sans exciton (courbe bleue).
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Figure Ill — 10. Indice ZnO partie réelle n et partie imaginaire K.

La partie réelle n de l'indice ZnO sans excitons est trés proche de 2 aux basses énergies puis atteint le
maximum de 3,4 a 3389meV, qui correspond a lI'amorcage de la partie imaginaire K de l'indice sans
excitons qui monte jusqu’a 0,39.
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2.2) Construction des excitons a I'indice et prise en compte de |'écrantage

Il s’agit de construire la constante diélectrique adéquate compte tenu des effets de contraintes qui
modifient I'énergie de bande interdite de ZnO.

Dés lors, il est possible de rajouter dans un deuxieme temps une nouvelle contribution excitonique
adéquate a I'échantillon ZMH1714, déterminée par des mesures de UR. Pour cela nous rajoutons a la
constante diélectrique deux oscillateurs harmoniques de Lorentz caractérisés par une force d’oscillateur
A et B (en meV?), une énergie de résonance Ey, ., xp €t un paramétre d’élargissement I'. Cette
contribution excitonique correspond a une Lorentzienne pour chaque exciton. Par exemple, dans le cas ol

El ¢, on considére la contribution des excitons A et B sur 'indice de ZnO

B
_|_
Ef, —E?+il'E  Eg, —E*+il'E

Nsimulation(théorique) = (Ngsx (E) — iKs5x (E))? +

Pour le guide ZMH1714-A, I'indice avec exciton est donné sur la figure ci-dessous a titre d’exemple :

T T T T T T T T T
5| a) sp D) 4
1 o A = 150 000 meV/?
% AL 2,1 §m=3380mev 1
N N [, =2meV
5 T c
23 € 3 B=250000mev? i
3 b} E,p = 3386 meV
o
¢ 2t 8 2F r,=2mev .
2] ]
= h'd
1} 1} .
0 L 1 0 . N . /"—_—
3200 3300 3400 3500 3200 3300 3400 3500
Energie (meV) Energie(meV)
Figure Ill — 11. Indice ZnO avec exciton du guide ZMH1714-A. a) Partie réelle n b) Partie imaginaire et valeurs des
parameéetres.

En ajoutant la contribution des excitons a la constante diélectrique sans exciton, la partie réelle n de
I'indice oscille jusqu’a 5 au niveau de I'énergie des deux excitons puis se creuse juste au-dessus des
excitons, avant de retrouver un niveau légerement supérieur a I'indice ZnO sans excitons. Pour rappel,
cette variation importante de I'indice de ZnO est responsable de la perte de la condition de réflexion totale
interne vu que 'indice de ZnO devient inférieur a I'indice de ZnMgO (autour de 1,9) dans la zone d’énergie
juste supérieure a celle des excitons (*). Sur la partie imaginaire K de I'indice, les excitons A et B sont
responsables de I'apparition des deux pics avant I'amorcage d’absorption du gap.

Notons que lorsque la puissance d’excitation augmente, I'énergie de liaison des excitons diminue en méme
temps que le gap de ZnO se renormalise. Cette démarche nous permet d’étudier finement I'écrantage des
excitons qui conduit a la diminution de la force d’oscillateur en rajoutant la contribution excitonique sur
I'indice sans exciton, décalé de la diminution du gap (correspondant a la diminution de I’énergie de liaison).
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La relation de dispersion peut étre calculée pour une force d’oscillateur donnée exprimée en pourcentage
de force d’oscillateur nominale, noté 7, en considérant que la réduction de I'énergie de liaison de I’exciton
est compensée exactement par la diminution de I'énergie du gap induite par des effets de renormalisation.
Ce dernier point est justifié par des calculs théoriques [72].

La dépendance entre la partie imaginaire de la constante diélectrique et la force d’oscillateur initiale
F,sc(1) d’une part, et ladépendance entre I'énergie du gap E, et I'énergie de liaison de I'exciton Ej, d’autre
part, sont données ci-dessous. La démonstration se trouve en annexe E.

FOSC(l)
&~ £+ ()

&E2x =1

1
AE, = —E, (1 - rﬁ)

En pratique, comme nous le verrons ci-dessous, une dispersion expérimentale mesurée a basse
température et a basse puissance sert de référence pour définir la situation sans écrantage n = 100%.
L'écrantage progressif de la force d’oscillateur excitonique avec des puissances d’excitation croissantes
conduit a une diminution de 60 meV de I'énergie du gap atteinte lorsque n = 0%.

Ainsi pour tenir compte de I'écrantage progressif lorsque la puissance d’excitation augmente, il sera
important de décaler I'indice sans exciton d’une valeur égale a la variation du gap 4E; correspondant a
I’écrantage 1 avant de rajouter la contribution excitonique.

Energie(meV)
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Figure lll -12. a) Energie a soustraire au gap en fonction du pourcentage de force d’oscillateur restant. b) Simulation
des dispersions expérimentales pour des valeurs de n données tracées sur une gamme de longueur d’onde en fonction des
angles d’extraction.

Comme lillustre la figure I1l-12.a) la variation de I'énergie du gap AE est proportionnelle a I'inverse d’une
racine cubique, expliquant la faible variation d’énergie de 2.23meV pour une force d’oscillateur restante
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passant de 90% a 80% (pointillés bleus) par rapport a une variation plus importante égale a 7.24meV en
passant de 20% a 10% (pointillés verts).

La simulation des dispersions expérimentales en fonction de la puissance d’excitation est réalisée en
modifiant le pourcentage de force excitonique restant 7. Cette démarche est plus précise a des valeurs de

7 élevées. Par exemple ; vers 3750 A dans la zone énergétique de relaxation des polaritons, on remarque
gu’une simulée en 7 = 0% et une autre simulée en 1 = 30% sont pratiquement confondues alors que
des dispersions simulées en 1 = 80% et n = 100% sont plus espacées.

Vu l'incertitude sur les valeurs de 7 inférieures a 30%, on peut déja considérer que le couplage fort est
perdu et que le régime du laser a transité d’un laser a polaritons a un laser classique basé sur un gain
plasma e-h.

Les courbes de dispersions simulées seront ajustées aux dispersions expérimentales réalisées aux
différentes puissances d’excitation.

En pratique, I'expression de Ngimuiation(théorique) N€ Suffit pas a obtenir des simulations de qualité. En
raison d’une petite inclinaison des réseaux par rapport a I'axe ¢, on observe une légére inclinaison de la
dispersion des courbes entrainant une petite dissymétrie entre les deux dispersions.

Pour rendre compte de cet effet par la simulation, on introduit un coefficient d’ajustement multiplicatif C
(C<1.1) surla partie réelle de I'indice qui ajuste ce dernier a quelques pourcents prés ce qui est rentre dans
I'incertitude de la mesure de I'indice par éllipsométrie. La partie imaginaire n’est pas impliquée afin de
limiter les changements que cela induirait sur les valeurs de la distance de propagation. L'intervalle de
variation de C est inclus entre 1 et 1.1.

Une simulation réussie, c’est-a-dire, la plus fidéle possible a la courbe de dispersion expérimentale, est le
résultat d’'une combinaison de plusieurs paramétres ajustables : I'énergie des excitons, la valeur du
paramétre d’ajustement C sur l'indice, le pourcentage de force d’oscillateur nominale 1 et dans une
moindre mesure I'élargissement I' des excitons.
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3) Guide ZMH1714-Résultats expérimentaux et analyse

Nous présentons dans un premier temps les dispersions expérimentales a T = 5K accompagnées des
dispersions simulées puis la méme étude est réaliséea T = 300K.

3.1) Evaluation des courbes de dispersion en fonction de I'intensité d’excitation a
basse température

L'intensité d’excitation optique varie sur 3 décades et la relation de dispersion est enregistrée via un
réseau gravé de SiO,. La figure llI-13 présente la dispersion de I’énergie du mode guidé polaritonique en
fonction de I'angle d’émission pour quatre intensités d’excitation différentes. Les énergies excitoniques
de A et B utilisées dans les calculs sont respectivement égales a 3379meV et 3385meV, I'élargissement I’
est pris égal a 5 meV et le coefficient d’ajustement C est égal a 1.027. Quant a la valeur non-écrantée des
forces d’oscillateur excitoniques, celles-ci sont fixes quelles que soient la température et correspondent a
des mesures complémentaires de réflectivitt de mélange a quatre ondes et d’autocorrélation
interférentielle [64] : Fys¢(x,,) = 150 000 meV? et Foscxg) = 250 000 meV? [47].

La courbe de dispersion tracée en trait blanc sur la figure 1ll-13.a) simule la courbe de dispersion
expérimentale enregistrée a tres faible puissance et sert de référence correspondant a une force
d’oscillateur non écrantée (n = 100%). On suppose alors que la force d’oscillateur excitonique n’a pas
encore été écrantée vu la faible puissance d’excitation. La relation de dispersion complétement écrantée
(n = 0%) dans le cas ol la force d’oscillateur excitonique est au voisinage de la densité de Mott est tracée
en pointillés blanc pour servir de guide visuel.

Lorsque la densité d’excitation augmente, d’une part, les courbes de dispersions se déplacent non-
linéairement vers la courbe a n = 0% vu que I'énergie du gap diminue plus rapidement et d’autre part,
I’énergie de I'émission se déplace de facon continue vers les basses énergies vu que les états de basses
énergies sont plus favorables a I'effet du laser a polaritons, ce qui rejoint la prédiction théorique [60].

D’un point de vue théorique, les états électroniques requierent plus d’espace de phases que disponible
aux fortes densités d’excitation, et en conséquence, les états liés se relaxent amorgant le début de
I’écrantage. Ceci est attribué a I'effet de blocage de Pauli concernant le remplissage des bandes qui est
gue les électrons ne peuvent occuper qu’un seul état.

Les courbes en pointillés rouge correspondent aux simulations permettant de rendre compte de la
dispersion expérimentale et permettent d’évaluer les pourcentages de force d’oscillateur restant a chaque
puissance.

Le seuil laser polaritonique est atteint pour une puissance d’excitation Py, = 44,5kW.cm™2 et pourn =
80%. Au-dela du seuil, a 3P, la dispersion expérimentale est ajustée en prenant 1 = 64%. A des
puissances d’excitation élevées, a 22P;;, I'écrantage est quasi-total ; I'émission de lumiére est localisée au
voisinage de la courbe de dispersion a 0%. Ainsi, jusqu’au seuil laser, la force d’oscillateur n’est que peu
réduite alors qu’a 22P;,, elle devient tres faible. L’échantillon est soumis a une intensité d’excitation

maximale de 979 kW.cm™2.
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Figure lll - 13. Dispersions expérimentales des modes guides polaritoniques a T=5K en fonction de la densité de
puissance d’excitation, accompagnées de 3 dispersions simulées. En blanc, les dispersions correspondant aux forces
d’oscillateurs 100% (blanc traits plein) et 0% (blanc traits pointillés). La dispersion simulée (en rouge) modélise la
dispersion expérimentale en appliquant la force d’oscillateur indiquée en rouge, laquelle décroit lorsque I'intensité
d’excitation augmente. La puissance d’excitation part d’en-dessous le seuil a) puis atteint le seuil laser b) ensuite
dépasse le seuil c) enfin atteint une puissance bien au-dessus du seuil laser d).

Il faut souligner que la fraction de force d’oscillateur restante n n’est définie rigoureusement qu’a des
puissances inférieures au seuil laser. Une fois le mécanisme du laser polaritonique enclenché, la
dynamique du systeme change ; les processus de relaxation et les temps de vie excitonique et photonique
sont modifiés. Il est cependant possible de repérer la transition de Mott a la condition que la densité de
porteurs en régime quasi-permanent puisse étre évaluée. Comme expliqué précédemment, la réduction
de la force d’oscillateur excitonique varie comme l'inverse de la racine cubique de I'énergie de liaison
excitonique [117]. La simulation numérique de I'évaluation de la courbe de dispersion du mode guidé en
ajustant la valeur de 1 lorsque la puissance d’excitation augmente permet donc de montrer I'écrantage
progressif de la force d’oscillateur des excitons et permet aussi une estimation de la densité de Mott.

Le suivi précis de I'évolution de la courbe de dispersion en fonction de I'intensité d’excitation peut étre
effectué en sélectionnant sur I'image une ligne d’énergie et en tragant I'intensité en fonction de I’'angle
d’émission 6. Ces graphiques sont reportés aux figures lll-14.a), b), c) et d) pour les diverses puissances
d’excitation exprimées en unité de P;;. Dans chaque cas, I'énergie choisie correspond a I’énergie de
I’émission laser.
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La ligne verticale repérant n = 100% correspond a la constante de propagation, prise en unité d’angle, et
répérée sur la courbe simulée (ligne blanche) calculée avec 100% de force d’oscillateur. La ligne verticale
repérant n = 0% correspond a une propagation dans le guide d’onde sans exciton (ligne en pointillés) ;
dans ce cas le force d’oscillateur a disparu, et I'énergie du gap a diminuée de I'énergie de liaison.
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Figure Ill — 14. Coupe d’intensité a une énergie donnée en fonction des angles illustrant la réduction progressive de
la force d’oscillateur. En augmentant de la densité d’excitation, le pic d’intensité se déplace de la référence 100% (a
trés basse puissance) vers la limite du régime de couplage fort lorsque la force d’oscillateur est complétement
écrantée a 0%. Les sections d’intensité sous le seuil et au seuil sont représentées en a) et sont prises a I’énergie du
mode laser, puis a 3Pth en b), 10Pth en c) et 22Pth en d)

La réduction de la force d’oscillateur est mise en évidence par le déplacement du pic d’intensité
maximale de la référence n = 100% vers le repére de la transition de Mott 7 = 0%. Jusqu’au seuil laser,
la force d’oscillateur excitonique est légerement réduite alors qu’a 22Pth, correspondant a une densité
d’excitation de 3,9MW.cm™2,n =~ 0%.
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3.2)  Evaluation des courbes de dispersion en fonction de I'intensité d’excitation a
température ambiante

Les relations de dispersions a 300K sont reportées figure IlI-15. Selon la direction de la constante de
propagation [. Deux dispersions symétriques sont obtenues et correspondent aux deux sens de
propagation du mode lorsqu’il se réfléchit sur une fissure.

Contrairement a 5K, ou il était possible de ne présenter qu’une des deux dispersions, vu que celles-ci ne
se croisaient pas, ici les deux dispersions sont indiquées ; la dispersion ‘gauche’ dont les angles d’émission
sont principalement négatifs a des énergies inférieures aux énergies des excitons et la dispersion ‘droite’
dont les angles sont principalement positifs. Les fissures représentées sur la figure lll-4.c) sont
responsables des deux directions de propagation et réfléchissent une partie de polaritons.

La faible réduction de I’éclatement de Rabi 2 = 139mel/ , mesuré aux faibles excitations a température
ambiante par rapport a f2 =151 meV a basse température est attribuée a I'augmentation de
I’élargissement excitonique di a I'interaction des excitons avec les phonons (cf. chapitre 1).

En ce qui concerne I'écrantage a température ambiante, comme le montrent les figures I11-8.b), c) et d), a
basse puissance d’excitation, la force d’oscillateur est préservée (n =90% pour P = 0,45P;, =
134,8 kW.cm™2) et n’est que légérement écrantée au niveau du seuil laser (n = 77% pour Py,
299,6 kW.cm™?2). La force d’oscillateur diminue jusqu’a 0% pour une puissance d’excitaton 3.33P,,
997 kW.cm™? qui est la valeur la plus élevée avec notre dispositif expérimental.

Les franges d’interférence sont visibles sur les figures Ill-15.c) et d) en dépit du filtrage spatial mais ne
perturbent pas I'analyse et I'interprétation des données.
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Figure lll - 15. Dispersions expérimentales des modes guides polaritoniques a T=300K en fonction de la densité de
puissance d’excitation, accompagnées de 3 dispersions simulées. En blanc, les dispersions correspondant aux forces
d’oscillateurs excitoniques100% (blanc traits plein) et 0% (blanc traits pointillés). La dispersion simulée (en rouge)
modélise la dispersion expérimentale en appliquant la force d’oscillateur indiquée en rouge. La puissance
d’excitation part d’en-dessous le seuil a) puis se rapproche du seuil b) ensuite atteint c) enfin atteint une puissance
au-dessus du seuil laser.

Les profils de I'intensité a une énergie fixée, proche de I'énergie de I'émission laser a 300K, sont présentés
a la figure 11I-16 et sont tirées de la courbe de dispersion ‘droite’ de la figure 111-15.
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Figure Ill — 16. Profil d’intensité a une énergie donnée en fonction des angles illustrant la réduction progressive de la
force d’oscillateur, au départ d’une valeur de 100% a trés basse puissance, puis tombant a 0% au-dessus du seuil
laser lorsque la force d’oscillateur excitonique est complétement écrantée a 0%. Les sections d’intensité sous le seuil
et au seuil sont représentées en a) et sont prises a I’énergie du mode laser, puis a 3.3Pth en b) aux énergies des trois
modes lasers, visibles sur la figure Ill — 15.d).

La figure Il — 16 montre que, comparativement aux basses températures, au-dela du seuil laser,
I’écrantage de la force d’oscillateur est trés vite obtenu. L'épaulement a la droite de la barre verticalen =
0% est attribué sans ambiguité a une frange d’interférence vu que, premiérement, il se situe en dehors
du domaine défini par une force d’oscillateur située entre les barres 1 =0% et n = 100%,
deuxiemement, son intensité est plus faible que les modes laser et troisiemement que les pics d’intensité
sont espacés périodiquement.

Sur la figure Ill — 16.b), le pic de plus forte intensité est centré sur la barre n = 0% pour les trois modes
lasers de la dispersion ‘droite’ figure Il — 16.d).

Au-dela du seuil laser a 300K, on passe rapidement d’un régime de couplage fort a un régime de couplage
faible. Bien que la force d’oscillateur soit rapidement perdue au-dela du seuil laser a 300K, nous ne
constatons pas de variations notables de la force d’oscillateur nominale 1 a 5K et 300K au niveau du seuil
laser. On peut en conclure que la valeur de I’écrantage au seuil laser ne permet pas de prévoir |'évolution
de I'écrantage au-dela du seuil.
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4) Estimation de la densité de Mott et du facteur de qualité — application a
I’échantillon ZMH1714-A

Cette étude s’appliquant toujours au guide ZMH1714-A est mise dans un sous-paragraphe a part afin de
pouvoir détailler toutes les étapes permettant d’évaluer la densité de porteurs. Tout d’abord, nous
définissons une fourchette raisonnable de la densité de porteurs, puis donnons une estimation du temps
de vie, nécessaire a I'évaluation de la densité de porteurs. Enfin, a partir de la dispersion de la LPB et des
distances de propagations mesurées (cf. chapitre lll — 8.1), nous avons pu estimer le facteur de qualité
des cavités naturelles (formées par deux fissures naturelles voisines paralléles).

4.1) Estimation de la fourchette de densité de porteurs

Pour évaluer la densité de Mott, il faut pouvoir estimer correctement la densité de porteur en
sélectionnant une distance appropriée a la structure du guide. Une fourchette raisonnable de la densité
de porteurs est donnée en définissant une borne minimale, notée n;, et une borne élevée, notée n,.
Commencons par définir les grandeurs.

Tout d’abord, les épaisseurs du cladding supérieur de ZnMgO et de la couche active de ZnO sont notées
dznmgo €t dzno, qui valent par exemple pour le guide ZMH1714-A respectivement 100nm et 50nm.

Ensuite, on définit la longueur d’absorption de la lumiére dans ZnMgO, qui en théorie, désigne la
profondeur a laquelle I'intensité est réduite a 1/e de sa valeur de surface, par :

1
Pznmgo = — = 90,9 nm
aZnMgO
OU aznmgo est le coefficient d’absorption de ZnMgO a la longueur d’onde du laser [118] :

Aznmgo = 1,1.107° cm™?

amK(X)
1

Cette valeur est déterminée en considérant que « = , avec K la partie imaginaire de I'indice.
ZnMgo

De méme, on définit la distance d’absorption de la lumiére dans ZnO : pz,0 = a; = 62 nm.
Zno

OuU az,( est le coefficient d’absorption de ZnO a la longueur d’onde du laser [116] :
Azno = 1,61.1075 cm™?

. Prg N .
On rappelle que le flux ¢ de photon [m™2.571] est donné par: ¢ = %ete oU P, 4te €st la puissance

créteen W.cm™2.

Comme expliqué précédemment au chapitre 2, en régime stationnaire, n = GT et I'évolution du nombre
de photoporteurs varie suivant la loi :
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Ou G le terme de génération qui regroupe deux processus, T, et T,,,- sont respectivement les temps de vie
radiatif et non-radiatif. En physique statistique, la densité de porteur d’'une couche excitée en surface est :

_ Perete T

hw d
Pour nos guides formés d’un cladding supérieur recouvrant une couche active, la densité de porteursn
dans la couche active est calculée en divisant le flux par la distance appropriée (suivant la borne d;,,(,
Pzno OU dzno + dznmgo), PUis en le multipliant par Tp,y¢eyrs, la durée de vie des porteurs en négligeant

les recombinaisons radiatives dans ZnMgO, puis multipliée par un coefficient d’absorption des porteurs,
déterminé selon deux modeles schématisés figure 111-17.

dzno = 50nm dZnMQO = 100nm

< >< >
Iy

e é ]

Pzno = 62nm Pznmgo = 90,9nm

Figure Ill — 17. Schéma de principe A a I’échelle dans I’exemple du guide ZMH1714-A- présentant les grandeurs
intervenant dans le calcul de la densité de porteurs. En bleu, les épaisseurs de ZnMgO et de ZnO. En rouge, leurs
distances d’absorption. En vert, I’évolution schématique de I'intensité en vert selon le premier modéle avec une

intensité exponentielle décroissante dans ZnMgO, ajoutant un facteur % sur l'intensité.

Soit on calcule la densité de porteurs 4 directement injectés dans ZnO, en considérant que seule la partie
non-absorbée dans ZnMgO se retrouve dans ZnO avec une intensité décroissante exponentielle dans
ZnMgO ; les processus de diffusion sont négligés. Entre les distances d ;0 et pz,0, ¢'est la plus grande des
deux qui intervient dans le calcul d’aprés Klingshirn [68]. Ces deux distances sont résumées par une
grandeur notée D. L’expression de n, est propre a chaque guide.

dznmgo

_ —znMgo-AznMgo
nl — (pTZnoe pZnMgO —

PereteTzno€
hwD

Soit on calcule la densité de porteurs injectés dans ZnMgO, toujours en négligeant les processus de
diffusion. Tout ce qui est absorbé dans ZnMgO se retrouve dans ZnO ; la densité de porteurs calculée a la
surface du ZnMgO est reprise comme la densité de porteurs injectée a I'interface ZnMg0O/Zn0. On obtient
alors n,, une estimation haute de la densité de porteur dans ZnO. Ici la distance appropriée est I'épaisseur
combinée ; quel que soit le guide D = dzppgo + dzno-
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_ _ Pcréte _ PcréteTZnO
Ny = PTporteurszno = haw TAzno = h(t)(dz vao + dZ O)
nMg n

La densité maximale qui pourrait étre atteinte dans la couche de ZnO ne peut pas excéder 3n; >
n,, ce qui revient a considérer que le ZnMgO est transparent, ce qui n’est pas raisonnable.

Le tableau Ill-1 regroupe les résultats des simulations des dispersions expérimentales du ZMH1714-A
réalisées pour différentes puissances d’excitation nominales en précisant la puissance créte
correspondante en kW.cm™2 et le pourcentage de force d’oscillateur excitonique nominal 7
correspondant. La densité de porteur a aussi été calculée pour les puissances jusqu’au seuil laser.

Pour cet échantillon a cladding supérieur épais de 100nm et épaisseur de couche active moyenne de 50nm,
n, correspond a une estimation basse de la densité de porteur dans ZnO et 11, a une estimation haute.

4.2) Estimation du temps de vie — mesure de TRPL a 5K

Le temps de vie des porteurs dans ZnO et ZnMgO du guide ZMH1714-A a été étudié par des mesures de
TRPL a 5K.

Sur la figure 111-18, I'intensité en fonction du temps de vie (en bleu) est modélisée par une bi-exponentielle
(en rouge) de type :

_(x—to) _(x—to)
y=Ae T + Ae T

Avec A, et A, des parametres d’ajustements dépendants des niveaux d’intensité, t, le temps au maximum
d’intensité, et deux temps de vie des porteurs, un court T; = 33ps et un long T, = 834ps, attribués
respectivement au ZnO et au ZnMgO. Des mesures de TRPL centrées sur le pic de ZnMgO donne un temps
de vie autour de 700ps.

La valeur des autres parameétres est présentée dans le tableau de la figure 11I-18. Le coefficient de
corrélation d’une valeur de 0,9986.

La variation du nombre de porteurs n’ dans ZnMgO est donnée par :

dn’ n' n' n'

dt  Torp Tong T

n'(t) = n’(O)e_TLz

Avec T, le temps de vie des porteurs dans ZnMgO, séparé en composante radiative T,y et non-radiative
T,nr- Avec n'(0) le nombre de porteur créé dans ZnMgO au moment de I'excitation.

La variation du nombre de porteurs n dans ZnO est donnée par :

dn n n n' n n' n 4

— = tXm=—mt+x=—= +xn'(0)e T2
dt T Ting T, T, T, T,
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Avec T, le temps de vie des porteurs dans ZnO, séparé en composante radiative T; et non-radiative T yg.

Le coefficient y permet de tenir compte du transfert de porteurs du ZnMgO au ZnO par recombinaison. Le

!
n s o \ .z
terme y - correspond alors au nombre de porteurs supplémentaires a considérer dans le ZnO.
1

Pour résoudre cette derniére équation, on considere une solution particuliere de type :

t
n(t) = A,e T2

TZ n'(O) =y Tz Iotpulse
7& —'71 7& _'7H,h(UCiZnﬁ490'

Ay =x

Comme expliqué au sous-paragraphe précédent, dznyg0 = 100nm > = 90,9nm, d’ou le

XzZnMgo
choix de dzppg0- Ainsi la variation temporelle du nombre de porteurs dans ZnO est exprimée par :

t

T. _t
2 _qn (0)e ™2

T,—T

¢
n(t) =A,e i +y

nt=0%) =4, + T n'(0)
1 XTZ_Tl

Notons que lorsque y tend vers 0, on a nécessairement A; = n(0) tel que défini ci-dessus.

1

De méme dans ZnO, comme dz,,0 = 50nm < = 62nm, on a sans tenir compte du transfert :

XzZno
Iyt
Al — n(O) — 0 pulie
3hw
A7n0

Ou I'explication du facteur % est donnée au sous-paragraphe précédent.
1
3
n' (0 a
©)_ Zamo _ 1,86
n(0) dZnMgO

Ainsi, initialement, le nombre de porteurs créés dans ZnMgO est 1,86 fois plus important que dans ZnO.
Ensuite, parmi les porteurs créés dans ZnMgO, une fraction des porteurs se recombine :
A T, n'(0)
4, XT, =T, n(0)

> x=0,10

Donc 10% des porteurs crées dans ZnMgO sont transmis au ZnO. Le nombre de porteurs supplémentaires
dans ZnO est donc de :

n'(0)
n(0)

x = 1,86.0,10 = 0,186
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Finalement, grace a la recombinaison, le nombre de porteurs total dans ZnO est 18,6% plus élevé.

= 3

v T | S N S
Model Biexp (User)
! yD+A1'exp(-(x—tD)IT1)+A2‘exp(J
Equation (%-t0)/T2)
100000 ) .,
B y0 1200 £ 0 -
[ 10 6520 b
[ Al 83142, 46557 + 19411647 9
i T1 33,15636 +0,13548 9
B A2 16136,04391 + 50, 96556 1
3 T2 83432376+ 0 o
-hq) Reduced Chi-Sqr 418200,55156
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Figure Ill — 18. Mesure de TRPL guide ZMH1714-A a 5K a haute puissance.

Le rapport équivalent en considérant n, - estimation haute de la densité de porteurs, définie au sous-
chapitre précédent pour laquelle était considérée une seule couche équivalente — est donnée par :

nZ(O) — 3pZn0
n(0)  dzumgo + dzno
Les deux valeurs 1,186.1n(0) et 1,24.n(0) étant trés proches a quelques pourcents prés, nous avons

démontré que la densité de porteurs n, est une limite haute pertinente de la densité de porteurs en tenant
compte des porteurs supplémentaires transférés par ZnMgO au ZnO.

= 1,24
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4.3) Evaluation des densités de porteurs

Tableau Il — 1. Guide ZMH1714-A. Résumé des forces d’oscillateur excitonique nominales 1 a différentes puissances
d’excitation nominales et crétes. Les densités de porteurs n, et n, peuvent étre calculées jusqu’au seuil laser. En
rouge, I’estimation de la densité de porteur au seuil. En bleu, les densités de porteurs a la puissance maximales si la
dynamique des porteurs n’était pas modifiée au-dela du seuil laser.

T=5K 0,09P;; Pin 3P 22P,
(%) 100 80 64 <30
P(kW.cm™2) 4,0 44,5 133,5 979
ny(cm™3) 9,6.10%5 1,1.10Y  3,3.107  2,4.10%
ny(em™3) 1,2.10% 1,3.10  3,9.107  2,9.10%
T=300K 0,04P;; 0,45P:; Pin 3,33P
(%) 100 90 77 0
P(kW.cm™2) 12,0 134,8 299,6 997,7
ny(cm™3) 1,7.10% 1,9.107  4,3.10Y  1,4. 10%
ny(cm™3) 2,1.10% 2,4.10Y 54107 1,8 10%

La densité de porteurs a faible puissance d’excitation sert de référence (n = 100%) et est comprise a
basse température dans une fourchette [9,6.10%;1,2.10%¢] cm™3
[1,1.1017;1,3.1017] cm™3, respectivement pour les puissances d’excitation 0,09P,, a 5K et 0,04P,, a
300K.

et a température ambiante

On constate que la densité de porteurs au niveau du seuil laser (en rouge) est multipliée par cing entre 5K
et 300K, en passant de Npepcr=sky = 1,3.10'7 cm™® & npypr=300k) = 54.10'7 cm™3 ; les forces
d’oscillateurs restantes nominales sont respectivement de 80% et de 77%, ce qui indique que I'écrantage
est amorcé mais pas suffisamment pour considérer que le régime de laser ne soit plus polaritonique.

Ces résultats sont en accord avec une transition de Mott qui augmente avec la température, ce qui est en
accord avec des calculs théoriques prédisant l'augmentation de la densité de Mott avec la
température [67]

Les densités en bleu dans le tableau Ill-1 calculées pour les puissances d’excitation supérieures au seuil
sont données a titre indicatif car la dynamique du systeme change au-dessus du seuil ; ce qui se traduit
certainement par une modification de la densité des porteurs.

La valeur maximale atteinte pour la densité de porteurs a 5 K est 1y, = 2,9.1018 cm™3 ; que I'on peut
définir comme une densité de Mott puisque n = 0%. Il s’agit d’une estimation maximale car au-dessus du
seuil, les temps de vie sont surestimés. Les densités a 5K sont calculées en prenant le temps de vie tiré de
la mesure par TRPL a 5K, égale a 33ps.
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En revanche, pour la densité de porteur calculés a la puissance maximale mesurée a 300K, Ny =
1,8.1018 cm™3, calculée en prenant un temps de vie égal & 20ps.

Ce temps de vie n’a pas été mesuré par TRPL sur le guide ZMH1714, mais par une mesure de TRCL [17]
réalisée sur un autre guide, le ZMH1715, de structure similaire au ZMH1714-A mise a part pour |'épaisseur
de couche active de 80 nm au lieu de 50 nm. De méme qu’a 5K, cette derniére densité est une borne
supérieure.

Aux puissances d’excitation maximales a 5K et 300K, en gardant ces mémes temps de vie, les densités de
porteurs calculées, représentant des bornes supérieures, sont de 'ordre de 10*® cm™3, typiquement
celles calculées a la transition de Mott dans la littérature, ce qui est cohérent avec n = 0%.

Comme pour le ZMH1714-A, les énergies excitoniques des trois autres guides étudiés en montage de
Fourier - ZMH1715, ZMH1716 et ZMH1817-B - seront déterminées au paragraphe suivant en confrontant
les spectres de réflectivité (en bleu) et de photoluminescence (en noir), permettant de repérer facilement
I’énergie de I'exciton libre A.

4.4)  Estimation du facteur de qualité de cavités naturelles (non-gravées)

A partir de la courbure de la dispersion de la LPB du guide ZMH1714-A a 5K, on détermine la vitesse de
groupe vy :

_da)_ldE
Y9 =48 T hdp

Le temps de vie polaritonique est ensuite déterminé a partir des distances d de propagation des polaritons.
Ces derniéres sont mesurées en étudiant la diminution du signal de luminescence extrait par des fissures
successives (cf. figure 1l — 30 au paragraphe Ill - 8.1). Pour obtenir un facteur de qualité Q représentatif de
I’ensemble des cavités, il faut considérer la moyenne des distances de propagation mesurées. Pour le guide
ZMH1714-A a 5K, cette moyenne s’éléve a 15,7um.

distance de propagation d 157 10°°

= === _ 06
Tpol vitesse de groupe v, 2,7.107 ps

L'inverse du temps de vie polaritonique peut étre écrit comme une somme du poids photonique et
excitonique divisés par leur temps de vie respectifs. Le temps de vie des excitons 7y = 33ps a 5K est connu
grace a aux mesures de TRPL.

1 |P|2(5)+|X|2(ﬁ)

Tpol(.B) Tph Tx

Pour rappel, les poids excitonique | X|?(f) et photonique | P|?(B) des polaritons pour une valeur de /3 sont
donnés par le module au carré des coefficients d’Hopfield. Ceux-ci sont calcules a § = 32,2um et pour un
Rabi de Q = 153meV (tiré de La dispersion du ZMH1714-A a 5K, voir figure 1-18 paragraphe 1-3.2).
L'énergie des excitons Ex(f) = 3383meV est constante et correspond a la moyenne des énergies
excitoniques de X, et Xp. L’énergie de la branche polaritonique basse E;pg () est variable.
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|X (5)|2 B ‘ Q 2 ~
SN T S 4B B

12
|Pk”(5)|2 _| Z(ELPB(ﬂ) - Ex(ﬁ)) = 0,82

\/Qz + 4'(ELPB(ﬁ) - Ex(ﬁ))z

Ces deux valeurs sont repérées sur la figure ci-dessous en pointillés. La valeur de § = 32,2um choisie pour
estimer la distance de propagation des polaritons est prise dans la zone ou le poids photonique (en rouge)
est élevé. En effet, en se rapprochant de la résonance excitonique, le poids excitonique (en bleu) augmente
et I'absorption du matériau augmente, ce qui diminue la distance de propagation.

1,0 T . T T T r T

ZnO guide
08F " ", -~ T=5K

poids excitonique |x >
poids photonique | P |
1 L

30 32 34 36

Re(B)

Figure Il - 19. Poids excitonique et photonique déterminés a partir des coefficients d’Hopfield d’un guide ZnO de 50
nm d’épaisseur en fonction de la partie réelle de la constante de propagation [, pour des énergies inférieures aux
énergies excitoniques. En pointillés, les poids photonique Pk”(S) = 0,18 et excitonique Xy (6) =0,82repérésa f =
32,2 ym.

— 1X1(32,2) — 0.5ps
PhETT PPB22) P

Tpo1(32,2) Ty
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Le facteur de qualité peut ensuite étre calculé en multipliant 7,,, par la pulsation w (rappel Afemio =
266nm) :

Q = wTp, = 3496

Plus la distance de propagation est élevée, plus le temps de vie polaritonique I'est aussi, de méme pour le
facteur de qualité. Si I'on prend la distance de propagation la plus grande mesurée a 5K égale a 19,2um,
on obtient un facteur de qualité supérieur Qg,,,, décrivant les meilleures cavités du ZMH1714-A.

Qoup = 4098

Cette valeur est trés proche de celle trouvée par Ciers [49] de 4900 pour des guides d’onde a base de
puits quantiques de GaN.

Il serait intéressant de réaliser une étude de I’évolution de la distance de propagation des polaritons (et
donc du facteur de qualité) en fonction de la température.
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5) Autres guides étudiés en imagerie de Fourier

Dans ce sous-paragraphe, aprés une courte étude sur le Rabi en fonction de I'épaisseur, les guides
ZMH1716, ZMH1715 et ZMH1817-B sont étudiés en Fourier en suivant la méme démarche que pour
ZMH1714-A : d’abord, on réalise les spectres de puPL et de uR (donnés en annexe F) afin de positionner les
énergies excitoniques, puis on étudie I'’écrantage en fonction de la puissance d’injection et enfin on évalue
la densité de porteurs. Il est important de noter qu’a défaut d’avoir pu réaliser des mesures de TRPL pour
chaque guide a 5K et 300K, les densités de porteurs sont calculées a 5K en se reprenant la mesure de TRPL
du ZMH1714-A (33ps) et a 300K en reprenant la mesure de TRCL du ZMH1715 (20ps).

5.1) Etude du Rabi en fonction de I'épaisseur des guides ZnO

Les guides d’onde sont formés d’une couche active de ZnO d’épaisseur variable (30, 50, 80 ou 100 nm, voir
tableau IllI-6) encadrée par deux couches de confinement de Zng,72Mgo,250, d’épaisseurs 50 ou 100 nm pour
le cladding supérieur et 500 ou 1000 nm pour le cladding inférieur. La structure des guides d’onde dont
les dispersions en montage de Fourier ont été étudiées est détaillée dans le tableau IlI-2. L'ordre et la
nomenclature des échantillons indiquent I'ordre de fabrication.

Tableau Il — 2. Comparaison des Rabi a 5K et 300K pour les guides ZnO en fonction de I'épaisseur de couche active.
L’étude de la dispersion de I’émission lumineuse en montage de Fourier n’a pas pu étre réalisée a 300K pour les
guides ZMH1715 et ZMH1716 par manque de signal de luminescence.

Nom Epaisseurs (nm) Rabi a T=5K Rabi a T=300K
échantillon ZnMg0/Zn0O/ZnMgO (meV) (meV)
ZMH1714-A 100/50/1000 154 147

ZMH1715 100/80/1000 163 156
ZMH1716 100/30/1000 127 118
Massif - 176 170

L'échantillon ZMH1714-A avec sa couche active de 50 nm conduit a un mode guidé monomode, plus facile
a analyser dans un premier temps qu’un guidage multimode lorsque la couche active est plus épaisse a 80
nm comme c’est le cas pour I'échantillon ZMH1715.

Au contraire, pour une épaisseur de couche active plus mince a 30 nm, le Rabi est moins élevé en raison
du débordement accru du champ électrique dans les claddings. L’étude du Rabi en fonction de I'épaisseur
de ZnO (nm) est présentée figure I11-20. Les Rabi sont estimés par des simulations des dispersions
expérimentales a trés basse puissances de telle sorte que la force d’oscillateur excitonique ne soit pas
écrantée.
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Figure Ill — 20. Evolution du couplage de Rabi (meV) en fonction de I’épaisseur de la couche active de ZnO (nm), issue
des simulations des courbes de dispersions expérimentales, en représentation E = f (), mesurées a la référence
trés basse puissance.

Le Rabi augmente avec I'épaisseur de la couche active du guide d’onde. Plus la couche active est épaisse,
meilleur est le confinement du champ électrique dans la zone active comprenant les excitons. En
augmentant I'épaisseur de couche active, on tend progressivement vers le Rabi du massif, donné en violet
a 5K en trait plein et a 300K en pointillés, tiré des dispersions modélisées pour le massif au chapitre 1.

5.2) Etude du guide ZMH1716

Le guide ZMH1716 présente un cladding supérieur de 100nm d’épaisseur et une couche active de faible
épaisseur de 30nm. L’extraction du mode guidé est réalisée par des réseaux.

5.2.a) Spectres de pPL et de R et étude de I'inhomogénéité des énergies excitoniques

L’objectif de ce paragraphe est de présenter le spectre de uPL et uR du guide ZMH1716 (deux morceaux
d’un méme échantillon) et de montrer I'inhomogénéité de la contrainte a travers le guide. Les spectres de
UPL et de UR sont donnés en annexe F.1) Pour résumer, au sein d’'un méme réseau d’extraction, I'énergie
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de I'exciton A ne varie pas. Cependant, cette énergie peut varier de facon significative dans la zone entre
deux réseaux d’extraction ou lorsqu’on passe d’'un morceau d’échantillon a I'autre.

5.2.b) Etude de I’écrantage en fonction de la puissance d’injection

La figure Ill-21 présente la dispersion de I'énergie du mode guidé polaritonique en fonction de I'angle
d’émission pour I'intensité d’excitation minimale. Celle-ci sert de référence comme force d’oscillateur non
écrantée (n = 100%) et correspond a la courbe de dispersion simulée tracée en trait blanc. On suppose
alors que la force d’oscillateur excitonique n’a pas encore été écrantée compte tenu de la faible puissance
d’excitation. La relation de dispersion complétement écrantée (n = 0%) dans le cas ou la force
d’oscillateur excitonique est au voisinage de la densité de Mott est tracée en pointillés blanc.

Les énergies excitoniques de A et B utilisées dans les calculs sont respectivement égales a 3388meV et
3394meV, I'élargissement I est pris égal a 5 meV et le coefficient d’ajustement C relatif a I'indice de ZnO
est égal a 1.15. Comme pour le ZMH1714-A, la valeur non-écrantée des forces d’oscillateur excitoniques
sont fixées quelles que soient la température et la puissance d’excitation a : Fysc(x,) = 150 000 meV? et
Fosc(xg) = 250 000 meV? [47].
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Figure Il -21. Dispersion expérimentale des modes guidés polaritoniques du guide ZMH1716 a T=5K a tres basse
puissance servant de référence non-écrantée, c’est-a-dire 100% de force d’oscillateur (traits plein blancs). Puis, la
dispersion écrantée 0% de force d’oscillateur (blanc traits pointillés) est obtenue en retirant 60meV a I'énergie du

gap.

Tel gu’illustré sur les figures 111-22.a) et figures 11I-22.b), lorsque la densité d’excitation augmente, les
courbes de dispersions se déplacent non-linéairement vers la courbe a n = 0%. La courbe en pointillés
rouge permettant de rendre compte de la dispersion expérimentale passe denn = 65% lorsque P = Py, =
950kW.cm™2 an = 60% lorsque P = 2.3P,, = 2175kW.cm™2. Contrairement au guide ZMH1714-A,
la transition de Mott n’a pas été atteinte.
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Figure Ill -22. Dispersions expérimentales des modes guides polaritoniques du guide ZMH1716 a T=5K en fonction de
la densité de puissance d’excitation, accompagnées de 3 dispersions simulées. En blanc, les dispersions
correspondant aux forces d’oscillateurs 100% (blanc traits plein) et 0% (blanc traits pointillés). La dispersion simulée
(en rouge) modélise la dispersion expérimentale en appliquant la force d’oscillateur indiquée en rouge, laquelle
décroit lorsque l'intensité d’excitation augmente. La puissance d’excitation est celle au seuil laser a) puis la
puissance maximale atteinte au-dessus du seuil laser b).

5.2.c) Evaluation de la densité de porteurs

Le tableau lll- 3 regroupe les résultats des simulations des dispersions expérimentales du ZMH1716 a 5K
et a 300K. A défaut d’avoir réalisé des mesures de TRPL sur le guide ZMH1716 a 5K et 300K, les densités
de porteurs sont calculées a 5K en se reprenant la mesure de TRPL du ZMH1714-A (33ps) et a 300K en
reprenant la mesure de TRCL du ZMH1715 (20ps).

La densité de porteur estimée au seuil 3 3,2. 1018 cm ™3 est plus élevée qu’elle ne I'était pour le ZMH1714-
A (prés d’un facteur 20) et I’écrantage au seuil laser est légérement plus avancé (n = 70%) que par
rapport au ZMH1714-A (n = 80%).. A noter que cela n’est pas di a I'épaisseur plus fine de la couche
active (30nm contre 50nm); la densité est indépendante de I'épaisseur pour des couches actives
inférieures a 62nm (cf. paragraphe 1ll.4.b)

La force d’oscillateur excitonique est mieux conservée au-dela du seuil laser pour ZMH1716. Aux
puissances maximales, 7 =60% (2175kW.cm™2) pour ZMH1716 contre 71 <30% =~ 0%
(979 kW.cm™2) pour ZMH1714.

Energie (meV)
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Tableau Il - 3. Guide ZMH1716 a 5K. Résumé des forces d’oscillateur excitonique nominales 1 a différentes
puissances d’excitation nominales et crétes. En rouge, I’estimation de la densité de porteur au seuil

T=5K 0,03P,, P.;,  1,6Py  2,3Pg,
n(%) 100 70 65 60
P(kW.cm™2) 30,6 949,7 1532 2175
ny(em™3) 7,3.10%6  2,3.10® 3,6.1018 5,2.10%
ny(cm™3) 1,0.107  3,2.10'® 5,0.10%% 7,4.10%

La dispersion servant de référence non-écrantée (n = 100%) est réalisée a plus haute puissance
surfacique (30,6 kW.cm™2) par rapport au ZMH1714-A (4,0 kW.cm™2). Or pour ce dernier, 'écrantage
était amorcé (n = 80%) pour une puissance surfacique de 44,5 kW.cm™2. On peut alors douter de la
valeur de 17 a quelques pourcents prées a 0,03Pth. Néanmoins, a une puissance donnée, le pourcentage de
1 reste vrai en relatif. Dans le cas pessimiste, si 'on considére qu’a la puissance de référence, le
pourcentage de 1 n’est en fait que de 80%, alors au seuil n = 54,5% (contre70%) et a 2.3Pth n = 46%
(contre 60%).

La puissance de référence est plus élevée pour ZMH1716 car le spot d’excitation a été focalisé de facon
plus optimale que par rapport au ZMH1714-A. Pour ce dernier, le signal de luminescence est plus intense
et donc I'estimation du spot d’excitation aboutit a une taille de spot plus élevée et donc a une puissance
de référence plus faible. Concernant I'effet des fissures sur la détermination de la surface du spot, se
référer au paragraphe 11.2.5.d).

Nous remarquons que  Mpg s (ZMH1716) = 3,2.10'® cm™3 = 22.npp 5 (ZMH1714 — A) =
2,9.108 cm™3. Dans le cas du ZMH1714-A, le processus d’écrantage arrive a son terme (1 = 30% =~ 0%)
alors que pour ZMH1716, le processus d’écrantage n’est pas aussi avancé (n = 60%).

Bien que la densité au seuil laser du ZMH1716 soit estimée un ordre de grandeur au-dessus du ZMH1714-
A, on observe des valeurs de 17 proches. On peut expliquer cet écart des densités de porteurs au seuil laser
de trois fagons.

Premierement, en considérant un début I'écrantage a la puissance référence de ZMH1716 comme
expliqué précédemment. Deuxiemement, en considérant que le spot d’excitation du ZMH1714-A est peut-
étre surestimé a cause de son signal de luminescence important et de I'espacement de ses fissures (en
moyenne une dizaine de pm contre une vingtaine pour ZMH1716). Troisiemement, en rappelant que la
valeur de T4, peut différer de 33ps. Le temps de vie non-radiatif de ZnO peut étre plus faible du fait que
la couche active est plus fine et que les recombinaisons de surface constituent les fuites de porteurs se
recombinant non radiativement les plus importantes.
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5.3)  Etude du guide ZMH1715

Le guide ZMH1715 présente toujours un cladding supérieur de 100nm mais une couche active plus épaisse
égale a 80nm. L’extraction du mode guidé est réalisée par des réseaux. Attention, I'étude de la réduction
de la force d’oscillateur n’a pas pu étre menée comme pour les guides ZMH1714-A et ZMH1716 car la
faible intensité du signal de la luminescence ne permet pas de fixer la référence a une basse puissance
comparable a deux autres guides. Il est alors impossible de s’assurer du non-écrantage de la force
d’oscillateur a la dispersion choisie comme référence.

5.3.a) Spectre de pPL et de uR

Les spectres de uPL et de uR du ZMH1715 sont donnés en annexe F.2). Lexciton A est repéré a 3385meV,
I’exciton B a 3391meV et I'exciton C a 3425meV, soit 1 a 2 meV plus haut que les excitons du ZMH1714-A.

5.3.b) Etude de I’écrantage en fonction de la puissance d’injection

Contrairement aux guides ZMH1714-A et ZMH1716 ou la référence 100% de force d’oscillateur est fixée a
trés basse puissance, ce qui permet de s’assurer du non-écrantage, ici dans le cas du guide ZMH1715 ou
I'intensité du signal de luminescence est plus faible, on choisit une référence la moins écrantée possible
des lors que le signal devient exploitable. On ne peut donc pas garantir le non-écrantage de la force
d’oscillateur de notre référence. L'étude de la réduction de la force d’oscillateur est donc moins fiable que
pour les guides ZMH1714-A et ZMH1716 mais reste exploitable.

La méthode de suivi de I'écrantage de la force d’oscillateur est différente. La référence est prise a plus
haute puissance lorsque la dispersion est bien visible, en fait a haute puissance a 1678 kW.cm™2, puis on
s’intéresse aux dispersions a plus basses puissances en essayant de deviner si la dispersion s’est déplacée.
Cela n’est pas évident car le signal de luminescence ne laisse deviner que des bouts de dispersion.

Cependant en les superposant, elles semblent dessiner la méme dispersion qu’a haute puissance. Le fait
gu’aucun déplacement de la dispersion ne soit détecté en diminuant la puissance d’excitation impliquerait
une absence de changement de la force d’oscillateur des basses puissances jusqu’a 1678 kW.cm™2.

Les énergies excitoniques de A et B utilisées dans les calculs sont respectivement égales a 3373meV et
3379meV, I'élargissement I" est pris égal a 5 meV et le coefficient d’ajustement C est égal a 1.06. Comme
pour le ZMH1714-A, la valeur non-écrantée des forces d’oscillateur excitoniques sont fixées quelles que
soient la température et la puissance d’excitation a: Fye(x,) = 150000 meV? et Fosc(xg) =
250 000 meV? [47].
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Ci-dessus, seule la dispersion a 1678 kW.cm™2 est présentée car les dispersions a plus basse puissance
ne sont pas visibles. Quant a la dispersion au seuil laser, ce dernier n’est tout simplement pas détecté.
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Figure Ill -23. Dispersion expérimentale des modes guidés polaritoniques du guide ZMH1715 a T=5K, réalisé au
maximum de puissance. La dispersion a trés basse puissance n’est pas présentée faute de signal ; I'intensité tres
faible du signal de luminescence laisse deviner des bouts de dispersion et permet de fixer la référence 100% de force
d’oscillateur (trait plein rouge), qui modélise également la dispersion expérimentale a la puissance maximale
donnée P = 1678 kW.cm™2 La dispersion écrantée 0% de force d’oscillateur (blanc traits pointillés) est obtenue en
retirant 60meV a I’énergie du gap.

5.3.c) Evaluation des densités de porteurs

Le tableau F — 2 regroupe les résultats des simulations des dispersions expérimentales du ZMH1715 a 5K.
La puissance de référence est comprise entre celle des guides précédents (4,0 kW.cm™2 pour ZMH1714-
Aet 30,6 kW.cm™? pour ZMH1716).

L'intensité de PPL est faible et I'effet laser n’est pas détecté. Cela pourrait s’expliquer par un 7z, trés
faible. Si I'on prend 74,0 = 3ps, alors 1y (Ppax) = 4,1. 107 cm™3, ce qui expliquerait qu’aucun amorgage
de I'écrantage n’est détecté.
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Tableau Il -4. Guide ZMH1715 a 5K. Résumé des forces d’oscillateur excitonique nominales 1 a différentes
puissances d’excitation nominales et crétes accompagnées des densités de porteurs n, et n,.

T=5K 0,01P,,,x 0,05P,0x Pmax

n(%) 100 100 100

P(kW.cm™2) 16,8 83,9 1680
nq(cm™3) 3,1.10%6 1,5.1077 3,1.1018
n,(em™3) 4,1.101% 2,0.10Y7 4,1.10'8

5.4)  Etude du guide ZMH1817-B

LeZMH1817-B présente le seuil laser le plus faible parmi les guides étudiés (toujours en considérant un
temps de vie commun de 33ps a 5K) et a été analysé en imagerie de Fourier pour cette qualité.

5.4.a) Spectre de uPL et de uR

Les spectres de puPL et de uR du ZMH1837 sont donnés en annexe F.3). Le guide ZMH1817-B combine deux
attributs : cladding inférieur et supérieur sont moitiés plus faibles (50nm) que pour le ZMH1714-A.
L’extraction du mode guidé est réalisée par des réseaux.

5.4.b) Etude de I’écrantage en fonction de la puissance d’injection

La figure Ill-24 présente la dispersion de I'énergie du mode guidé polaritonique en fonction de I'angle
d’émission pour I'intensité d’excitation minimale. Celle-ci sert de référence comme force d’oscillateur non
écrantée (n = 100%) et correspond a la courbe de dispersion simulée tracée en trait plein blanc. On
suppose alors que la force d’oscillateur excitonique n’a pas encore été écrantée vu la faible puissance
d’excitation. La relation de dispersion complétement écrantée (n = 0%) dans le cas ou la force
d’oscillateur excitonique est au voisinage de la densité de Mott est tracée en pointillés blanc.

Les énergies excitoniques utilisées pour calculer la dispersion ne sont pas forcément celles repérées sur le
spectre de UPL. Il est possible que la zone de I'échantillon analysée en montage de Fourier présente une
contrainte différente. Pour les premieres simulations de la dispersion, le calcul est réalisé en prenant les
énergies excitoniques du spectre. Puis ces dernieres sont modifiées meV par meV jusqu’a ce que la
dispersion calculée soit superposée avec la dispersion expérimentale.
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Les énergies excitoniques de A et B utilisées dans les calculs sont respectivement égales a 3373meV et
3379meV, I'élargissement I" est pris égal a 5 meV et le coefficient d’ajustement C est égal a 1.024. Comme
pour le ZMH1714-A, les valeurs non-écrantées des forces d’oscillateur excitoniques sont fixées quelles que
soient la température et la puissance d’excitation a: Fye(x,) = 150000 meV? et Foscixp) =
250 000 meV? [47].
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Figure Il -24. Dispersion expérimentale des modes guidés polaritoniques du guide ZMH1817-B a T=5K a trés basse

puissance servant de référence non-écrantée, c’est-a-dire 100% de force d’oscillateur (traits plein blancs). Puis, la

dispersion écrantée 0% de force d’oscillateur (blanc traits pointillés) est obtenue en retirant 60meV a I’énergie du
gap.

Contrairement aux guides étudiés précédemment, I'écrantage n’est ni détecté au seuil a Py =
235kW.cm™2, ni méme a haute puissance 1 = 95% lorsque P = 15P,, = 3528kW.cm™2 comme le

montre la figure 111-25.b), correspondant a une densité de porteurs égale a ny;tytoyo = 9,7- 1017 cm™3.

Ce seuil laser est supérieur a celui du ZMH1714-A qui est détecté a 44.5kW.cm™2. Le guide ZMH1714-A
semble donc avoir la meilleure structure des deux en vue de concevoir un composant avec un seuil laser
le plus faible possible.

Or dans l'autre configuration d’excitation - confocale avec I'objectif thorlabs (cf. tableau 11I-7) — le seuil
laser du ZMH1817-B diminue drastiquement a Py (rhorians) = 20kW. cm™? est devient inférieur au seuil
du ZMH1714-A de Pip(rhoriabs) = 203kW. cm™2. Ici, c’est le ZMH1817-B qui semble étre le meilleur des
deux. Précisons que toutes les mesures de seuil lasers pour ZMH1817-B et ZMH1714-A ont été réalisées
sur un réseau et sont donc comparables.
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Figure Ill -25. Dispersions expérimentales des modes guides polaritoniques du guide ZMH1817-B a T=5K en fonction
de la densité de puissance d’excitation, accompagnées de 3 dispersions simulées. En blanc, les dispersions
correspondant aux forces d’oscillateurs 100% (blanc traits plein) et 0% (blanc traits pointillés). La dispersion simulée
(en rouge) modélise la dispersion expérimentale en appliquant la force d’oscillateur indiquée en rouge, laquelle
décroit lorsque l'intensité d’excitation augmente. La puissance d’excitation est celle au seuil laser a) puis la
puissance maximale atteinte au-dessus du seuil laser b).

Le ZMH1817-B et ZMH1714-A guides ne répondent pas de la méme fagon au changement configuration
d’excitation. On observe qu’en passant d’une excitation sur le c6té mitutoyo a une excitation confocale
thorlabs, le seuil laser du ZMH1714-A augmente environ d’un facteur 4 alors que ZMH1817-B diminue
environ d’un ordre de grandeur ; leurs évolutions sont opposées avec une différence plus marquée pour
ZMH1817-B.

Le guide ZMH1714-A, tout comme ZMH1716, donne les meilleurs seuils en excitation gros spot alors que
ZMH1817-B préfere une excitation petit spot. La différence notable de ce dernier est son cladding inférieur
moitié plus fin de 500nm, qui permet de relaxer les contraintes lors de la croissance et de réduire la
fissuration. La réduction du nombre de fissures souterraines laissait présager que la réduction du seuil
laser par rapport aux autres guides avec 1000nm de cladding inférieur.

Si I'on consideére uniquement le seuil Py (rhorians) = 20kW. cm~2 du ZMH1817-B, correspondant a une
densité de porteurs égale a Miporiaps = 8,4.101% cm™3, la conservation de la force d’oscillateur
excitonique devient cohérente avec les écrantages précédemment observés au seuil laser des guides

ZMH1714-A et ZMH1716.

On pourrait attribuer la différence d’un ordre de grandeur du seuil laser du ZMH1817-B en fonction de la
configuration d’excitation a la taille du spot d’excitation. En moyenne pour ce guide, on mesure des seuils
lasers moins élevés en gros spot indépendamment de la qualité des cavités. (Rappelons que les cavités
sont formées par deux fissures adjacentes servant a extraire la luminescence du mode guidé).
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En effet, le spot formé par I'objectif Thorlabs de faible surface (75um?, cf. figure 11-11) excite rarement
plus d’une cavité a la fois. Expérimentalement, on est en mesure de réaliser une cartographie de la qualité
de chaque cavité. Seulement, si la cavité excitée en thorlabs est encadrée par des cavités de moindre
qualité, cela se traduit par un accroissement du seuil laser.

En revanche, le spot formé par I'objectif Mitutoyo (650 pm?, cf. figure 11-13) excite généralement
plusieurs cavités, qui chacune contribuent au seuil. Le risque d’inclure dans la zone étudiée des défauts
locaux ou des fissures souterraines est certes accru mais d’un autre c6té, on mesure des seuils tres faibles
au niveau de zones ou se succedent les cavités de qualité. Cela explique que généralement la fourchette
des seuils lasers mesurés en Mitutoyo est plus large qu’avec une excitation petit spot.

Une autre considération est le temps de passage (cf. I-4.3.a) qui augmente avec la taille du spot
d’excitation et favorise la formation d’une population macroscopique cohérente. Normalement, le seuil
laser devrait étre abaissé avec |'objectif Mitutoyo. Comme seul ZMH1817-B vérifie cette prédiction, on en
déduit que I'absence de fissuration est primordiale pour abaisser le seuil laser. Si tel n’est pas le cas,
comme pour ZMH1714-A, il vaut mieux mesurer le seuil avec une excitation gros spot.

5.4.c) Evaluation de la densité de porteurs et de 'inhomogénéité de I'échantillon

Le tableau IlI-5 regroupe les résultats des simulations des dispersions expérimentales du ZMH1817-B a 5K
et a 300K. Pour cette derniere température, I'évolution de la dispersion avec la densité d’excitation a été
réalisée pour 3 points successifs A-B-C, alignés horizontalement et espacés de moins d’un demi-
micrométre.

Tableau Il -5. Guide ZMH1817-B. Résumé des forces d’oscillateur excitonique nominales 1 a différentes puissances
d’excitation nominales et crétes a 5K et 300K aux points A, B et C.

T=5K 0,05P,, P,  16,1P, T=300K (PointB) 0,003P,, 0,1P, 0,7P,, P, 1,
(%) 100 100 95 (%) 100 100 95 92
P(kW.cm™2) 11,8 2352 3528  P(kW.cm™2) 52 156 1099 1570
ny(em™2) 4,810  9,0107 1,510°  py(em=3) 1,3.10% 3,9.10Y 2,7.10%% 4,6.10% 5,
ny(cm™3) 5,210  9,7.107 1,6.10° |  mnylcm3) 1,410 42107 2,9.10 4,9.10% 5,
T=300K (Point A) 0,0007P,, 0,51P,, P,  T=300K (Point C) 0,002P,, 0,47P, 0,71P, P,
(%) 100 80 55 (%) 100 95 80 65
P(kW.cm 2) 1,1 8204 1595  P(kW.cm 2) 5,2 1047 1570 2224
ny(em™3) 2,8.10% 2,010 4,0.10%  ny(cm™3) 1,3.10'¢  2,6.10'® 3,9.10¢ 5,5.10'8

ny(cm™3) 3,110  2,2.10% 4,3.10%  n,(cm™3) 1,410 2,8.10'% 4,2.10% 6,0.10'3

16P,;,
90
1831
3.10%°
3.10%°
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A défaut d’avoir réalisé des mesures de TRPL sur le guide ZMH1817-B a 5K et 300K, les densités de porteurs
sont calculées a 5K en se reprenant la mesure de TRPL du ZMH1714-A (33ps) et a 300K en reprenant la
mesure de TRCL du ZMH1715 (20ps).

Les densités de porteurs a trés basse puissance, servant de référence non-écrantée, sont n,.rr=sk) €
[4,8.10%¢;5,2.10¢] cm™> et nyep(r=300k) € [2,8.10'%;3,1.10%°] cm™3, obtenues respectivement aux
puissances d’excitation nominales de 0,05P;, a 5K et 0,0007P;;, a 300K au niveau du point A.

A 5K, nous n’observons pas d’écrantage de la force d’oscillateur au niveau du seuil laser et cela reste vrai
au-dela du seuil. On peut interpréter cette absence d’écrantage en argumentant que la densité de porteur
au seuil est probablement inférieure a la densité de Mott de cet échantillon. Le changement de la
dynamique des porteurs bloque la densité de porteurs a sa valeur au seuil méme pour des injections
d’excitation plus élevées.

De plus, en comparant le pourcentage de force d’oscillateur restant aux densités de porteurs au seuil laser
correspondantes pour les 3 guides: ZMH1714-A (n = 80%,n = 1,3.10Y" cm™3), ZMH1716 (n =
70%,n = 3,2.108 cm™3), et ZMH1817-B (n = 100%,n = 9,7.10'7 cm™3), on s’attendrait a ce que 17 du
ZMH1817-B soit compris entre n du ZMH1716 et ZMH1714, a supposer bien entendu que le temps de vie
de 33ps soit effectivement commun aux trois guides.

Or I'écrantage du ZMH1817-B n’est pas amorcé au seuil bien que la densité de porteurs soit supérieure a
celle du ZMH1714-A au seuil pour lequel I'écrantage est déja amorcé. La finesse relative de I'épaisseur du
cladding supérieur du ZMH1817-B (moitié celle des deux autres guides) semble pointer vers une différence
du temps de vie des porteurs. La densité de porteurs réelle au seuil du ZMH1817-B pourrait alors étre
inférieure a celle présentée dans le tableau IlI-5, ce qui rendrait cohérent la non-amorce de I'écrantage.

En passant de 5K a 300K, la densité de porteur au niveau du seuil laser est multipliée par un facteur de
I'ordre de 7 pour les points A et B, et de I'ordre de 16 pour le point C. Cette différence entre des points
tres proches met en évidence des inhomogénéités a une échelle de I'ordre du um qui peuvent étre
attribués a de multiples facteurs : défauts de surface, relaxation locale des contraintes en raison de fissures
dissimulées sous la surface ou encore modification du facteur de qualité en se rapprochant de la fissure la
plus extractrice de la cavité.

La différence ne se limite pas au seuil mais également a I’évolution de la force d’oscillateur. Alors que A et
B ont un seuil laser équivalent, la force d’oscillateur excitonique est mieux préservée pour le point B avec

= 55% et "B pthzook = 92%.

NA pnzook

De surcroit, pour le point C au seuil plus élevé, le processus d’écrantage est intermédiaire au point A et B.
Aussi n’existe-il pas de lien évident entre la valeur du seuil laser et I'écrantage ; un seuil laser plus élevé
n’entraine pas forcément un écrantage plus avancé.

Comme la montée en température de 5K a 300K entraine un léger déplacement de I'échantillon par
vibration, il n’est pas possible de réaliser I'’étude exactement au méme endroit a 5K et 300K. On pourrait
réaliser une étude similaire a 5K pour voir si les différences de seuil et d’écrantage sont aussi prononcés
qu’a 300K.
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5.5) Récapitulatif des seuils lasers détectés en montage de Fourier

Le seuil créte mesuré en Fourier est minimal pour le ZMH1714-A et vaut 44,5 kW.cm™2 a 5K et est
multiplié par un facteur de prés de 7 a 300K. On retrouve ce rapport pour le ZMH1817-B avec un seuil laser
a 235,2 kW.cm™2 a 5K. Méme si en premier lieu, le guide au meilleur seuil semble étre le ZMH1714-A,
des mesures complémentaires en configuration d’excitation latérale avec I'objectif Mitutoyo désigne
plutét le ZMH1817-B.

Cela peut étre attribué a la différence entre les spots ainsi qu’a I'inhomogénéité de contrainte et de
I'intensité variable de la luminescence dépendante des qualités d’extraction des fissures.

Tableau Ill — 6. Comparaison des seuils laser créte minimaux détectés (en kW .cm™2) a 5K et 300K pour quatre
guides ZnO dont la structure est indiquée. L’étude de la dispersion de I’émission lumineuse en montage de Fourier
n’a pas pu étre réalisée a 300K pour les guides ZMH1715 et ZMH1716 par manque de signal de luminescence.

ZMH1714-A  100/50/1000 44,5 299,6
ZMH1715  100/80/1000 1680 Non-détecté
ZMH1716  100/30/1000 949,7 Non-détecté
ZMH1817-B  50/50/500 235,2 1570

Les seuils crétes minimaux détectés a 5K en montage de Fourier de ZMH1715 et ZMH1716 sont plus élevés,
respectivement de 1680kW.cm™2 et de 949,7kW.cm ™2 et les seuils a 300K n’ont pas été détectés.
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6) Présentation de I'ensemble des guides et comparaison de leur seuil laser

Tous les guides étudiés au cours de ma these sont listés dans le tableau Il1-7 ci-dessous.

Plusieurs technologies de surface, représentées sur la figure 111-25., permettent d’extraire le mode guidé :
sur toute leur surface comme les réseaux ou au niveau des extrémités comme les shallow et deep ridge.
Les échantillons ZMH1714-A, ZMH1714-B et ZMH1714-C sont trois morceaux issus de ZMH1714,
présentant des réseaux en surface avec en plus des cavités FIB gravées en surface pour le troisieme. Les
échantillons ZMH1715 et ZMH1716, étudiés précédemment, ont une épaisseur de couche active
différente, respectivement de 30nm et de 80 nm.

Epaisseurs (nm)

Nom échantillon Technologie de surface
ZnMg0/Zn0/ZnMgO &

ZMH1714 100/50/1000 Aucune
ZMIH1714-A 100/50/1000 Réseaux (o)
ZMH1714-B 100/50/1000 Réseaux (o)
ZMH1714-C 100/50/1000 Cavités FIB ()

ZMH1715 100/80/1000 Réseaux (o)

ZMH1716 100/30/1000 Réseaux (o)
ZMH1814-A 100,/50/500 Aucune

Shallow Ridge
ZMH1815 50/50/1000 ge (v)
{profondeur 30 nm dans ZnMg0O)
ZMH1817-B 50/50/500 Réseaux (o)
ZMH1837 50/100/500 Réseaux/Cavités FIB (B)/Deep ridge (&)

Tableau Ill - 7. Liste des guides ZnO (épitaxiés sur substrat ZnO plan m) présentant les épaisseurs des couches
(cladding supérieur de ZnMgQO/couche active de ZnO/cladding inférieur de ZnMgO) et les technologies de surface :
() Réseaux (B) Cavités FIB (y) Shallow ridge (§) Deep ridge (cf. figure suivante)

L’échantillon ZMH1814-A a un cladding inférieur moitié plus faible que les premiers échantillons de
500nm. Cela doit permettre de réduire les fissurations dans ZnO et d’améliorer la qualité cristalline, ce qui
devrait réduire les seuils lasers. Le guide ZMH1815 est constitué d’un cladding supérieur moitié plus faible
de 50nm afin de réduire le nombre de photons absorbés en amont de la couche active. De plus, des ridges
peu profonds (shallow) sont gravés dans ZnMgO. Le guide ZMH1817-B combine les deux attributs :
cladding inférieur et supérieur sont moitiés plus faibles. Des réseaux permettent également d’extraire le
mode guidé.
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Enfin le guide ZMH1837 a I'épaisseur de couche active du ZMH1714-A (100nm) mais les claddings du
ZMH1817-B. De plus, il présente aussi des cavités FIB en surface qui sont décrites plus en détail figure I11-31.

La structure du réseau est rappelée figure 11I-25.(a). Tel que représenté sur le schéma (y), le cladding
supérieur de ZnMgO de 50 nm d’épaisseur est gravé sur 30 nm pour former le shallow ridge. Sur le schéma
(6) est représenté le deep ridge de largeur W comprise entre 0,4 et 1,2um et délimité par deux gravures
FIB d’'une profondeur inconnue mais supérieure a 5um.

(a) (v) |30nm 30nm
Zng72Mgo250 50nm Zn0O
1000nm
Z "-D,'}’ZM Qu,zao
Zng 7,Mg 550

m-ZnQ substrat

m-ZnO substrat

(6) W=0,4-1,2pm
_____>5um <>
ZnMg0 | / 50nm
(B) Figure Il — 32. Zn0 | / 100nm
ZnMg0 [ 500nm
|III I|I|I
m-ZnMgO

Figure Ill — 26. Schéma des technologies de surface du tableau IlI-7. (a) Réseaux () Cavités FIB (y) Shallow ridge (&) Deep ridge

Le seuil laser est déterminé a partir d’une rupture de pente de l'intensité intégrée lors d’une étude en
puissance, sauf dans le cas ou le seuil est trop élevé et une étude en puissance impossible sans risquer de
détériorer la surface du guide.

Le cas échéant, le seuil est apprécié visuellement dés I'émergence d’un pic d’intensité. Ci-dessous est
illustrée la méthode de rupture de pente pour le ZMH1817-B dont le seuil laser faible permet révéler
clairement le changement de pente.
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Figure Ill = 27. Intensité intégrée du guide ZMH1815 en fonction de la puissance normalisée a Pth = 20kW.cm™2. Le seuil laser
polaritonique est repéré au changement de pente en pointillés rouges verticaux.

Lorsque le mécanisme de condensation polaritonique débute, I'intensité intégrée augmente de facon
logarithmique. Le seuil laser est repéré au changement de pente [18]. Une fois le seuil laser franchi, la
courbe d’intensité intégrée retrouve la pente de départ.

Le tableau IlI-8 répertorie pour chaque guide la puissance surfacique minimum mesurée au seuil laser a
5K en configuration confocale (objectif Thorlabs avec un spot d’excitation d’environ 75 pm?). La position
d’enregistrement, la taille de la cavité et la méthode de détermination du seuil sont également précisées.

Les seuils lasers, exprimés en kW.cm™2, sont repérés visuellement avec I'apparition d’un premier pic en

dernier recours si la méthode de rupture de pente de l'intensité intégrée ne peut pas étre employée,
typiquement pour des seuils difficilement détectables a nos puissances d’injection. Dans le cas particulier
du guide ZMH1715, une méthode intermédiaire consistant a suivre I'intensité intégrée en particulier, a été
adoptée.
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Seuil minimal créte,

Position d’Enregistrement Méthode de détermination
Echantillon objectif Thorlabs [kW/cm?] ) . .
o 3 (taille cavité [um]) (commentaires)
(densité de porteurs [crm™"])
Appréciation visuelle de la non-linéarité de
ZMH1714 2849 Cavité naturelle entre fissures PP Fintensité
18 8
100/50/1000 (8,4.10%) (8) (apparition d'un pic laser)
Tracé de l'intensité intégré fonction de |
ZMH1714-A 203 Cavité naturelle sur réseau D1-2 race ce tin ens.| em e?re? er:\ onction ce fa
T fﬁ 0 101?] 21) puissance intégrée
L (rupture de pente)
Tracé de l'intensité intégrée en fonction de la
ZMH1714-B 1180 Cavité naturelle hors-réseaux _ g o,
T (3,5.10%9) 7 puissance intégrée
~ (rupture de pente)
Appréciation visuelle de | -linéarité d
ZMH1714-C 1203 Cavité naturelle, hors cavité FIB ppreciation WSL:f : e.: non-inearte e
Intensite
18 13
100/50/1000 (3,5.10%) (13) (apparition d'un pic laser)
Tracé de l'intensité intégrée au mode 3724 meV
ZMH1715 570 Cavité naturelle hors-réseau . . E L
1,9.10%9) (12,2) en fonction de la puissance intégrée (rupture de
100/80/1000 (1,9. h pente)
IJMH1716 1766 Cavité naturelle hors réseau Tracé de | |ntens.|te \ntegre? err1 fonction de la
T (7,0.10%9) (6,7) puissance intégrée
= ! (rupture de pente)
Appréciation visuelle de la non-linéarité de
ZMH1814-A 1988 Cavité naturelle hors réseaux PP Fintensita
18 g
100/50/500 (5,9.10%) ) (apparition d'un pic laser)
Appréciation visuelle de | -linéarité d
ZMH1815 20 Cavité naturelle sur carré non-gravé ppreciation VISTE : e_: non-inearte ce
intensité
16 12.2
50/50/1000 (8,4.10%) { ) (apparition d'un pic laser)
Tracé de l'intensité intégré fonction de |
ZMH1817-B 20 Cavité naturelle, réseau 2-D1 race ce tin ens.| en e?re? err\ onction gefa
i (105) puissance intégrée
50/50/500 (8,4.10%) ' {rupture de pente)
ZMH1837 152 Cavité FIB LAC2 Appréciation visuelle de la non-linéarité de
I'intensité
50/100/500 (4,5.10%) (L=4, W=30)

(apparition d'un pic laser]

Tableau Ill - 8. Liste des seuils minimaux crétes en (kW.cm™2) mesurés sur chaque guide avec I'objectif Thorlabs
(excitation confocale) a 5K. La position d’enregistrement de la mesure du seuil est précisée ainsi que la méthode de
détermination du seuil laser.

Les seuils varient dans une fourchette de deux ordres de grandeur. Commengons par une remarque
préliminaire essentielle. La mesure du seuil n’est pas reliée directement a la densité de porteurs car les
temps de vie des couches de ZnO et de ZnMgO peuvent varier d’un guide a I'autre. Ainsi, sans connaissance
du temps de vie, un seuil laser élevé ne présage pas nécessairement d’'un nombre de porteurs plus élevé.
Des mesures supplémentaires de TRPL devront étre réalisées afin de déterminer le temps de vie des
porteurs propre a chaque guide a 5K et 300K.

Dans la suite de ce chapitre, les performances des guides seront comparées suivant leur puissance
surfacique au seuil car nous utilisons les mémes temps de vie pour estimer les densités de porteurs. Si les
temps de vie propre a chaque guide étaient connus, la discussion se ferait évidemment au niveau de leur
densité de porteurs au seuil.

Dans le groupe des guides ZMH1714-X, le faible seuil relatif du guide ZMH1714-A se démarque des autres
valeurs. La faiblesse du seuil pourrait étre attribuée a des fissures profondes qui modifieraient le temps de
vie des porteurs, saturant les canaux non-radiatifs et conduisant a des densités de porteurs plus faibles
gue prévu.
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On note toutefois que I'ajout de réseau a la surface semble étre responsable de la baisse du seuil de moitié
par rapport au guide ZMH1714 d’origine. De méme, La gravure abaisse a priori le seuil laser ; le meilleur
seuil mesuré sur le ZMH1714-C est au niveau des cavités FIB.

Les guides ZMH1715 et ZMH1716 ne partagent pas le faible seuil relatif du ZMH1714-A. Le seuil du
ZMH1716 est tres similaire au ZMH1714-C alors que le ZMH1715 est moitié plus faible. La différence de
couche active de 30nm a 80 nm a multiplié le seuil par un facteur 2.

Le cladding inférieur réduit de moitié (500nm) du guide ZMH1814-A n’a pas entrainé la diminution de seuil
escomptée avec la réduction de la fissuration. Par contraste, le guide ZMH1815 présente le seuil laser le
plus bas détecté. La réduction de moitié du cladding supérieur (50nm) semble étre responsable de la
diminution du seuil laser de deux ordres de grandeurs. Le seuil laser optimal est mesuré au niveau d’un
carré non-gravé (n’ayant subi aucune dégradation di a I'ajout d’une technologie de surface).

Ailleurs sur I'échantillon, les seuils sont a peine doublés et restent trés inférieurs par rapport aux autres
guides. Ce seuil laser optimal est aussi mesuré pour le guide ZMH1817-B. Cela confirme a priori qu’un
cladding supérieur plus faible permet d’abaisser les seuils en diminuant I'absorption dans le ZnMgO. La
deuxieme observation est la réduction de moitié du cladding inférieur n’a pas modifié le seuil par rapport
au ZMH1815.

Derniérement, les seuils du guide ZMH1837 sont intermédiaires aux résultats précédents, ce qui est
cohérent avec sa structure : un cladding supérieur fin impactant positivement le seuil mais une couche
active épaisse impactant négativement le seuil. Les seuils sont de I'ordre de ceux du ZMH1714-A pour
certaines cavités FIB et de I'ordre de ceux du ZMH1715 pour d’autres.

Par ailleurs, un lien entre la longueur de la cavité et le seuil na pas pu étre clairement démontré.
L'augmentation du seuil laser avec la longueur de la cavité, a laquelle on peut s’attendre, n’est pas
systématiquement observée. Il est possible que certaines cavités soient gravées plus proprement que
d’autres, ce qui empéche de dégager une tendance.
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7) Analyse de la luminescence de la couche ZnO

Afin de comprendre la particularité du guide ZMH1714-A par rapport au reste de son groupe, nous avons
comparé son spectre de uPL a ceux du guide initial ZMH1714 et du guide ZMH1714-C ayant subi la plus
grande altération de sa surface avec les gravures des cavités FIB. Pour que les spectres soient comparables,
nous avons réalisé la mesure de pPL du ZMH1714-A hors d’un réseau et du ZMH1714-C hors d’une cavité
FIB. Nous avons tenu a montrer la bonne homogénéité du ZMH1714 en ajoutant la mesure pPL sur un
réseau.

T T T Y

—— ZMH1714-A hors-réseau !

MPL He-Cd \ —— ZMH1714-A sur réseau I
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Figure Ill — 28. Comparaison des rapports des pics d’intensité de ZnO sur les pics d’intensité de ZnMgO tirés des
spectres de uPL & 5K et & faible puissance d’excitation P = 2,6W.cm™2 de trois guides : ZMH1714-A sur réseau
(noir) et hors réseaux (rouge), ZMH1714 (vert) et ZMH1714-C (violet).

Sur la zone spectrale de ZnMgO, repérée par la fleche bleue correspondante, on repére des oscillations
périodiques dont les pics peuvent étre identifiés aux répliques phonons [119], espacées de 73 meV. La raie
zéro-phonon n'étant pas détectée en raison de la présence d’un filtre. En comparant I'intensité puPL du
ZMH1714-A hors réseaux et sur réseaux (pour une méme injection), on constate que I'émission de ZnMgO
est plus intense d’environ 10% avec une excitation sur réseau que hors réseau. Le gain de transmission
entre une zone sur réseau par rapport a une zone hors-réseau a été estimée au sous-paragraphe Il -1.1).

Concernant le ZMH1714 et le ZMH1714-C, on constate que |'émission de ZnMgO est un peu plus intense
gue précédemment, a peine un facteur 2. L'injection étant la méme, il se pourrait que la qualité du ZnMgO
soit meilleure ou bien qu'il y ait moins de recombinaison non radiatives (de surface par exemple). Il est a
noter que l'intensité de ZnO est beaucoup plus faible dans les deux derniers échantillons par rapport a
I'intensité dans I'échantillon ZMH1714A.
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L'explication qui peut étre avancée est que le temps de recombinaison non radiatif soit trés petit dans les
deux derniers échantillons ; ceci pourrait étre due a des fissures qui viennent émerger du fond de
|'échantillon dans ZnO sans pour cela atteindre la couche de ZnMgO supérieure. Ce point doit étre
confirmé par des mesures de TRPL sur ces échantillons. La luminescence ne permet pas trop de quantifier
I'absorption. Il faut aussi préciser que la qualité des couches de ZnO et de ZnMgO peut étre variable entre
les guides et présenter par conséquent des temps de vie différents.

Les points enregistrés sur les échantillons ZMH1714C et ZMH1714 présentent une contrainte (décalage de
I’énergie du pic de luminescence) cela pourrait étre di au fait que la zone explorée est proche d'une fissure
donc d'un endroit ou les recombinaisons non radiatives sont importantes. Pour chaque spectre de pPL, le
rapport des intensités du pic de plus haute intensité de ZnO (3660-3370meV) sur le pic de de plus haute
intensité de la réplique phonon de ZnMgO (3735-3740meV), est calculé. Il ressort clairement que plus ce
rapport est élevé, plus le seuil laser est bas.

Sur la figure 111-28., la puissance d’injection est multipliée par 10 par rapport a la figure précédentea P =
26W.cm™2 ; l'intensité de ZnO augmente plus vite que celle de ZnMgO. On peut peut-étre en déduire qu'il
y a moins de centres non radiatifs et qu'ils sont saturables plus rapidement. Par ailleurs, I'intensité de ZnO
dans les échantillons ZMH1714C et ZMH1714 augmente plus rapidement que celle de I'échantillon
ZMH1714-A. De plus, I'écart des rapports s’est creusé entre la mesure sur réseau et hors réseau du guide
ZMH1714-A. Quant aux intensités de deux autres guides, elles restent presque confondues comme
précédemment.

Y T T T N T T T N
— ZMH17 14-A hors-réseau
1000000 “PL He Cd — ZMH1714-A sur réseau
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Figure Ill — 29. Comparaison des rapports des pics d’intensité de ZnO sur les pics d’intensité de ZnMgO tirés des
spectres de uPL a 5K et & faible puissance d’excitation P = 26kW.cm™2 de trois guides : ZMH1714-A sur réseau
(noir) et hors réseaux (rouge), ZMH1714 (vert) et ZMH1714-C (violet).
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8) Détermination de la longueur de propagation a travers I'atténuation de I'intensité

La méthode de mesure usuelle de la distance de propagation des polaritons consiste a mesurer la perte
d’intensité de I'émission lumineuse extraite soit par des fissures successives ou par d’autres milieux
extracteur, comme le long d’un guide shallow ridge ou d’un réseau ; on détermine ainsi I’absorption et en
prenant son inverse, on obtient la distance de propagation des polaritons.

Les distances de propagation ont été mesurées pour les guides aux faibles seuils relatifs ZMH1714-A et
ZMH1837. Pour ZMH1714-A, qui présente de nombreuses fissures peu espacées, la fenétre de détection
de I'émission est bougée d’une fissure a I'autre, en I'éloignant du spot d’excitation qui est fixe. Ceci est
réalisé en déplacant la lentille de collecte a I'aide d’un support motorisé. Pour ZMH1837, la mesure de la
propagation est réalisée grace a des réseaux d’extraction longs et des cavités étroites (similaires a des
ridges shallows).

8.1) Analyses des distances de propagation mesurées sur ZMH1714-A

Au niveau du spot d’excitation (fixe), la densité de porteurs est supérieure a la densité de Mott. La
densité d’excitation est prise élevée afin de détecter un signal de luminescence pour plusieurs cavités.
Au niveau des fissures, la densité de porteurs devient inférieure a la densité de Mott et le couplage fort
est établi. Aux hautes températures, la diminution de I'intensité du signal de luminescence requiert des
cavités de qualité et des fissures a extractions élevées. C’'est pourquoi, les cavités étudiées ne sont pas
les mémes a chaque température.

Les longueurs de propagation polaritoniques sont déterminées pour le guide ZMH1714-A a partir de
mesures expérimentales de la décroissance de l'intensité de la luminescence extraite par des fissures
successives. Le spot d’excitation est fixe et la détection est déplacée de fissure en fissure en bougeant la
lentille de collecte. La méthode consiste a calculer le rapport d’intensité de 2 fissures successives et a le
relier a une valeur d’absorption en construisant une fonction analytique. Cette approche requiert de
formuler des hypothéses sur la réflectivité ou I'extraction des fissures.

En appliquant la méthode analytique aux intensités de luminescence du systéme a deux fissures
présentées en annexe G, on aboutit aux distances de propagations de la figure ci-dessous.

En augmentant la température, les énergies d’émission se décalent vers les basses énergies (redshift) en
suivant la diminution de I’énergie du gap décrite par la loi de Varshni [42]. Les distances de propagation
mesurées sont essentiellement comprises entre 10 et 40 um. A basse température, les valeurs restent
inférieures a 20um alors qu’a haute température, quelques distances atteignent les 60-70um. Retenons
gue la distance de propagation a (E=3320meV ; T=5K) est de 16,6um. Cette valeur sera comparée aux
distances mesurées avec le ZMH1837 au sous paragraphe suivant.
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Figure Ill — 30. Distances de propagation des polaritons du ZMH1714-A en fonction de I’énergie d’émission a plusieurs
températures avec une excitation Q-switched. L’absorption est déduite des rapports des intensités de deux fissures voisines grdce
a une fonction analytique.

Lorsque I'énergie d’émission de luminescence se rapproche des excitons (X4, = 3380mel/), la distance
de propagation est a priori réduite du fait de 'augmentation de la partie imaginaire de I'indice. Ceci est
observé a 80K (en excluant le point situé a 3307,1 meV) mais pas aux autres températures, ce que I'on
attribue aux qualités d’extraction variables des fissures.
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8.2)  Analyses des distances de propagation mesurées sur ZMH1837

Plus généralement, il faudrait beaucoup plus que 3 points pour arriver a une fourchette représentative
des inhomogénéités spatiales des seuils lasers et d’écrantage d’un échantillon.

La méthode analytique employée pour ZMH1714-A est appliquée lorsque les distances de propagation
sont mesurées a partir d’'une extraction par des fissures formant des cavités naturelles. Pour ZMH1837,
deux types de structures dédiées a la mesure des distances de propagation des polaritons ont été gravées
a la surface : des réseaux d’extraction longs et des cavités étroites, pareilles a des ridges shallows (cf.
annexe H).

La mesure de propagation est réalisée avec un réseau long servant d’extracteur. Cette méthode, notée
(@), illustrée sur la figure 111-30 ci-dessous, permet de déplacer le spot d’excitation en 2 étapes. La
premiere étape consiste a décaler la lentille de collecte d’une distance égale a la norme du vecteur Z, ce
qui permet de déplacer la fenétre de détection vers la droite (traits verts paralléles de la position 1 a la
position 2). En seconde étape, on déplace cette fois-ci I’échantillon d’'un méme vecteur Z, ce qui permet
de repositionner la détection a sa position initiale en bord gauche du réseau, mais située a une distance
de |Z| par rapport au spot d’excitation. La méthode (a) permet donc d’éloigner le spot de la détection
sans pour autant dérégler I'alignement de I’excitation optique. Le spot est immobile dans le référentiel du

laboratoire mais est bougé de |Z| dans le référentiel de I’échantillon. Alternativement, on pourrait refaire
I"alignement du spot a chaque mesure cela colterait du temps expérimental. En annexe H est présentée
une méthode (f) plus classique a spot mobile et a détection fixe, servant de comparaison a d’autres
études utilisant traditionnellement ce protocole de mesure.

Pour éviter les différences de transmission de I’excitation entre la zone sur réseau et la zone hors-réseau,
le spot ne doit pas entrer ou sortir d'un réseau mais rester dans I'une des deux zones. Cela permet aussi
de ne pas ajouter une différence de contrainte supplémentaire existant a la frontiére des deux zones.
Dans notre cas, I'espacement entre les réseaux est plus large que les réseaux donc le spot reste dans la
zone hors-réseau.

A I'exception de la méthode de déplacement du spot d’excitation, toutes les conditions expérimentales
(endroit de la mesure et puissance d’excitation de P = 2535kW.cm™2) sont identiques au cas précédent
La rupture de pente des distances mesurées est située vers 3350meV, ce qui serait en accord avec la partie
imaginaire de notre indice. A des énergies supérieures a cette rupture, les distances de propagation sont
autour de 10um. En revanche, les distances tendent a étre doublées vers les basses énergies. A 3320 meV,
on mesure une distance de propagation de 35.8 um contre 20,3um pour la méthode ().



143

E 80 v ] v 1 v L N ]

= Spot déplacé indirectement ZMH1837

- L sans toucher a l'alignement T=5K 1

O ool "\P=2532 kW.cm™ |

"(E Détection

% '\ ”_/—‘*. 1 ¢70 um -
 —>

g’ 40 F b 200 pm ’ -

S A R

S - |
A

8 20 f_calcul & ﬁ” 3 -

C ._-_——-"‘""---. m -

S

B2

©

3340 . 3360 3380
Energie (meV)

0 2 1
3300 3320

Figure Ill — 31. Distance de propagation réalisée sur le guide ZMH1837 en fonction de I’énergie de I’émission extraite
du bord du réseau D3-4 (A = 186nm) en éloignant progressivement le spot d’excitation par une méthode indirecte
sans modifier I'alignement optique.
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9) Gravure intentionnelle de cavités par gravure ionique (FIB)

9.1) Structure gravée

Une étude en puissance a été menée sur la cavité L2C2 gravée sur le guide ZMH1837. Sur la figure ci-
dessous sont précisées les profondeurs de gravure suivant une coupe verticale (AA’) perpendiculaire aux
faces gravées FIB et suivant une coupe horizontale (BB’) paralléle. Les coupes sont indiquées en pointillés
pour la cavité L2C2.

280nm

>5um
=17pm

= L=5-40pum

>5um

280nm

W=30um Coupe AA’

Coupe BB’

Figure Ill — 32. Structure des cavités FIB du guide ZMH1837 accompagnée d’une image réalisée au microscope optique pour le
repérage des coupes AA’ et BB’.

La longueur de cavité L varie entre 5 et 40um et est délimitée par deux gravures FIB d’une profondeur
inconnue mais supérieure a 5um. La largeur de cavité W est de 30um pour des cavités larges, a I'instar de
la cavité L2C2, et ont un bord en profil de marche de 280nm.
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9.2) Mise en évidence du phénoméne laser et étude des modes de cavité

La cavité L2C2 a été étudiée en puissance au Q-switched. La figure 11I-32 présente I'empilement des
spectres. La puissance en unité de Py, est indiquée pour le spectre de puissance minimale s’élevant a
0,017P,; (en orange), pour le spectre enregistré a 0,66P;,(en vert) et le spectre de puissance maximale
réalisée a 2P;;, (en rouge). Le spectre de couleur magenta est identifié a P,y sur la figure [11-33.b).

Modes de cavité
ZMH1837
Cavite L2C2
(L=17 pm, W=30 um)
T=5K

| Pth=760kW.cm™
5]

100000

10000

ité

1000

Intens

100

10

3300 3350 3400
Energie (meV)
Figure Ill — 33. Etude en puissance (uPL) a 5K de la cavité FIB L2C2 gravée a la surface du guide ZMH1837.

Le pic attribué a D°X,, (transition I ol le donneur est identifié comme de I’aluminium) et le pic de I'exciton
libre A sont repérés par des traits noirs verticaux. En augmentant la puissance d’injection, leur signature
est progressivement dissipée. Cela signale que la force d’oscillateur excitonique est écrantée au niveau du
seuil laser. Les modes de cavité, repérés par une fleche noire, sont discernables a partir du spectre marqué
en vert. La réalisation des cavités FIB, congues pour servir d’extracteur a la place des cavités naturelles, a
certainement abimée la surface au moment du retrait du masque, ce qui explique les seuils lasers élevés.

D’un autre coté, d’autres guides n’ayant subi aucun traitement en surface, tel que le ZMH1714, présente
des seuils encore plus élevés. Il est possible que le guide ZMH1837 présentait déja un seuil trés élevé avant
la gravure des cavités FIB.



146

Pour comprendre 'effet de la gravure des cavités FIB sur I'état de la surface et sur le seuil laser, de
nouvelles cavités FIB ont été prévues d’'étre gravé a la surface du guide ZMH1815 au niveau de carrées de
100um? n’ayant subi aucune gravure antérieure. Le seuil de ce guide est optimal, s’élevant a
Pep(rhortabs) = 20kW.cm™2, ce qui correspond a une densité de porteurs de 1 piqps = 8,4.10° cm™
a laquelle la force d’oscillateur excitonique n’est a priori pas écrantée.

A nos puissances maximales d’excitation autour de 1.5MW.cm™2, aucun mode laser ne se dégage des

autres. Dans le cas de modes de cavité, la non-linéarité est répartie sur plusieurs modes, lesquels sont
alternativement favorisés, entrainant des montées puis des descentes d’'un mode relativement aux autres.

La méthode précédente (cf. figure Ill — 27) de repérage d’une rupture de pente dans le tracé de I'intensité
intégrée en fonction de la puissance normalisée ne permet pas de repérer clairement un changement de
pente (figure 11I-34.a). La rupture de pente est repérable en se limitant a I'évolution de l'intensité
maximale d’un seul mode de cavité en fonction de la puissance normalisée (figure I11-34.b).
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Figure Ill — 34. Intensités du signal de luminescence extrait par une facette FIB de la cavité L2C2 du guide ZMH1817-
B. a) Intensité intégrée en fonction de la puissance en unité de Pth. b) Intensité maximale du mode de cavité a
3325.5meV en fonction de la puissance en unité de Pth. La rupture de pente n’est repérable que pour b).

Pour les FIB, la cavité entretenant le mode laser peut étre en théorie soit perpendiculaire aux cotés gravés
de la cavité FIB dans le sens de longueur L soit parallele dans le sens de la largeur W. En effet, le processus
de gravure y forme une marche de quelques centaines de nanomeétres

De plus, la longueur de la cavité effective, notée d, n’est pas forcément celle de la cavité naturelle formée
par deux fissures naturelles consécutives. En effet, des fissures souterraines invisibles en lumiére blanche
peuvent raccourcir la cavité. La longueur de cavité réelle peut étre déduite de la distance interfrange du
mode laser [120].

En considérant deux pics de luminescence voisins centrésen A; eten 4, :

{Zn(/ll)d =+ 1A
2n(A,)d = kA,
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Soit h la distance séparant 1, et A, est faible par rapport a 44, par développement limité, n(1,) devient :

d
n2) = n(ds +h) = n() + G2 M) g

2n(4)d = (k + DA

dn
A

dn A
m(A)d = 2 n(A) + (A, — Al)ﬁ| azt+ 4,
PR 2

L'indice ne dépend plus que de A;. On aboutit a :
A1y
(A — 2 )[n(l L /1]
2 1 VTl M

2d =

La longueur de cavité réelle d est déterminée en moyennant les longueurs obtenues pour chaque
interfrange. Pour la cavité L2C2, ce calcul est réalisé a Py, et a 2P, et on obtient 20,5um et 21um
respectivement. Cela confirme que la cavité est bien formée par les faces FIB gravées. En augmentant la
puissance d’excitation, la force d’oscillateur excitonique est progressivement écrantée. Cela entraine un

. . N d . ) .
aplatissement de n(4) soit une diminution de d—; N et donc a une valeur d plus grande, ce qui explique
1

I’écart de quelques um trouvées par rapport a la valeur attendue de L = 17um.
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Conclusion

Au cours de ce chapitre, nous avons pu étudier I'écrantage progressif de la force d’oscillateur des excitons
avec I'augmentation de la densité de porteurs. Rappelons que le temps de vie mesuré par TRPL a 5K sur le
guide ZMH1714-A est utilisé pour les autres guides et qu’il est possible que les densités de porteurs
calculées dans ces structures soient différentes de celles indiquées.

Les dispersions angulaires obtenues en montage de Fourier peuvent étre modélisées par une dispersion
calculée en ajustant la force d’oscillateur excitonique restante 1 qui se traduit, avant la transition de Mott,
par une réduction de I'énergie de liaison de I'exciton compensée par la diminution de I'énergie de bande
interdite. L’analyse des images obtenues en champ lointain (imagerie de Fourier) sur le guide ZMH1714-
A, a été effectuée en extrayant les profils d’intensité a énergie constante. Cette démarche permet un suivi
visuel du déplacement du pic d’intensité, correspondant a I'’émission du mode guidé polaritonique, par
rapport a la référence non-écrantée (n = 100% de force d’oscillateur restante) jusqu’a la limite du
couplage fort (n = 0%).

Dans cet échantillon et dans d’autres, il apparait que le couplage fort est maintenu pour des puissances
plusieurs fois supérieures au seuil laser a 5K et a 300K. A température ambiante, la conservation de la
force d’oscillateur est possible du fait de I'importance du dédoublement de Rabi de ZnO, lié aux forces
d’oscillateurs élevées. Sil'on se référe a I'échantillon de référence ZMH1714-A, on détecte |'apparition de
I’écrantage (n = 80%) au seuil laser a partirden = 1,3.10Y” cm™3 345K et den = 5,4.10%7 cm™3 3 300K
pour un écrantage similaire n = 77%).

Nous avons démontré que I'écrantage de la force d’oscillateur excitonique au seuil laser dépend de la
qualité cristalline et de la présence potentielle de fissures souterraines. Un guide présente en effet des
zones d’écrantage variables selon I'endroit étudié. Pour une méme puissance d’injection, le processus
d’écrantage est plus avancé dans certaines cavités. Au seuil laser, le processus d’écrantage est amorcé
pour la plupart des guides étudiés, a |’exception du ZMH1817-B.

Au-dela du seuil laser, la dynamique des phénomeénes de relaxation est modifiée et le temps de
recombinaison peut diminuer. Les densités de porteurs peuvent étre calculées a condition de réaliser des
mesures de TRPL une fois le seuil laser franchi.

Afin de concevoir des guides avec des seuils encore plus faibles, nous devons considérer le réle de la
technologie de surface servant a extraire le mode guidé. Une excitation sur un réseau ne modifie pas le
seuil laser alors que la gravure des cavités FIB pourrait détériorer la qualité cristalline en surface et
expliquer les seuils plus élevés.

Enfin, nous avons mesuré les distances de propagation des polaritons soit en développant un modele
analytique basé sur la mesure de lintensité extraite par deux fissures naturelles voisines; soit
directement, a partir de structures dédiées comme des réseaux longs ou des ridges. Nous trouvons des
distances de propagation de I'ordre de quelques dizaines de um, se rapprochant des 100 um a plus faible
énergie lorsque I'on s’éloigne de la résonance excitonique.
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Conclusion et perspectives

Au cours de cette these, nous avons étudié les propriétés polaritoniques de guides d’onde a base d’oxyde
de zinc (ZnO) homoépitaxiés sur substrat de ZnO. Ce matériau est un semiconducteur inorganique a large
bande interdite trés prometteur pour la réalisation d’un laser a polaritons fonctionnant a température

N

ambiante. Ce type de laser présente un faible seuil par rapport aux lasers classiques a inversion de

population car I'’émission des photons provient d’'un condensat de polaritons qui est d{ a la relaxation
stimulée par 'occupation de I'état fondamental.

Suite a la description du phénomene de condensation des polaritons dans un état quantique unique dans
les microcavités, permettant I’émission de photon partagent les propriétés d’une émission laser classique
(cohérence spatiale et temporelle, directivité), analogue a un effet laser classique mais a tres bas seuil,
nous nous sommes focalisés sur la compréhension du phénoméne d’amplification polaritonique qui
permet d’obtenir I'effet laser a polaritons dans des structures supportant uniguement des modes guidés.

Les polaritons résultent du couplage fort entre les excitons d’'un matériau d’une couche active avec le
mode photonique guidé dans cette couche. Un guide d’onde est intéressant pour réaliser un composant
optoélectronique car I'implémentation de I'injection électrique requiert moins d’étapes technologiques.

Contrairement a la microcavité, il n’existe pas d’état fondamental pour le guide d’onde. L’émission laser
est favorisée suivant la dynamique de relaxation le long de la branche polaritonique basse. L’expression
de la fonction diélectrique a ensuite été déterminée en se fondant sur le modeéle de I'oscillateur
harmonique. Les dédoublements de Rabi de ZnO ont été comparés a ceux du GaN dans le cas d’une couche
massive et pour les guides d’onde.

La seconde partie de cette thése est consacrée au dispositif expérimental que j’ai utilisé durant ma these
et surtout a I'évaluation de la densité de porteurs a partir de la mesure de l'intensité d’excitation pour les
deux configurations d’excitation : confocale avec I'objectif Thorlabs et de c6té via une lentille asphérique.

Le calcul de la puissance surfacique est particulierement détaillé. Dans ce chapitre, j'explique aussi
comment utiliser notre dispositif pour des mesures de micro-photoluminescence et de micro-réflectivité
qui me permettent de repérer les énergies des excitons qui varient selon la position d’analyse sur
I’échantillon a cause de la contrainte imposée par le cladding inférieur dans la couche active de ZnO.

L'objectif de la troisieme partie de cette thése est d’identifier les différents parametres (température,
contrainte, épaisseur des claddings et de la couche active) qui influencent le seuil laser a polaritons dans
les guides d’onde afin de déterminer les conditions les plus optimales pour le développement d’un laser a
polaritons injectés électriquement avec le seuil le plus bas possible. Cela a pu étre réalisé grace a des
expériences de spectroscopie optique combinant micro-photoluminescence en espace réel et espace
réciproque.

Pour I'instant, la croissance et la fabrication de guides polaritoniques peut conduire a des inhomogénéités
au niveau de la qualité cristalline et des défauts et donc aboutir a des seuils lasers variant sur un ordre de
grandeur. En excitation confocale, le spot d’excitation est de diamétre optimal lorsqu’il éclaire toute la
cavité formée par deux fissures. En excitation sur le c6té, les seuils sont optimaux lorsque le spot est
focalisé.
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Une partie importante de cette troisieme partie est ensuite consacrée a I’évaluation de I'écrantage de la
force d’oscillateur des excitons lorsque la puissance d’excitation augmente jusqu’a atteindre le seuil laser.
Afin de mieux appréhender ce mécanisme de |'écrantage, plusieurs structures de guide avec des
épaisseurs de couche active et de cladding variables ont été étudiées. Il a fallu dans un premier temps
identifier les meilleures structures (épaisseurs optimales des couches, réseau de couplage pour
I’extraction du mode polaritonique) dans lesquelles I'effet laser a polaritons peut étre atteint de 5K jusqu’a
300K.

De facon trés logique, il apparait qu’un cladding supérieur fin de ZnMgO (de I'ordre de 50um) permet de
réduire considérablement les seuils lasers grace a une injection plus efficaces des porteurs dans la couche
de ZnO. La gravure de « ridges » en surface semble étre une voie a exploiter car elle devrait permettre un
confinement dans une dimension du mode polaritonique et abaisser le seuil laser.

Aprés avoir démontré expérimentalement le régime de couplage fort et I'effet laser a polaritons a 5K et
300K, nous nous sommes intéressés a I'analyse de la courbe de dispersion du mode polaritonique guidé
mesurée en imagerie de Fourier en fonction de la puissance d’excitation. A trés faible puissance et en
I"absence d’écrantage, la courbe de dispersion sert de référence.

Lorsque la puissance d’excitation augmente fortement jusqu’a atteindre le seuil laser voire plusieurs fois
ce seuil, nous avons montré a travers une démarche associant I'analyse précise de I'évolution de la courbe
de dispersion du mode polaritonique et des simulations numériques incluant les effets combinés de
I’écrantage de l'interaction coulombienne et de la renormalisation du gap qu’il était possible d’approcher
la transition de Mott dans ZnO.

Ainsi, le couplage fort polaritonique peut étre perdu lorsque la densité de porteurs dépasse la densité
critique de Mott qui dépend de la température. Sil'on se réfere a notre échantillon de référence, le guide
ZMH1714-A, on détecte I'apparition de I'écrantage (80% restant) au seuil laser a partir de n =
1,3.10Y7 cm™3 a5K et de n = 5,4.10'7 cm™3 & 300K pour un écrantage similaire (77% restant).

Une détermination précise de la densité de Mott reste cependant délicate. La détermination des porteurs
injectés est trés dépendante de la qualité des échantillons et du temps de vie du réservoir excitonique. De
plus, nous avons montré qu’il reste possible d’observer une conservation de la force d’oscillateur des
excitons au-dela du seuil laser, ce qui attribuable au changement de la dynamique des processus apreés le
seuil.

La fin de la troisieme partie concerne les expériences menées pour estimer la distance de propagation des
polaritons qui sont de l'ordre de quelques dizaines de um. A 5K, le guide ZMH1837 avec de structures
gravées par faisceaux d’ions (FIB) de type « ridge » dédiées a I'étude de la propagation des polaritons a
permis d’estimer des longueurs de propagation allant jusqu’a 66 um a 3300 meV. A plus basse énergie
lorsque I'on s’éloigne du réservoir excitonique, les valeurs déduites de nos mesures deviennent plus
importantes. D’autres mesures réalisées sur le guide planaire ZMH1714-A, a partir de I'intensité du signal
de luminescence extrait par les fissures, conforte ces résultats.

Il sera important d’étudier rapidement des structures guidées avec implémentation de puits quantiques
dans la couche guidante. Dans cette structure, le pic de luminescence associé au ZnO devient alors
prépondérant par rapport a celui du ZnMgO contrairement a ce que nous avons pu observer dans nos
guides. Les puits quantiques pourraient permettre d’améliorer le confinement des porteurs tout en
conservant le guidage via le saut d’indice entre ZnO et ZnMgO.
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Bien que de nombreuses recherches étudient le GaN, le dopage p de ZnO qui a I'heure actuelle n’est pas
maitrisé ne doit pas nécessairement encourager a favoriser GaN dans de futures theses ou projets. Les
difficultés a réaliser un dopage p ne semblent pas étre un obstacle pour I'obtention d’une structure
injectée électriquement, en effet une couche d’AlGaN dopée p peut étre insérée dans la structure.

Par ailleurs, la faible énergie de liaison des excitons de GaN, tres proche de I'énergie d’agitation thermique
a 300K, reste une difficulté au développement de composants polaritoniques a base de GaN, sans parler
d’un fonctionnant a plus haute température. Certes, des composants laser de type VCSEL pourront étre
développés mais I'intérét principal des polaritons pourrait étre perdu.

L'utilisation d’un signal polaritonique dans un composant de tres faible dimensions (de I'ordre de la dizaine
de um) a la place d’un signal électrique dans des transistors par exemple peut étre envisageable dans un
futur proche. Le passage d’une injection optique a une injection électrique reste encore une étape a
franchir avant la réalisation de composants tout optique.
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Annexes

Dans I'annexe A nous détaillons le principe de fonctionnement d’un laser classique par émission stimulée
reposant sur l'inversion de la population. Les annexes B et C présentent les dispersions du mode
polaritonique a 300K (en prenant I'indice ZnO constant ou dispersif) respectivement pour du massif et
pour un guide d’onde. L'annexe D détaille le calcul de I'équation complexe du mode TE. L’annexe E est
dédiée a la démonstration de |'expression du parametre "force d'oscillateur excitonique restant" et a sa
variation du gap comme l'inverse de la racine cubique de ce paramétre. L'annexe F présente les études
en Fourier détaillées des guides ZMH1716, ZMH1715 et ZMH1817-B a l'instar de qui a été fait pour le
ZMH1714-A au chapitre llI-4. L'annexe G détaille le modeéle analytique permettant de calculer les
distances de propagation du ZMH1714-A a partir des fissures naturelles. Enfin, I'annexe H est consacrée
a deux méthodes de mesures de propagations a partir des réseaux longs, considérées comme moins
fiables que la méthode présentée au chapitre 111-8.1.

A) Laser par émission stimulée

Le terme LASER, acronyme de Light Amplification by Stimulated Emission of Radiation, révele que le
fonctionnement du laser repose sur le processus d’émission stimulée, que nous allons tacher de décrire
en détail dans un systéme a 2 niveaux d’énergie avant de considérer un systéme viable a 3 niveaux
d’énergie.

L’émission stimulée de photon est le processus par lequel un photon incident d’énergie hw,, provoque
la transition d’un électron d’un niveau d’énergie E, vers un niveau E; hw,; = E, — E;. Au préalable, la
population a d( étre inversé, c’est-a-dire que la densité de population d’un état d’énergie supérieure est
plus nombreuse que celle d'un niveau d’énergie inférieure.

Le photon incident d’énergie hw,; stimule la transition électronique et ainsi I'émission d’un photon
également d’énergie hw,;. Le processus d’amplification stimule I’émission de photons additionnels de
méme énergie.

Dans le processus d’émission stimulée (ou induite), 'absorption est un processus induit par le champ
électromagnétique incident. Pour un systéme a deux niveaux d’énergie E, et E; et de population
respective N, et N;, le processus d’absorption entraine une variation de la population dN, du niveau 2
pendant un temps dt de :

sz = O'lerldt

2,571, 04, la section efficace d’absorption en m?

Avec T le flux de photons incident  en m™
Au cours de ce processus, la population du niveau 1 diminue de la quantité dN, . :
leabs = _O-lerldt

La variation du flux de photon absorbés vaut :
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drabs = leercdt

Ou I'on considere des photons qui traversent une surface S pendant un temps dt occupant le volume
Scdt.

L’émission induite consiste alors en la désexcitation d’'un atome du niveau 2 sur le niveau 1 par un
photon incident d’énergie E, — E;.

De méme, la variation de la population du niveau 2 pendant le temps dt s’écrit :
dN, = —01,'N,dt
Pour le flux de photons induit, on obtient :
dTlina = 012 Nycdt
L’émission induite et I'émission spontanée sont deux processus fondamentalement différents.

Premiérement, dans I'’émission spontanée, la présence préalable de photons n’est nullement nécessaire.
En revanche, dans I'émission induite, c’est un photon incident qui déclenche le processus. L’émission
induite est donc caractérisée par un taux proportionnel a I" alors que le taux d’émission stimulée en est
indépendant.

Deuxiémement, le photon créé par émission induite possede exactement les mémes propriétés que le
photon déclencheur (fréquence, direction, phase, polarisation). L’émission spontanée est a I'inverse un
processus aléatoire au caractere désordonné conduisant a un rayonnement dont toutes les directions
sont équiprobables.

Le probleme de I'émission spontanée est qu’elle tend a réduire I'amplification lumineuse puisqu’elle vide
le niveau 2. Le rapport entre I’émission induite et I'émission spontanée dépend de la durée de vie du
niveau 2 et du carré de la longueur d’onde. Ainsi, si I'émission induite est le phénomene prépondérant
dans l'infrarouge, I’émission spontanée est loin d’étre négligeable dans 'ultraviolet.

A présent, nous allons expliquer comment I'introduction d’un troisieme état intermédiaire couplé a la
différence des temps de relaxation entre les niveaux va permettre d’atteindre I'inversion de population.

Sous certaines conditions, un systéme quantique a trois niveaux d’énergie permet d’atteindre I'inversion
de population désirée tel que présentée sur la figure ci-dessous :
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t Z—f g N

A t21 2 g (PHONONS)
th C (PHOTONS)
Eo S No

Figure A - 1. Diagramme a 3 niveaux d'énergie E,, E, et E, avec leur population d’électron. La transition laser C
émet des photons d'énergie hw,, = E; — E,.

Un photon incident d’énergie hw,,.excite un électron de I'état O (fondamental) a I’état 2(le plus excité)
schématisé par la transition fléchée A. La transition B du niveau 2 vers le niveau 1(excité inférieur) n’est
pas radiative (libération de phonons dans le cristal) et est caractérisé par un temps de vie t,;. La
transition C est radiative et décrit la désexcitation d’un électron du niveau 1 vers le niveau 0, caractérisé
par le temps de vie t;. Les populations d’électrons des trois niveaux sont notées N,, N; et Nj.

L'absorption d’un photon d’énergie I_lwlo est susceptible de facon équiprobable de conduire a la
transition E, — E; plut6t que de stimuler I'émission d’un photon additionnel lors de la transition E; —
E,.

Dans le systeme a deux niveaux d’énergie E, et E,, un photon incident d’énergie E, — E, remplissait au
plus le niveau E; a 50%.

Pour cela, il faut que le taux de déclin des électrons de I'état 2 vers I'état 1 soit plus rapide que le taux de
déclin de I'état 1 vers I'état 0. Autrement dit les temps de relaxation doivent vérifier : t15 > t,1.

L’énergie libérée, par unité de volume, di1  I'émission stimulée est égale a hw,oN;P;o avec P;, la
probabilité de transition par unité de temps de I'énergie stimulée associée a la transition E; = E,. De la
méme maniére, I'énergie absorbée dii a I'absorption d’un photon d’énergie hw, est égale a hw;oNyPy;
avec Py, la probabilité de transition par unité de temps de I'énergie absorbée associée a la transition

E, — E;.

Les probabilités de transition étant égales, la différence entre ces deux quantités d’énergie est égale a
hw1oP1o(N; — Np). Ainsi lorsque N; > N,, on a atteint la condition d’inversion de population ; I'énergie
du systéme augmente par émission stimulée et I'amplification photonique a lieu.

Cela signifie qu’une énergie considérable doit étre apportée dans la transition d’excitation A pour réussir
a inverser la population. Cependant, le processus est auto-limitant. En effet, I’état fondamental est
compliqué a vider puisqu’il se repeuple dées que le laser fonctionne.
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Un systéme a quatre niveaux d’énergie permet de contourner cet inconvénient tel que représenté figure
A - 2. Il suffit alors que les temps de relaxation vérifient :

tr1 > U3z, Lo,

Es ¥ Ny
t32 B (PHONONS)

E, — N,
A to1 C (PHOTONS)

E. N — N]
D (PHONONS)

Eo—— Np

Figure A — 2. Diagramme a 4 niveaux d'énergie E,, E,, E, et E; avec leur population d’électron. La transition laser C
émet des photons d'énergie hw,, = E, -Ej.

Nous montrons que le mécanisme du laser a polaritons est différent dans le paragraphe | —4.3) et | — 4.4)
respectivement pour une microcavité et pour un guide d’onde.



B) Mode polaritonique TE a 300K dans ZnO massif
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Le cas a basse température est modélisé au paragraphe I-3.1. Ci-dessous les dispersions polaritoniques

dans ZnO massif sont données a température ambiante avec un indice constant (hors résonance non
dispersif) ou bien avec un indice dispersif dont la partie réelle passe par un maximum au voisinage de

I’énergie de bande interdite.

3450 | ZnO massif .
- indice cte
3400 | T=300K N
L I'=5
% 3350 4
E i _
fo) 3300 it
g L (/2 =134 meV
LICJ 3250 - .
3200 = mode polaritonique|-
mode photonique
L — X,
3150 |- — X -
[ 1 1 2 |
36 38 40 42

Re(k) (um-1)

Figure B - 1. Dispersion du mode polaritonique dans ZnO massif a 300K en prenant un indice constant égal a 2.3.
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Figure B - 2. Dispersion du mode polaritonique dans ZnO massif a 300K en prenant un indice dispersif.
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C) Mode polaritonique TE a 300K dans un guide ZnO

Le cas a basse température est modélisé au paragraphe I-3.2.c.i). Ci-dessous les dispersions
polaritoniques dans un guide ZnO sont données a température ambiante avec un indice constant (hors
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résonance non dispersif) ou bien avec un indice dispersif (dont la partie réelle passe par un maximum au

voisinage de I'énergie de bande interdite).

3400

ZnO guide

- indice consta
T=30
3350

3300

Energie (meV)

3250

3200

- =Xa

mode polaritonique
mode photonique
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31 32

33

Re(B) (um-1)

Figure C - 20. Dispersion du mode polaritonique TE dans un guide ZnO a 300K avec un indice constant égal a 2.3.
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Figure C - 22. Dispersion du mode polaritonique TE dans un guide ZnO a 300K avec un indice dispersif
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D) Calcul de I'équation complexe du mode TE

L’équation de propagation devient :

92E, (x)

92 + (kggr - BZ)Ey(x) =0

Les équations du champ dans les différentes couches sont exprimées par :
x>0 E,(x) = Aexp — (K;x)

K2+ k2n2 — B2 =0

K, = |B* - ngkoz

0>x>-d; E,Xx)= Be~l®1X 4 CelarX

—ad + Kfnd = 2 = 0

_ 21, 2 2
a, = [nike” — B

_dl >x > _dZ Ey(x) = De_iaz(x+d1) + Eeiaz(x+d1)

—af + kg — 2 = 0

2
a = |nsky” —

S
N
]
N

—d, >x E,(x) = Fef(x*+dz2)
K% +kini—p% =0
K, = |B*— n§k02
En écrivant la continuité de E,(x) et de %Ey(x) aux interfaces, on obtient :

En x=0

A=B+C
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1-i5
B =C( .Ki)
1+ laf—1
En x=-d;
1 . aq > aq
D = = [Be'%* (1 + —) + Ce™t1X (1 - —)]
2 as as
1 iogx ! —ix !
E=E[Be 1 1_0,’_ + Ce 1 1+—]
2 4%]
En x=-d;
D = e—zmz(dz—dﬂ_Kz—-l__lazE
Kz + La,

On aboutit a une équation dont il faut trouver les zéros dans le plan complexe :

a(f,w) +ib(B,w) =0

En remplagant D et E par leur expression en fonction de B et C:

K K
1_la_ . —K2+ia2 1_la_ i
L | (g + ay) — em2iee(dzmdy) X T, (G2 ) 7 | +e @ (a; — ay)

1+i-1 2 2 1+i-2
a ay

. —K; t+ia

— e—Zla1(d2—d1) (#) ( a, + ‘1’1) =0
2 2

On procéde de méme pour le mode TM en considérant la continuité de B, (x) et de Ei% By, (x) aux
ex

interfaces.
En x=0
A=B+C
2
1- z%%
B=C(—09)
1+
a;n3

En x=-d;

D=

N| =

. nia . nia
[Bel®:¥ (1 + —3—1> + Ce~laax (1 - —2—1>]

n a, n? a,
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1 . n?a . n?a
ST T JRA: 2
1

En x=-d;

.2 fa2
D = e_Ziaz(dz—dl)M

nZK, + inla,

Cette équation pour les modes TM est :

K, n? K, nf
1-i —n2K, + inka 'l
1Mo (n2a, +n2a )_ e—Zl'a’z(dz—dﬂM(nza —nZa ) 170

2 2a, 2o, 2K+ i 107 201 K n2
1+i£n_1 n;K, +inja, 1-|-l'_1ﬂ
alng a’ln(z)

—n3K, + inla,

+e—2i0!1(d2—d1) [( n%az _ n%al) _ e—210(1(d2—d1) > — (n%az + n%al) =0
nsK, + insa;,
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E) Parametre "force d'oscillateur excitonique restant

La partie imaginaire de la constante diélectrique ¢,, rapportée a I'élément de matrice optique |P,,|, est
donnée par:

= 2 2
&2x = [Pyl “l ol 6 (E — Ex)
On identifie |@g| = NECTAE et on remplace la fonction Dirac par une fonction Lorentzienne normalisée

6(E — Ey) 2% avec Ey I'énergie des excitons quel que soit le pourcentage de force
(E-Ex)?+(%)

d’oscillateur excitonique restant F,. et k est la constante de normalisation
k 1 1 K 1

= =F S
TR r ()G Ete(5) e (3]

&2x

On remarque que F,. varie en = Compte tenu de I’hypothéese fixée, la réduction du gap est égale a la
b

réduction de Ej,. Cherchons la dépendance de Ej en fonction de a,. Dans le cadre du modéle
hydrogénoide appliqué a I'exciton, le rayon de Bohr est donné par :

h2eqep
a, =
b7 pe?
L’énergie de liaison est donnée par :
pe*
Eb U
32m?(gyeg)?h?
En associant les deux équations précédentes :
g e? 1 1
= = a—
b7 3213565 ap ap
D’ou I'on tire la dépendance de F,,. en fonction de Ej, :
K Ep\®
F. =—7= K(—) = RBE, >
osc ap a B b

On introduit n la fraction de la force d’oscillateur restante comme le rapport de la force d’oscillateur g,
a une puissance d’excitation donnée sur la force d’oscillateur non-écrantée a faible injection F,4.(1) et
I’équation précédente devient :

T] — FOSC
FOSC(l)

Ey, = a(Fosc)1/3 = a(nFosc(l))1/3 =E,(m)

Ep(1) = a(l. Fosc(l))1/3

En faisant le rapport des deux équations précédentes, on tire I'évolution de I'énergie de liaison E;, [117].
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Eb (77) — ,1/3
Ey(1)

Avec E;, (1) I'énergie de liaison de I'exciton en I'absence d’écrantage sous faible injection égale a 60meV
pour ZnO.

La variation de I'énergie du gap est donc une fonction affine de n1/3.

8y = ~(Ey(1) = Ey(m) = ~Ep(1) (1= 15) = ~60 (1~ 73

En résumé :

FOSC(]‘)
- E0? +(4)

Ex =1

1
AE, = —E, (1 - rﬁ)
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F) Autres guides étudiés en Fourier

F.1) Etude du guide ZMH1716 : Spectres de pPL et de R et étude de I'inhomogénéité
des énergies excitoniques

Sur un premier morceau du guide, le spectre de la figure 111-20 a été réalisé avec le spot d’excitation
éclairant un réseau.

' ' ZMH1716 (guide 1) 1000
100000 } (réseau)
X,-LO WPL et R
: T=5K
; P=6,0W.cm?
10000 F ! X
¥ s C ©
=5 ! = &
2 5 100
B 1000} &
C I
[0) : 2
= i =
100} .
3328 3363
3387 3422
10 N 1 o 1 o 1
3300 3350 3400 3450

Energie (meV)

Figure F - 1. Spectres de uR en bleu et de uPL en noir du guide ZMH1716, réalisés sur le premier morceau du guide
ZMH1716 sur un réseau (6-D4) a 5K et a faible puissance d’excitation P = 6,0W.cm™2 avec le laser He-Cd. Les
énergies excitoniques sont repérées en rouge.

Mesurées par UPL sur le réseau, les énergies excitoniques de A, B et C sont respectivement de 3381, 3387
et de 3422meV. Par rapport a I'exciton A de référence du ZnO massif donné a 3375mev, |'effet de la
contrainte est de 6meV. La transition I, est une transition de type D°X, ou le donneur est identifié comme
de I'aluminium [83] [115]. La transition Ig5 implique le méme type de donneur (Al) neutre sur lequel est
piégé I'exciton B.

Un autre spectre enregistré au voisinage du réseau est tout a fait similaire a celui présenté figure Ill — 20.
Les énergies sont globalement réduites d’a peine 1meV révélant une contrainte un peu plus faible.

Toujours sur le premier morceau du guide, le spectre de la Figure Ill-21 a été réalisé a mi-chemin entre
deux réseaux.
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' o ZMH1716 (guide 1) ‘
| (hors-réseau, loin du réseau
| R et proche d'une fissure)
10000 | TES i MPL et R
] , ; T=5K
0 | | x P=6,0W.cm” 11000
3 | ; : =1
2 1000 i i Q2
2] ! 7))
2 § I 100 £
— 100 3390 _
i é 3397
3328 3373 3430
10 A 1 a i A [l 1 0
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Figure F - 2. Spectres de UR en bleu et de uPL en noir du guide ZMH1716, réalisés sur le premier morceau du guide
ZMH1716 hors-réseau (entre 5-D4 et 6-D4) d 5K et & faible puissance d’excitation P = 6.0W.cm™2. Les énergies
excitoniques sont repérées en rouge.

Mesurées loin du réseau précédent a environ 100um de distance, a mi-chemin entre le réseau précédent
et le réseau adjacent sur une méme ligne, le spectre obtenu présente davantage de raies qui peuvent
s’expliquer par deux contributions : une contribution d{i a ZnO fortement contraint et une contribution d(
a ZnO moins contraint. Les énergies excitoniques de A, B et C pour cette derniere contribution sont
repérées respectivement a 3390, 3397 et de 3430meV, soit 10 meV de plus que pour la mesure sur réseau.
Cette différence d’une dizaine de meV est expliquée par la position de la mesure, proche d’une fissure. En
effet, 'énergie des excitons augmente graduellement en se rapprochant des fissures qui relaxent la
contrainte dans le cladding inférieur de ZnMgO ce qui a pour effet d’induire une contrainte compressive
de la couche de ZnO.

Sur le second morceau du méme échantillon, le spectre de la figure I11-22 a été réalisé a mi-chemin entre
deux réseaux.
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Figure F -3. Spectres de uR en bleu et de uPL en noir du guide ZMH1716, réalisés sur le deuxieme morceau du guide
ZMH1716 hors-réseau (entre 5-D4 et 6-D4) d 5K et & faible puissance d’excitation P = 6,0W.cm™2. Les énergies

excitoniques sont repérées en rouge.

Mesurées sur un autre bout du méme échantillon et également hors-réseau, les énergies excitoniques de
A, B et Csont intermédiaires par rapports aux résultats précédents, respectivement repérées a 3384, 3390
et 3424 meV. Cette étude des énergies excitoniques en fonction de la position donne une fourchette de
tolérance de 0 a 10meV pour les énergies excitoniques qui seront utilisées lors de nos modélisations des
dispersions expérimentales puisque méme si la mesure est a priori loin d’une fissure, rien ne permet
d’exclure la présence de fissures souterraines ajoutant quelques meV aux énergies excitoniques.
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F.2)  Etude du guide ZMH1715 : Spectre de uPL et de pR

L’exciton A est repéré a 3385meV, I'exciton B a 3391meV et I'exciton C a 3425meV, soit 1 a 2 meV plus
haut que les excitons du ZMH1714-A. La position de I'état excité de A est également repérée par des
pointillés noirs, situé a 45 meV au-dessus de I'état fondamental de A, ce qui correspond bien aux trois-
quarts de I'énergie de liaison (60meV) en accord avec la théorie.

: 100000
ZMH1715
(Hors-réseau)
MPL et uR
T=5K
o P=6,0k\W/cm? 10000 i
= 100 =2
D TES
=t | ‘Q
w - —
7))
5 1000 C
— ()
= . 3385 e
33:68
| 1100
10 . 3317 3391
3300 3350 3400 3450

Energie (meV)

Figure F -6. Spectres de UR en bleu et de uPL en noir du guide ZMH1715 hors-réseau a 5K et a faible puissance
d’excitation P = 6,0W.cm™? avec le laser He-Cd. Les énergies excitoniques sont repérées en rouge.

On note une meilleure définition des pics déja identifiés pour le ZMH1714-A et ZMH1716 et 'apparition
de nouveaux pics. Une faible variation de la contrainte n’est pas a exclure ; par exemple, il pourrait y avoir
plusieurs pics pour X, soumis a des contraintes différentes.

Autre hypotheése, le pic noté 1 (3365meV) pourrait étre une transition Iy de type D°X, dont le donneur
est I'indium. Les pics notés 2 (3367meV) et 3 (3372meV) pourraient correspondre aux transitions I,et I,
respectivement de type D°X, et D°X; ou la nature de I'impureté est encore discutée mais il est fort
probable qu’il s’agisse d’un halogene (F, CL, Br, ou I) [114].

L’état excité X}=2 a été repéré par des pointillés noirs a 3430meV, soit 45 meV au-dessus de I'état
fondamental X4, ce qui correspond bien aux trois-quarts de I'énergie de liaison (60meV) en accord avec la
théorie.
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F.3) Etude du guide ZMH1817-B : Spectre de pPL et de pR

| zvMH1817-B oy D X
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Figure F -8. Spectres de uR en bleu et de uPL en noir du guide ZMH1817-B, réalisés sur un réseau (2-D1) a 5K et a
faible puissance d’excitation P = 0,9kW.cm™2 avec le laser He-Cd. Les énergies excitoniques sont repérées en
rouge.

L’exciton A est repéré a 3380meV, soit 4 meV plus bas que le ZMH1714-A, et donne un spectre de pPL
similaire a celui du ZMH1715. La transition I45 est une transition de type D°Xy ou le donneur est identifié
comme de I'aluminium. La position des états excités de A et de B sont également repérés par des pointillés
noirs, ils sont situés respectivement 45 meV et 43 meV au-dessus des états fondamentaux de A et B, ce
qui correspond bien aux trois-quarts de I'énergie de liaison (60meV) en accord avec la théorie.
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G) Analyses des distances de propagation mesurées sur ZMH1714-A

Expérimentalement, le mode guidé traverse trois fissures, notées 0-1-2 et formant deux cavités de
longueur d;.et d,. Les intensités du signal de luminescence extrait de ces fissures sont respectivement
notées y,, y;et y,, et sont représentées figure Il1-34. Le faisceau incident d’intensité Ix_, 1, arrive
perpendiculairement a la fissure X. Une partie du faisceau est réfléchie, I'autre est extraite par la fissure
et la derniere est transmise a la fissure suivante. L'intensité est conservée selon I’expression :

IX = RIX + TIX + (pIX

Avec R le coefficient de réflexion des fissures, T leur coefficient de transmission et ¢ leur coefficient
d’extraction. Nous formulons I’hypothese de départ que T n’est pas négligeable et qu’au moins 50% du
signal arrivant sur une fissure est transmis.

Plusieurs fonctions analytiques ont été testées Si la fonction analytique donne des distances de
propagation négatives ou trés dispersées, c’est-a-dire, sur plusieurs ordres de grandeur, elle n’est pas
adaptée et les hypothéses faites sur R, T et ¢ sont a revaoir.

Une fonction analytique adaptée est trouvée en prenant une extraction ¢ identique entre les fissures et
de I'ordre de quelques pourcents, ce qui la rend négligeable par rapport au coefficient de réflexion. Une
valeur exacte n’a pas besoin d’étre attribuée au coefficient d’extraction ¢ vu qu’il se simplifie dans notre
calcul. Le coefficient de réflexion R est non-négligeable et est pris identique pour toutes les fissures. La
construction de cette fonction analytique est illustrée figure 111-35.

2
Ispot Iy I = (1 _R-— g); o~ ads I, = (1 _R— _) [pe a(dr+d)

¢ Iy (1—R—i) Jpe ™

Lo (l—R—EJ Iy
) m—|— -

@ dl ®L dz

i =(R=3)(1-R-F) e 1, =(R-2)(1-R-%) fpe atta*
Li=(R-%)(1-R-$ne e 1 =(R—§)(1—R—g) Joe™(@:+2d:)
|
¢ =0 l y, non utilisé

=L +1,

1 = @ly(1 — R)e %1 + R(1 — R)e 20%]
Yo = (PIU + 1_1

Yo = @lo[1 + R(1 — R)e™%@1]

Figure G -1. Principe de la transmission du mode guidé partant du spot d’excitation et traversant trois fissures.
L’intensité de luminescence extraite par une fissure prend en compte le signal réfléchi par la fissure suivante.
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Prenons I'exemple de la fissure 0. L'intensité I, arrivant sur la fissure est en partie transmise avec une
intensité Iy, en partie réfléchie avec une intensité I, et quelques pourcents sont extraits correspondant
a une intensité égale a @l,. On fait ’hypothése que la perte intensité issue de I'extraction est répartie de
fagon égale entre la réflexion et la transmission. Ce n’est qu’un point de détail vu que ¢ est négligeable

par rapporta Ret T = 1— R.D'ou: Iy = (R—£) Iy et g = (1= R = £) I,.

Pour avoir I'expression de y,, on tient aussi compte de la contribution de I’extraction venant du signal
réfléchi par la fissure suivante dont l'intensité est notée I_;. Lorsque le signal transmis par la fissure 0
arrive sur la fissure 1, son intensité devient I; = I,ge~ %% = (1 —R —g) Ioe~%*%1, ce qui donne une

intensité réfléchie égale a Ly = (R —2)(1—R—%)Lpe%%, qui devient I_; = I,e™% = (R -

%) (1 —R - g) Ipe™2%%1 en arrivant a la fissure 0. D’ot yo = @Iy + I_;.

L'intensité y, de I’émission lumineuse de la premiére fissure 0 est donc exprimée par :

o=l (1+(1-R —%) (r- g) e=20:) x (1 + (1 = R)(R)e~2a)

On suit le méme raisonnement pour l'intensité y; = @l; + I_, de la fissure suivante 1 :

yn=(-R- g) e (1+(1-R- %) (r- g) e724%2) ~ (1 - R)e~*1(1+ (1 — R)Re~20%)

On définit la fonction f (R, d4, d,, @) implicite comme le rapport de y, sur y; :

(1+ (1 — R)Re™2a%)
(1= R)e~®d1(1 + (1 — R)Re~2ad2)

FRdy,dy ) =22 =
Y1

Remarquons que I n’intervient plus dans I'expression de la fonction f. Cela s’explique par le fait que
I"absorption, ne dépend pas directement l'intensité I, mais de sa répartition entre partie réfléchie et
transmise, et du rapport des intensités extraites par les fissures. De méme I'extraction ¢ se simplifie
puisque nous faisons I’hypothése qu’elle est identique a toutes les fissures.

Le coefficient de réflexion résulte d’un compromis entre le cas simple ou seule la réflexion sur la premiere
face d’une fissure est considérée, donnant R = 0,167 (nz,0 = 2,4), et le cas ol I'on ajoute la contribution
de la réflexion sur la deuxieme face de la fissure, donnant R = 0,3 (nz,0 = 2,4). Ce deuxiéme cas est une
borne maximale ou I'on suppose I'absence d’extraction. On calcule les distances en prenant R = 0,25. La
fonction f est représentée sur la figure suivante dans I'exemple ou d; = 16,7um et d, = 25um.
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Methode analytique sur 2 fissures
- de la distance de propagation f

d,=16,7um
d,=25um

Y,/y, experimental
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Figure G -2. Détermination de I’absorption a partir du rapport d’intensité de la luminescence extraite par deux
fissure successives grdce a la fonction analytique f en prenant d; = 16,7um et d, = 25um.

Plus le rapport (;Q) est élevé, plus la distance de propagation est faible. En pointillés rouges est présenté
1

Yo

le cas ( ) = 2, lorsque l'intensité de luminescence d’une fissure a la suivante est réduite de moitié, la

Y1

valeur de I'absorption est de ap = 0,019 pm™?!

., Ce qui correspond a une distance de propagation de
dg = = 52um. Lorsque l'intensité de luminescence d’une fissure n’est que le sixieme de la fissure
R

Yo
Y1
aux intensités de luminescence du systeme a deux fissures présentée figure I11-34., on aboutit aux

distances de propagation de la figure 111-36 au paragraphe I1I-8.1.

précédente ( ) =6, a, = 0,086 ym™1, soitd, = ai = 11,6um. En appliquant la méthode analytique
|4

Notons qu’un modele a trois fissures peut étre envisagé faisant intervenir y,; et y;5. Son principal
avantage est de ne pas nécessiter de fonction analytique pour calculer I'absorption. Cette derniére est de
In(y10)-In(y,,)

dp—dy
Malheureusement, ce modeéle nécessite des fissures d’extraction similaire. Autrement lorsque y;4 < ¥21,
a < 0, ce qui donne des distances de propagations négatives. En plus, il existe un défaut supplémentaire
de ce modéle lorsque d, = d; ; on trouve des distances de propagations de I'ordre de 100um. Lorsque
I’extraction des fissures est similaire et les cavités de taille suffisamment différente, les distances de
propagations sont dans la méme fourchette que celle calculées par la méthode a deux fissures avec une
fonction analytique.

la forme a = (le facteur exprimant la réflexion de la fissure suivante n’est pas inclus).
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H) Analyses des distances de propagation mesurées sur ZMH1837

Toutes les conditions expérimentales (endroit de la mesure et puissance d’excitation de P =
2535kW.cm™2) sont identiques au cas présenté a la figure 111-31 au paragraphe 111-8.1 mais la mesure des
distances de propagations suit la méthode (/) a spot mobile et a détection fixe. Le spot part de la frontiere
avec le réseau puis s’en éloigne et la détection est fixe en bord du réseau afin de s’affranchir de défauts
locaux potentiels, observés sur un certain nombre de réseau. L'intensité extraite en bord du réseau est
mesurée pour une dizaine de position de spot. La rupture de pente des distances mesurées est toujours
située vers 3350meV. A des énergies supérieures a cette rupture, les distances de propagation sont autour
de 10um, similaires a celles mesurées par la méthode ().

30 Y | ¥ T Y 1 ¥
n ZMH1837
i \ Détection T=5K

.\ 70 pm
20f X < . 1

n 200 pm

Spot mobile, détection fixe
P=2532 kW.cm™

Distance de propagation (um)

3400 3450 3500

Energie (meV)

0 1
3300 3350

Figure H -1. Distance de propagation en fonction de I’énergie de I’émission du guide ZMH1837 déduite de la
réduction de l'intensité. Le spot mobile est progressivement éloigné du bord du réseau D3-4 (A = 186nm) et la
détection est fixée sur le bord du réseau (méthode f3).

A 3320 meV, on mesure une distance de propagation de 20,3 um contre 35,3um pour la méthode (). Les
distances calculées (en rouge) a partir de la partie imaginaire de la dispersion de f suivent I'allure des
distances mesurées (en bleu) jusqu’a une énergie de 3340meV environ.
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Ceci met en évidence les limitations de notre calcul a partir de 3340meV. En effet, au niveau de I'énergie
des excitons, notre calcul de la dispersion 8 perd en précision et a I'énergie des excitons vers 3380meV
diverge méme, ce qui donne des distances tres fluctuantes voire aberrantes avec des sauts de centaine de
um. A contrario, les distances mesurées sont trés stables au-dessus de I'énergie des excitons ; 10,2 um a
3360meV et 8.69um a 3493meV. Cette légére baisse peut s’expliquer par I'augmentation de I'absorption
a haute énergie au-dessus des excitons. Accessoirement, c’est pour cette raison que notre méthode de
lecture du Rabi consiste a prendre le demi-Rabi sous les excitons et a le doublant.

Dans la figure ci-dessous, la mesure des distances de propagation est toujours réalisée selon la méthode
de mesure (f) sur le guide ZMH1837 étroit L8C1 (L = 100um, W =~ 30um) en fonction de I'énergie de
I’émission.

Le spot de détection est déplacé le long du ridge L8C1 (voir I'imagerie par microscopie optique) et éloignée
progressivement de la détection qui est positionnée d’une facette FIB servant d’extracteur de la
luminescence et gravée au bout du ridge. Par rapport aux mesures réalisées sur ZMH1714-A a la figure llI-
31 au paragraphe 11-8.1, la puissance d’excitation est plus faible et s’éleve a P = 1076kW.cm™2 car le
signal de luminescence est plus intense que pour le réseau d’extraction longs, ce qui permet de détecter
un signal lorsque le spot se trouve a plusieurs dizaines de um de la facette FIB.

N
o

ZMH1837 .
T=5K i

N
o
T

calcul

—
(o))
T

L8C1 guide étroit
Spot mobile, détection fixe

P=1076kW.cm™

=
N
I

oo
T

Détection

distance de propagation (um)
N

O A 1 4 1 4 1 1 1
3240 3260 3280 3300 3320 3340
Energie (meV)

Figure H— 2. Distance de propagation des polaritons dans le guide ZMH1837 étroit L8C1 (L = 100um, W = 30um)
en fonction de I’énergie de I’émission. Le spot est mobile et la fenétre de détection est fixe (méthode f3).
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Les distances de propagation expérimentales (courbe bleue), mesurées a 5K, sont de I'ordre de 20 um a
basse énergie et diminuent progressivement a 8um vers 3340meV (40meV sous les excitons). On
remarque une rupture nette de la pente vers 3305meV. A plus basse énergie, entre 3270 et 3305meV, la
distance de propagation passe de 22 a 20um, soit une perte d’a peine 2 um.

A plus haute énergie, entre 3305 et 3340meV, pour une méme augmentation de I'énergie de 35meV, on
passe de 20um a 8,7um ; soit une perte de 12um. Cela est d{ au fait qu’en se rapprochant de la résonance
excitonique, la partie imaginaire de I'indice n’est plus pratiquement nulle et peut monter jusqu’a 5 (cf.
figure 11I-11.b) entrainant une augmentation de I'absorption.

Remarquons que la partie imaginaire de notre indice de ZnO (avec excitons) n’est plus infime qu’a partir
de 3350 meV, ce qui est 45meV au-dessus de la rupture de pente expérimentale. Il est possible que la
partie imaginaire de notre indice soit sous-estimée juste avant le décollement observé a 3370meV.

1

2Im(B)’
en prenant la partie imaginaire de la dispersion E = f (), représentée par exemple pour ZMH1714-A au

paragraphe | — 3.2.d)i).

Les distances peuvent étre calculées (courbe rouge) de fagcon plus précise a partir de la relationd =

Les distances de propagation calculées sont surestimées par rapport a celles mesurées aux énergies
inférieures a 3300meV puis s’en approchent a plus haute énergie en restant inférieures de quelques um.
Pour comparer aux autres mesures suivantes, réalisées avec un réseau extracteur, retenons qu’a 3320
meV, la distance de propagations est de 16.7um.
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Résumé

Ce travail de thése expérimental porte sur I’étude de la préservation du couplage fort dans des guides ZnO
sous forte injection optique en vue de la réalisation d’un laser a polaritons a température ambiante. L’effet
laser a polaritons est examiné dans des structures guidantes a base de ZnO en variant le confinement du
champ électromagnétique grace a la modification de I’épaisseur des claddings et de la couche active. Dans
un premier temps, des expériences de spectroscopie combinant micro-photoluminescence en espace réel et
en espace réciproque ont été effectuées sur des guides planaires ZnMg0O/Zn0O/ZnMgO épitaxiés sur substrat de
ZnO plan m avec des réseaux d’extraction gravés en surface. La deuxiéme partie a consisté en I'étude de
I’écrantage de I'interaction coulombienne des excitons sous forte injection optique. En partant d’'une dispersion
servant de référence (pas d’écrantage) réalisée a tres basse puissance, I'écrantage progressif de I'interaction
coulombienne des excitons est étudié lorsque la puissance d’excitation augmente jusqu’a atteindre le seuil
laser, voire plusieurs fois ce seuil. L’évolution de la courbe de dispersion du mode polaritonique est simulée
numériquement en ajustant le pourcentage de force d’oscillateur restant et en tenant compte de la
renormalisation du gap et de la réduction de I’énergie de liaison des excitons lorsque la densité des porteurs
augmente. Lorsque le processus d’écrantage est total et que la force d’oscillateur restante tombe a 0%, les
excitons laissent la place a un plasma de trous et d’électrons. Le couplage fort est perdu et le gain du laser ne
peut plus étre polaritonique. Cette transition se produit lorsqu’une densité critique de porteurs atteint celle
correspondant a la transition de Mott. La derniére partie du travail de thése concerne I'estimation de la distance
de propagation des polaritons qui est de I'ordre de quelques dizaines de um jusqu’a 70 um permettant une
implémentation plus facile et plus directe des circuits intégrés a polaritons.

Mots clés : Matiere condensée, interaction lumiére-matiére, condensation de Bose-Einstein, laser a polaritons,
exciton-polaritons, guide d’onde ZnO, écrantage excitonique, densité de Mott.

Abstract

This experimental thesis work deals with the study of strong coupling preservation in ZnO waveguides
under high optical injection in order to realize polariton laser at 300K. The polariton lasing effect was
investigated in ZnO waveguides whose cladding and active layers varied in thickness to control the
electromagnetic field confinement. Firstly, spectroscopy experiments combining micro-
photoluminescence in real and reciprocal space were carried out on ZnMg0O/Zn0O/ZnMgO planar waveguides
grown on a m-plane ZnO substrate with extraction gratings etched on the surface. Secondly, the screening of
Coulomb interaction under high optical injection was assessed through the measurement of the
experimental dispersions of the guided mode extracted by a grating. Starting from a low temperature and
low-density dispersion serving as reference (no screening) the excitation intensity was raised until lasing
threshold and much above. The evolution of the polaritonic mode is simulated numerically by adjusting
the remaining oscillator excitonic strength and by reducing the gap by an amount equal to the reduction
of the reduction of excitonic binding energy. Once the screening is reached, strong coupling is lost, and
the laser gain is no longer polaritonic; the excitonic oscillator strength drops to 0% and a plasma of
uncorrelated electrons and holes is created. This transition occurs once a critical density is reached
corresponding to the Mott density. Lastly, the propagation length of polaritons was measured and found
to be of the order of a few tens of um up to 70 um, which would allow for an easier and more direct
implementation onto polaritonic integrated circuits.

Key words : Condensed matter, light-matter interaction, Bose-Einstein condensation, polariton laser, exciton-
polaritons, ZnO waveguide, excitonic screening, Mott density



