N
N

N

HAL

open science

Recherche du couplage fort lumiere-matiere dans des
microcavités nitrurées

N. Antoine-Vincent

» To cite this version:

N. Antoine-Vincent. Recherche du couplage fort lumiere-matiere dans des microcavités nitrurées.
Matiere Condensée [cond-mat]|. Université Blaise Pascal - Clermont-Ferrand II, 2003. Francais. NNT:

. tel-00523220

HAL Id: tel-00523220
https://theses.hal.science/tel-00523220
Submitted on 4 Oct 2010

HAL is a multi-disciplinary open access
archive for the deposit and dissemination of sci-
entific research documents, whether they are pub-
lished or not. The documents may come from
teaching and research institutions in France or
abroad, or from public or private research centers.

L’archive ouverte pluridisciplinaire HAL, est
destinée au dépot et a la diffusion de documents
scientifiques de niveau recherche, publiés ou non,
émanant des établissements d’enseignement et de
recherche francais ou étrangers, des laboratoires
publics ou privés.


https://theses.hal.science/tel-00523220
https://hal.archives-ouvertes.fr

Numéro d’ordre : D. U. 1481

UNIVERSITE BLAISE PASCAL - CLERMONT-FERRAND II
(U.F.R. de Recherche Scientifique et Technique)

ECOLE DOCTORALE DES SCIENCES FONDAMENTALES
N° 406

THESE

présentée pour obtenir le grade de

DOCTEUR D'UNIVERSITE

(Spécialité : Physique des matériaux)

par

Nadége ANTOINE-VINCENT

(Diplomée d’Etudes Approfondies de Physique)

Recherche du couplage fort lumiére-matiere
dans des microcavités nitrurées

Soutenue publiquement le 19/12/2003 devant la commission d’examen :
Pierre DISSEIX Invité

Jean-Yves DUBOZ Rapporteur

Alexey KAVOKIN Président

Joél LEYMARIE Directeur de theése

Henri MARIETTE Rapporteur

Martine MIHAILOVIC Examinateur

Fabrice SEMOND Examinateur



&(Ww/s//zmmf/s/,
&{WMW@& David et ?a/som
&{mawma/u)q/mm,

St toute ma famille ..



Remenciements

Ce travail a été effectué au sein du Laboratoire des Sciences et Matériaux pour
l'Electronique, et d'Automatique (LASMEA) dans l'équipe Opération Spectroscopie des
Solides (OSS).

Mes premiers remerciements s'adressent a mon directeur de these, M. Joél LEYMARIE,
Professeur a ['Université Blaise Pascal, pour la confiance qu'il a su m'accorder en
m'accueillant au sein de son équipe, pour sa rigueur et sa pédagogie et pour ses précieux
conseils qui m'ont permis de mener a bien ce travail.

J'exprime mes sinceres remerciements a l'ensemble des membres du jury pour
l'attention qu'ils ont porté a mon travail et pour avoir également accepté de participer a la
commission d'examen.

Je tiens a remercier M. Alexey KAVOKIN, Professeur a l'Université Blaise Pascal, qui
a presidé le jury de soutenance.

Je remercie également M. Henri MARIETTE, Directeur de Recherche au Laboratoire
de Spectrométrie Physique de Grenoble, et M. Jean-Yves DUBOZ, Directeur de Recherche au
Centre de Recherche sur I'Hétéroépitaxie et ses Applications (CRHEA) de Valbonne, d'avoir
bien voulu étre rapporteurs de ce travail.

Les résultats qui sont issus de ce travail sont les fruits d'une étroite collaboration avec
les membres du CRHEA de Valbonne, en particulier, Fabrice SEMOND, Chargé de
Recherche, Franck NATALI, Doctorant, Declan BYRNE, Post-doctorant, Mathieu LEROUX,
Chargé de Recherche, et M. Jean MASSIES, Directeur de Recherche. Je les remercie tous
sincerement pour m'avoir permis de bénéficier d'échantillons d'excellente qualité sans
lesquels ce travail n'aurait jamais vu le jour. Je les remercie également pour leur bonne
humeur, leur sympathie et pour la confiance qu'ils ont eue en moi. Les nombreuses
discussions que nous avons eues ensemble nous ont permis d'aboutir aux résultats que nous
avons tous tant attendus.

Je tiens a remercier trés chaleureusement M. Pierre DISSEIX et Mme Martine
MIHAILOVIC, tous deux Maitres de Conférence a ['Université Blaise Pascal. Ce fut un trés
grand plaisir de travailler avec eux. Je les remercie vraiment profondément pour leur
dévouement, leur disponibilité et l'ambiance de travail tres agréable qu'ils ont instaurée des

mon arrivée. Je les remercie pour le soutien et les encouragements qu'ils ont su m'apporter



dans les moments ou j'en avais le plus besoin et en particulier dans les derniers mois
précédant la soutenance.

Je veux adresser des remerciements tout particulier a M. Aimé VASSON, Ingénieur de
Recherche au CNRS, pour son aide précieuse et ses conseils avisés concernant les
expériences de spectroscopie. Je le remercie également pour sa sympathie, son soutien et
pour la grande disponibilité dont il a fait preuve tout au long de ces trois ans.

Sans oublier Mme Annie GAVAIX, Professeur a ['Université Blaise Pascal, que je
remercie pour sa bonne humeur et surtout pour les encouragements qu'elle m'a prodigués
tout au long de mes années d'étude universitaire et qui m'ont permis d'en étre la aujourd'hui.

Je remercie également les autres membres de l'équipe OSS pour les discussions que
nous avons eues ensemble : M. Alexey KAVOKIN, M. Guillaume MALPUECH, M. Pierre
BIGENWALD, Fabrice LAUSSY, Tarik BOURAGBA et Ouloum AOUDE. Juste une attention
particuliere a Ouloum avec qui j'ai partagé mon bureau et que j'ai appris a connaitre, je lui
souhaite beaucoup de courage pour la suite.

Je tiens également a remercier tous les doctorants que j'ai cotoyés pendant ces trois
années, en particulier : Arnaud VIDECOQ, Yamina ANDRE, Matthieu PETIT, Laure
SIOZADE et Marian ZAMFIRESCU. Je leur souhaite a tous une grande réussite
professionnelle et je les remercie encore pour leur soutien et leur sympathie.

Je remercie également l'ensemble des membres du LASMEA, et en particulier M. Jean-
Paul GERMAIN, directeur du laboratoire et M. Michel DHOME, directeur-adjoint, pour leur
accueil chaleureux.

Je n'oublierai pas de remercier les différentes personnes de I'lUT Mesures Physiques de
Clermont-Ferrand, qui m'ont accueilli au sein de leurs locaux et, en particulier M. Gérard
RIVES et Mme Agnes TRASSOUDAINE qui m'ont fait profiter de leurs expériences
d'enseignement et qui m'ont fait confiance tout au long de mes années de monitorat.

Merci a M. Gérard PUYSTIENS qui a fourni l'azote et I'hélium nécessaires au
fonctionnement des expériences a basse température.

Merci également aux membres des ateliers de mécanique du département de Physique,
tout particulierement, M. Jacquy LAMPRE, qui ont effectué de nombreux éléments faisant
partie des dispositifs expérimentaux que j'ai utilisés tout au long de ma these.

Enfin, j'ai l'occasion ici d'exprimer ma profonde reconnaissance et mes remerciements
les plus sinceres a mes parents, mes freres, mon mari ainsi qu'a toute ma famille pour leur

soutien et leur encouragement. Je les remercie du fond du cceur et je leur dédie ce travail ...



Table des matiéres

Introduction gENErale.........cccooveeeiecnscsrnnniccsssssanneccsssssnsssessssssssssesssssnns 1

Chapitre 1 Notions fondamentales........ccccceeeeiiiiiiciicccccccccccccccccceneees 10

1 Les nitrures d’éléments III : intérét et propriétés.........cceeereereeeereereesennes 11
L.1 Intérét et apPliCAtIONS. ......cvevevevieiereeieeetieeteeee ettt ettt eaeaeas 11
1.2 Structure cristalling des NItIULES .........c.eveirieierereiieieteteeeeee et 12
1.3 Croissance des MItIUTES ..........cocveveviuiieierereeiiiete ettt 13
1.4 Structure de bandes de GaN ...........cooviuiuiiiieieiieiiieeeeeeee e 15
2 L@XCHEOM cucerereereeeneeenenesasessesessssesassessssesassssassesessesessssassesessssesasssssssasassssnssess 18
2.1 Définition et relation de diSPErSION...........cccvevevveuiieveeieeeeieieeeeeeeteeee e 18
2.2 Modélisation de I’exciton pour I’étude de propriétés optiques ............coeveveeveveneenee. 20
2.3 Force d’oscillateur dans un semi-conducteur massif............cccocvvveveveirirrerereeeennnnn. 23
2.4 PUILS QUANTIQUES .....oovveeeeieeeeteeeteeeeteee ettt ettt e et eses et ees et et s eseasesenseseseenns 24
3 Les cavités 2 Miroirs de Bragg .......cccoceeeeeereeeesesseseesessessessessesessessessesassens 29
3.1 Principe de la cavité Fabry-PErOt...........cceivvevivieiiieieeieieeeeeeeeeeeeee e 29
3.2 Les mMiroirs de BIagg@ ......oovcvivivivieieeiieieeeeeeeeeeeeeeeeee et 32
3.3 Les microcavités & miroirs de Bragg ...........occcoevevevieveriieriiereeieeeeeeieeeveeeeeeenenns 38
4 Les Polaritons de CAVILE.......ccevereerereereereesersereesessessessesessessesaessesessesaesassenens 44
o B D 1S3 51 VL0 OO 44



Table des matieres

4.2 Relation de dispersion du polariton de cavité............coervvereerereeereieeeeeeeeeereeans 45
4.3 Dédoublement de Rabi ..........ccvieviveuiiiiieieieiiieieieteee et 49
4.4 Conditions d'observation du régime de couplage fort ..........ccoevevivveeeeeeeireeererenen. 51
Conclusion du Chapitre .....eeiiienivvnriccsiisnriicsssssnnnncssssssssncsssssssscsssssssssssssssses 52

Chapitre 2 Les dispositifs expérimentaux et la modélisation de la
réponse optique d'une structure multicouche...........cccceeeeecccnnnnees. 54

1 Techniques eXpérimentales............ccceeeereenereereereeaeraeseeessessesassassesasassassannce 56
Lol REMIECHVITE ...ttt ettt 56
1.2 Réflectivité ré€SoIUE €N aNGIE........c.ovevevieieeeeeeeeeeeeeeeeeeeeee e 57
1.3 PhOtOIUMINESCENCE ...t 59
1.4 Photoluminescence résolue €N angle ...........ocevvveveieirieieiereierereiereeeseiesesesesesesesesenenens 64
1.5 PROtOTEMIECHIVITE. ....vvvvvreretetetetete ettt 65
1.6 EIHPSOMELIIE. .. ..vvvevverereveteteteie ettt ettt 66
2 APProches thEOTIQUES.......cceeereeerrereereereeseraeseeessessesessessesaesasssssessesaesassanens 69
2.1 Modélisation de 1a réfIECtiVItE .........coovriiiiiiiiiiiee e 69
2.2 Modélisation de 1a photOIUMINESCENCE. ........cuvvieivieieirieieieieeiieiieeeeseeeeese e 77
2.3 Modélisation de 1a photOréfleCtiVite ..........cooviiiiiiiiiieeeeeeeeeee e 80
2.4 Modélisation de I’ellipSOMELIIE ......c.cuvvivieirieieieieieiieieieeeeeesse e 81
Conclusion du ChaPItre .......eicceeiiniciiiiisiicissniinisntisssnsiesssssiesssssecssssesssnssesssnns 87

Chapitre 3 Indices de réfraction et miroirs de Bragg a base de

NEETUEES cuoveeeeerseceecosecsscssessssssessessssssesssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssse O

1 Détermination des indices de réfraction des nitrures..........ccceeeevereeuenee 90
1.1 Description des €chantillons .............c.ccoceeviuieveieieriieieeeeeteeeeeeee et 90
1.2 Analyse des spectres eXPErMENtAUX ............cveveeverirerereerereerereeeseeeseseeeeseseseeseseseas 92
1.3 Résultats et diSCUSSIONS.......c.ocvrveveviuieiieietetieiieieseteiet ettt sesesens 94
2 Miroirs de Bragg 2 base de NItIrUres .......ccceveeeeeereereeseesereeseesessesaesaesessenns 106
2.1 Description des €chantillons.............coeueururuiererueerreeieeieeeeeeiseeeseseeeeeseeseseseeeseeees 106
2.2 Expériences de réflectivité et modElisations............c.c.eevveveeerereeeereeereeereeserereeans 110
2.3 DISCUSSION.....vivivieiietetieiieteteteeee ettt s ettt s st se bbb ss e s s esesess s sebesese e esns 115
Conclusion du ChaPitre ........eiceeeiiniviiinisiicissenicsssnnicsssiesssnsnessssssessssssesssssecans 116



Table des matieres

Chapitre 4 Etude de microcavités a miroirs de Bragg a base de

NICEUTES cueeeueeeeereeereeceeecessecssecssecssessssscsssssssssssssssssssssssssssssssesssssssessseses L 18

1  Avant de COMIMENCET ......ccoecvereceereereesesaesaesessessesasasssssssassassasssssssassasassnse 119
1.1 Mise en évidence expérimentale du pOlAriton .............cccoevevevereieiererereeirierereeeaen 119
1.2 Gradient d'épaisseur des MICrOCAVILES .........c.cveviviirrererieiiierereeieeeee e 123
1.3 Influence des mesures angulaires sur la microcavité............ccoevvvveverereeeerverereennnnn. 124
2 LA MUCTrOCAVILE A247 ...ucceeceereereenesneseeseesnssesseasassnsssssasssssssassassssnssassassesnsses 125
2.1 Description de I'€chantillon ...............ccceieiiueieverieiieeeeeeeeeeeeee e 125
2.2 Elaboration de 1'€chantillon .............cccccevirieieieiiirieiereceeeeee s 127
2.3 Caractérisation optique de 1a MIiCTOCAVIE..........c.oovvveveeveriiereeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeaenes 128
2.4 Discussion sur 1a Microcavité A247 .........cceevieverereueeieieiereeeseeeeeeeseeese e 136
3 Lamicrocavité A284 ........ccvceeveeeerereerereesesseessssesassesassssassasassessssasassssassess 137
3.1 Description de I'€chantillon ............c.cccceveuieveiieiiiiieieceeeeeeeeeeeee e 137
3.2 Elaboration de I'€chantillon .............cccoceeririeiereuiirieieieecee e 138
3.3 Caractérisation optique de la MiCTOCAVILE..........c.evvvevirerirereeeereeeeeeeeeeee e 139
3.4 Discussion sur la microcaviteé A284 ..........cocveveviveiiiiireeeiieieieeieseee e 143
4 L2 MICroCAVItE A269 ....ccceeerereererrererueresaesesseessssessssasassasassassssessssasassasassess 144
4.1 Description de I'€chantillon ...............cccoeiiiveioierieeeeeceeeeeeeeee e 144
4.2 Caractérisations optiques de 1a MIiCTOCAVILE ...........coevevieereiereriiereeeieeeeeeeeeeeeeens 147
4.3 Discussion sur la microcavité A269 ...........cccovevevereriireerereeieeeeeeeeeeee e 158
S PerSPECLIVES c.uceueeeereereereecaecaeeseeseeeeseesaessessesasssesssssessessassassssssesssssesssssassasses 160
5.1 Augmentation de I'épaisseur de la couche active ..........cccoevevevevererererererererererennen, 160
5.2 Microcavités  puits QUANTIQUES..........c.cveeeverieeerieereeieseteeeteeesete et eseveeeseees 162
Conclusion du ChaPitre ........ciceeeiiiiviiinisiicsssnicsssnnicssssiessssnesssssscssssssesssssecans 170

Conclusion ZENErale .........ccovvvueriicsscsranniecssssssnnsesssssnsssscsssssssssssssses 171

Annexe A - Force d'oscillateur dans les puits quantiques...........174

Annexe B - Raccordement de la partie imaginaire de l'indice de
GaN au voisinage du ZaP ..cccccvvvvvrnnnerrricccsssssssnnsssssssssscsssssssssssssssss 170



Table des matieres

133101 NT0TL0 21 0] 1 1 (PR 181
| 1110 [ N 193
| R (3 (ST 02 N4 11 D GO 196



Introduction générale

Parmi les semi-conducteurs, les composés binaires tels que le nitrure de gallium (GaN)
ou le nitrure d’aluminium (AIN), et les composés ternaires tels que le nitrure d’aluminium et

de gallium (AlGaN) sont regroupés sous le nom général de "nitrures".

D’un point de vue fondamental, les nitrures sont de trés bons matériaux en ce qui
concerne I’étude du couplage entre la lumiére (les photons) et la mati¢re (les excitons) [1].
Une maniere d’amplifier la force du couplage est de réaliser des volumes optiques, de
dimension de I’ordre de la longueur d’onde des photons : les microcavités [1,2]. Dans certains
cas, on peut obtenir ce qu'on appelle un régime de "couplage fort", & savoir un couplage
lumiére-matiére trés important. Ce régime de couplage fort a été observé pour la premiére fois
en 1992 par C. Weisbuch lors d'expériences de réflectivités a basse température dans le
systtme GaAs/AlGaAs [2]. Ces expériences ont mis en évidence la présence d'une quasi-
particule, appelée "polariton de cavité". Le polariton est un état mixte exciton-photon, ce qui
lui confére de nouvelles propriétés que ne possédent pas les excitons et les photons
séparément. En particulier, dans le régime de couplage fort, les spectres relatifs a I'absorption
ou a I'émission d'une microcavité sont caractérisés par la présence de deux raies bien

distinctes dont I'écart en énergie est appelé "dédoublement de Rabi" ou "splitting".

Le couplage fort lumicre-matiere dans les microcavités semi-conductrices a donné lieu a
de nombreuses études théoriques et expérimentales [3-10]. Dans les microcavités a base de

GaAs, un dédoublement de I’ordre de 5 a 7 meV a été obtenu [3,11,12].

Des expériences récentes [13] permettent d'envisager la possibilité de réalisation d'une

nouvelle génération de dispositifs optoélectroniques basés sur le régime de couplage fort : les
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Introduction générale

lasers a polaritons [14-17]. Ces lasers sont a priori sans seuil et ne requieérent pas d'inversion
de population contrairement aux lasers classiques. Ce type de composant présente un intérét
considérable s'il peut fonctionner a température ambiante. Or, pour conserver le régime de
couplage fort a température ambiante, le dédoublement de Rabi doit atteindre des valeurs
beaucoup plus grandes que celles obtenues dans le cas des matériaux a base de GaAs. Ainsi,
le but est désormais d’augmenter la force du couplage ; une des manicres d’y parvenir
consiste a utiliser des matériaux semi-conducteurs dont les forces d’oscillateur et les énergies
de liaison sont plus grandes ; ainsi les matériaux II-VI (ZnSe/ZnMgSe et CdTe/CdMnTe) et
III-V (GaN/AlGaN) sont de trés bons candidats pour I’obtention d’un couplage lumicre-
matiere encore plus important [18,19]. A notre connaissance, la plus grande valeur du
dédoublement de Rabi observé dans une microcavité a base de ZnSe est 44 meV [20,21].
Dans le cas de structures a base de nitrures, des valeurs du dédoublement de Rabi allant de 45
a 90 meV sont prédites [1,18,22] mais jusqu'a présent, aucune expérience ne démontre
I'obtention du régime de couplage fort dans des microcavités a base de GaN. En effet,
'observation de ce régime requiert des structures aux propriétés particulieéres comme une
qualité cristalline accrue, or, dans le cas de structures & base de GaN, on se heurte a des

difficultés technologiques liées a la fabrication des échantillons.

Ce travail est donc consacré a la recherche du couplage fort lumiére-matiére dans
des microcavités nitrurées. Le manuscrit est constitu¢ de quatre chapitres, dont nous

donnons ici une bréve description :

Le chapitre 1 est une introduction générale aux microcavités a miroirs de Bragg et au
régime de couplage fort exciton-photon. Nous définissons différentes notions telles que
l'exciton, premier état excité d'un cristal, la force d'oscillateur et les parameétres utilisés pour la
décrire, ainsi que les puits quantiques. Nous décrivons ensuite les propriétés générales des
cavités Fabry-Pérot ainsi que celles des miroirs de Bragg, conduisant a I'étude de microcavités
a miroirs de Bragg et a la relation de dispersion du photon a l'intérieur de celles-ci. Les
polaritons de cavité, résultant du couplage entre les excitons et les photons, sont introduits par
la suite et les caractéristiques du régime de couplage fort entre l'exciton et le mode de cavité

sont présentées : dédoublement de Rabi et conditions d'observation de ce régime.

Le chapitre 2 est divisé en deux parties. La premiére est consacrée a la présentation des
expériences de spectroscopie optique effectuées : la réflectivité sous incidence normale et

résolue en angle, la photoluminescence sous incidence normale et résolue en angle, la



Introduction générale

photoréflectivité ainsi que 1'ellipsométrie. Nous décrivons les montages expérimentaux et leur
principe de fonctionnement. La seconde partie présente les différents modéles théoriques
utilisés pour rendre compte des spectres expérimentaux obtenus par chacune de ces

techniques.
Les chapitres 3 et 4 sont dédiés a la caractérisation des échantillons étudiés.

Le chapitre 3 constitue une étude préliminaire indispensable a aborder avant 1'étude
proprement dite des microcavités. Dans une premiere partie , des expériences de réflectivité et
d'ellipsométrie ont permis de déterminer les indices de réfraction a 300 K et a 5 K d'AIN, de
GaN et d'Al,Ga;N pour différentes compositions x d'aluminium. L'étude de miroirs de Bragg
a base de nitrures constitue la seconde partie de ce chapitre ; nous présentons les spectres
expérimentaux de réflectivité relatifs a trois miroirs de Bragg ainsi que les ajustements

théoriques effectués en utilisant les indices déterminés dans la premiére partie.

Le chapitre 4 est, quant a lui, consacré a la description de trois microcavités et a leur
caractérisation grace a des mesures de réflectivité et de photoluminescence. Les ajustements
théoriques de ces spectres permettent de déterminer les parametres importants relatifs aux
structures. Dans ce chapitre, nous mettons en évidence la premicre observation expérimentale
du régime de couplage fort dans une microcavité a base de GaN. Nous terminons par la

description des perspectives que nous envisageons pour la suite.



Chapitre 1

Notions fondamentales

Ce premier chapitre rassemble les notions utiles a la compréhension de ce manuscrit.

La premicere partie évoquera les aspects essentiels concernant les nitrures, matériaux a la
base de notre travail. L’intérét de leur utilisation d’un point de vue des applications
technologiques ou de la recherche fondamentale sera mis en avant; puis nous décrirons
sommairement leur structure cristalline, la technique d’¢laboration des structures étudiées,
ainsi que les propriétés électroniques du nitrure de gallium (GaN), matériau constituant la

couche active des microcavités.

Dans la seconde partie, la notion d’exciton sera définie et nous décrirons le modele
b
théorique qui permet de rendre compte de I’influence des excitons dans les spectres issus des

expériences de spectroscopie.

La troisieme partie de ce chapitre sera dédiée a la description des microcavités ; elle
débutera par un rappel sur la cavité Fabry-Pérot, et sur les miroirs de Bragg. Puis, les

microcavités a miroirs de Bragg seront décrites et leurs propriétés énoncées.

La derni¢re partie traite de la notion de polariton, qui résulte du couplage lumiére-
matiere dans les microcavités. Nous étudierons les équations qui le régissent puis les notions

de couplage faible et couplage fort seront introduites.

-10 -



Chapitre 1 - Notions fondamentales

1 Les nitrures d’éléments III : intérét et propriétés

1.1 Intérét et applications

Les matériaux semi-conducteurs a base de nitrures possédent une bande interdite directe
qui couvre un large domaine conduisant a des applications multiples. La figure 1.1 rapporte
'énergie de bande interdite des nitrures ainsi que celle relative a d'autres semi-conducteurs.
Une des propriétés remarquables des nitrures est leur bande interdite : 3400 meV pour GaN,
1300-1400 meV pour InN et 6200 meV pour AIN, ce qui présage des qualités potentielles
d’émetteurs de lumiére dans une gamme s’étendant du visible a 1’ultraviolet [23-26]. Plus

précisément, les alliages ternaires ou quaternaires (Al,Ga,In)N couvrent tout le spectre visible.

6000

T
o
=
(¢}
2]
(¢}
]

5000

4000

2000

Energie de bande interditc (mcV)

1000

3,0 35 40 45 50 55 60 65

Paramétre de maille (A)

figure 1.1 : Energie de bande interdite de plusieurs semi-conducteurs en
fonction de leurs paramétres de maille; pour les semi-conducteurs
hexagonaux, [’abscisse correspond au parametre cristallin a.

Les nitrures sont ainsi des matériaux trés intéressants pour les applications dans
l'optoélectronique telles que les diodes-laser ou les diodes ¢électroluminescentes [27-30]. Des
écrans géants ont méme été réalisés au Japon grace a des diodes vertes et bleues a base
d’alliages de GaN et d’InN [31]. La brillance et la durée de vie de ces diodes font penser
qu’elles sont susceptibles de remplacer 1’éclairage conventionnel a filament: feux de
signalisation tricolores, éclairage domestique, lampes de poche, voyants lumineux,... . Dans

le domaine des lasers, les lasers a courte longueur d’onde (aux alentours de 400 nm)
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Chapitre 1 - Notions fondamentales

permettent une meilleure résolution spatiale dans les applications telles que le stockage
optique de l'information, que ceux par exemple basés sur des composés tels que 1’arséniure de
gallium (GaAs). Un laser émettant dans le bleu, permet d’augmenter la densité d’informations

d’un facteur 4 par rapport aux lasers classiques [32].

Le phénoméne de couplage fort lumic¢re-matieére pourrait €tre utilisé pour améliorer les
performances des composants optoélectroniques et ainsi atteindre des régimes de
fonctionnement inaccessibles aux composants classiques, par exemple 1’émission de lumiére
cohérente a trés bas seuil [33,34] avec l'espoir, a terme, de fabriquer des lasers a trés bas
seuils (laser a polaritons [14-17]) ou des diodes trés performantes. Le couplage fort ouvrirait
¢galement la voie a des systemes optiques rapides, dans le domaine des télécommunications

par exemple [35].

1.2 Structure cristalline des nitrures

La forme la plus stable de la maticre a température nulle est celle formée par un
arrangement périodique d’atomes dans une structure cristalline [36]. Une structure cristalline
est engendrée par un réseau périodique a chaque point duquel se situe un motif, qui peut étre

un atome ou un assemblage d’atomes.

Les nitrures peuvent cristalliser en phase wurtzite (structure hexagonale), qui est la
phase stable dans les conditions ambiantes ou, sous certaines conditions, en phase blende de

zinc (structure cubique).
En fait, le type de structure obtenue dépend de la surface de départ du substrat [37].

La structure wurtzite est constituée de deux réseaux hexagonaux, interpénétrés et
décalés suivant 1’axe ¢ de 5/8 de la maille élémentaire. La structure blende de zinc est
constituée de deux sous-réseaux cubiques faces centrées, interpénétrés et décalés de 1/4 par
rapport a la diagonale de la maille. Les vues en perspective des mailles wurtzite (direction

[0001]) et blende de zinc (direction [111]) sont présentées sur la figure 1.2.

Dans le cas de la structure blende de zinc, le volume de la maille est directement relié
au parametre de maille cubique ay, alors que dans le cas wurtzite, deux parameétres de maille
hexagonaux décrivent la structure : a et c. On trouvera dans le tableau 1.1 ces paramétres pour

les mailles hexagonale et cubique de GaN et AIN [38].
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Blende de zinc

A
Wurtzite
A
~ C
o B o B
! R .

figure 1.2 : Arrangement des atomes dans les mailles des structures wurtzite
(a gauche) et blende de zinc (a droite).

Parameétres de maille

a(A) c(A) ao (A)
GaN 3,15 5,14 4,46
AIN 3,08 4,95 4,34

tableau 1.1 : Parameétres de maille de GaN et d’AIN : structure hexagonale
(a et ¢) et cubique (ay).

1.3 Croissance des nitrures

En I’absence du matériau GaN massif, la croissance s’effectue sur des substrats en
désaccord de maille avec GaN. Ainsi, la technique de croissance mise en jeu lors de
I’¢laboration de structures a base de nitrures reléve de 1’hétéroépitaxie. Elle implique la
présence de contraintes ¢levées dans les matériaux en cours de croissance et lors du
refroidissement, en raison des coefficients de dilatation thermique différents. Cette
¢laboration se traduit également par la présence de nombreux défauts dans les couches :
dislocations, fautes d’empilement, joints de grain. Le développement de ces matériaux n’a pu
se faire qu’apres la mise au point de procédures complexes d’hétéroépitaxie permettant de

diminuer considérablement la densité de ces défauts.

Tous les échantillons présentés par la suite ont été élaborés sur substrat de silicium
(111) par épitaxie sous jets moléculaires [37]. Nous allons donc présenter succinctement le

substrat de silicium et décrire la méthode utilisée pour faire croitre les échantillons étudiés.
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1.3.1  Le substrat : Si(111)

Les substrats Al,O3; et SiC sont les plus utilisés pour 1’¢laboration de dispositifs
optoélectroniques a base de nitrures. Cependant et malgré un désaccord de maille important
entre le silicium et les nitrures, le silicium est un substrat pour 1’épitaxie des nitrures sur
lequel beaucoup d’espoirs sont fondés. Les avantages du silicium sont une grande
disponibilité, de grandes surfaces, une haute qualité cristalline, un trés faible colit et une

grande maturité technologique.

Cependant, plusieurs difficultés majeures existent : le silicium réagit avec I’ammoniac
aux températures de croissance pour former Si N, sur lequel la croissance épitaxiale est
impossible ; pour y remédier, il est nécessaire d’utiliser une couche tampon d’AIN [39-42].
De plus, le silicium présente un grand désaccord de coefficient de dilatation thermique avec
les nitrures (voir le tableau 1.2 [43]), qui se traduit par une contrainte biaxiale extensive dans
GaN pouvant provoquer I’apparition de fissures dans les échantillons. Pour les éviter, il faut
compenser la contrainte biaxiale extensive dans GaN par une contrainte compressive ; ceci

peut étre réalisé par des alternances de couches AIN/GaN [44].

a(x10°K" ¢ (x10° K™

GaN 5,59 3,20
AIN 4,20 5,30
Si 3,59 -

tableau 1.2 : Coefficient de dilatation thermique de GaN, AIN et Si [43].

1.3.2  L’épitaxie sous jets moléculaires

L'épitaxie sous jets moléculaires (EJM) consiste a évaporer ou sublimer sous ultra-vide,
les ¢léments de 1’alliage qui sont ensuite adsorbés a la surface du substrat. Dans le cas de
GaN, la voie la plus employée consiste a utiliser une source solide pour le Ga et une source
gazeuse (NH3z) comme précurseur de 1’azote. La température du substrat, comprise entre 450
et 850°C, permet la condensation des atomes, tout en leur conférant suffisamment d’énergie

pour leur permettre de rejoindre leurs sites. Le transport des gaz s’effectue sous forme de jets
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moléculaires. Un jet moléculaire est obtenu en chauffant le matériau source (le gallium pour
la croissance de GaN) jusqu’a ce qu’il se vaporise dans une cellule percée d’un petit orifice.
Les molécules sortant alors de la cellule, forment un jet directionnel grace a I’environnement
ultra-vide qui régne a I’extérieur de la cellule. L’¢élément V, quant & lui, est obtenu par
décomposition catalytique (pyrolyse) de NHj. La particularité¢ de la croissance des nitrures

sous ammoniac est le craquage du précurseur azote a la surface de 1’échantillon.

Un des grands avantages de ’EJM est son environnement ultra-vide, qui autorise de
nombreuses techniques d’analyses "in-situ", telles que la diffraction d’¢électrons rapides en
incidence rasante (RHEED : Reflexion High Energy Electron Diffraction), particuliérement
associée au développement des structures de basse dimensionnalité. Le diagramme RHEED,
qui correspond a la diffraction et a la réflexion d'électrons rasants incidents de haute énergie,
est tres riche d'informations. Il fournit des indications sur la géométrie et la morphologie de la
surface, la rugosité et/ou la dimensionnalité de la couche épitaxiale. Il permet de plus une
mesure tres fine des vitesses de croissance ; il est ainsi possible de controler a 1’échelle de la
monocouche, le dépdt de couches bidimensionnelles [45], et de réaliser des structures a puits

quantiques [46].

1.4 Structure de bandes de GaN

1.4.1  Bandes d’énergies [36]

La conséquence de I’interaction entre une onde électronique et le potentiel périodique
d’un cristal est I’existence de bandes d’énergie interdites aux électrons. Il existe plusieurs
manicres de comprendre 1’existence de ces bandes interdites. Une de celles-ci est fondée sur
le modéle chimique, appelé modele des liaisons fortes ou des combinaisons linéaires

d’orbitales atomiques.

Lorsque deux atomes se rapprochent, les orbitales électroniques s’hybrident. Par levée
de dégénérescence entre les niveaux d’énergies sur chaque atome, il se forme deux niveaux
distincts : le niveau liant et le niveau anti-liant. La généralisation de I’interaction entre un
grand nombre d’atomes conduit a I’apparition d’un ensemble compact de niveaux liants et de
niveaux anti-liants, formant une bande de valence et une bande de conduction : ces deux
bandes forment des continuums d’états permis aux ¢lectrons. Il y a apparition d’une bande
d’énergie interdite si 1’écart entre les deux niveaux chimiques de départ est suffisamment

grand pour que les bandes de conduction et de valence ne se chevauchent pas.
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Energies de bord de bande

La symétrie propre a la structure wurtzite de GaN rend sa structure de bande complexe.

Le minimum de la bande de conduction de GaN se situe au centre de la zone de Brillouin

(point I', £=0). Le maximum de la bande de valence est également situé¢ en ce méme point, ce

qui confére a GaN une bande interdite directe.

En raison du champ cristallin, le sommet de la bande de valence se partage en deux

sous-bandes (en 1’absence de couplage spin-orbite). L’écart d’énergie entre ces deux niveaux

est noté Acg. Ce paramétre peut évoluer en fonction de 1’état de contrainte dans la couche.

Si le couplage spin-orbite est également pris en compte, la bande de valence est éclatée

en trois sous-bandes, et ’écart d’énergie dii a ce couplage spin-orbite est noté¢ Ago. La

structure des bandes de valence et de conduction est schématisée sur la figure 1.3.

mE}=E,+A +A,

Bande de
conduction
i -------------------- T Eg+)l
Eg
Eg
— E'=A, +A,
Bandede /~ *  N_ T el AV
valence E) = A -4, AA ), 2A;
2 2
D 7 S apIE
A A 40 >
- E3° — A1 Az _\/(Al Azj 2A§
Champ Couplage 2
cristallin spin- orbite

figure 1.3 : Représentation schématique du positionnement des bandes de
valence et de conduction de GaN wurtzite au point I (en k=0) tenant compte
du champ cristallin (CR) puis de l'interaction spin-orbite (SO).

Les valeurs des énergies de bord de bandes Eco, Elo, E et E30, indiquées sur la figure

1.3 résultent du modele de Kane pour les semi-conducteurs de type wurtzite [47,48].
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Les paramétres A, A, et A; sont reliés aux énergies relatives au champ cristallin Acy et

au couplage spin-orbite Agp par les relations suivantes [49] :

Al = ACR

1 (1.1)
A, =A, ZEASO

Prés des extrema de bandes, les relations de dispersion E(k) sont paraboliques.
L’expression de E(k) est similaire a celle de 1'¢lectron libre (E=h%k?*/2my), mais avec une
masse différente appelée "masse effective", qui provient de I’interaction des €lectrons avec le
potentiel périodique du cristal. Les bandes a faible courbure sont celles qui conduisent a des
masses effectives €levées : c'est le cas de la bande de trous lourds notée Ak (heavy hole). Les
bandes a forte courbure correspondent a des masses effectives faibles (bande de trous légers

notée /A (light hole)).

Dans le cas de GaN, et dans le cas plus général ou: A;>A,>0, les trois bandes de
valence, en partant de celle située a plus haute énergie, sont la bande des trous lourds (44), la

bande des trous légers (/h) et la bande des trous découplés notée s ou ch (spin-orbit splitt-

off).

1.4.3  Energies de bord de bande sous I’effet d'une contrainte
biaxiale
Le nitrure de gallium présente des désaccords de parametre de maille et de coefficient
de dilatation thermique importants avec le silicium ; il en résulte des déformations de la
couche épitaxi¢e. Malgré une relaxation partielle de ces déformations sous forme de défauts et
de dislocations, une contrainte résiduelle subsiste dans la couche, qui se traduit par une
modification des relations de dispersion des bandes du matériau. Les effets des contraintes
sont décrits par la théorie des potentiels de déformation [50]. Dans notre cas, la contrainte

résiduelle est une contrainte biaxiale planaire.

En l'absence de déformation, la levée de dégénérescence des trois niveaux de la bande
de valence de GaN conduit a considérer trois transitions excitoniques A4, B et C. Les énergies
des transitions excitoniques 4, B et C sont tracées en fonction de 1'énergie de la transition
excitonique A4 sur la figure 1.4 pour différents échantillons de GaN épitaxiés sur substrat
saphir (triangle), SiC (rond) et silicium (carré) [51]. L'effet de la contrainte biaxiale se traduit
par une variation de I'énergie des transitions et méme par une inversion de I'ordonnancement

des transitions A et B dans le cas d'une contrainte extensive [52] ; les points expérimentaux
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possedent une contrainte allant de la compression pour le saphir a l'extension pour le silicium
ou SiC. Il faut noter que la contrainte résiduelle présente dans la couche de GaN différe d'un

échantillon a l'autre.

3,54 — T

asp| GaN.T=10K

3.50

T

3,48

3,46 /\/ i -

3,44 o GaN/6H-SiC 1
v GaN/saphir _
o GaN/Si(111)

Energie (eV)

|
1

342

1 L L L 1 A 1 A 1 L 1

343 3,44 3,45 3,46 347 348 3,49 3,50

Energie de la transition excitonique A (eV)

figure 1.4 : Energie des transitions excitoniques A, B et C en fonction de
l'énergie de la transition A pour différents échantillons de GaN épitaxiés
sur substrat saphir, SiC et silicium. Les courbes en trait plein correspondent

aux calculs de B. Gil [52].
2 L'exciton

2.1 Définition et relation de dispersion

2.1.1  Définition

La figure 1.5 présente un schéma simplifi¢ de la création d’un exciton dans un mod¢le a

deux bandes.

BC [ ) BC @ BC
h<>E, »
ANAS E, exciton

BV 000 000 5V eee 0ee® BV

figure 1.5: Schéma simplific de [’exciton; BV et BC indiquent
respectivement les bandes de valence et conduction; E, est [’énergie de
bande interdite du matériau.
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Considérons un état fondamental dans lequel tous les électrons se trouvent dans la
bande de valence ; lorsqu’un photon est absorbé, un électron de la bande de valence peut étre
excité vers un état d’énergie situ¢ dans la bande de conduction. Un électron passe alors dans
la bande de conduction et la place vacante dans la bande de valence est assimilée a une
pseudo-particule de charge positive et de masse effective m; (m;>0), appelé "trou".
L’interaction coulombienne entre 1'électron et le trou forme un état li¢ et stable, premier état
excité du cristal, appelé "exciton", dont 1’énergie est 1égérement inférieure a 1’énergie de

bande interdite du cristal [53].

2.1.2  Relation de dispersion de l'exciton

Dans l'approximation de la masse effective ou l'exciton est supposé délocalisé, c'est-a-
dire que la distance électron-trou est grande devant le parameétre de maille du cristal, 1'énergie

potentielle entre 1'électron et le trou s'écrit :

2
e

Vo= — (1.2)
472.808}’ ’:’:' _rh|

ou & est la constante diélectrique du matériau et r, et r, sont les positions respectives de

I'électron et du trou.

Ce systéeme électron-trou se décrit tout a fait comme un atome hydrogénoide en

introduisant une masse réduite. En introduisant les coordonnées du centre de masse de

l'exciton (R) ainsi que celles relatives a la distance électron-trou (7 ), I'hamiltonien s'écrit

dans le formalisme de la fonction enveloppe :
2 2 2
P ¢ g (1.3)
2M 2u 4reer  f
ot PY/(2M) est l'énergie cinétique du centre de masse, p*/(2u) l'énergie cinétique du
mouvement relatif entre 1'électron et le trou, ez/(47r gog,r) 1'énergie potentielle entre I'électron

et le trou, avec r=|r.—r;| et E; I'énergie de bande interdite du matériau. u est la masse réduite et

M la masse effective totale de la paire électron-trou. Elles sont définies par les expressions

suivantes :
mm

ﬂ:ﬁ ethme+mh (14)
e h

La fonction enveloppe de I'exciton s'exprime sous la forme suivante :
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X, (F, Ry=Fu(F)exp(j K. R) (1.5)

ou K est le vecteur d'onde de I'exciton et F,(7) une fonction décrivant le mouvement relatif.

F,(7) est donc solution d'une équation équivalente a celle de I'atome d'hydrogéne :

2

2 2172
2__ ¢ \pe=| -, -2 \Fe)=E F@) (1.6)
2u Areer £ 2M

ou E, est I'énergie de liaison de l'exciton.

Finalement, 1'énergie de 1'exciton a pour expression [54]:

22 1

nK Y7,
E (K)=E +FE + avec £ =—— R 1.7
exc( ) g n 2M n n2 mogz y ( )

r

ou E, est I'énergie de liaison de I'exciton, R, le Rydberg de ’atome d’hydrogéne (R,=13,6 eV)

et & la constante di¢lectrique du milieu.

L'énergie de formation de I'état Ls (n=1) vaut donc pour K =0 :

E, (0)=E,-—R (1.8)

exc 27y
my&

r

Dans le cas de GaN, la levée de dégénérescence de la bande de valence sous 1’effet du
champ cristallin et de I’interaction spin-orbite conduit a considérer trois transitions

excitoniques qui sont notées 4, B et C.

2.2 Modélisation de I’exciton pour I’étude de propriétés
optiques

2.2.1  Modéle de l'oscillateur harmonique : Modéle de Lorent;

On peut assimiler l'exciton a un oscillateur harmonique ; ainsi, le systéme photon-
exciton peut étre décrit par le modele de Lorentz [55]. On se limitera a l'approximation locale,
c'est-a-dire qu'on ne tient pas compte de la dispersion spatiale de I'oscillateur : la pulsation

propre de 'oscillateur o ..o est supposée constante, indépendante du vecteur d'onde.

Le modéle de Lorentz consiste en un ensemble d’oscillateurs mis en vibration forcée par

le rayonnement. Dans un champ ¢lectrique de la forme E=En..e’”, I’équation du mouvement

de ’oscillateur s’écrit :
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m R 2 o
myi +mUr + my@, v = —eE (1.9)

ou r estle déplacement par rapport a la position d’équilibre de 1'électron et peut s’écrire sous

jot

forme sinusoidale : r=rne™, —myw’ ,r est la force de rappel liant I’électron et le trou,

—mol“i; la force de frottement introduite pour traduire la dissipation d’énergie (absorption) et

@ oxc0 la pulsation propre de 1’oscillateur.

Si N est le nombre d’oscillateurs par unité de volume, le vecteur polarisation du milieu

s’écrit :
- - = Ne’ =
P=—-eNr=P,e” = - — Ene’ (1.10)
m, (a)mo - +]Fa))
2 2 . . = 8060; o ot
on pose : @, = ,ilvient: P=—; ———FEne’ (1.11)
mOgO a)ech -+ ] ra)

ou @, est la pulsation propre de I’oscillation collective de charges libres, appelée pulsation

plasma.

L'évaluation du vecteur polarisation permet de calculer le vecteur déplacement et de

déduire les propriétés optiques du milieu via la constante diélectrique :

D=¢gye E+P=¢cE =¢gye,E (1.12)
ou & représente la constante diélectrique statique du milieu et &, la constante diélectrique

"background" qui tient compte de la contribution non dispersive d'autres oscillateurs sur la

constante di¢lectrique autour de la pulsation de 1'oscillateur auquel on s'intéresse (@exco).

On définit la constante di¢lectrique relative &, (w) par la relation :

w, B
> ———=&,+t—; — (1.13)
@, 0 +jlw E E +jnr'E

exc0 exc0

e(w)=¢g,+

On décrit ainsi 1’exciton comme une résonance particuliere du matériau, représenté par
un oscillateur de Lorentz dont la constante dié¢lectrique est donnée par 1’expression (1.13), ou
E..c0 est I’énergie de 1’exciton, A" 1’¢élargissement de la transition, B=(% a)p)2 le parametre lié¢ a

la force d’oscillateur et ¢, la constante dié¢lectrique hors résonance.
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Cette expression est établie dans le cas de l’approximation locale : &, dépend
uniquement de 1’énergie £ (ou de la pulsation @) et ne prend pas en compte la relation de

dispersion de I’exciton (cas de I’approximation non-locale).

e Prise en compte de I’élargissement inhomogéne

Dans 1’équation (1.13), nous avons implicitement suppos¢ que la raie excitonique était
de nature purement homogene et nous avons considéré un élargissement global de la
transition, noté¢ Al'. Or, les fluctuations d'épaisseurs, de composition et/ou de contraintes
introduisent un "désordre", qui se traduit par un élargissement inhomogéne de la raie
excitonique. Il y a donc une distribution en énergie des excitons et des oscillateurs
harmoniques qui les représentent. Nous pouvons modéliser ce "désordre" en prenant une

constante di¢lectrique ayant la forme suivante [5,56,57] :

B
~E*+jHilE

£,(E)=¢,+[— f(x,E,_,)dx (1.14)
X

ou f(x,Eec0) est une distribution gaussienne centrée sur 1’énergie moyenne de 1’exciton.

Ainsi ;

1 B (x—E_,)
E)=¢,+ S Ry 1.15
=4 I\/;sz—E2+thEeXp[ A? jx (1.13)

ou A est le paramétre d'élargissement inhomogene qui dépend uniquement de la qualité de la

couche étudiée et A" est 1’¢largissement homogeéne de la transition qui évolue en fonction de
la température en raison de l'interaction exciton-phonon. A basse température, I'élargissement
homogene ZI” est tres faible devant 1'élargissement inhomogene A. Ainsi, on peut relier A a la

largeur a mi-hauteur de la transition (FWHM) par la relation :

FWHM=2/In2 A (1.16)

2.2.2  Relations entre les constantes diélectrique et optique
complexes

Nous allons par la suite étudier les propriétés optiques des excitons présents dans des
couches de GaN ; I’exciton étant décrit a partir de la constante diélectrique relative du

matériau, il faut relier &, aux propriétés optiques, c’est-a-dire a l'indice optique du matériau.
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L’indice de réfraction complexe d’un matériau N peut étre vu comme la "résistance" du
milieu a la pénétration de la lumiere. Il est défini a partir du rapport des constantes

di¢lectriques dans le matériau et dans le vide par la relation :

12
N=n—jK:[ij P (1.17)
&y

ou n est I'indice de réfraction réel traduisant la dispersion et K le coefficient d’extinction,

traduisant 1’atténuation dans le matériau. Quant a la constante diélectrique, elle s’€crit :

£,=€1—Jj&2 avec : glznz—K2 et £,=2 nK (1.18)

2.3 Force d’oscillateur dans un semi-conducteur massif

Par la suite, pour décrire le couplage fort dans les microcavités, les excitons seront
caractérisés par leur énergie de résonance E,,, les €élargissements de leur transition (4l et A)
ainsi que par leur "force d’oscillateur". Cette derniére grandeur caractérise l'intensité d'une
transition entre un état initial | i) et un état final |f). Pour des transitions dipolaires

¢lectriques, elle est définie par [58] :
fone =—— (£ 12511 (1.19)
osc mOE

ou E est I'énergie de la transition et £ la polarisation de la lumiére.

Dans le cas d’une transition excitonique, cette grandeur qualifie 1’intensit¢ de la
transition entre 1’état fondamental |'Wy) du semi-conducteur ou tous les électrons sont dans la
bande de valence, et 1’état final |\P...) qui est celui de 1’exciton. La force d'oscillateur par unité
de volume est alors donnée par 1'expression [58] :

fosc 2 2 2
=0 —— _p- 2|F (0 1.20
WA |F,,(0)] (1.20)

ou E est I'énergiec de la transition, p., 1'élément de matrice dipolaire entre la bande de
conduction et de valence et F), la fonction décrivant le mouvement relatif de 1'exciton. Dans le
modele classique de l'oscillateur harmonique décrit précédemment, la force d'oscillateur est

représentée par le parametre B.

-23 -



Chapitre 1 - Notions fondamentales

2.4 Puits quantiques

2.4.1  Définition

Un puits quantique est constitué d’une couche fine d’un semi-conducteur A, d'énergie

de bande interdite E,, placée entre deux couches d'un semi-conducteur B (appelé barriere),
d'énergie de bande interdite £ ;’ ,comme indiqué sur la figure 1.6 (a). On choisit un matériau A
dont le gap est inférieur a celui du matériau B. On crée ainsi a I’interface de ces deux

matériaux une discontinuité des bandes de valence et de conduction, qui conduit a un puits de

potentiel aussi bien pour les trous que pour les électrons.

B B (a)
E
""""" tE
A
b
£, E, (b)
________ J B
A BV
> 7

figure 1.6 : (a) Description d’un puits quantique de type I : le matériau A
constitue le puits, B, la barriére ; (b) Alignement des bandes de valence (BV)
et de conduction (BC) suivant ['axe de croissance (z). Les pointillés
représentent les niveaux fondamentaux des électrons et des trous (n=1) et
E[° et E)" sont les énergies de confinement correspondantes.

Il existe différents types de puits quantiques selon que les électrons et les trous sont
confinés dans la méme couche : type I ou dans des couches différentes : type II. La figure 1.6

(b) représente le schéma d'un puits quantique de type I.

2.4.2  Niveaux électroniques

Le puits confine les porteurs dans la direction de croissance tout en laissant libre le
mouvement dans le plan des couches. Le confinement quantifie les états de I'¢lectron ou du
trou dans la direction de croissance. Les énergies de 1’¢lectron et du trou sont fonction du

vecteur d’onde dans le plan des couches £;,.
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L'énergie totale d'un électron a pour expression [59,60] :

n’k;

m,,

Ef(k)=E, +Ef + (1.21)

ou E, est I'énergie de bande interdite du matériau A, m/. la masse effective des électrons dans
le plan des couches et £’ correspond a I’énergie du 7™ niveau confiné dans le puits pour
k;=0. Pour les trous, le traitement des niveaux confinés est exactement le méme : ils sont
localisés suivant z et libres dans le plan des couches. Les états localisés dans le puits
quantique se distinguent suivant qu’ils correspondent a des états de trous lourds (44) ou de
trous l1égers (/h). En gardant les mémes notations que précédemment, les énergies des niveaux
de trous dans le puits sont données par [59,60] :

Wk’ W'k’
I T ol I

En (k//) - En +
o m,,

E:h (k)= E:h + (1.22)

E"™ (resp. E") traduisent I’énergie de quantification du niveau n de trous lourds (resp.

légers) dans le puits quantique et my;, (resp. my;) la masse de ces trous dans le plan des

couches.

Par la suite, on se limitera aux niveaux n=1 pour les électrons et les trous.

2.4.3  Exciton dans un puits quantique

e Relations de dispersion

Le mouvement des excitons dans le plan des couches est décrit par un vecteur K,
traduisant I’impulsion du centre de masse des deux particules : K, n’est pas quantifié. Les
états excitoniques peuvent étre dus a l'interaction d’un électron avec un trou lourd ou léger :

ils correspondent donc aux excitons lourds (E") et légers (E” ). L’énergie d’un état

exc

excitonique s’écrit [59,60] :

2 2 2 2
EM"(K,)=E,, + 2 E" (K)) = E, + 5 (1.23)

exc exc
2M /I hh 2M /Ih

ou M, et My, sont les masses effectives totales des excitons lourd et 1éger dans le plan des

couches ; on a par exemple : Myu=my . +my; (1.24)

Les énergies Ey;, et Ej; sont données par les expressions suivantes :
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E,=E +E+E +E" E,=E,+E+E +E (1.25)

ou E, est I'énergie de bande interdite du matériau, E; est 'énergie de liaison des excitons (on

suppose que l'énergie de liaison - valeur négative - est la méme pour les deux excitons [61]) et
Ef, E!" et E/" désignent respectivement les énergies de confinement des premiers niveaux

d'¢lectrons, de trous lourds et de trous légers.

e Modélisation de I'exciton dans un puits quantique pour I'étude des propriétés
optiques

Il existe plusieurs modeles permettant de décrire les propriétés optiques d'excitons a
l'intérieur d'un puits quantique. Nous allons exposer deux de ces modeles : le modele de
l'oscillateur harmonique et celui de la théorie semi-classique de la réponse optique d'un puits

quantique.

- Modéle de l'oscillateur harmonique

Le mode¢le de Lorentz, décrit dans la partie (2.2.1), s'applique également aux excitons
dans un puits quantique. La constante diélectrique du matériau est alors définie par
l'expression (1.13) :

B
E> —E*+jhTE

exc0

e(E)=¢,+ (1.26)

avec : E.. I’énergie de I’exciton, Al 1’¢largissement de la transition, B le parametre 1i¢ a la
force d’oscillateur et &, la constante diélectrique hors résonance du matériau. Par

l'intermédiaire de la constante diélectrique &, les excitons modifient les propriétés optiques du

matériau via la relation (1.17) : N = \/Z .

- Théorie semi-classique de la réponse optique d'un puits quantique

Dans ce formalisme [62-65], le puits quantique est vu comme une "interface" et non
comme une couche a part entiere. On suppose que l'indice optique hors résonance est le méme
a l'intérieur du puits et dans les barricres ; 'exciton est alors décrit par l'intermédiaire d'une
constante dié¢lectrique de la forme :

T, nr,
—E—jhy

e(w) = —a)—jjsz (1.27)

exc0

(0)

exc0
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ou il est le taux de décroissance radiatif dans le puits quantique, c'est une mesure de la force
du couplage exciton-photon et 7y est 1'¢largissement de la transition. Le puits quantique étant
assimilé a une interface, l'interaction des excitons du puits avec la lumiére est modélisée a
partir des coefficients de réflexion et transmission du puits quantique row et tow :

. o _Je@) Jhr,
ow = ; = ;
1-je(w) E,,—E-j(hy+nl,)

exc0

(1.28)

Low = 1+rQW

e Force d'oscillateur dans les puits quantiques

Dans le cas d'excitons confinés dans un puits quantique, 1'intensité de la transition est

reliée a la force d'oscillateur par unité de surface f,./S, définie par :

fOSC

2
2E=g—— iy [F(r=0,2)dz (1.29)
0

ou E est I'énergie de la transition, p., l'élément de matrice dipolaire entre la bande de
conduction et de valence, F), la fonction décrivant le mouvement relatif de l'exciton et g le

facteur de couplage spin-orbite.

Nous pouvons relier cette grandeur aux parametres utilisés dans les différents modéles,
a savoir le parametre B du modéle de l'oscillateur harmonique et le parametre 4l de la

théorie semi-classique.

- Relation entre le parametre B et la force d'oscillateur f,s./S

Pour obtenir la relation liant le parameétre B a la force d’oscillateur f,./S, il faut écrire le
coefficient d’absorption issu du modele classique de I’oscillateur harmonique et 1’égaler a sa

forme issue du modele semi-quantique [66].
¢ Coefficient d’absorption dans le cas du modele de I’oscillateur harmonique :

Le coefficient d’absorption « est 1ié au coefficient d’extinction K par la relation : a=47K/\.

Compte tenu de I’expression (1.18) etde : 27/A=w/c,ona: a = @& (1.30)
nc
W'E B
avec, d’apres (1.13) : ¢, = > 3 (1.31)
(El.,—E*) +(hTE)
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2
donc: a = ! MEB (1.32)

hne (2~ E*) +(hTE)’

exc0

que I’on peut approximer, au voisinage de la résonance excitonique (E = E...) a :

7B
a= ANE-E, ) (1.33)
2hnc
ou A(E—E.0) est une fonction lorentzienne centrée sur E,,.o et normalisée a 1'unité.

¢ Coefficient d’absorption dans le cas de la théorie semi-quantique :

Le coefficient d’absorption o dans le cas du modéle semi-quantique est relié a la force

d'oscillateur f,,./S par I'expression suivante [67-69] :

2
7eh _ Joe ANE-E,_,) (1.34)

2e,nemy Ly,

ou A(E—E..0) est une fonction de Lorentz centrée sur E,. et normalisée a I'unité et Loy est

1'épaisseur du puits quantique.

¢ La comparaison des expressions (1.33) et (1.34) fournit :

2
B= M e ol le paramétre B est exprimé en eV> (1.35)

EoMy Ly

- Relation entre le parametre hi et la force d'oscillateur f,s./S

Le parametre ALy est reli¢ a la force d'oscillateur par unité de surface par l'expression

suivante [70,71] :

hl—‘o — eh -f;)SC
4n,, m,ce,

cav

ou il*y est exprimé en eV (1.36)

- Relation de passage entre les paramétres B, h1l et f,5./S

Nous pouvons écrire les relations de passage entre les parametres décrivant la force

d'oscillateur des excitons dans les puits quantiques :

hr‘(): eh »f;)SC
4n, myce, S (1.37)
) )
g M L
EMyLyy, S
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avec f,5/S en m'z, Ben eVz, hl'g en eV et Loy en m.

En regroupant les constantes, et avec f,,/S en m'z, Ben eVz, hlgeneVet Loyenm:

_ 1744107 £ 3
n S L

cav ow

1378107 f,,
S

AT, (1.38)

Il nous semble nécessaire de connaitre les relations de passage entre les différents parametres
décrivant la force d'oscillateur de maniére a pouvoir comparer les valeurs recensées dans la

littérature ; ces relations sont détaillées dans 1'annexe A.

3 Les cavités a miroirs de Bragg

3.1 Principe de la cavité Fabry-Pérot

Il s’agit d’un systeme composé de deux miroirs métalliques M; et M, séparés par un

milieu dié¢lectrique d’indice n. et d'épaisseur d. (voir figure 1.7).

SAANE

figure 1.7 : Schéma de principe du résonateur Fabry-Pérot.

On suppose que n;=n>=1 ; les miroirs M; et M, ont des coefficients de réflexion et
transmission en amplitude notés r, ¢ et r,, £2. Un champ électromagnétique incident sur le
miroir M, fait des allers-retours dans la cavité, donnant lieu a un champ réfléchi et un champ

transmis qui résultent d’interférences multiples a I’intérieur et a I’extérieur de la cavité.

L’expression du coefficient de transmission 7xp en intensité du résonateur Fabry-Pérot

s’écrit [72] :

1t,)’ 1
=) (1.39)
(1=rir) 1+Msin2[¢j
2
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4nr,

ou M = > est le contraste de la cavité et

est appelé fonction d’Airy.
(1=rn) 1+ M sin’ ((pj
2

I1 traduit la modulation de I’intensité de la phase de I’onde ¢ a I’intérieur de la cavité. Cette
fonction vaut 1 lorsque les allers-retours dans la cavité sont en phase, soit lorsque ¢ est égale
a 2mr. 11 est plus commode d’utiliser les coefficients de réflexion et transmission en intensité
tels que : R=Jri* et T=|ti%, i=1,2, et avec R+T=1 dans le cas d’un milieu non absorbant.

L’expression (1.39) devient alors :

:(1_R1)(1_R2) 1

(I_VRle )2 1+74“R]R2 zsinz()

(R

(1.40)

FP

SRS

La figure 1.8 (@) indique la variation du coefficient de transmission 7xp du résonateur en
fonction de la phase ¢ pour R;=R,=0,8. Le Fabry-Pérot sélectionne donc des modes de
champ : seuls ces modes sont transmis et ils donnent lieu a des creux en réflectivité (figure
1.8 (b)). Le déphasage ¢ entre deux rayons transmis consécutifs est donné par la formule
suivante :

275 4mnd, cosO,
BV

c c

Q (1.41)

ou I’angle @, est li¢ a I’angle d’incidence par la Loi de Snell-Descartes : n; siné=n.siné..

L’apparition de modes est la conséquence d’interférences constructives a partir des

rayons transmis, c¢’est-a-dire que les résonances ont lieu pour @ =2m . Ainsi :

4rn,d, coso,
A

c

=2mr (1.42)

et donc, on peut exprimer la position des modes en longueur d’onde :

2n.d_ cos0,
A=

(1.43)
m

. . hc mhc
et également en énergie : £, =—

= (1.44)
A, 2n.d_ cos@,
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Ao et E. sont appelés respectivement longueur d'onde et énergie de "résonance", c'est-a-dire

longueur d'onde ou énergie pour lesquelles il y a apparition d'un mode.

1,0 F
0.8
0,6
0.4

Transmission 7' p

02|
0,0 |- (a)
1,0 -

0.8 -
0,6 -
0.4

Réflexion R o

0,2 F
0,0 | (b)
1 1

1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1

271 3n 47 5w 6m
Phase ¢ (rad)

(=)
a

figure 1.8 : Variation des coefficients de transmission Trp (a) et de réflexion
Rpp (b) du résonateur Fabry-Pérot en fonction de la phase ¢ pour

R1:R2:0,8.
A partir de I’équation (1.43), on peut exprimer I’épaisseur optique de la cavité L, qui

est un multiple entier de la demi-longueur d’onde, sous incidence normale :

L, =nd, :m% (1.45)

op

oum=1,2,... est ’ordre du mode.
La séparation entre deux modes, appelée intervalle spectral libre, vaut :

2nd, cos@, A,
= (1.46)

A -
m(m+1) m+1

¢ en longueur d’onde : AL =A

emiy — Nem)y =

. : he
¢enc¢nergie: AE=E, ., —E

=" 1.47
¢ etm 2n,d_ cosO, (1.47)
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3.2 Les miroirs de Bragg

3.2.1  Principe

Un miroir de Bragg est constitué d’un empilement périodique de couches, dont la
période est composée de deux milieux notés 1 et 2 d’indices différents n; et n, et d’épaisseurs

d) et d», comme le montre la figure 1.9.

n, substrat n,

N

figure 1.9 : Schéma de principe d’un miroir de Bragg ; on suppose que le
milieu incident est un milieu d’indice n.,=2,6 ; les indices n; et n, sont tels
que : n;<ny;<ne.

Les miroirs de Bragg sont des miroirs interférentiels, c’est-a-dire que le champ
¢lectromagnétique y subit des interférences; ces interférences sont destructives en
transmission et constructives en réflexion. La condition d’interférences constructives sur les
rayons réfléchis s’écrit : @ =2m, ou @ est le déphasage introduit par la traversée du miroir.
Or: ¢ =276/A, ou 9 est la différence de marche entre deux rayons réfléchis. Il existe deux
types de rayons : ceux qui se réfléchissent sur un milieu plus réfringent (par exemple, le rayon
numéroté @ dans le cas de figure 1.9) et ceux qui se réfléchissent sur un milieu moins
réfringent (rayons numérotés @ et @). Ainsi, pour avoir des interférences constructives pour
chaque rayon réfléchi, il faut tenir compte du déphasage ¢ entre les rayons @ et @ et du

déphasage ¢, entre les rayons O et @.

4
Le déphasage ¢ s’écrit: @, = }M—ﬁnla’1 cos@, +rx =2mrw (1.48)

0
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Le déphasage supplémentaire 7 provient du fait que le rayon @ subit une réflexion sur un

Mo

milieu plus réfringent. Ainsi : n,d, cos @, =(2m—1) (1.49)

On obtient donc une premicre condition sur 1’épaisseur optique 7;d;, sous incidence normale :

nd, =(2m—1)% (1.50)
. o 4
Le déphasage ¢, s’écrit: @, = k_(”ldl cos &, +n,d, cos 492) =2mr (1.51)
0
o Ao
Ainsi : nd, cos@, +n,d, cosl, = m; (1.52)

On obtient donc la condition sur les €paisseurs optiques des couches constituant le

miroir de Bragg, qui est la relation de Bragg, sous incidence normale :
7\‘0
nd, +n,d, :m? (1.53)

Pour minimiser les épaisseurs, on prend I’entier m égal a 1 ; les épaisseurs des couches

d’un miroir de Bragg sont finalement données par les formules suivantes :

A A
d=—" et d,=—" (1.54)
4n, 4n,

avec Ag la longueur d'onde a laquelle est centré le miroir de Bragg.

Par la suite, ’ensemble des formules est valable dans le cas ou les épaisseurs sont celles

définies par (1.54).
3.2.2  Différences avec les miroirs métalliques

Les miroirs de Bragg différent des miroirs métalliques pour trois raisons

principales [59] :

O Le coefficient de réflectivité d’un miroir de Bragg dépend de la longueur d’onde incidente.
Nous avons effectué le calcul de réflectivité d’un miroir de Bragg contenant 10, 15 puis 20
paires de couches d'AIN d’indice n,=2,10 et d'Aly20GagsoN d'indice n,=2,40. Sur la figure
1.10, on note n. I’indice du milieu d’ou est issue la lumicre incidente (ici, le milieu est GaN
d'indice n,=2,60) et ng le milieu de ’autre c6té du miroir (AIN, d'indice n,=2,10). Les spectres
présentés sur la figure sont constitués de deux zones bien distinctes: I'une de grande

réflectivité, qu’on appelle "stop band" (bande d’arrét), centrée sur 1’énergie de résonance Ey,
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et ’autre qu’on observe pour des énergies ¢loignées de £y ou des fluctuations importantes de

la réflectivité, qui forment les "ailes" du miroir, sont présentes.

1,0
N, =20 paires
_08f — N,=15 paires
x | | DN TSN e N,=10 paires
=
.S
5 0,6 n<n,
=
2
3
2 04r
2
2
&
8 021
O
2500 3500 4000 4500
Energie (meV)

figure 1.10 : Calcul de la réflectivité d’un miroir de Bragg contenant 10, 15
et 20 paires d'AIN (n;=2,10) et d'Aly0GayseN (n,=2,40) ; n.=2,60 (GaN) et
ny=2,10 (AIN).

Plus on augmente le nombre de paires du miroir, plus la valeur de la réflectivité
maximale augmente et plus la limite de la stop band est marquée. La réflectivité du miroir

peut étre évaluée pour E=E, [73,74] :

(1.57)

ou n, est I’indice du substrat, n. 1’indice du milieu ambiant et N, le nombre de paires de
couches constituant le miroir. On peut remarquer que si le contraste d’indice est faible, il

faudra un nombre important de paires pour augmenter la réflectivité du miroir de Bragg.

La présence de la stop band peut s’expliquer en considérant le miroir comme un
systeme périodique unidimensionnel. Ainsi, la forme d’onde dans cette structure doit obéir au

théoréme de Bloch, ce qui implique, comme dans le cas des électrons dans un cristal, une
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zone de solutions interdites pour le vecteur d’onde : le gap. Cette stop band est donc la zone

des modes photoniques interdits dans la structure.

La largeur en énergie Aggz de la stop band est donnée, pour un grand nombre de paires,

par la formule suivante [75] :

2F |n —n| n+n
_ 0]™ 2 . ™M 2
Agp=—T—"avec: n, x———=

1.56
T Ny 2 ( )

Cette formule montre la grande importance du contraste d’indice sur la largeur de la stop

band. Dans le cas du calcul de la figure 1.10, Agz vaut 297 meV.

® Pour toutes les longueurs d’onde, le champ électromagnétique pénétre plus profondément a
I’intérieur de ces miroirs que dans le cas de miroirs métalliques. En effet, dans un miroir
métallique, le champ ¢€lectromagnétique ne pénétre quasiment pas car il est trés rapidement
écranté a I’intérieur du miroir. Par contre, dans le cas d’un miroir de Bragg, la réflectivité

s’établit progressivement par un mécanisme d’interférences a 1’intérieur de chaque couche.

— n<n, 42,6 .5

— LDBR g
_g 42,5 g.é
5 3
5 ]

S n n|n 24 .09)
£ 2
g Ly %
o =
) o

122 &
™~
0F v v iy Ly L LT L] 12,1
0 200 400 600 800

Abscisse (nm)

figure 1.11 : Distribution du champ électromagnétique a [’intérieur d’un
miroir de Bragg contenant 10 paires d'AIN d’indice n;=2,10 et
d'Aly20GagpsoN d'indice ny=2,40 ainsi que profil d’indices a l'intérieur de la
structure ; n.=2,60 (GaN) et n;=2,10 (AIN).

La quantification de cette pénétration dans le miroir est la longueur de pénétration Lpgr

qui est donnée par la formule [4,34,76] :
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A mn,
————— (n <n 1.57
4 ncz (l’l2 —7’11) ( 1 2) ( )

La longueur de pénétration dépend donc essentiellement des valeurs des indices des couches
constituant le miroir. Plus le contraste d’indice est important et plus la longueur de
pénétration est faible. Cette notion de pénétration du champ est illustrée sur la figure 1.11, ou
I’on remarque que le champ électromagnétique oscille dans une enveloppe exponentielle. La

valeur de Lppgg vaut 220 nm dans le cas de ce calcul et est reportée sur la figure 1.11.

® La phase de I’onde réfléchie a I’extérieur de la structure, par rapport a celle de ’onde
incidente, dépend de la longueur d’onde incidente. Elle est donnée par la formule suivante, en

fonction de la pulsation :

L . . L
4 = MeZpsr (w—a,) ou en fonction de I'énergie : ¢, = n”hﬂ(E—Eo) (1.58)
c C

Elle est tracée sur la figure 1.12 en fonction de la différence (E—-Ey), différence entre 1’énergie
incidente et 1’énergie de résonance du miroir. On remarque que la phase vaut 0 au centre de la

stop band, et non 7 comme pour un miroir métallique.

/4

/8

—7/8

Phase ¢ _du coefficient de réflexion
()

/4

-150 -100 -50 0 50 100 150

E-E (meV)
figure 1.12 : Phase @, du coefficient de réflexion d’un miroir de Bragg.

-36 -



Chapitre 1 - Notions fondamentales

3.2.3  Sensibilité vis a vis de I’épaisseur des couches

On note d; et d, les épaisseurs respectives des couches 1 et 2 d’indices n; et ny qui
définissent la période du miroir. Sur la figure 1.13, nous montrons I’influence d’une variation

des épaisseurs - qui ne satisfont plus les conditions de Bragg - sur la réflectivité du miroir.

—
-
o
T

- Ad>0 (a)

0,8
0,6
0,4

0,2

B ST PR ‘/
. e S N !
0,0 = ~

LOF— d=d-5.Ad (b)
0,8 | T d :d —Ad

T

0,6

04

T

0,2

Coefticient de réflexion (R) Coefficient de réflexion (R)

| L m\\. ,* .
3500 4000 500

0,0 b=t

2500 3000
Energie (meV)

figure 1.13: Influence de [’épaisseur des couches sur le spectre de

réflectivité d’un miroir de Bragg AIN/Aly»GapsoN (Np=10; n;=2,10;

ny,=2,40; n.=2,60; n,=2,10) ; la variation d'épaisseur Ad est de 5% ; (a) les

deux couches subissent la méme variation d’épaisseur ; (b) seule une des
couches subit une modification d’épaisseur.

¢ si I’erreur sur les épaisseurs des couches Ad est identique pour la couche 1 et la couche 2,
soit : d’=d;+Ad, 1l y aura un décalage global de la stop band, qui sera centrée sur la longueur

d’onde A telle que : n; d’1=ny d’,=M\/4.

Si Ad est positif (augmentation d’épaisseur), la stop band se décalera vers les grandes
longueurs d’onde. Inversement, si Ad est négatif (diminution d’épaisseur), la stop band se
décalera vers les basses longueurs d’onde. Mais dans les deux cas, il n’y aura pas de perte en

réflectivité maximale (figure 1.13 (a)).
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¢ si maintenant I'une des couches n’a pas I’épaisseur requise, alors 1’accord de phase a
I’intérieur des couches ne se fera plus a chaque interface mais avec une période plus grande,
telle que : n; d’1=ny d,=\/4. Si erreur sur I’épaisseur est faible par rapport au nombre total de
couches, on ne verra qu’un léger décalage de la stop band ; par contre, si ’erreur est plus
importante, alors on aura une perte de réflectivité maximum, voir déformation de la stop band

(figure 1.13 (b)).

3.3 Les microcavités a miroirs de Bragg

3.3.1  Principe

Les microcavités a miroirs de Bragg sont des structures de type Fabry-Pérot, les miroirs
métalliques étant remplacés par des miroirs de Bragg. Ce sont des "micro" cavités car
I’épaisseur de la cavité est de I’ordre de la longueur d’onde, plus précisément un multiple de
A2 (expression (1.45)) ou A, est la longueur d'onde de résonance de la cavité. La structure-

type d’une microcavité a miroirs de Bragg est schématisée sur la figure 1.14.

n, milieu ambiant

7, ﬁ a'!
I
)
]

Miroir M,
n,
n, Cavité I d,
ny
! Miroir M,

)

n, substrat

\

figure 1.14 : Schéma de principe d’une microcavité a miroirs de Bragg ; n;
et n; sont les indices des couches constituant les miroirs de Bragg (n;<nj),
ngy est l'indice du milieu extérieur et n, l'indice du substrat.

L’épaisseur des miroirs de Bragg doit étre adaptée a celle de la cavité d. : ainsi, la
longueur d’onde de résonance des miroirs Ay doit étre choisie de manicre a étre trés proche de
la longueur d'onde de résonance de la cavité A.. En particulier, il est plus commode de définir

les épaisseurs des miroirs de Bragg a partir de la longueur d’onde de résonance de la cavité,
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A.. Par la suite, sauf précision particuliere, on supposera toujours : A=A, qui sera la longueur
d'onde de résonance de la structure. Les épaisseurs respectives d, d, et d. des miroirs de
Bragg M, et M; et de la cavité sont donc données par les formules suivantes (€quations (1.45)

et (1.54)), sous incidence normale :

d, = m;—o
e , (1.59)
nd, =n,d, :TO

ou Ao est la longueur d’onde de résonance de la structure et m le nombre de demi-longueurs

d’onde contenues dans la cavité.
3.3.2  Définitions et propriétés

Une microcavité a miroirs de Bragg peut étre traitée comme une cavité Fabry-Pérot, a
condition de tenir compte de la pénétration du champ dans les miroirs, ainsi, I’épaisseur de la

cavité d. doit étre remplacée par une longueur effective de cavité égale a [4,77] :

Le/f =d, + Lpgp, (1.60)

ou Lppgs est la longueur de pénétration dans les miroirs telle que : Lpgr=2 Lpgr avec Lppr

définie par 1’équation (1.57) et d. 1’épaisseur physique de la cavité.

Si I’énergie de résonance de la cavité E. est différente de I’énergie de résonance des
miroirs de Bragg Ey, alors 1’énergie de résonance de la structure totale £, sera donnée par la

formule suivante [78] :

E — chc +LDBRSE0 (161)

s
L eff

Dans la plupart des cas, Lpggs est plus grand que d., ainsi, I’énergie de résonance E; dépend
faiblement de 1’épaisseur de la cavité d,, alors qu’elle est trés sensible aux épaisseurs des

couches constituant les miroirs de Bragg.

La différence essentielle entre le spectre de réflectivité présenté sur la figure 1.15 (a) et
un spectre de miroir de Bragg est la présence d’un mode de cavité discret a I’énergie de
résonance Ej. Pour expliquer la présence de ce mode entre les miroirs de Bragg, nous
pourrions considérer la cavité comme étant une perturbation de la périodicité des couches

formant les miroirs, nous pouvons faire une analogie entre cette perturbation et les défauts
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dans une maille cristalline [72]. Ces défauts introduisent des niveaux dans la bande interdite
des semi-conducteurs. De la méme maniere, la présence de la cavité va introduire un "niveau"
dans la stop band des miroirs de Bragg, c’est a dire une zone spectrale ou la réflectivité chute.
En choisissant de maniére adéquate la longueur de la cavité, on peut placer ce "niveau

d’impureté" au centre de la stop band. Ce "niveau" sera appelé le mode de cavité.

Le mode de cavité a une largeur spectrale finie car les miroirs de Bragg ne sont pas des
miroirs parfaits et le photon de cavité a une probabilité non nulle de pouvoir "s’échapper" vers
I’extérieur. Cette largeur a mi-hauteur sous incidence normale est reliée a la réflectivité des

miroirs de Bragg par les formules suivantes [78,79] :

- dans le cas ou les deux miroirs ont une réflectivité identique R :

r - fic 1-R

e = (1.62)
neL, 2

- dans le cas d'une cavité asymétrique, ou les coefficients de réflexion des miroirs inférieur et
supérieur sont respectivement notés Rinf et Rsup :
he 1—4/R R

ro=—"0> 2f - (1.63)
nce off

La figure 1.15 montre un calcul de réflectivit¢é d’une microcavité¢ de GaN, d’indice
n~2,60, les miroir haut et bas contenant respectivement 10 et 15 paires d'AIN et
d'Aly20GagsoN, d’indices n1=2,10 et n,=2,40, le substrat est suppos¢ semi-infini d’indice

ns=2,60.

Le spectre en trait pointillés sur la figure 1.15 (a) correspond au calcul relatif au miroir
haut de cette structure. La largeur de la stop band est indiquée par la fleche sur la figure et

d'aprées 'expression (1.56), a pour valeur : Agz=297 meV.
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figure 1.15 : Calcul de la réflectivité d’une microcavité massive de GaN a
miroirs de Bragg AIN/Aly0GapsoN ; Np;=10; Np,=15,5; n.=2,60; n;=2,10;
n,=2,40; ny,=2,60 et n,=1,00. (a) épaisseur optique de la cavité : Ay/2 ainsi,
AE>Asp/2 ; (b) épaisseur optique de la cavité : 204y/2 ainsi, AE<Asp/2 .

En choisissant une longueur de cavité suffisamment faible, I’intervalle spectral libre en
énergie AE entre deux modes est alors plus grand que la largeur de la stop band Ags. Sur la
figure 1.15 (a), la cavité a une épaisseur optique de A¢/2 soit une épaisseur physique de
68,1 nm ; cette épaisseur conduit & un intervalle spectral libre de AE=197 meV ; donc
AE>Agp/2, ainsi, il n’apparait qu’un seul mode dans la cavité. Par contre, dans le cas contraire,
on peut voir apparaitre plusieurs modes ; sur la figure 1.15 (b), la cavité a cette fois-ci une
longueur optique de 20A(/2, soit une épaisseur de 1362,4 nm, qui conduit a AE=95 meV ;
dans ce cas, AE<Agp/2, ainsi, il apparait plusieurs modes sur le spectre de réflectivité. Le

nombre de modes peut étre calculé par : Np pmoges=Int(Asp/AE) ; ainsi, Np modes=3 dans notre

exemple.

La figure 1.16 montre 1’allure du module au carré du champ ¢électromagnétique dans la

microcavité. Nous voyons que le champ est maximum dans la cavité ; I’amplitude oscille
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ensuite avec une enveloppe décroissante dans les miroirs de Bragg ; la longueur effective de

cavité L.;vaut 508 nm dans le cas de la structure considérée et est reportée sur la figure.

s Ly 42,7
)
- - —26 S
Q
§ I _2’5 \8
R k>
E g
Q Fannnnnnniblm nmnonnnnnnnnonnl 124 <
= ] =
2 =
NE - —2,3 %
&
= [ X =422
oL ZZZ LV LY L X&Xkll_>/:*_2’1
1 1 1 1 1
0 500 1000 1500 2000

Abscisse (nm)

figure 1.16 : Distribution du champ électromagnétique dans une microcavité
de GaN d'épaisseur optique Ay/2 a miroirs de Bragg AIN/Aly0GaypsoN dans
la direction de propagation z (direction perpendiculaire au plan des
couches) ainsi que le profil d’indice a l'intérieur de la structure ; Ny;=10 ;
Np=15,5; n.=2,60; n;=2,10 ; n,=2,40 ; n;=2,60 et n,=1,00.

3.3.3  Relation de dispersion du photon

e Cas du massif

Dans le cas d’un milieu infini, sans courant, ni charge et non magnétique, les équations

de Maxwell s’écrivent :

oD

l:;l:ﬁ = a— leE = 0

L (1.64)
roiE =28 divD =0

ot

Les équations (1.64) permettent d’écrire la relation suivante : k A (7{ A E) = —w—ZB (1.65)

c
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Pour une onde longitudinale, kAE=0 ,d'ou D=0, o0r: D=¢cEete=0 (1.66)
== — k= c’k’
Pour une onde transverse, k.E=0,d'ou: D=—>-FEet & =— (1.67)
@ @
La relation de dispersion du photon s’écrit donc : E(k) = Ek (1.68)
n

e Cas des microcavités

Un photon de cavité est un photon d’énergie E, c¢’est-a-dire un photon résonant avec le

mode de cavité. Son vecteur d’onde k est défini par ses composantes k; et k. La composante

k. (perpendiculaire au plan des couches) est discrétisée par la cavité. En effet, on a :

E, :E:Ekz (1.69)
Ay n

c

ou A est la longueur d’onde de résonance en incidence normale et 7. I'indice de réfraction du

milieu.

2xn T
C=m— 1.70
7 (1.70)

0 c

soit : k. =

d’apres I’expression (1.59).

En revanche, la composante dans le plan des couches k;, peut prendre des valeurs
quelconques, et I’on dit alors que les photons sont "confinés" suivant la direction z et "libres"

dans le plan des couches.

Ainsi, le vecteur d'onde & s'écrit sous la forme :

(1.71)

On peut donc écrire une relation de dispersion pour la microcavité ; 1’énergie du mode

de cavité en fonction du vecteur d’onde dans le plan intracavité a pour expression :

(1.72)

d’apres les expressions (1.68) et (1.71). Comme nous le verrons dans le chapitre 4, l'intérét de

cette dispersion en angle de 1'énergie du photon de cavité¢ sera d'é¢tudier les microcavités a

-43 -



Chapitre 1 - Notions fondamentales

partir d'expériences résolues en angle, qui permettront d'accorder le mode de cavité a 1'énergie

de l'exciton considérée.

4 Les polaritons de cavité

4.1 Deéfinitions

4.1.1  Polariton excitonique

Dans les matériaux massifs, lorsqu'un exciton est créé, il peut se coupler a un photon
incident par l'interaction entre le champ électromagnétique du rayonnement et le champ de
polarisation excitonique. L'exciton peut étre considéré comme un oscillateur caractérisé par
son énergie E.,. et son vecteur d'onde Kew , il en va de méme pour le photon, qui posséde une
énergie £, et un vecteur d'onde l;ph . Ces deux oscillateurs pourront se coupler si kew =k ph s
les modes propres d'un tel systéme correspondent alors a des états "de mélange" ou "mixtes".
Ce systeme équivaut donc au couplage de deux oscillateurs harmoniques : I'un matériel -
l'exciton - et l'autre ¢lectromagnétique - le photon -, d'ou la notion de "polariton excitonique".
Les vecteurs d'onde décrivant l'exciton et le photon étant tridimensionnels, la notion de

"polariton 3D" est également utilisée.

4.1.2  Interaction exciton-photon dans un puits quantique

Dans un puits quantique, l'exciton est confiné suivant l'axe de croissance et son
mouvement est libre dans le plan des couches ; son vecteur d'onde est donc bidimensionnel et
l'exciton est dit "2D". Du point de vue de la symétrie, le confinement 2D brise l'invariance par
translation du matériau selon 1'axe de croissance alors que le champ électromagnétique, lui,
reste tridimensionnel (photon "3D"). Par conséquent, un exciton de vecteur d'onde dans le
plan des couches K, peut se coupler avec tout photon de méme vecteur d’onde &, dans le plan
mais de vecteur d'onde k. quelconque. Ainsi, I'exciton peut donc interagir avec un continuum

de modes électromagnétiques.
La condition d'interaction exciton-photon dans un puits quantique peut s'écrire [59] :
K=k (1.73)

ou K, et k, sont respectivement les vecteurs d'onde dans le plan des couches de l'exciton et du

photon.
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L’absorption ou I’émission d’un photon par 1’exciton conserve l’énergie. En tenant
compte de la condition (1.73), on peut écrire la relation de dispersion de l'exciton /44 dans le

puits :

22
;Af// _hey T ki (1.74)
n n

E,, +
/l hh
ou #ck/n est I’énergie d’un photon de vecteur d’onde k se propageant dans le matériau

d’indice n qui compose le puits.
4.1.3  Polariton de cavité

Maintenant, le puits quantique est inséré a l'intérieur d'une microcavité a miroirs de

Bragg contenant un seul mode. Le mode du champ est discrétisé dans la direction de

croissance. Ce mode a pour vecteur d'onde : ki = (k//’h,kz"h) (1.75)

ot k" est quelconque et k" est fixé par I'expression (1.70).

Un exciton confiné dans le puits quantique se couplera a ce mode s'il posséde le méme
vecteur d'onde dans le plan k. Sous certaines conditions, ce couplage pourra donner lieu a
deux états non dégénérés de polaritons. Ces états sont appelés "polaritons de cavité" ou

également "polariton 2D".

4.2 Relation de dispersion du polariton de cavité

Dans cette partie, nous nous intéressons a une microcavité contenant un puits quantique.
Nous allons étudier la relation de dispersion du polariton de cavité a partir du modéle

quantique a deux niveaux [59,72,80].

Dans ce modéle a deux niveaux, on considére l'interaction entre le photon discret de la
cavité et le niveau fondamental de I'exciton lourd. Dans le cas d'une microcavité non-parfaite,
les niveaux en interaction sont ¢largis a cause de leurs interactions respectives avec des
centres diffuseurs (pour les excitons) ou avec l'extérieur (pour les photons). On supposera
néanmoins que les diffusions des excitons et la fuite vers I'extérieur des photons introduisent
un ¢élargissement des niveaux, mais n'affectent pas leur interaction. On se trouve dans le cas
d'un mode¢le a deux oscillateurs amortis couplés. L'avantage de ce modele est d'obtenir des

expressions analytiques simples des énergies de polaritons.
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On appelle |Cy)) (resp. |Xi)) 1'état représentant un photon de cavité de vecteur d'onde

ki (resp. I'état représentant un exciton de vecteur d'onde l;//). On introduit les énergies
complexes :  Eow(ky)—j Texe €t Epp(ki)—j Upn [81], oU Eexc(ky) et Epn(ky) sont définies
respectivement par les expressions (1.23) et (1.72) et I'p. et I', sont les amortissements de
I'exciton et du photon dans la cavité. En régime linéaire, le systeme (photon+exciton) en
interaction peut étre modélisé par I'hamiltonien suivant, représenté dans la base des états non

perturbés |Cy) et [Xi) [8,56]:

Hk/ :(Eph(k//)_jrph V(k//) ] (1.76)

V(k//) E (k//) - .] 1—‘exc

exc

ou M(ky) est le terme de couplage entre le photon de cavité et l'exciton, qui sera considéré
constant, c'est-a-dire indépendant de £, (I'expression explicite de V sera donnée dans le

paragraphe suivant).

Les énergies E des ¢états propres du systéme (photon+exciton) vérifient alors :

(E-E,(k)+ T, )(E-E,.(k)+ T, )=V(k,) (1.77)

exc

Il vient :

(B (k)= JT py + Epo )= T ) £ J4V2 H(Etk) =T ) =Bk )= T,
2

Ei (k//) =

Ainsi, les modes propres du systéme |+) et |-), les polaritons de cavité, ont des énergies
dont les expressions sont les suivantes (les états [+) et |-) sont des combinaisons linéaires des

états |Ck//> et |Xk//>) :

. 1 .
E.(k)=E,(k)-jT, i\/Vz +(-00k,) = jA) (1.78)
Em(k//) — Eexc(k//);—Eph(k//) rm — rexc ;—rph
ou: (1.79)
5(k//) = Eph (k//) - Eexc (k//) A= rexc _rph

La partie réelle de I'expression (1.78) donne les énergies des modes propres, et la partie

imaginaire, la largeur des modes.
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Considérons maintenant le cas de la résonance entre l'exciton et le mode de cavité

(Eexc=Epp). L'équation (1.78) se simplifie :

E.(k)=E,(k)- T, + VZ—iAZ (1.80)

et le terme sous la racine peut prendre des valeurs positives ou négatives :

¢ Si ’<A%/4, I'équation (1.80) admet deux solutions complexes dont les parties réelles sont
identiques, mais dont les parties imaginaires sont distinctes. Les deux modes propres ont donc
méme énergie, décrite par la partie réelle des solutions, mais avec des largeurs différentes,
liées a la partie imaginaire. Ainsi, on n'observe pas de dédoublement de Rabi, c'est ce qu'on

appelle le régime de couplage faible.

¢ Si 7*>A%4, les deux solutions ont cette fois-ci des énergies distinctes. Les modes propres
du systeme (exciton+photon), lorsque E...=E,;, sont alors des modes mixtes exciton-photon,
appelés polaritons. Les deux valeurs d'énergies correspondent aux énergies du polariton haut

E, et du polariton bas E_ : Dans ce cas, on parle de régime de couplage fort.

Les notions de couplage faible et de couplage fort peuvent étre également interprétées a
partir d'une image "classique" qui consiste a considérer une cavité contenant un puits
quantique dans lequel un exciton va disparaitre en émettant un photon. A partir de 1a, deux cas
se présentent : le photon s'échappe de la cavité - on se trouve dans le régime de couplage
faible - (figure 1.17 (a)) ou bien il est réabsorbé rapidement par le puits quantique - régime de
couplage fort - (figure 1.17 (b)). Dans le régime de "couplage fort", 1'énergie du systéme
oscille entre celle de 1'exciton et celle du photon tellement rapidement que la lumiére n'a pas
le temps de s'échapper de la cavité par les miroirs. Ainsi, dans ce régime, il est impossible de
savoir si 1'énergie est stockée sous forme de maticre (excitons) ou sous forme de lumiére

(photons).
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HH
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figure 1.17 : L'exciton se "désintégre" en émettant un photon. (a) le photon
s'échappe de la cavité avant de pourvoir étre réabsorbé : "couplage faible".
(b) le photon est réabsorbé avant de sortir de la cavité : "couplage fort".

Considérons maintenant la situation de couplage fort. Nous avons effectué le calcul des
courbes de dispersion dans le cas ou nous supposons les élargissements nuls (I'.,.=0 et

th:O) :

E,(k)=E, (k)| +%5(k//)2 (181)

Eexc (k//) + Eph (k//)
2

ou: E, (k)= et 6(k,)=E,(k,)-E, (k) (1.82)

Les courbes de dispersion du polariton a l'intérieur d'une microcavité sont représentées
sur la figure 1.18 pour trois valeurs de désaccord différentes. Le désaccord o (k,=0) est défini

5‘1 k//:() par . 5(k//:O)ZEph(O)—Eexc(0).

Les parameétres que nous avons utilisés dans les calculs sont les suivants : n.=2,60,
M=12my et V?=1500 meV>. Les niveaux d'énergie présentent un anticroisement
caractéristique du couplage fort. En effet, lorsque le désaccord varie, il y a levée de
dégénérescence autour de la résonance. Pour ¢ (k,=0)=0, l'anticroisement se produit en k,=0 ;
pour 0 (k,~0)<0, il se produit a un vecteur d'onde positif, et la dispersion du polariton de
basse énergie est plus creusée autour de k,=0 ; enfin, pour o (k,=0)>0, 1'écart des énergies est

plus grand.
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figure 1.18 : Courbes de dispersion des polaritons déduites du modéle
quantique a deux niveaux pour trois désaccords différents : & (k,=0)=-50
meV, 6 (ky/=0)=0 meV et O(k,/=0)=+50 meV , les traits pointillés
représentent les courbes de dispersion de l'exciton et du photon non couplés.

4.3 Dédoublement de Rabi

4.3.1  Définition

La figure 1.19 représente la variation des énergies des états polaritoniques en fonction

du désaccord o entre les énergies de I'exciton et du photon.

Lorsque 0=0, les deux pics ne se confondent pas en un seul mais sont dédoublés
("dédoublement de Rabi") : les deux courbes en trait plein présentent un "anticroisement".
Pour 6>>0, le polariton haut tend vers le mode de cavité et le polariton bas vers le mode

d'exciton. Pour ¢ <<0, le polariton haut tend vers I'état excitonique et le polariton bas vers le
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mode de cavité. Ainsi, lorsqu'on s'¢loigne de la résonance, les deux modes de polaritons

tendent vers les modes de cavité et d'exciton découplés.

3800 ,
3700 i
Polariton haut ! <" Mode de
— E cavité
S 3600 :
() 1
é .
‘f?)n 3500 p == e e RabE
32 Exciton
= 3400
Polariton bas
3300
Résgnance
200 \ 1 \ 1 \ i \ 1 \ 1 \
-300 -200 -100 0 100 200 300

Désaccord & (meV)

figure 1.19 : Variation de l'énergie des états de polaritons en fonction du
désaccord exciton-photon défini par & =E,-E... En pointillés, est
représentée la variation de l'énergie des modes non couplés.

L'écart entre les deux modes de polaritons est minimal a la résonance (Eoxc=Ep) :
E+ _E— = ERabi = hQRabi (1 83)
ou Qg est la pulsation de Rabi. Cette séparation est nommeée "dédoublement de Rabi"
("Rabi splitting" en anglais).

4.3.2  Expressions du dédoublement de Rabi

e Cas d'une microcavité a puits quantique

D'apres les expressions (1.78) et (1.83), le dédoublement de Rabi s'écrit :

nQ,, =E.—E =2 /VZ—%A2 (1.84)

ou A=T, .~ et V est le terme de couplage.

Dans la limite ou le coefficient de réflexion des miroirs (R) tend vers 1, la constante de

couplage V peut étre reliée a la force d'oscillateur f,,./S par la relation suivante [4,78] :
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Vz\/ P fu (1.85)

2
2myggn L, S

V s'exprime également en fonction du parameétre B :

L
V~ |—2—B (1.86)
2n(,Leﬁ'

ol V et B sont exprimés en eV, Loy et Loyen m et /S en m™.

Le dédoublement de Rabi s'écrit, dans le cas out A=I"¢x. —I',4=0 :

2h 2L
R i z\/ ! Jo z\/ "B (1.87)

2 2
my&gn’ L o S n Lef,-

Dans le cas ou il y a Npwy puits quantiques dans la cavité, on remplace f,, par

NowXfose [4] :

2h*N, 2L, N
Qs = = Jose o B (1.88)
myggn L, S nL,

e Cas d'une microcavité massive

Dans le cas d'une microcavité massive, la constante de couplage s'écrit [82,83] :

V= d B (1.89)
2¢,L

Le dédoublement de Rabi s'écrit alors, dans le cas ot I'exe —17,4=0 :

2Bd

Rabi —
2¢,L,,

hQ (1.90)

ou d est I'épaisseur de la cavité et L.y est la longueur effective de cavité donnée par

'expression (1.60) et B le paramétre 1ié a la force d'oscillateur.

4.4 Conditions d'observation du régime de couplage fort

Les grandeurs qui entrent en ligne de compte dans le régime de couplage fort sont les

suivantes :
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¢ la force d'oscillateur f,. de l'exciton et son ¢élargissement spectral.

¢ la finesse de la cavité, c'est-a-dire 1'élargissement spectral du mode photonique (I'.), et donc

la réflectivité des miroirs R, mais aussi la longueur de pénétration dans les miroirs Lpggs, qui

donne lieu a la longueur effective de la cavité L.; En effet, I'. est défini par la relation (1.62) :
hc 1-R

B neL,; 2

c

¢ le facteur de couplage, qui est proportionnel a ./f . /Leff et qui est a l'origine des

0.

oscillations entre les états de polaritons.

Ainsi, pour observer le dédoublement de Rabi, il faudra que 1'énergie de Rabi soit

plus grande que les largeurs des modes découplés. Ceci implique :
¢ une force d'oscillateur d'exciton la plus grande possible.
¢ une longueur de pénétration dans les miroirs faible.

¢ des élargissements de photon et d'exciton les plus faibles possibles et les plus proches
possibles. En effet, comme le montre 1'expression (1.80), c'est le terme A=I",.~I,; qui

compense le terme de couplage V.

Conclusion du chapitre

Au travers de ce chapitre, les notions générales nécessaires a la compréhension du sujet
de cette ¢tude ont été présentées. Dans un premier temps, un rappel succinct a été effectué sur
les propriétés du nitrure de gallium. Ensuite, I'é¢tude du couplage lumiére-matiere se scinde en
trois parties. La premiére concerne les propriétés de la matiére, en particulier les excitons,
ainsi que le formalisme de l'oscillateur harmonique qui permet de les modéliser. Nous avons
¢galement explicité la force d'oscillateur, caractérisant I'exciton, et la relation qui la relie au
parametre de notre modele B a été établie. Les puits quantiques, qui permettent de confiner
spatialement les excitons, ont ensuite été introduits. Puis, nous nous sommes tournés vers les
propriétés de la lumiére : les photons. Pour cela, les cavités Pérot-Fabry, les miroirs de Bragg
et les cavités a miroirs de Bragg, qui permettent de confiner spatialement les photons, ont été
définis tour a tour. La troisiéme partie concerne le couplage lumiére-matieére proprement dit

qui s'effectue par le biais des excitons et des photons. Il peut se réaliser sous deux régimes : le
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régime de couplage faible et celui de couplage fort. Les polaritons de cavité sont les

aboutissants du régime de couplage fort, qui est caractérisé par le dédoublement de Rabi.

Dans le deuxieme chapitre, nous allons décrire les techniques expérimentales que nous
avons utilisées ainsi que les modéles théoriques permettant de rendre compte des spectres

obtenus.
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Les dispositifs expérimentaux et la
modélisation de la réponse optique d'une

structure multicouche

Lorsqu'on envoie de la lumiere sur un échantillon, celui-ci peut la réfléchir, 1'absorber,
la transmettre ou la diffuser ; la lumiére absorbée peut étre restituée en émettant des photons
(désexcitation radiative) ou des phonons (désexcitation non-radiative) ; les phonons sont des
quanta d'énergie de vibration ¢élastique par analogie au photon qui décrit le quantum d'énergie
lumineuse. Dans les approches suivantes, les phénomenes de diffusion de la lumiere seront
négligés.

Le Laboratoire dispose de différentes techniques spectroscopiques permettant une

analyse compléte de ces phénomenes ; elles sont indiquées sur la figure 2.0.

Les spectromeétres de réflectivité, de photoréflectivité, de photoluminescence sous
incidence normale, ainsi que le spectrométre d'absorption optique détectée thermiquement et
le banc d'ellipsométrie étaient déja présents au laboratoire auparavant. C'est au cours de ma
thése qu'a été congu et mis au point le systeéme expérimental de réflectivité et de

photoluminescence résolu en angle afin d'étudier les microcavités nitrurées.
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PHOTOLUMINESCENCE
T=2a300K
REFLECTIVITE " Désexcitation radiative
T=24300K —
Photons Emission de

_~photons

A

TRANSMISSION
D > T=2a300K
H Photons

T 2

Emss§ion de
phonotig..;:

e’

EXCITATION " &% | ABSORPTION OPTIQUE
Photons ’ DETECTEE
THERMIQUEMENT
T=0,35K

Désexcitation non radiative

figure 2.0 : Techniques spectroscopiques.

La premicre partie de ce chapitre décrit les principes et les dispositifs expérimentaux
relatifs aux techniques spectroscopiques que nous avons utilisées. Les photons réfléchis par
I'échantillon sont détectés grace a un spectrometre de réflectivité [84] dont le fonctionnement
général est indiqué dans le paragraphe 1.1. Une technique similaire consiste a étudier la
réflectivité résolue en angle ; on peut envoyer, par cette méthode, le faisceau incident sur
I’échantillon avec un angle variable de 3° a 85°. Nous pouvons ainsi étudier les propriétés des
matériaux lorsque l'onde incidente est polarisée. Cette expérience est décrite dans le
paragraphe 1.2. La photoluminescence consiste a détecter les photons émis lors de la
désexcitation radiative [85]. Elle fournit, par exemple, des informations sur la valeur du gap
(énergie de bande interdite) du matériau, sur la présence d'impuretés et est décrite dans le
paragraphe 1.3. De méme que pour les expériences de réflectivité, il est possible d'étudier
'émission de photoluminescence en fonction de l'angle d'émission. Ce spectrometre est décrit
dans le paragraphe 1.4. Les recombinaisons non radiatives, impliquant une émission de
phonons, sont révélées par absorption optique détectée thermiquement [86]. La
photoréflectivité est une expérience qui permet d’étudier, en particulier, les propriétés
optiques de puits quantiques. Elle est basée sur la modulation de la constante diélectrique du
matériau étudié. Elle est décrite dans le paragraphe 1.5 [87]. La mesure de l'indice de
réfraction d'un matériau s'effectue grace a I'ellipsométrie ; cette expérience consiste a

déterminer 1'état de polarisation d'une onde plane monochromatique initialement polarisée
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linéairement aprés sa réflexion sur I'échantillon [88]. Cette technique est exposée dans le

paragraphe 1.6.

La seconde partie de ce chapitre traite de 1’aspect théorique concernant ces techniques
spectroscopiques ; nous décrivons les modeles qui nous ont permis d'interpréter les spectres
expérimentaux et d’extraire, a partir de leur analyse, les propriétés optiques des structures

étudiées.

1 Techniques expérimentales

1.1 Réflectivité

1.1.1  Définition et principe

La réflectivité est ’aptitude d'un milieu matériel a réfléchir I'énergie d'un rayonnement

incident suivant les lois de la réflexion spéculaire.

Le spectrometre de réflectivité examine donc l'intensité lumineuse réfléchie par
I'échantillon : R=|r]> en fonction de la longueur d’onde incidente. L’¢tude de la réflectivité
s’avere étre I’une des techniques de spectroscopie optique les plus sensibles du point de vue
de Dl’interaction photon-exciton que ce soit dans les semi-conducteurs massifs ou dans les

hétérostructures.

1.1.2  Dispositif expérimental

Le schéma synoptique du dispositif expérimental est indiqué sur la figure 2.1. La source
lumineuse est une lampe halogéne, émettant dans l'intervalle spectral 0,3-2,5 m ; elle est
placée dans le plan focal d’une lentille. L’échantillon recgoit les rayons lumineux sous
incidence normale, grace a un miroir orienté a 45° par rapport a la direction incidente.

La composante réfléchie du signal est focalisée sur la fente d'entrée du monochromateur
par I’intermédiaire d’une lentille de distance focale €gale a 25 cm ; la distance a laquelle se
trouve cette lentille du monochromateur et de 1’échantillon a été choisie de maniére a obtenir
un grossissement égal & 1. Le monochromateur Jobin-Yvon HR-640 assure le balayage en
longueur d’onde grace a un moteur pas a pas, commandé par un micro-ordinateur, qui permet
la rotation d’une plate-forme sur laquelle est fixé le réseau. Le réseau utilisé est un réseau
holographique de 2400 traits/mm, blasé a 500 nm. Un photomultiplicateur, placé a la sortie du

monochromateur, détecte l'intensité lumineuse réfléchie. Le signal est ensuite traité par un
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amplificateur a détection synchrone, qui le transmet & un ordinateur sous forme numérique.
Le modulateur, placé sur la trajectoire des rayons avant I’impact sur I’échantillon, "hache" le
faisceau incident et fournit le signal de référence a la détection synchrone. L’ordinateur gére

la vitesse et les limites du balayage en longueur d’onde du monochromateur.

Micro-ordinateur (<------{ Carte IEEE }-------- Détecteur €emmmmemee e mn e e e ;
synchrone '

: A

Carte PC 14 Lampe |

S i halogéne'
Alimentation TS i :

. Photomultiplicateur !

moteur pas a pas :
Y :

Miroir

Miroirs Réseau Modulateur

sphériques

Miroir )
Monochromateur Fente Echantillon

d’entrée Image de la fente
d’entrée du
monochromateur

figure 2.1 : Schéma du spectrometre de réflectivité.

L’échantillon est placé dans l’enceinte d’un cryostat qui permet d’effectuer des
expériences a des températures pouvant varier de 4 K a 300 K. Le cryostat a subi une 1égére
rotation de maniere a renvoyer les réflexions parasites frappant les hublots en dehors de la
fente d’entrée du monochromateur. Le cryostat est a circulation d’hélium, il permet un
refroidissement de I’échantillon par convection. Finalement, le spectrométre est étalonné en
longueur d’onde en substituant la source de lumicre blanche par une lampe étalon a vapeur de

mercure.

1.2 Réflectivité résolue en angle

1.2.1  Principe

Son principe est identique a celui de la réflectivité sous incidence normale, a savoir
qu'on ¢étudie I’intensit¢ lumineuse recueillie apreés réflexion sur 1’échantillon. L'angle

d'incidence ayant maintenant une direction non normale, la lumiére posséde une polarisation
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quelconque et la direction du champ ¢€lectrique varie de manicre aléatoire au cours du temps.
Ainsi, ’onde incidente doit étre préalablement polarisée de manicere a connaitre I'état de

polarisation de la lumiére a chaque instant lors des expériences.

Nous ¢étudierons la polarisation transverse magnétique (notée 7M), configuration dans
laquelle le champ électrique est parallele au plan d’incidence (on parle d’onde p ou //), puis la

polarisation transverse é¢lectrique (7E), ou le champ électrique est perpendiculaire au plan

d’incidence (onde s ou ).

1.2.2  Dispositif expérimental

Le schéma synoptique de ce spectrométre est présenté sur la figure 2.2.

Micro-ordinateur <-----Carte IEEE}------ e
synchrone

: A A
Y Lampe
: halogéne
Y i
Alimentation :
moteur pas a pas| Lonte de "
Y sortie \UA L Miroir .- ;
Photomultiplicateur| | ¢ ‘ D\
] < 4 Polariseur
Réseau : X\
R
F Cryostat
\ Monochromateur & eennt‘;f—‘: e \ Image de la fente y
Miroirs Modulateur d’entrée du  Echantillon
sphériques monochromateur

figure 2.2 : Schéma du spectrometre de réflectivité résolue en angle.

La source lumineuse est une lampe halogene, identique a celle utilisée lors des
expériences de réflectivité sous incidence normale ; elle est placée dans le plan focal d’une
lentille. Les rayons traversent ensuite un polariseur puis viennent frapper un miroir orienté a
45° par rapport a la direction incidente. Les rayons incidents vont ainsi frapper 1’échantillon
sous un angle « puis les rayons réfléchis sont focalisés sur la fente d’entrée du
monochromateur Jobin-Yvon HR-640 par le biais d’une lentille de distance focale égale a 25

cm (obtenant ainsi un grossissement ¢gal a 1). L’intensité lumineuse réfléchie est ensuite
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détectée par un photomultiplicateur, puis transmise a un amplificateur a détection synchrone
dont le signal de référence est issu du modulateur.

Le cryostat dans lequel est placé 1’échantillon, ici, est un cryostat a bain d’hélium ; il est
monté sur un bati permettant sa rotation. Il est muni de hublots circulaires en quartz

permettant ainsi I’entrée et la sortie des rayons lumineux sous une incidence quelconque.

L’ensemble (lampe+lentilletpolariseur+miroir) est monté sur un banc optique mobile,
qui a le méme axe de rotation que le cryostat. Ainsi, pratiquement, on part d’une
configuration telle que 1’angle d’incidence soit égal a ¢, puis on tourne le cryostat de manicre
a obtenir un angle d’incidence o, ainsi I’échantillon a tourné entre ces deux positions de
Aa=a—a;. On tourne le banc mobile de maniere a obtenir le maximum de signal réfléchi,

c’est a dire d’un angle 2A« (voir figure 2.3) :

figure 2.3 : Schéma de principe du spectrométre.

1.3 Photoluminescence

1.3.1  Principe

La photoluminescence consiste en une émission de lumiere qui est consécutive a une

excitation optique et dont la longueur d'onde est supérieure a la longueur d'onde d'excitation.

La spectroscopie de photoluminescence est une méthode qui permet d'analyser les
photons émis par un systéme préalablement excité avec une source lumineuse. Son principe
est le suivant : on envoie un faisceau laser dont 1'énergie d’excitation est supérieure a

I’énergie de bande interdite, le matériau est donc optiquement excité. Le retour a I'équilibre
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intervient sous la forme d'un processus de relaxation par émissions radiatives de photons et/ou
par émissions non-radiatives de phonons. La photoluminescence consiste a analyser les
photons émis pendant la désexcitation radiative ; elle renseigne donc sur les propriétés
intrinséques et extrinseques du matériau. La détection des désexcitations radiatives -
intrinséques (recombinaisons bande a bande ou annihilation des excitons libres) ou
extrinseques (impliquant des niveaux d'impuretés) - offre de nombreux renseignements sur la
nature de 1'échantillon, par exemple, sur I’énergie de bande interdite, les niveaux d’impuretés,

les mécanismes de recombinaison ou la qualité¢ du matériau.

1.3.2  Les processus mis en jeu dans la photoluminescence

Les processus qui conduisent a la photoluminescence sont schématisés sur la figure 2.4,

puis sont sommairement décrits.

¢électron
0 Bande de
4 conduction
@ Photoexcitation
i photon
%) VAV U Thermalisation
U , -
; U Recombinaison rad1at1v§ .
Y non radiative
| 0 Bande de
valence
trou

figure 2.4 : Principe de recombinaison des paires électron-trou photo-
créées.

©®  Photoexcitation : Un photon d’énergie supéricure a 1’énergie de bande interdite est

absorbé par le semi-conducteur. Un électron de la bande de valence est excité et passe dans la

bande de conduction ; une paire électron-trou est ainsi formée.

®  Thermalisation : L’électron et le trou cédent trés rapidement (107" s) une partie de leur

énergie en exces au systeme sous forme de phonons. L’¢électron se dirige vers le bas de la
bande de conduction et le trou vers le haut de la bande de valence. A basse température, ces
porteurs, de charge opposée, s’associent pour former des excitons ou se piegent sur des états

associés aux impuretés.
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®  Recombinaisons non radiatives : les défauts peuvent intervenir indirectement sur la

photoluminescence en constituant des centres de recombinaison non radiatifs (dislocations,
défauts de surface, centres profonds, ...). Le retour a I'équilibre s'effectue alors par une
émission multiphonon a partir de ces défauts. Ce processus de recombinaison est a l'origine

d'une diminution du rendement de la photoluminescence.

Recombinaisons radiatives : Les différents processus de recombinaison radiative des

porteurs excités sont illustrés sur la figure 2.5.

BaB X I, I'X D°h ed’ D°A°

® ®
A .‘r ...... ' ..... _._ _._ BC

i =

)

:

A
...... Hi O -O-

§

Y

~ pe

@ -
i N e 6

v,

figure 2.5 : Processus de recombinaisons radiatives dans un semi-
conducteur a bande interdite directe : © bande a bande, @ excitons libres,
® exciton lié a une impureté neutre ou ionisée, ® transition bande-donneur
neutre, ® transition bande-accepteur neutre et ® donneur-accepteur. BV
(BC) représente la bande de valence (de conduction).

Ces recombinaisons radiatives s'accompagnent d'émission de photons, dont les énergies

sont caractéristiques des niveaux mis en jeux [89] :

@ Les recombinaisons radiatives bande a bande (B a B) ont lieu entre le maximum de la
bande de valence et le minimum de la bande de conduction. Dans les matériaux a bande

interdite directe, l'intensité lumineuse émise suit la relation :

E —E
I(E,)oc E%\JE,, —E, exp /i—T (2.1)

ou E,;, est I'énergie des photons émis, E, 1'énergie de bande interdite du matériau, kz la

constante de Boltzmann et 7' la température.
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® Les recombinaisons des excitons libres (X) donnent lieu a un pic de luminescence a

I'énergie :
E=E~E, (2.2)

ou £, est I'énergie d'ionisation (ou de liaison) de I'exciton (état fondamental n=1) et E,

est I'énergie de bande interdite du matériau.

® Les excitons liés sont des complexes formés par un exciton et une impureté (1°X ou
+ . . N \ . s 7 r .
I X). L'exciton peut se lier a un donneur ou a un accepteur, neutre ou ionis¢€. L'énergie

des photons émis lors de la recombinaison radiative des excitons liés est :

_ X
E,=E,~E,~E

loc

(2.3)

ou E; est1'énergie de localisation de l'exciton sur l'impureté.

@ La recombinaison bande-donneur neutre s'effectue entre un donneur neutre et un trou
libre de la bande de valence (D° /). L'énergie des photons émis est approximativement
¢gale a :

hv=EEp (2.4)
ou Ep est I'énergie d'ionisation du donneur.

® La transition bande-accepteur neutre s'effectue entre un électron libre de la bande de
conduction et un accepteur neutre (e4”). L'énergie des photons émis vaut environ :
hv=EE, (2.5)
ou £, est I'énergie d'ionisation de I'accepteur.

® La recombinaison donneur-accepteur s'effectue entre un électron piégé sur un
donneur et un trou localisé sur un accepteur. Apres recombinaison, les deux impuretés

sont ionisées et se retrouvent en interaction coulombienne. L'énergie du photon émis

lors d'une recombinaison donneur-accepteur (D°4°) est donc :

2
e

h=E,~E,~E, + (2.6)

4re,e R

ou e est la charge ¢élémentaire de 1'¢lectron et R est la distance entre le donneur et

l'accepteur concernés.
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1.3.3  Dispositif expérimental

La disposition des divers éléments formant le spectrometre est représentée sur le

schéma de la figure 2.6.

Micro-ordinateur<-----f o= eeeea Détecteur e,
: synchrone :

Caric PCT4:

Alimentation :
moteur pas a pas| [Photomultiplicateur----------- i ;
\4 B P —— . Cryostat |
Fente de sortie , ;
Echantillon :
L Miroir o :
Miroirs R Miroir
sphériques cseau R “’\S —
___________ =13 :
‘ \Z AN S :
1> :
Monochromateur ATNEUT :
Fente
d’entrée  Modulateur —— T y
Laser

v He -Cd

Miroir
figure 2.6 : Schéma synoptique du spectromeétre de photoluminescence.

La source lumineuse utilisée est un laser Hélium-Cadmium (He-Cd), émettant une raie a
325 nm ; 1'énergie correspondante est supérieure a 1’énergie de bande interdite du nitrure de
gallium, qui est le matériau actif des structures que nous allons étudier par la suite. L'intensité
du laser est modulée afin de permettre une détection synchrone. Le faisceau, focalisé par une
lentille, arrive sous une incidence normale a la surface de 1’échantillon aprés avoir subi deux
réflexions sur des miroirs plans. Un atténuateur peut étre placé sur le trajet du laser afin
d’effectuer des mesures en fonction de la puissance d’excitation. La photoluminescence émise
par ’échantillon est ensuite collectée par une lentille de distance focale égale a 10 cm, puis
envoyée sur la fente d’entrée du monochromateur, du méme type que celui utilis¢ en
réflectivité, par le biais d’une deuxiéme lentille, de distance focale ¢gale a 25 cm. A la sortie

du monochromateur, le signal optique est détecté par un photomultiplicateur.

Le systeme cryogénique est le méme que celui utilisé lors des expériences de

réflectivité.
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1.4 Photoluminescence résolue en angle

1.4.1  Principe

Le principe général de la luminescence résolue en angle est identique a celui exposé
dans le paragraphe précédent, excepté le fait qu'on récolte la photoluminescence €émise par

I'échantillon a différents angles.

1.4.2  Dispositif expérimental

Le schéma de l'expérience de photoluminescence résolue en angle est présenté sur la
figure 2.7. Sur ce schéma, nous présentons I'expérience de photoluminescence selon deux
vues différentes permettant une meilleure compréhension de l'installation : une vue de dessus
et une vue latérale. Le systeme de détection n'est pas représenté car il est identique a celui des

expériences décrites précédemment.

Vue de dessus :

Miroir M,

\/
\ / Cryostat

Modulateur Diaphragme Echantillon

’ Hublots
Vue latérale : Miroir M, RSN D A circulaires

/V

Lentille

|
\ I
He-Cd
d\ Miroir M,

figure 2.7 : Schéma du spectrométre de photoluminescence résolue en angle.
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La source lumineuse utilisée est un laser Hélium-Cadmium (He-Cd), émettant une raie a
325 nm. Le signal est modulé en amplitude afin de permettre une détection synchrone. Le
faisceau laser est dévié par un premier miroir, noté M;. Puis, il est focalisé¢ sur 1'échantillon
par une lentille convergente et par un miroir M,. Il éclaire ainsi I'échantillon sous incidence

normale.

Le systéme cryogénique de cette expérience est le méme que celui utilisé¢ lors des
expériences de réflectivité résolue en angle, c'est-a-dire un cryostat a bain d’hélium monté sur
un bati permettant sa rotation ; ainsi, la partie "détection" de cette expérience est fixe. L'angle
d'émission de la photoluminescence est défini directement a partir de I'angle de rotation du
cryostat, c'est-a-dire de I'échantillon. Le support du miroir de renvoi M, est solidaire du
cryostat et reste dans la méme position par rapport a I'échantillon tout au long de l'expérience.
Par contre, le miroir M, lui est orientable dans deux directions ce qui permet d'envoyer le

faisceau laser sur le miroir M, quelque soit la position du cryostat.

La photoluminescence émise par 1’échantillon est ensuite collectée par une lentille de
distance focale égale a 25 cm (pour obtenir un grossissement égal a 1 comme dans les
expériences de réflectivité), puis envoyée sur la fente d’entrée du monochromateur. Sur la
trajectoire de sortie de la luminescence, on place un diaphragme de manicére a réduire
I'ouverture angulaire de détection. A la sortie du monochromateur, le signal optique est
détecté par un photomultiplicateur. Le systéme de détection restant fixe, nous réglons le
maximum de luminescence a 1'aide du miroir M;. Ainsi, nous sommes assurés de toujours

examiner le méme endroit de I'échantillon. Pour un diaphragme de 1 cm de diamétre, la

résolution angulaire qu'il est possible d'atteindre est de 1,4°.

1.5 Photoréflectivité

1.5.1  Principe

La photoréflectivité est basée sur la modulation de la constante di¢lectrique du matériau.
Les modifications de cette constante se répercutant sur le coefficient de réflexion, cette
technique consiste donc & mesurer la variation relative du coefficient de réflectivité. Pour cela,
on utilise un faisceau laser modulé qui va générer des paires électrons-trous dans le matériau

créant ainsi un champ électrique modifiant les propriétés diélectriques de celui-ci [87].
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1.5.2  Dispositif expérimental

Le schéma synoptique du spectromeétre de photoréflectivité est présenté sur la figure

2.8.
Micro-ordinateur <-----{ 1Gpp - g,itfﬁrtgé (G emmmm s -«
= A i
i '
. Lampe
Alimentation : haloggne
moteur pas a pas| | Photomultiplicateur ----------- ;

¥ 9\ =5 Fente de sortie .
+ Miroir :
] Miroir + | Echantillon]
Miroirs Ré ' '
" ¢seau - ;

sphériques A :
| [R v / ': : i
iroi | Cryostat;
Monochromateur Miroir . ryostat
Fente |
d’entrée )\ fodulateur— >:< """""""""

Laser

Miroir— ﬁk__ He -Cd

figure 2.8 : Schéma du spectrométre de photoréflectivité.

Cette technique combine les dispositifs expérimentaux de réflectivité et de
photoluminescence. La source sonde est la lampe halogéne utilisée dans les expériences de
réflectivité ; la source pompe est le laser He-Cd utilisé pour 1’¢tude de la photoluminescence.
Afin de diminuer les résidus de photoluminescence dans les spectres, la lentille de collecte

située entre 1’échantillon et le monochromateur est placée de maniére a réduire au maximum

la photoluminescence collectée.

On effectue une détection synchrone de la partie modulée de R (AR) a la fréquence de
modulation du laser. L’acquisition de la composante continue se fait grace a un

photomultiplicateur. Le spectre de photoréflectivité est obtenu en faisant le rapport AR/R.
1.6 Ellipsométrie

1.6.1  Principe

L’ellipsométrie est une méthode d’analyse optique basée sur le changement de

polarisation de la lumiére apres réflexion en incidence oblique sur un échantillon (figure 2.9).
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Apres réflexion, la polarisation de 1’onde lumineuse initialement rectiligne devient elliptique.
L’ellipsométrie analyse cette ellipse par I’intermédiaire du rapport p des coefficients de
réflexions TE et TM. La variation de la polarisation dépend des propriétés optiques de
I’échantillon dans le domaine limité par la profondeur de pénétration de la lumiere. De cette

technique, on peut déduire des épaisseurs de films et leur fonction diélectrique.

/

figure 2.9 : Principe de [’ellipsométrie.

1.6.2  Dispositif expérimental

L’ellipsométre, dont nous disposons, est un ellipsométre a analyseur tournant, construit
au laboratoire [90], dont la structure générale est représentée sur la figure 2.10. Son
inconvénient majeur est sa grande sensibilité a la lumiere ambiante, ainsi, 1’acquisition des

mesures s’effectue dans une piece obscure, commandée a distance par un micro-ordinateur.

La source lumineuse monochromatique est produite grace a 1’association d’une lampe a
arc Xénon et d’un monochromateur a double réseau de type Jobin-Yvon H10 VIS qui permet
I’élimination d’une grande partie de la lumiére parasite ; cette source autorise le balayage en
longueur d’onde de la gamme 200-800 nm. Une pompe permet 1’extraction de 1’ozone produit
ainsi que I'évacuation de la chaleur. A certaines longueurs d’onde, des ordres de diffraction se
superposent ; pour pallier a cette difficulté expérimentale, on utilise une fenétre en BK7 qui

¢limine les longueurs d’onde supérieures a 400 nm.

A sa sortie du monochromateur, d’un diaphragme et d’une lentille, le faisceau -
paralléle et monochromatique -, traverse un polariseur a prismes de Glan en calcite. Ce
dernier sélectionne une onde dont le champ ¢lectrique associé oscille dans une direction

particuliere. L’échantillon est maintenu vertical sur son support par aspiration.

Apres sa réflexion sur I’échantillon, le faisceau va traverser 1’analyseur, qui est un
polariseur du méme type que le premier, et qui en tournant va moduler 1’intensité du signal ;

un obturateur est placé a la suite, de manicre a pouvoir mesurer le bruit de fond aprés chaque
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acquisition. Un photomultiplicateur recueille ensuite le signal lumineux qu’il convertit en
signal électrique. Le signal est finalement échantillonné par I’intermédiaire d’une roue

codeuse, montée sur I’analyseur, et d’une carte d’acquisition.

4

/ Port.e_
Monochromateur Lentille ¢chantillon
' u
Lentille \] o
Lj»__$__N____ Roue
: Y

codeuse

y

;

Polariseur

Analyseur /<,I \
h

Obturateur

Photomultiplicateu

figure 2.10 : Schéma de [’ellipsométre.

L’association de tous les ¢léments aboutit & un domaine spectral accessible qui s'étend

de 280 a 700 nm.

La mesure des grandeurs ellipsométriques relatives a un échantillon ne constitue pas en
soi une caractérisation, les données brutes n’informent pas en effet directement sur les
fonctions diélectriques et la structure de 1’échantillon sondé. L’ellipsométrie étant une
méthode indirecte, on effectue, lors d’une premiére étape, des mesures que 1’on relie ensuite
par des équations aux caractéristiques de 1’échantillon. Une description sommaire de la

méthode utilisée sera effectuée dans la deuxiéme partie de ce chapitre.
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2 Approches théoriques

2.1 Modélisation de la réflectivité

2.1.1 Les coefficients de Fresnel complexes

Les coefficients de réflexion et transmission en amplitude d'une couche mince sont
donnés par les rapports : r=E, /E; et t=E/E;, ou E;, E, et E, sont respectivement les amplitudes

des champs incident, réfléchi et transmis et dont I’expression est de la forme:

E= EO expl j(wt - l;.;)] .

Pour aboutir a ces coefficients, on utilise les conditions de continuité a la traversée

d’une interface, dans le cas ou il n’y a pas de charge libre, ni de courant. Ainsi, on écrit la

continuité des composantes tangentielles du champ électrique E et du champ magnétique

H ; ceci se traduit par les équations :

{E’//l = E’//O

- - (2.7)
Hn-Hiyw=0

On exprime le champ magnétique en fonction du champ électrique, pour cela, on part

des équations de Maxwell [91] :

divE =0 k.E=0
divB=0 kB=0
S — =1 . _ _ (2.8)
rotE =-0B/ot jkAnE=joB
rotB =-u,6,0E |0t =(1/V)OE /ot |-jkAB=jwE/V
En combinant les équations, on obtient :
2 (7 T 2.2
EZV—(kAE]/\ka‘; E=k=wlv (2.9)
0| o @
L’expression du champ H est donc :
=B _krE _ y K _E _Npg (2.10)
Hy  Hy@ My HyV  HC

ou N est I'indice complexe du milieu.

Finalement, on obtient la relation entre £ et H :
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u-2g Q.11

HyC
Nous allons formuler les coefficients de réflexion et transmission d'une couche mince
dans le cas général d’une incidence quelconque ; ainsi, nous les exprimerons dans le cas de la

polarisation TE (transverse ¢lectrique), ou le champ E est perpendiculaire au plan

d’incidence et dans le cas de la polarisation 7M (transverse magnétique), ou il est parallele.

e Cas d’une polarisation 7E

On considére une onde plane polarisée rectilignement qui tombe sur une surface
séparant deux milieux notés (0) et (1). La figure 2.11 indique les directions des champs E et
H et du vecteur d’onde.

On s’intéresse plus particulierement aux composantes tangentielles des champs, ¢’est-a-

dire aux composantes selon x et y. Les champs ¢électriques incident, réfléchi et transmis ont

pour seule composante non nulle celle suivant x :

E, = E,expl j(@t ~kir)]
E_=E, explj(ot-k,r)]=rE exp[ j(wt -k,.r)] (2.12)
E,_=E, exp[ j(wt-k..r)]=tE, exp[ j(wt - k..r)]

\4 v
H, H, o
E, 2 2 l‘?/ &
k; g
Milieu 0
x -
Milieu 1 O v Y
H,
2 v
ESNCE
zZ
\

figure 2.11 : Direction de E H et k dans le cas d’une polarisation TE.

ki =0.x+k sinf,.e, +k cosd,.e.
Les vecteurs d’onde s’écrivent : 4 k, = 0.ex +k, sin6,.e, -k, cos 6, .e: (2.13)

ki =0.ex +k sinb, e, +k cosb, .e:
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ou e.,e, et e. sont respectivement les vecteurs unitaires suivant les axes x, y et z.

Les conditions de continuité sont valables sur toute ’interface, en particulier au point O
tel que : y=0 et z=0. La condition de continuité sur le champ ¢électrique au point O s’€crit :

E +E _=E_,soit:

1+r=t (2.14)
La condition de continuité sur H au point O s’écrit : H o —H,=H,,soit:
N,cos@,— N,rcost,=N,tcosb, (2.15)

En résolvant le systéme constitué des deux équations (2.14) et (2.15), on obtient les

coefficients de Fresnel dans le cas de la polarisation 7F :

N,cos@,— N, cos0,
V=
N,cos@,+ N, cosb,

2.16
. 2N,cos0, (2.16)
- N,cos@,+ N, cosb,
e Cas d’une polarisation TM
La figure 2.12 indique les directions des champs E et H et du vecteur d’onde.
v
E, E
! v
v
H, 2 2 v k,
Lk H
Milieu 0
e R /x/ R S /7 Vv
Milieu 1 0 v Y
Et
2 v v
H, k,
z
\/
figure 2.12 : Direction de E H et k dans le cas d’une polarisation TM.
La condition de continuité sur £ au point O s’écrit : E —-E, =E,,soit:
E cos@,—rE cos@,=tE cosb, (2.17)

-71 -



Chapitre 2 - Les dispositifs expérimentaux et la modélisation de la réponse optique ...

La condition de continuité sur H au point O s’écrit : —H Lw—H_ =-H,_,soit:
N,E.+NjE =N, tE (2.18)

En résolvant le systéme constitué¢ des deux équations (2.17) et (2.18), on obtient les

coefficients de Fresnel dans le cas de la polarisation 7M :

N, cos@,—N,cosb,
e N,cos@,+ N, cosb,
‘e 2N, cos0,

N,cos@,+N,cosb,

(2.19)

2.1.2  Modélisation matricielle des systemes multicouches

Dans le cas plus complexe de structures multicouches, nous avons utilisé la méthode de
R. M. A. Azzam et N. M. Bashara [92] qui consiste a représenter chaque couche par une
matrice couche et chaque interface par une matrice interface. Cette méthode est basée sur le
fait que les équations qui gouvernent la propagation de la lumiére sont linéaires et que la
continuit¢ de la composante tangentielle des champs a travers une interface entre deux

milieux isotropes peut se traduire par une matrice 2x2.

Nous considérons une structure constituée de m couches paralléles insérées entre deux
milieux semi-infinis : le milieu ambiant (noté (0)) et le substrat (noté (m+1)). Le schéma de la
structure est indiqué sur la figure 2.13. L’axe z est orienté selon 1’axe de croissance des
couches. Tous les milieux sont supposés linéaires, homogenes et isotropes. Nous notons N

. eme

I’indice de réfraction complexe de laj ™ couche et d; son épaisseur.

Le champ total dans la couche j résulte de deux ondes planes :
une onde plane se dirigeant vers I’avant (vers les z positifs), notée (+).
une onde plane se dirigeant vers I’arriere (vers les z négatifs), notée (-).

Nous notons E”(z) et E(z) les amplitudes complexes des ondes planes se dirigeant
respectivement vers ’avant et vers I’arriere, a un plan donné d’abscisse z. Le champ total en z

peut étre décrit par un vecteur a deux composantes :

(2.20)

E(Z):{E*(z)}

E (2)
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e

milieu m+1
(substrat)

figure 2.13 : Schéma de la structure.

On peut relier le champ en un plan définit par ’abscisse z' a celui d’abscisse z" par le

biais d’une matrice 2x2 notée S';

E'z)] [S, Su][E"@E" o ,
{E(z ')} ) [Sﬂ SJ'L*(Z ")} ou encore : B(z) = S.5(). (221)

ou S est le produit des matrices dites "interface", notée 7, et "couche", notée Z, décrivant

I’ensemble des couches de la structure.

Soit z; I’abscisse définissant I’interface entre les milieux (j—1) et j, la matrice interface

Ij.1); est définie par la relation suivante : E(z;—g) = [;-;) ;. (zj+&), ou & est un infiniment
petit. La matrice couche L;, qui traduit la propagation du champ électromagnétique a

I’intérieur de la couche j, est décrite par: E(zj+g) = L; E (zj+dj—¢), ou d; est I’épaisseur de

la couche ;.
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e Calcul de l1a matrice interface

La matrice interface 7relie les champs dans les milieux a et b :

E ] L L.J|E

Sur la figure 2.14, nous rappelons les notations utilisées :

E/ : E;S E; |

(a) (b)

figure 2.14 : Réflexion et transmission d’une onde plane a ['interface
separant deux milieux. (a) l'onde vient du milieu a ; (b) l'onde vient du
milieu b.

Dans le cas de la figure 2.14 (a), les amplitudes complexes des ondes planes réfléchies

et transmises dans les deux milieux sont :

EI: :tab E;
E =r,E (2.23)
E, =

ou 7y et 1, sont les coefficients de réflexion et transmission de Fresnel de I’interface séparant

les milieux a et b. En identifiant les termes des équations (2.22) et (2.23), nous obtenons :

I =1/t
{ " a (2.24)

L,=r,lt,

Dans le cas de la figure 2.14 (b), les amplitudes complexes des ondes planes réfléchies

et transmises dans les deux milieux sont :

E =n,E,
E =t E, (2.25)
E =0
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En remplagant /;; et I;; par leur valeur et en identifiant les termes des équations (2.22) et

(2.25), on obtient :

{112 = _7})11 /[ab

(2.26)
Ly = Vo =Ty i) L

Finalement, en utilisant les relations entre les différents coefficients de Fresnel :

v, =-r, ett, =(1-r3)/t,,on obtient pour la matrice interface la forme suivante :

L rab
t t
r,=|“ (2.27)
w1
tab tab

Les coefficients r,, et #,, sont calculés a partir des indices complexes des deux milieux
et de ’angle d’incidence local. La généralisation de la loi de Snell-Descartes : N sinéy =... =
N;sin@;=... =N,,+1 sinb,,+1, permet de s’affranchir de la connaissance de I’angle d’incidence
local ; il suffit donc de connaitre I’angle d’incidence initial et les indices complexes des

différents milieux pour calculer les coefficients de Fresnel.

e Calcul de la matrice couche

On considére une couche homogene d’indice de réfraction N et d’épaisseur d ; I’indice 0

concerne le début de la couche, I’indice d concerne la fin.

+vz

figure 2.15 : Définition des champs dans une couche.

On peut relier les champs au début et a la fin de la couche, définis sur la figure 2.15, par la

relation :
E; e’ 0 E;
= ol o (2.28)
E, 0 ¢’ E,
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ou fest le déphasage introduit par la couche.

Le champ électrique est de la forme : £=FE  exp[ j(wt—lz.;)] , ou le terme : exp(—J l;;) est

le terme relatif au déphasage. Sur la figure 2.16, nous schématisons la traversée de la couche

par une onde plane.

figure 2.16 : Onde plane traversant une couche d’indice N; et d ’épaisseur d.

Le déphasage est donné par la relation : f = /;;, ou 1 est le vecteur reliant Ej et E;,ou E;

et E, . Cette relation devient : f = k.r = kd cos 6 .
. 2r
soit: f = TNld cosd, (2.29)

La matrice couche peut donc étre écrite sous la forme :
e’ 0
L= { o } (2.30)

e Calcul des coefficients de Fresnel

La matrice S, caractéristique de la structure globale, est obtenue en multipliant toutes les

matrices /et L des différentes couches : S=7o1.L1.Jr2.Lo... Ljay.Lj... Lyt 1 (2.31)
Cette matrice relie les champs électriques dans le milieu ambiant et dans le substrat :
E, _ S Si _ E; - E; =8,E (2.32)
E, Sn Sy 0 E, =8,E;

Les indices a et s correspondent au milieu ambiant a et au substrat semi-infini s.

On obtient les coefficients de réflexion et transmission en amplitude :
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E; Sll
(2.33)
E 1
t: ‘+ = —
a Sll
et en intensité :
2
R=rr" =|r|2 = Su
Sll
, (2.34)
T — Nm+1 tt* — Nm+] |t|2 — Nm+1 L
NO NO NO Sll

2.2 Modélisation de la photoluminescence

2.2.1  Principe de la modélisation

Dans cette partie, est décrit le modele utilis€ pour ajuster les spectres de

photoluminescence de microcavité en régime de couplage faible.

On considére une couche active a I’intérieur d’une structure multicouche. Chaque point
de cette couche est considéré comme une source lumineuse ponctuelle qui émet de la lumicre
incohérente dans toutes les directions. Lors des expériences de photoluminescence, le signal
est collecté suivant une direction perpendiculaire a la surface de I’échantillon, donc on ne
considérera que deux directions d’émission de lumiére pour chaque point considéré, une vers

I’avant et une vers 1’arriére de 1’échantillon.

La figure 2.17 schématise le principe du calcul de I’émission d’une source située en un
point M, d’abscisse z. L’émission est décomposée en deux parties : I’émission initiale dirigée
vers le haut dont I’intensité résultante sera notée 7, (figure 2.17 (a)) et celle vers le bas qui
aura pour intensité résultante /, (figure 2.17 (b)). Ainsi, le calcul débutera par le cas d’une
seule source au point M, puis le résultat sera généralis¢ dans le cas d'une couche active,

d’épaisseur d [93-95].
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ﬁ]h ﬁ],,
RERLZEE BETRENT

figure 2.17 : Représentation schématique de [’émission d’une source en un
point M, décomposée en deux parties : (a) la source émet initialement vers
haut, (b) la source émet initialement vers le bas.

2.2.2  Description de la modélisation

Le calcul tient compte de la propagation des ondes dans la couche active ainsi que dans
toutes les autres couches de la structure, et également des phénoménes d’interférences qui en

résultent. Il prend également en compte 1’absorption dans toutes les couches.

L’expression de lintensité I, est la suivante: I,(z)=44(2)44(z)’, ou Auz) est

I’amplitude complexe de 1’onde initialement émise vers le haut de la structure, et a pour

"2Jeol 5]

d Jexp(—ad)

expression :

( 27
t,expl —J

A,(z) = (2.35)

( Arn
l-rr exp| —J

L’expression de I’intensité /, est : I (z)=A4 »(z)A4 5(2)°, ot 4 4(2) est I’amplitude complexe

de I’onde initialement émise vers le haut de la structure, et a pour expression :
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t, 7, exp(— jz’;”(zd —Z))exp(—Z(Zd —z))

d jexp(—ad)

A,(z) = (2.36)

( 4rn
=7, 7, exp| —j

ou A 5(z) et A p(z) sont fonctions des parametres suivants : « qui est le coefficient d’absorption
dans la couche active, d I'épaisseur de la couche active, n l'indice de la couche active, qui
varie en fonction de I’énergie, A la longueur d’onde de la lumicre incidente dans le vide et 7,
th, Ty, tp les coefficients de réflexion et transmission en amplitude des hétérostructures
"haute" (indicée /) et "basse" (indicée b), calculés a partir du formalisme matriciel décrit dans

le modele de réflectivité et des équations (2.33).
I1 faut maintenant calculer 1’émission de la couche active entiére.

Dans un premier temps, il faut considérer la distribution des photo-porteurs. En effet,
lorsqu’un échantillon est éclairé par un laser, dont 1’énergie d’émission est supérieure a
I’énergie de bande interdite du matériau, il ne luminesce pas sur toute sa profondeur. La
distribution des photo-porteurs (An) est classiquement décrite par 1’équation de continuité
suivante [96] :
d’An _An

D
dz* T

+g=0 (2.37)

ou D est le coefficient de diffusion des porteurs photocréés, 7 est le taux de recombinaison

des porteurs et g est le taux de génération des paires électrons-trous.

Si 'on néglige le phénoméne de diffusion [97], la densit¢ de photo-porteurs est alors
proportionnelle a la quantité : @ eXp(—dexe z), OU ey est la valeur de I’absorption de la

couche active a 1’énergie du laser.

Les expressions des intensités /,(z) et I 5(z) deviennent ainsi :

{1 "(2)=1,(2)e,, exp(-a,,2) (2.38)

I 'b (Z) = Ib (Z)aexc exp(_aexcz)

Pour obtenir I’émission globale de la couche active, on intégre sur toute I’épaisseur :

IFI

j (I',(2)+1',(2)).dz (2.39)
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Finalement pour obtenir I’intensité de photoluminescence, on multiplie I’intensité Iy par

une lorentzienne centrée sur I’énergie d’émission de la couche active [98] :

24 w
IPL =g

7T HE-E

exc

(2.40)

)2 +w?

ou A4 est un coefficient de normalisation, w est la largeur a mi-hauteur de la lorentzienne et

E... est I’énergie d’émission de la couche active.

Ainsi, lors de 1'étude de la photoluminescence d'une microcavité, dans le cas du régime
de couplage faible, les spectres expérimentaux pourront étre simulés grace a ce modele et la

largeur a mi-hauteur de 1'émission de la couche active pourra, en particulier, étre estimée.

2.3 Modélisation de la photoréflectivité

Notre but ici n’est pas d’ajuster les spectres de photoréflectivité sur une grande gamme
d’énergie, mais seulement au voisinage des transitions excitoniques. On utilise donc un
modele qui permet d’extraire la position en énergie ainsi que 1’élargissement de la transition
excitonique étudi€e ; on peut exprimer la variation de la réflectivité au voisinage d’un point

critique par I’expression suivante [99] :

AR ce”
—=Re -
R [(E-E,)+T]

(2.41)

ou E est I’énergie des photons incidents, E,, est I’énergie du point critique considéré, I" est un
paramétre d’élargissement, € est un terme de phase et n est un paramétre dépendant de la

nature du point critique.
On pose : x=E-E,.
On a: |(rt7.D)"P=|(etj T)'=(r+12)"

dou: — Lo @ eIV g1y (2.42)
(T G T G0 e oy G0

La relation précédente s'écrit donc sous la forme :

AR _ Re{@w %} (2.43)
R (x*+T7)"
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En notant : ¥=Arg(x—j I'), c’est-a-dire si x>0 : ¥=Arctan(-I"/x) et si x<0 :
¥= Arctan(I'/|x|)+ .

D'ou : (x—=j D)=x—j T|e’ *=(x*+T%)"2e’*

et de la méme maniére : (x—j [)"=(x*+T%)"? &/"¥

AR ) 2 1—~2 nl/2 ) . 1

== Re{Ce’H —(zc ¥ FZ))" et =ReqCe'"™"") e (2.44)
x°+ X+

Soit - Ez Ccos(@+ny)

2.45
R (x2 +F2)n/2 ( )

Ainsi, il y a 4 paramétres a ajuster par transition : x, C, 6, I'. Dans le cas de I’étude de puits
quantiques, n est pris égal a 3 [100], I’expression utilisée est finalement :

AR _ Ccos(6+3y)

_— 2.46
R (x2 +r2)3/2 ( )

2.4 Modélisation de I’ellipsométrie

2.4.1 Formalisme matriciel d'Abeles

Pour effectuer les modélisations des spectres d’ellipsométrie, le modele décrit par F.
Abeles a été choisi depuis plusieurs années au laboratoire [101]. Comme pour la description
du formalisme décrit par R. M. A Azzam et N. M. Bashara [92], on considére une structure
stratifiée de m couches paralleles entre le milieu ambiant (couche indicée 0) et le substrat
(indicée m+1) mais chaque couche est représentée par une seule matrice, ce qui simplifie la

procédure d'exploitation des données présentée au paragraphe 2.4.3.

Quand une onde incidente polarisée rectilignement arrive sur I’échantillon avec une
polarisation 7E ou TM, toutes les ondes se propageant dans le milieu stratifié, ont la méme
polarisation. On note E'(z,) et E (z;) les amplitudes complexes des ondes respectivement
entrantes et sortantes dans un plan donné z; parall¢le au plan des couches.

En développant les équations de propagation d’une onde électromagnétique dans un
milieu linéaire, homogéne et isotrope : rotE = —u, 0H / ot et rotH = &8, GE/ ot, F. Abelés a
montré que les composantes du champ ¢électrique E et de I’excitation magnétique H dans le

milieu vérifient les équations suivantes [88] :
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Dans le cas d’une polarisation TE :

Ex:U(z)exp[j(a)t—gNosin&oyﬂ H =0
c
. @ .
E =0 H, = V(z)exp{](wt—;No sin@, yﬂ (2.47)
E =0 HZ=W(z)exp[j(a)t—2N0 siné, yﬂ
C

avec U(z), V(z) et W(z) des fonctions de la profondeur z telles que :

oU L@
G 2wy
oz c
N, sin* @

V) __ jﬁ[gog, —&] U(2) (2.48)

Oz c M

N,sin’ 0,
W(z)=-——— "2U(z)
Hy

Dans le cas d’une polarisation 7M :

E =0 Hx=U(z)exp[j(wt—ﬂNosiné’oyﬂ
c
E, =-V(2) exp{j(wt—%No sinf, yﬂ H, =0 (2.49)
EZ:—W(z)exp{j(a)t—gNosinﬁoyﬂ H, =0
c

avec U(z), V(z) et W(z) vérifiant les équations différentielles suivantes :
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W) 2 v (z)
0z c
oV(z L@ N, sin” 6,
8()=—J—{uo ——————]U() (2.50)
4 c EE,
W(z):—N sin QOU( )
Ogr

En considérant deux plans particuliers z; et z;;; correspondant aux deux extrémités
d’une couche homogéne d’épaisseur d;, les équations différentielles des systemes (2.48) et
(2.50) permettent d’exprimer une matrice de passage reliant les composantes U(z) et V(z) aux

deux interfaces :

1.
ﬁ?aq:ﬁmz+D{g@Mqa%cuW@ﬁ%ﬁ: costhd) ]Z$MK¢)
=) Gra) JYsintkd,)  cos(hd,)

i+1

avee ©

pour 'onde TE : ¥, = /%Ni cos 6, = f%\/Nf - N; sin’ 6, (2.51)
0 0
/ / N} N2 ’0,
pour I’onde TM : ¥, = ﬂo cosb, M’ \/ sin (2.52)

Les composantes U(z) et V(z) a la surface de la structure notées U(zy)et V(zy) peuvent

étre reliées aux composantes a la surface du substrat U(z,) et V(z,) par le produit des m

matrices M représentative de 1’ensemble des couches (i) constituant I’échantillon :

{(](Zo)} {l/(z )}
=M.M,...M...M, (2.53)
V(z,) Vi(z,)

m

Les composantes U(zg) et V(zo) résultent de la superposition des champs incidents et
réfléchi E7(z0) et E(zo). Ainsi, en considérant la continuité des composantes tangentielles des

champs et les équations différentielles reliant U(z) a V(2), il vient :

(2.54)

Dans le substrat, ou il n’y a pas de champ réfléchi :
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(2.55)

Puisque I’ellipsométrie ne s’intéresse qu’a des rapports de champs, U(z,,) est normalisé¢ a 1

par la suite.

A partir de la forme matricielle (2.53) et des équations (2.54) et (2.55), on peut calculer

les champs réfléchis et incidents par un produit matriciel de la forme :

{E_(ZO)}:Ma.Ml.Mz.....M.....Mm.{ : } (2.56)
E+(ZO) Ym+1
1
_ /2 -1/@2Y) | costkd)  j—sin(kd,)
avec . —[1/2 e } et M, = Y,

7Y, Sin(kidi) Cos(kidi)

On aboutit finalement aux coefficients de Fresnel en amplitude pour les deux
polarisations 7E et TM :

_E(z) E'(z,)

Trg (o) = FZ) Lrg aomy = m (2.57)
0 0

Comme nous l'avons vérifi€, le calcul des coefficients de Fresnel par la méthode d'Abelés et
celle d'Azzam et Bashara conduisent exactement aux mémes résultats. Ces deux formalismes
sont proches mais le formalisme d'Abeles se démarque de celui d'Azzam et Bashara par la
possibilité de calculer plus facilement les dérivées des différents paramétres entrant dans le
calcul [88]. Ceci pourrait étre intéressant dans la perspective d'effectuer un programme
permettant de simuler les spectres de photoréflectivité relatifs a une microcavité, de maniere
en extraire les parameétres excitoniques importants : I'énergie, 1'élargissement mais surtout la

force d'oscillateur de la transition.
2.4.2  Mesures ellipsométriques
L’ellipsométrie par réflexion conduit a la détermination du rapport p des coefficients de

Fresnel : p= uin (2.58)

Frg

Pour exprimer p en fonction des grandeurs mesurées qui sont les angles ellipsométriques

notés ¥ et A, on 1’écrit sous la forme :
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=t 8 ot =M t: A=Jr,, -0 2.59
p=tany e’” avec: tany et: Ty — O (2.59)

|’”TE|

Les coefficients r7z et ryyy dépendent de la nature et de la structure de 1’échantillon étudié. La
mesure de p permet donc de remonter a ces propriétés, par exemple les épaisseurs des

couches et/ou les fonctions diélectriques.

A partir des expressions du champ électrique d’une onde monochromatique dans le cas
des polarisations TE et TM, on peut exprimer 1’amplitude du champ transmis a travers

I’analyseur :

E,=R,,, cos Pcos(A+0) e/ @1~k T) +R,, sin Psin(A+0)e/ (@ K T) (2.60)

avec 4 et P les angles de I’analyseur et du polariseur par rapport au plan d’incidence, et 6 la
position de 1’analyseur par rapport au plan d’incidence a 1’origine des phases définie par la

roue codeuse (voir figure 2.10 et paragraphe 1.6).

L’intensité détectée est proportionnelle au produit Er.E7 ; aprés développement, on

obtient :
1(t)=1 g+ 1 cos(24+26)+1,sin(24+260)
I(H)=I o[ 1+ cos(2A+260 )+ sin(2A+26)] (2.61)

avece ©

1, = |rTE|2 (tan2 w cos’ P+sin’ P)

_ I, _tan’ycos’ P—sin’ P

1 tan’wcos’ P+sin’ P
B v (2.62)

_ 2tany cos Psin Pcos A

p=

2=
I, tan’wcos’ P+sin’ P

A=Qt

ou Q est la pulsation de I’analyseur.

L’inversion des expressions précédentes permet d’exprimer les grandeurs ellipsométriques

tan ¥ et cos A en fonction des coefficients a et S
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tany :|tanP| l-i-_a :M
- |rTE| (2.63)
COosA :L: arg[rT—Mj
1-a Trg

Les coefficients « et f sont obtenus a partir du calcul de 7, I, et I, par les expressions

suivantes :

1 T
ly=— _([ 1(t).dt

I = % ! 1(£)cos(24).dt (2.64)

17 .
I, = ?_([I(t) sin(2.4).dt

avec : 1=27/Q.

2.4.3  Exploitation des mesures ellipsométriques

Les paramétres que nous voulons déterminer lors d’expériences d’ellipsométrie sont
I’épaisseur d et I’indice complexe N de la couche a étudier. Une expérience permet la
détermination des deux parameétres ellipsométriques : tan ¥ et cos A, donc nous ne pouvons
déterminer que deux paramétres inconnus ; ainsi, dans le cas de 1’étude d’une couche
transparente, on pourra déduire 1’épaisseur d et I’indice réel n de la couche ; par contre, si la
couche est absorbante, la partie imaginaire K de I’indice est également a déterminer ; il est
donc nécessaire de connaitre auparavant une des trois inconnues. Nous reviendrons sur ce

point dans le chapitre suivant, lors de I'analyse concréte des structures étudiées.

\

Pour aboutir a I’épaisseur et a I’indice de la couche, il faut relier les mesures
ellipsométriques aux caractéristiques de 1’échantillon par des équations ; ces équations non
linéaires nécessitent une résolution numérique. Lorsque le nombre d’inconnues est supérieur a
un, des méthodes unidimensionnelles, telles que la méthode de la sécante ou la dichotomie
[102], peuvent €tre généralisées mais la procédure converge lentement et le choix des
hypotheses initiales permettant une convergence vers les solutions devient critique [103]. Une
solution a ce probléme est de diminuer la dimension des systémes : c’est la procédure de
minimisation. La technique consiste & minimiser une fonction d’erreur notée ;(2, qui

représente 1’écart quadratique entre une modélisation et les données expérimentales. Les
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valeurs des paramétres inconnus, aux incertitudes pres, s’obtiennent en déterminant les

valeurs des paramétres du modéle qui minimisent y* [104,105].

Considérons le modele suivant a ajuster aux mesures : y=y(x,d ), avec x : un ensemble
de variables indépendantes connues et a : un vecteur dont les composantes g; sont les valeurs

des P parametres inconnus (indices, épaisseurs, ...).

La fonction d’erreur y~ s’exprime :

e Z”:[yi —y(x,-,ﬁ)j (2.65)

o

1

ou o; est D’écart-type sur la mesure de ); et n le nombre de points expérimentaux.
L’algorithme de minimisation a pour fonction de faire varier les composantes du vecteur
~ Do 2
a dans le sens qui réduit y~.

\

Finalement, cette procédure adaptée a I'ellipsométrie conduit a l'utilisation d'une

fonction test (appelée fonction de mérite) :

:211—P—1,A:1 o o

COsA,i

2 2
n _exp _ _calc A?XP _ A(_:alc
M 1 Z [ tany, tan iy, } N {cos LT —COSA; J (2.66)

tany i

avec: tany ™, cosA™ : grandeurs ellipsométriques mesurées, tany ““, cosA“ :

o : déviations standards sur tan¥ et

CosA,i

grandeurs ellipsométriques calculées et o,

any i %

cos A.

Conclusion du chapitre

Dans ce chapitre, nous avons passé en revue l'ensemble des techniques spectroscopiques
que nous avons utilisé pour caractériser tous les échantillons que nous décrirons par la suite :
la réflectivité sous incidence normale et résolue en angle, la photoluminescence sous
incidence normale et résolue en angle, l'ellipsométrie et la photoréflectivité. Nous avons
ensuite détaillé les modeles théoriques correspondant a chacune de ces techniques. A partir de
'ajustement des spectres expérimentaux, nous pourrons ainsi extraire les propriétés

particuliéres relatives a chaque structure et a chaque expérience.
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Ainsi, nous allons exposer dans les deux chapitres qui suivent l'ensemble des résultats

que nous avons obtenu a partir de ces expériences.
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Indices de réfraction et miroirs de Bragg

a base de nitrures

Les substrats de GaN de grande taille n'existant pas, les microcavités étudiées ont été
¢laborées par hétéroépitaxie sur substrat silicium. Pour réduire les effets des contraintes
thermiques et celles dues aux différences de paramétre de maille des différents matériaux,
plusieurs couches-tampon ont été déposées avant la croissance de la microcavité proprement
dite. Etant donnée la complexité de cet empilement, la connaissance des indices de réfraction
d'AIN, de GaN et de leur alliage AlGaN s'est avérée indispensable pour l'optimisation de ces
structures. De nombreux travaux ont d¢ja porté sur la détermination des indices de réfraction
des nitrures a température ambiante [106-124], mais a notre connaissance, peu d'entre eux se
rapportent a des hétérostructures élaborées sur substrat de silicium [123,124]. De plus, la
détermination des indices est souvent limitée au domaine spectral [400-450;800] nm -
correspondant a une gamme d'énergie de [1550;2750-3100] meV - [112-122] alors que notre
cas, I'étude des microcavités a base de GaN porte sur une zone comprise entre 3000 et 4000
meV. De plus, notre étude nous a également permis de déterminer les indices de réfraction a
une température de 5 K, température a laquelle seront effectuées les expériences de

réflectivité et de photoluminescence sur les microcavités.

Le second point important a discuter avant la conception de microcavités est

1'¢laboration de miroirs de Bragg a base de nitrures. Une des difficultés essentielles inhérente
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aux nitrures est le faible saut d'indice entre AIN et GaN, et a fortiori leur alliage AlGaN.
Ainsi, pour obtenir des coefficients de réflexion relativement élevés, il faut un nombre
conséquent de paires. De plus, les paramétres de maille d'AIN et de GaN étant trés différents,
les couches déposées sont contraintes, et lorsque le nombre de paires est important, il y a
apparition et propagation de cracks (fissures). Dans la littérature, nous avons recensé des
miroirs de Bragg AIN/GaN pouvant atteindre des réflectivités de 90 a 99% avec 15 a 25,5
paires AIN/GaN [125-127] ; ceux congus a partir d'Al,Ga; N et de GaN avoisinent les 96%
pour 37 paires Alp,15GagssN/GaN ou encore 35 paires Alp34GagcN/GaN et peuvent atteindre
99% pour 60 paires Aly25Gag7sN/GaN ou Alg20GagsoN/GaN [128-132]. Ces deux types de
miroirs (AIN/GaN et AlGaN/GaN) sont congus pour des applications dans le visible ou le
proche ultraviolet impliquant des diodes et des cavités laser verticales a émission par la
surface (VCSEL : Vertical Cavity Surface Emitting Laser); ils ne sont pas compatibles avec
des dispositifs fonctionnant dans I'ultra-violet puisque GaN absorbe au-dessus de 3400 meV a
température ambiante. Un tel systéme empéche donc l'utilisation de GaN comme matériau
actif d'une microcavité a cause de l'absorption de la lumiére par les miroirs dans la région
d'émission de la zone active de GaN. Or, dans notre cas, GaN est la matiére active de nos
dispositifs, ainsi, afin de minimiser l'absorption, nous pouvons remplacer le systéme
Al,Ga;N/GaN par des alternances Al,Ga;,N/AIN [133-135]. A. Bhattacharyva a reporté la
croissance de deux miroirs Alyp43Gag77N/AIN contenant 29,5 paires ayant une réflectivité de

I'ordre de 99% et une stop band de 195 meV de large centrée sur 3190 et 3480 meV [136].

1 Détermination des indices de réfraction des nitrures

1.1 Description des échantillons

Les échantillons que nous avons étudiés ont été fournis par le CRHEA de Valbonne
(Centre de Recherche sur 1'Hétéroépitaxie et ses Applications). Ils ont tous été €¢laborés en

utilisant des couches-tampon sur substrat de silicium [38].

La figure 3.1 indique les caractéristiques de chaque échantillon : leur dénomination, que
nous utiliserons par la suite, 1'épaisseur ainsi que le pourcentage d'aluminium de la couche

¢étudiée et la structure des couches-tampon.
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éch. A230 éch. A229

AIN 280,0 nm
GaN 230,0 nm

AIN 40,0 nm GaN 250,0 nm

silicium (substrat) AIN 40,0 nm
silicium (substrat)

éch. A152

éch. A163 GaN  1800,0 nm

AIN 260,0 nm

AIN 250,0 nm
GaN 250,0 nm

AIN 40.0 nm GaN 250,0 nm
silicium (substrat) AIN 40.0 nm
O d
éch. A174 ¢ch. A319
AlGaN 1600,0 nm AlGaN 1950,0 nm
(19%) (47%)
AIN 250,0 nm AIN 250,0 nm
GaN 250,0 nm GaN 250,0 nm
AIN 40i0 nm AIN 40,0 nm
éch. A320 éch. A321
AlGaN 1920,0 nm AlGaN 1740,0 nm
(68%) (78%)
AIN 250,0 nm AIN 250,0 nm
GaN 250,0 nm GaN 250,0 nm
AIN 40,0 nm AIN 40,0 nm
bstra silicium (substrat)

figure 3.1 : Caractéristiques des échantillons étudiés ; les structures sont
élaborées sur substrat de silicium.

Les épaisseurs de chaque couche ont été déterminées lors de la croissance par

réflectivité laser "in-situ" (A=670 nm) et vérifiées a posteriori par microscopie €lectronique a
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balayage (MEB). Les concentrations en aluminium des couches d'Al,Ga;_,N ont été déduites
a partir d'une spectroscopie de rayons-X (EDX : "energy dispersive X-ray spectroscopy") avec
une erreur de + 1%. Des expériences de photoluminescence effectuées a une température de

13 K confirment ces valeurs [137].

1.2 Analyse des spectres expérimentaux

1.2.1  Principe de l'analyse des spectres expérimentaux

Les indices de réfraction ont été déterminés a partir d'expériences d'ellipsométrie a une
température de 300K combinées a des expériences de réflectivité a 300 K et a 5 K. Les
spectres sont enregistrés sur une gamme allant de 300 nm jusqu'a 580 nm (correspondant a
des énergies allant de 2130 a 4130 meV). Les expériences de réflectivité nous permettent de
confirmer les résultats obtenus par ellipsométrie étant donné la structure complexe des

échantillons que nous étudions (présence de couches-tampon).

e Analyse des spectres d'ellipsométrie

Une expérience d'ellipsométrie permet la mesure des deux parametres ellipsométriques :
tan ¥et cos A, soit donc la détermination de deux parameétres inconnus de la structure étudiée.
Ainsi, pour les alliages qui sont transparents (K=0) dans la gamme d'énergie que nous
étudions, les spectres d'ellipsométrie sont ajustés point par point, permettant de déterminer
|'épaisseur moyenne d de la couche d'alliage et la partie réelle de l'indice (n) a chaque

énergie.

Ceci n'est possible que si les seules inconnues du modéle sont les caractéristiques de
l'alliage et donc si celles du substrat et des couches-tampon sont déja connues. L'étude
préliminaire des indices d'AIN et de GaN constituant les couches-tampon, nous a semblé

nécessaire et est détaillée dans le paragraphe 1.3.1.
Les couches correspondant a x=0 et x=0,19 ne sont pas totalement transparentes, elles
sont donc traitées en deux étapes. Dans la région spectrale de transparence de l'alliage,

I'épaisseur moyenne d et la partie réelle de l'indice (n) sont déterminées comme
précédemment a chaque énergie. Par contre, dans la zone absorbante, un mod¢le a deux

phases (air/AlGaN) est utilis¢ de manicre a extraire les valeurs de n et de K a chaque énergie,
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puisque 1'épaisseur des couches d'alliage d excéde la profondeur de pénétration de la lumiére

(environ 100 nm dans cette région du spectre).

e Spectres de réflectivité

Pour les échantillons totalement transparents dans la gamme d'étude, nous avons ajusté
les données obtenues d'ellipsométrie, par la méthode des moindres carrés, a une loi de

Sellmeier du type [138] :

%

2 2
A —c

n=,la+

3.1)

ou a, b et ¢ sont trois parameétres ajustables. Pour les autres, nous avons lissé numériquement

les données. Les indices ainsi obtenus seront appelés par la suite : indices "minimisés".

Ensuite, ces indices "minimisés" nous ont servi de point de départ pour ajuster
également les franges d'interférences présentes dans les spectres de réflectivité des

¢chantillons. Les indices ainsi obtenus sont désormais appelés : indices "corrigés".

Finalement, nous avons recalculé les ajustements des spectres d'ellipsométrie en
utilisant les indices corrigés et nous les avons comparés aux spectres expérimentaux dans le

but de vérifier la cohérence des résultats.

La nécessité de cette procédure en boucle vient des hypotheses que nous avons du faire

pour modéliser la structure complexe de 1'échantillon.

1.2.2  Hypotheses effectuées dans le modeéle d'ellipsométrie

Dans les modeles permettant d'ajuster les spectres ellipsométriques, des parameétres
additionnels peuvent étre ajoutés de maniére a tenir compte, par exemple, des couches de
surface supplémentaires, d'une variation latérale ou en profondeur d'épaisseur ou bien encore
d'une anisotropie optique [114,139]. Une telle méthode a déja été utilisée précédemment au
laboratoire pour caractériser des couches de GaN sur un substrat de saphir dont la structure
était une seule couche sur un substrat [114]. Dans notre cas, les échantillons sont constitués de
quatre couches sur un substrat. Le risque d'obtenir plusieurs minima de la fonction d'erreur y*
(équation (2.65)) augmente avec la complexit¢é du modele et le nombre de parametres
inconnus, en particulier dans la zone transparente ou la lumiére pénétre l'ensemble des
couches de la structure. Ainsi, nous avons discuté de la nécessité ou non d'ajouter d'autres

parametres ajustables dans notre modéle.
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Le parametre ellipsométrique ¥ n'est pas tres sensible a la présence de fines couches de
surface ou a des rugosités de surface [110]. Or, tan ¥ a également un poids quatre fois plus
important que cosA dans la fonction de mérite (FM), dont l'expression est donnée par
I'expression (2.66). Ainsi, nous n'avons pas ajouté de telles couches de surface dans notre

modeéle.

Le faisceau incident scrute une surface de 3x3 mm? de l'échantillon ; ainsi, les valeurs
de tan et cos A enregistrées sont moyennées sur une zone sur laquelle I'épaisseur peut varier
légérement. Ainsi, il est possible d'obtenir une différence d'amplitude entre les spectres
calculés et expérimentaux, les spectres calculés ayant une amplitude d'oscillations plus

grandes.

L'homogénéité d'épaisseur de la couche d'alliage Al,Ga;_,N a été controlée strictement
tout au long de la croissance, ainsi, nous avons négligé l'influence d'une inhomogénéité en

profondeur.

Nous pouvons donner une estimation de l'influence de l'anisotropie de l'indice de
réfraction en calculant : p=R,/R; ; dans ce rapport, on utilise 1'indice ordinaire pour le calcul
de R; (correspondant a un champ ¢électrique perpendiculaire a 1'axe optique de I'échantillon) et
l'indice extraordinaire pour R, (car le champ électrique de 'onde p a une projection selon l'axe
optique). L'indice "exact" a utiliser pour le calcul de R, devrait étre une combinaison des
indices ordinaire et extraordinaire, qui dépend de I'angle d'incidence. Notre calcul exagére
donc l'effet de l'anisotropie sur p=tan¥e’® mais il ne nous conduit qu'a des variations
engendrées par la prise en compte ou non de l'anisotropie qui sont du méme ordre de grandeur

que les incertitudes expérimentales dues aux mesures ; cet effet n'est donc pas considére.

1.3 Résultats et discussions

Dans la région transparente de GaN, les franges d'interférences présentes dans les
spectres d'ellipsométrie et de réflectivité proviennent de la structure entiere des échantillons
(figure 3.3) ; ainsi, l'analyse de ces spectres s'avere complexe. L'étude préliminaire des indices

d'AIN et de GaN, constituants des couches-tampon, nous a semblé nécessaire.

1.3.1 Détermination des indices d'AIN et de GaN a T=300 K

Nous avons ¢étudié dans un premier temps les échantillons numérotés A163, A229,

A230 et A152 relatifs a 1'é¢tude des indices et épaisseurs des couches-tampon d'AIN et de
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GaN. L'indice du substrat de silicium provient de la référence [140]. Concernant l'indice
d'AlIN, transparent dans la gamme [2130;4130] meV, l'indice réel suit une loi de Sellmeier
définie par I'expression (3.1) et telle que a=1,00, b=3,12 et c=138 nm. Concernant GaN, nous
avons utilisé la procédure détaillée dans le paragraphe 1.2.1 et nous avons déterminé les

indices minimis¢ et lissé qui sont présentés sur la figure 3.2.

2,9
10,4 GaN
T=300K
o2 K 128
10,0 127

2500 3000 3500 4000
Energie (meV)

* "‘-*-&.;;.E.:;-u- 12 ’ >

1
ul\)
N
Indice de réfraction n

g = Indice minimisé¢ 2.4
Indice corrigé

| | | |
2000 2500 3000 3500 4000
Energie (meV)

figure 3.2 : Indice minimisé (symbole carré ouvert) et indice corrigé (trait
plein) de GaN a une température de 300 K. L'insert correspond au
coefficient d'extinction K.

La figure 3.3 présente les spectres expérimentaux (traits pleins) et calculés (traits
pointillés) issus des expériences d'ellipsométrie et de réflectivité effectuées sur les quatre
¢chantillons permettant 1'étude des indices d'AIN et de GaN (nommés A152, A163, A229 et

A230). Les caractéristiques des échantillons sont indiquées dans la figure 3.1.

L'indice de GaN utilisé dans les calculs d'ellipsométrie et de réflectivité est l'indice
corrigé et celui d'AIN est issu de la Loi de Sellmeier (expression (3.1)) avec a=1, b=3,12 et
=138 nm. Nous obtenons un bon accord expérience-calcul sur 1'ensemble des échantillons et
sur les deux expériences. Les valeurs des épaisseurs calculées sont les suivantes : éch. A152 :
d=1,8 um ; éch. A163 : d =250 nm ; éch. A229 : d =250 nm ; éch. A230 : d =245 nm. Ces
épaisseurs sont proches de celles mesurées (figure 3.1), ce qui montre 1'adéquation de notre

modéle aux échantillons étudiés.
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figure 3.3 : Spectres des paramétres ellipsométriques tan'¥ et cosA ainsi
que celui de réflectivite sous incidence normale des échantillons Al52,
Al163, A229 et A230, conduisant a la détermination des indices d'AIN et de
GaN.
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Nous avons calculé la valeur absolue A, de I'écart moyen entre les indices corrigé et

minimiseé ;

N
i i
Z (nminimisé - ncarrigé )

A = |E| :‘ = ‘ (3.2)

N

ou N est le nombre total de points. Cet écart permet de donner une incertitude sur les indices

corrigés. Pour l'indice de GaN, nous trouvons : A,=0,0087.

1.3.2  Détermination des indices d'AlGaN a T=300 K

Les indices minimisés et corrigés des alliages Al,Ga;..N (x=0,19; 0,47; 0,68 et 0,78)
sont présentés sur la figure 3.4. Les symboles ouverts de forme carrée correspondent a 1'indice
minimisé et le trait plein a 'indice corrigé. L'insert correspond au coefficient d'extinction K

d'Alo,lgGao,glN.

2,8
0,6 Al Ga N
10.4 T=300K 42,7
x=0,19 K
7092 -1 2,6 N
o
; : “ 10,0 : 2
2250 3000 3750 o/ s 125 2
Energie (meV) A S
I 27 0424 5
g . S
=0,19 o
=, 423 .5
=
x=0,47 —
x=0,68 A, %
078 Indice minimisé
0 Indice corrigé 2,1

| | | | |
2000 2500 3000 3500 4000
Energie (meV)
figure 3.4 : Indice minimisé (symbole ouvert carré) et indice corrigé (trait

plein) d'Al.Ga;.N pour x=0,78, x=0,68, x=0,47 et x= 0,19. L'insert
correspond au coefficient d'extinction K pour x=0,19.

Les valeurs absolues A, des écarts moyens entre indices corrigé et minimisé, définies

par l'expression (3.2), sont indiquées dans le tableau 1.1.
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Aleal_xN An
x=0,19 0,0167
x=0,47 0,0089
x=0,68 0,0068
x=0,78 0,0058

tableau 1.1 : Ecart moyen An entre indices minimisé et corrigé pour les
alliages Al.Ga;..N.

Les spectres de réflectivité de ces alliages, enregistrés a 7=300 K, sont comparés sur la
figure 3.5 aux spectres calculés utilisant les indices corrigés. Les spectres expérimentaux sont

en trait plein et ceux calculés avec les indices corrigés en traits pointillés.

1’0 i (a) AlO 19Ga0 81N ......... Calcul. i (b) AIO 47Ga0 53N --------- Calcul.
@ 0.8/ T=300K — Experlence_ T=300K Expérience
8
ERall
3 04r
5
e 0,2+

0,0+

LOr(c) Al Ga  N----- Calcul r(d Al Ga N Calcul
& 08/ T=300K Expérience| 17— 300 K Expérience
e
= 067 T '
g 04
B
r 0,2

0,0

2500 3000 3500 4000 2500 3000 3500 4000
Energie (meV) Energie (meV)

figure 3.5 : Spectres de réflectivité a température ambiante (trait plein)
comparés aux calculs correspondants (traits pointillés), utilisant les indices
corrigés, relatifs aux alliages Al,Ga;.N pour: (a) x=0,19; (b) x=0,47; (c)
x=0,68 et (d) x=0,78.
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La figure 3.6 présente 1'évolution, a température ambiante, des parametres
ellipsométriques tan # et cosA en fonction de 1'énergie (trait plein) pour tous les échantillons.

Les spectres issus des calculs et utilisant les indices corrigés sont en traits pointillés.

1,5 -(a)Alo,wGao,mN; I=300K 1L Allo,{c)cl}e_lo,ml\l' _ T::_)’.OO K

15[®) Al Ga, N T=300K Al Ga N  T300K

tany

1.5/ @Al Ga N T=300K Al Ga, N T=300K

15[ @Al Ga, N | T=300K

2000 2500 3000 3500 4000 2000 2500 3000 3500 4000
Energie (meV) Energie (meV)
figure 3.6 : Spectres d'ellipsométrie de tan'¥ (gauche) et cosA (droite) a
température ambiante (trait plein) comparés aux calculs correspondants
utilisant les indices corrigés (traits pointillés), relatifs aux alliages Al.Ga;..N
pour : (a) x=0,19; (b) x=0,47; (c) x=0,68 et (d) x=0,78.

Les épaisseurs des couches d'AlGaN déterminées a partir des ajustements des spectres

expérimentaux sont : pour x=0,19, 321,6 um, pour x=0,47, 321,9 um, pour x=0,68,
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d=1,86 um et pour x=0,78, d=1,72 um. Ces épaisseurs sont proches de celles qui figurent

sur la figure 3.1.

Les figures 3.5 et 3.6 montrent que les calculs effectués avec les indices corrigés sont en

bon accord avec les expériences autant au niveau de la réflectivité que de I'ellipsométrie.

1.3.3  Bilan et discussions des indices de réfraction a T=300 K

Les indices de réfraction de tous les échantillons, déterminés a température ambiante,
sont résumés sur la figure 3.7 dans la gamme d'énergie de 2130 a 4130 meV (c'est-a-dire sur
une gamme de longueur d'onde 300-580 nm) [141]. Nous observons l'augmentation attendue
de l'indice lorsque I'énergie des photons avoisine le gap et également la diminution globale
des indices lorsque la composition en aluminium augmente. Sur les courbes relatives aux

indices de GaN et d'Aly19GagsiN, on distingue clairement un pic qui a pour origine les

transitions entre le minimum de la bande de conduction et les extrema en k =0 de la bande
de valence. Nous voyons également sur les courbes relatives aux coefficients d'extinction de

GaN et d'Alp,19Gag g 1N la translation du gap en fonction de la composition en aluminium.

3,0
x=0,19 — 10,6 AlGa N
10,4 T=300K
x=0,00 K 42,8 -
10,2 o
8
o 00 3500 e 126 3
2500 3000 3500 4000 > 5'5
Energie (meV) —-
3
x=10,00 124 g
x=0,19 =
0,47 =
‘x = 2
x=0.68 // {22
x=0,78
x=1,00
2000 2500 3000 3500 4000 ’

Energie (meV)
figure 3.7 : Evolution de l'indice de réfraction (n) a 300K en fonction de
l'énergie pour les compositions d'Al.Ga; N suivantes : x=0; 0,19; 0,47,

0,68; 0,78 et 1. L'insert correspond au coefficient d'extinction de GaN et
d'Al(),]gGa()yng

La partie réelle de l'indice peut étre représentée, dans la région de transparence de

l'alliage par une loi de Sellmeier (expression (3.1)) dont les parametres a, b et ¢ sont listés
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dans le tableau 1.2, ou figure également le domaine de validité de cette loi pour chacun des

alliages.

Composition en Domaine de ~ Domaine de

a b ¢ (nm)
Al (x) d'Al,Ga; N validité (meV) validité (nm)
0,00 5,15 0,35 339,8 [2130;3300] [375;580]
0,19 4,98 0,39 297,7 [2130;3715] [333;580]
0,47 4,20 0,63 247.5 [2130;4130] [300;580]
0,68 3,95 0,63 2393 [2130;4130] [300;580]
0,78 2,67 1,67 183,7 [2130;4130] [300;580]
1,00 1,00 3,12 138,0 [2130;4130] [300;580]

tableau 1.2 : Paramétres a, b et c de la loi de Sellmeier a 300K permettant
d'ajuster les indices de réfraction (n) des alliages dans leur zone de
transparence respective, qui est indiquée dans la derniére colonne.

e Comparaisons avec les valeurs publiées précédemment

Il existe des variations significatives dans les données publiées des indices de réfraction
des alliages Al,Ga;,N. Nous avons comparé nos résultats avec ceux issus de plusieurs
publications [109-116] pour des compositions en aluminium variant de 0 a 1. La figure 3.8
présente la comparaison entre les indices de réfraction déterminés dans ce travail (en traits
pleins et pointillés) et les valeurs publiées : la figure 3.8 (a) montre les données pour x=1
(AIN) et x avoisinant 0,47 ; la figure 3.8 (b) pour x proche de 0,19 et 0,78 et la figure 3.8 (¢)
pour x=0 (GaN) et x proche de 0,68.

Pour des compositions en aluminium importantes (x>0,65), les valeurs mesurées dans

ce travail sont similaires a celles reportées dans les publications.

Pour x proche de 0,47 ou de 0,19, il y a quelques divergences, ce qui n'est pas
totalement surprenant puisque la référence [142] a reporté 20 publications sur l'alliage Al,Ga,.
«N pour x proche de 0,50 ; il ressort de cette étude que la valeur du gap s'étend sur 1 eV a
cause des différentes qualités d'échantillons et/ou des différentes contraintes dans les couches,

les contraintes translatant et rendant plus larges les transitions optiques et les imperfections
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structurales ¢largissant le front d'absorption. Mais les divergences reportées sont
principalement dues aux incertitudes sur la détermination de la composition d'aluminium de
l'alliage. Un autre phénomene qui peut expliquer les variations des valeurs des indices de
réfraction est la mise en ordre chimique des atomes de gallium et d'aluminium dans les
alliages Al,Ga;,N, qui dépend des conditions de croissance, en particulier des vitesses et des

températures de croissance [143-147].
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2,6F o 045 o 1° o
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- v 020" m 0151°¢ £

2,6F o 023° % 016"
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Indice de réfraction d'Al Ga

2,8
2,6

2,4

22 g
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v 065" o 0675°
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>0l ©

Energie (meV)

figure 3.8 : Comparaison des indices de réfraction (n) d'Al,Ga;.N : (a) pour
x proche de 0,47 et x=1 ; (b) x voisin de 0,19 et x proche de 0,78 ;( ¢) x=0 et
x proche de 0,68. Les valeurs sont issues des références suivantes : “ ce
travail, * réf. [112], € réf. [115],  véf. [116], € réf. [110],7 réf. [111], ¢ réf.
[114], " réf. [109], " réf. [113].

Concernant l'indice de réfraction de GaN, les données sont globalement cohérentes,

excepté une légere différence entre GaN épitaxié sur silicium (trait plein) et sur saphir
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(triangle vers le haut ouvert) pour les énergies proches du gap. La différence est en grande
partie due aux différents effets des contraintes imposées par les couches-tampon et le substrat

sur la couche de GaN [148-150].

Pour toutes les compositions étudiées, nos valeurs d'indices de réfraction sont en bon
accord avec les données des indices ordinaires rapportées par U. Ozgiir [116] dans la gamme
2130-3100 meV (400-580 nm), ce qui justifie a posteriori le choix de ne pas tenir compte de

l'influence de I'anisotropie.

Il faut ajouter également que suivant la technique de mesure employée, la précision sur
la composition en aluminium d'Al,Ga; N est trés variable [151]. De plus, les couches ont été
déposées en utilisant des techniques et des conditions de croissance différentes : épitaxie sous
jets moléculaires (EJM) [112,114,116] et épitaxie en phase vapeur aux organométalliques
(EPVOM) [109-111,113,115]. L'homogénéité de composition, les contraintes thermiques dues
aux températures de croissance ou les contraintes imposées par les couches-tampon varient
¢galement en fonction de la technique de croissance utilisée. L'incertitude sur la détermination
de x et les différentes contraintes peuvent induire également une translation des transitions,

entrainant une variation des indices de réfraction.

1.3.4  Indices de réfraction a T=5 K

Nous avons effectu¢ des expériences de réflectivité a basse température (7'=5 K) sur
tous les échantillons ; les spectres expérimentaux (trait plein) ainsi que les calculs (traits
pointillés) sont présentés sur la figure 3.9 pour les échantillons A152 (a), A163 (b), A229 (c)
et A230 (d) relatifs aux indices de GaN et d'AIN.

La figure 3.10 présente les spectres expérimentaux (trait plein) et calculés (traits

pointillés) pour les alliages Al,Ga;_,N pour x=0,19 (a), 0,47 (b), 0,68 (c) et 0,78 (d).

L'effet principal observé sur les spectres est le déplacement en énergie de la zone des
oscillations ce qui correspond a une translation du front d'absorption ; nous avons donc
introduit des paramétres d'ajustement identiques a ceux utilisés pour simuler les spectres de
réflectivité a 300K, 1'unique parametre ajustable étant la valeur de 1'indice de réfraction a 5 K.
L'indice a 5 K est obtenu en translatant en énergie l'indice a 300 K de manicre a ajuster le
mieux possible les franges d'interférences des spectres. Les indices de réfraction a 7 =5 K sont
présentés sur la figure 3.11, l'insert correspondant aux coefficients d'extinction de GaN et

d'Al(),lgGao,g]N [1 52]
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figure 3.9 : Spectres de réflectivit¢ a T=5 K (trait plein) comparés aux

calculs (traits pointillés) pour les échantillons A152 (a), A163 (b), A229 (c)
et A230 (d) relatifs aux indices de GaN et d'AIN.
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figure 3.10 : Spectres de réflectivité a T=5 K (trait plein) comparés aux

calculs (traits pointillés) pour les alliages Al,Ga;..N avec : x=0,19 (a), 0,47
(b), 0,68 (c) et 0,78 (d).
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figure 3.11 : Indices de réfraction (n) d'Al.Ga,; N a 5K pour x=0, 0,19, 0,47,
0,68, 0,78 et 1. L'insert correspond aux coefficients d'extinction de GaN et
d'4ly 19GagsN.

De la méme maniére qu'a une température de 300 K, les indices peuvent étre décrits par

une loi de Sellmeier (expression (3.1)) dont les paramétres a, b et ¢ sont indiqués dans le

tableau 1.3.

Composition en a b ¢ (nm) Domaine de Domaine de
Al (x) d'Al,Ga; N validité (meV) validité (nm)

0,00 5,59 0,191 344,0 [2130;3362] [368;580]

0,19 4,65 0,550 286,6 [2130;3783] [328;580]

0,47 4,20 0,624 2454 [2130;4130] [300;580]

0,68 3,95 0,623 2373 [2130;4130] [300;580]

0,78 2,69 1,646 182,8 [2130;4130] [300;580]

1,00 1,06 3,055 138,0 [2130;4130] [300;580]

tableau 1.3 : Paramétres a, b et ¢ de la loi de Sellmeier a 5K permettant
d'ajuster les indices de réfraction (n) des alliages dans leur zone de

transparence respective, qui est indiquée dans la derniere colonne.
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Les indices de réfraction d'AIN, de GaN et d'AlGaN ont ét¢ déterminés a température
ambiante et a une température de 5K ; nous allons maintenant utiliser ces résultats dans

I'étude de trois miroirs de Bragg a base de nitrures.

2 Miroirs de Bragg a base de nitrures

2.1 Description des échantillons

2.1.1 Croissance des échantillons [St Nectaire, JJAP Franck]

Les miroirs de Bragg ont ét¢ également élaborés au Centre de Recherche sur
I'Hétéroépitaxie et ses Applications (CRHEA) de Valbonne [38]. La croissance a été effectuée
par épitaxie sous jets moléculaires en utilisant des sources ¢élémentaires d'aluminium et de
gallium et NH; comme précurseur de 'azote [152]. Les structures sont élaborées sur substrat
silicium Si(111) sur des échantillons d'une taille de 2 pouces. Les conditions de croissance
sont soigneusement ajustées de manicre a éviter la formation des alliages Si\N, et Al-Si
[36,40,152]. La croissance débute par une couche-tampon d'AIN d'environ 400 A déposée a
920°C. Puis, afin de compenser les contraintes et de réduire la densité de dislocations, un
"tampon" constitué d'une couche de GaN et d'une couche d'AIN est ¢élaboré, juste avant la
croissance d'une couche épaisse de GaN de 0,5 um [40]. Vient ensuite la croissance
proprement dite des miroirs de Bragg. Les couches sont déposées a 830°C avec une vitesse de
croissance avoisinant 0,1 ym/h et 0,5 um/h respectivement pour AIN et Al,Ga; N [154]. Les
paramétres de croissance, tels que les vitesses de croissance ou la composition d'Al dans les

couches d'AlGaN, sont ajustés en utilisant la réflectivité laser in situ (A=670 nm).

La composition en aluminium est mesurée a partir d'expériences de rétrodiffusion
Rutherford (Rutherford Back Scattering : RBS) [155] et confirmée par des expériences de
photoluminescence a basse température [137]. La caractérisation structurale des échantillons

est effectuée par RBS et par microscopie électronique a transmission (MET).

Du fait de l'inhomogénéité des flux de gallium et d'aluminium lors de la croissance des
structures, les épaisseurs et les concentrations des couches peuvent varier le long du rayon de
'échantillon. Nous pouvons estimer que les épaisseurs peuvent varier de = 7% et les

concentrations de + 3% du centre vers le bord de 1'échantillon.
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Nous avons ¢étudié trois échantillons dont les structures sont décrites ci-apres sous forme

de schémas.

2.1.2 L'echantillon A172

La structure de 1'échantillon numéroté A172 est indiquée sur la figure 3.12 ; le miroir de

Bragg est constitué¢ de 12,5 alternances AIN/GaN.

air
AIN 47.4 nm
GaN 38.9 nm
] 12
- paires
AIN 47.4 nm
GaN 38.9 nm
AIN 47.4 nm
GaN 1100,0 nm
AIN 250,0 nm
GaN 240,0 nm

silicium (substrat)

figure 3.12 : Structure de l'échantillon A172.

Notre objectif étant d'utiliser les miroirs de Bragg pour la conception de microcavités
dont le milieu actif est GaN, pour les échantillons suivants, GaN, qui était le matériau d'indice

haut du miroir A172, a été remplacé par de 1'AlGaN.

2.1.3 L'echantillon A178

L'échantillon A178 est représenté sur la figure 3.13. Le miroir de Bragg contient 10

paires Al,Ga; N/AIN.

Des expériences de RBS ont été réalisées au CRHEA de Valbonne permettant de
déterminer une composition en aluminium x de l'alliage de 23 + 3% et des épaisseurs des
couches d'AIN et d'Alp23Gag77N respectivement de 38,5 nm et 33,5 nm [154]. La
concentration en aluminium a été confirmée par des expériences de photoluminescence a

basse température.
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air

Al,,.Ga,..-N  359nm |
AIN 40,0 nm

] \ 10

- paires
Aly,,Ga, ,,N 35,9 nm
AIN 40,0 nm |,
GaN 530,0 nm
AIN 247,0 nm
GaN 241,0 nm
AIN 44.0 nm

figure 3.13 : Structure de l'échantillon A178.

La figure 3.14 présente une image de MET relative a 1'échantillon A178. Les épaisseurs
mesurées sont 39,2 nm pour AIN et 34,2 nm pour Aly23Gag77N ; elles sont trés proches de

celles attendues (40,0 nm pour AIN et 35,9 nm pour Al 23Gag77N).

\

¥
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figure 3.14 : Image de microscopie électronique a transmission (MET) de
l'échantillon A178, contenant 10 paires AIN/Aly,;Gayg 77N.

La figure 3.15 présente une image en coupe de microscopie électronique a balayage
(MEB) du miroir. Les alternances entre les couches d'AIN et d'AlGaN sont bien définies. Sur
la partie droite de la photo, nous pouvons apercevoir un crack (petite dépression a la surface).

A partir d'images MEB recueillies sur la surface, il a été déterminé une distance entre cracks
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de quelques micromeétres (CRHEA) ; ils se sont formés a l'interface entre la premiére couche

d'AIN et la couche épaisse de GaN au-dessus du substrat.

figure 3.15 : Image de microscopie électronique a balayage (MEB) de
l'échantillon A178, contenant 10 paires AIN/Aly>;Gag 77N.

2.1.4  L'echantillon A285

La figure 3.16 présente la structure de 1'échantillon A285. Le miroir de Bragg est
constitué de 15 alternances Al,Ga;_N/AIN.

Les expériences de RBS effectuées au CRHEA sur cet échantillon fournissent une
composition en aluminium de 1'alliage de x=23 + 3% ainsi que des épaisseurs de 31,5 nm pour

Alp23Gag77Net 41,0 nm pour AIN.

air

Al,,.Ga, . N  389nm |)
AIN 422 nm

| > 15

- paires
Al ,,Ga, N 38,9 nm
AIN 422 nm_|)
GaN 1000 nm
AIN 250 nm
GaN 250 nm
AIN 40 nm

silicium (substrat)

figure 3.16 : Structure de l'échantillon A285.
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La figure 3.17 montre une image de microscopie électronique a balayage relative a
'échantillon A285. Sur cette image, nous distinguons clairement les couches constituant le

miroir ainsi que l'ensemble des couches-tampon.

Be@dl 13Kl

figure 3.17 : Image de microscopie électronique a balayage de l'échantillon
A285, contenant 15 paires AIN/Aly3Gay,77N.

2.2 Expériences de réflectivité et modélisations

Nous avons effectué des expériences de réflectivité sous incidence normale sur les trois
¢échantillons présentés dans la partie 2.1. Le spectrometre utilisé est décrit dans le chapitre 2.
Afin de s'affranchir de la réponse de l'appareillage (lampe, spectrométre et détecteur), le
spectre expérimental est calibré a l'aide du spectre du miroir de renvoi utilis¢ lors des

expériences.

Nous avons modélisé ces spectres de réflectivité en utilisant la méthode des matrices de
transfert d'Azzam et Bashara [92], décrite dans le chapitre 2. Dans ces calculs, I'ensemble des
couches constituant la structure de 1'échantillon est pris en compte : air, miroir, couches-
tampon et substrat, considéré comme semi-infini. Dans le formalisme, chaque couche et
chaque interface sont représentées par une matrice ; les propriétés optiques de la structure,
telles que la réflectivité totale, sont déterminées a partir de la multiplication de toutes ces
matrices. Les épaisseurs des couches du miroir (d; et d») sont calculées grace a l'expression
(1.54) : di=\o/(4n) et dr=~o/(4n,), ou Ay est la longueur d'onde a laquelle est centré le miroir
et n; et ny les indices des couches pour cette longueur d'onde. Nous avons utilisé les indices de
GaN et d'AIN obtenus dans la partie 1 de ce chapitre ; nous prenons donc en compte

'absorption de GaN. Pour ce qui est des alliages Al,Ga;_ N, nous avons ajusté les lois d'indice
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que nous avions a notre disposition en fonction de la composition en aluminium de la couche,
a savoir, en fonction de la position de 1'énergie de bande interdite du matériau. Concernant le

substrat de silicium, les données proviennent des références [140].

2.2.1 Echantillon A172

La figure 3.18 montre le spectre de réflectivité expérimental (trait plein) enregistré a une

température de 300 K relatif a I'échantillon A172 qui contient 12,5 paires AIN/GaN.

éch. A172 Calcul‘
1LOF 125 paires AIN/GaN Expérience
T=300 K
0,8
S o6l
2 co X - S
SR U A UL GaN
o 7 N
I EAY N
N :
%021 :
0,0
|

| | | |
2600 2800 3000 3200 3400
Energie (meV)

figure 3.18 : Spectres de réflectivité experimental (trait plein) et théorique
(traits pointillés) a température ambiante de l'échantillon A172, constitué
d'un miroir de Bragg contenant 12,5 paires AIN/GaN.

Le spectre présente des oscillations qui correspondent a des interférences provenant des
différentes couches de I'échantillon. La stop band du miroir n'est pas trés bien définie a cause
de ces oscillations. Au-dessus de 3400 meV, le nitrure de gallium absorbe et les oscillations
disparaissent. Le spectre expérimental a été normalisé par rapport au spectre théorique, en
traits pointillés, dans la région d'absorption de GaN indiquée par la fleche sur la figure. Nous
obtenons un accord raisonnable entre calcul et expérience sur l'ensemble du domaine étudié,
en particulier, la période des oscillations présentes dans le spectre est ajustée correctement.
Les épaisseurs que nous avons utilisées dans le calcul sont 38,7 nm pour GaN (au lieu des
38,9 nm visés) et 47,2 nm pour AIN (au lieu de 47,4 nm). Ces variations entrent largement

dans les barres d'erreur sur les épaisseurs (£ 7%).
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2.2.2  Echantillon A178

Les spectres expérimental (trait plein) et calculé (traits en petits points) de réflectivité a
300 K relatifs a 1'échantillon A178, constitu¢ d'un miroir de Bragg contenant 10 paires
AIN/Alp23Gag77N sont représentés sur la figure 3.19. Comme sur la figure 3.18, des
oscillations apparaissent sous 3400 meV, et disparaissent au-dessus du gap du nitrure de
gallium (indiqué par la fleche de gauche sur la figure). Sur ce spectre, la stop band du miroir
est clairement définie ; elle est centrée sur 3650 meV et sa largeur avoisine 380 meV. Nous
distinguons également le début de 1'absorption d'Alp23Gag77N qui se situe a 3955 meV
(fleche de droite sur la figure). A partir d'une courbe d'étalonnage établie par M. Leroux
[137], nous pouvons déduire la composition en aluminium de l'alliage, qui est ici égale a

22,5%.

éch. A178 e Calcul
1,0 10 paires Al ,.Ga, . N/AIN Expérience

7=300 K
0,8

T

0,6

0,4

T

Réflectivité (R)

T

0,0

1 1 1 1 1
3200 3400 3600 3800 4000
Energie (meV)

figure 3.19 : Spectres de réflectivité expérimental (—) et théorique (-----) a
température ambiante de l'échantillon A178, constitué d'un miroir de Bragg
contenant 10 paires AIN/Aly,;Gay 7;N. La portion de courbe représentée par
des symboles (®) correspond a une translation de +50 meV de l'absorption
théorique d'AlIGaN par rapport a la position indiquée par la fleche (voir
texte).

Un trés bon accord théorie-expérience est obtenu, autant au niveau de la largeur de la
stop band que de la réflectivit¢ du miroir ou également au niveau des oscillations sous
l'absorption de GaN. Nous avons utilisé des épaisseurs de 34,8 nm pour les couches

d'Alp23Gag 77N et de 39,3 nm pour les couches d'AIN (ce qui correspond a des modifications
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d'épaisseurs de moins de 3% par rapport aux épaisseurs attendues). Concernant l'indice
d'Alp23Gag 77N, cette composition d'alliage n'a pas été déterminée par ellipsométrie ; de plus,
nous pouvons observer en comparant les figures 3.7 et 3.19 que les énergies auxquelles
Alp19GaggIN et Alg23Gag 77N absorbent sont €loignées : 3815 meV pour Alp19GapsiN et
3955 meV pour Aly23Gag 77N ; nous ne pouvons donc pas effectuer une extrapolation , car au
voisinage du gap, la valeur de l'indice varie rapidement. Nous avons donc commencé par
l'ajustement de 1'absorption d'AlGaN ; pour cela, nous avons utilisé le coefficient d'extinction
K d'Alp19GapgiN translaté de 140 meV, valeur qui permet d'ajuster au mieux le spectre
expérimental dans la zone avoisinant I'absorption d'AlGaN. Sur la figure 3.19, la portion de
courbe représentée par des symboles (o) présente le calcul dans le cas ou l'absorption
d'AlGaN est translaté de +50 meV afin de montrer la pertinence de notre choix quant a la
position de l'absorption. La partie réelle de 1'indice qui nous a permis de rendre compte au
mieux de I'amplitude et de la largeur de la stop band expérimental présente la méme forme
que celle d' Alp19Gags1N avec une amplitude l1égérement différente, la position du maximum
¢tant décalée en énergie de la méme quantité que l'absorption. Finalement, l'indice obtenu est
en bon accord avec ceux déterminés par ellipsométrie. Comme 1'énergie de bande interdite de
l'alliage se situe dans l'intervalle sondé ([3100-4100] meV), il n'est pas possible d'utiliser pour

décrire la partie réelle de I'indice une loi de Sellmeier, qui n'est applicable que loin du gap.

Le spectre expérimental a ét¢ normalisé a partir de la réflectivité¢ d'un miroir étalonné ;
nous avons obtenu R=78% pour une énergie £=3650 meV. Le calcul donne a cette méme
énergie : R=79%. Ainsi, il apparait une trés bonne cohérence entre l'expérience et la

simulation.

2.2.3  Echantillon A285

e Réflectivité a 300 K

La figure 3.20 montre le spectre de réflectivité expérimental (trait plein) enregistré a une
température de 300 K relatif a I'échantillon A285, contenant 15 paires Alp,3Gag77N/AIN. La
stop band est centrée sur une énergie avoisinant 3480 meV et sa largeur est d'environ 300

meV. Les fléches indiquent sur la figure les absorptions de GaN et d'AlGaN.

La simulation reproduit correctement les principales caractéristiques du spectre
expérimental : les oscillations sous le gap de GaN, la réflectivité et la largeur de la stop band.

Les épaisseurs utilisées sont 37,8 nm et 40,9 nm respectivement pour les couches d'AlGaN et
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d'AIN, ce qui correspond a un écart inférieur a 3% par rapport aux épaisseurs attendues.
L'absorption d'AlGaN se situe a 3965 meV, ce qui correspond a une concentration d'environ
23% ; nous avons donc utilisé la loi d'indice relatif a 'alliage de I'échantillon A178 que nous
avons légerement modifiée suivant une procédure de modélisation identique a celle décrite
pour I'échantillon précédent. La valeur maximale de la réflectivité expérimentale est R=86%
(mesurée au CRHEA a partir d'un miroir étalonné). La réflectivité calculée, vaut quant a elle,
a la méme énergie R=87% ; cette derniere valeur correspond au meilleur ajustement de la

simulation a l'expérience que nous avons pu obtenir.

éch. A285 : 15 paires Al , . Ga _N/AIN

LOoF 7=300 K

------- Calcul
Expérience

\!o \!o \.o
EES =) [ore)

Réflectivité (R)

=
N

0,0

| | | |
3100 3300 3500 3700 3900
Energie (meV)

figure 3.20 : Spectres de réflectivité expérimental (trait plein) et théorique
(traits pointillés) a température ambiante de l'échantillon A285, constitué
d'un miroir de Bragg contenant 15 paires AIN/Aly,;Gay 77N.

e Réflectivité a S K
Les épaisseurs des miroirs avaient ¢ét€¢ préalablement choisies de maniére a ce que le
miroir soit opérationnel a une température de 5 K. Nous avons donc effectué¢ des expériences

de réflectivité sous incidence normale a une température de 5 K. La figure 3.21 présente en

trait plein, le spectre expérimental et en traits pointillés, le spectre calculé.

Les indices a 5 K de GaN et AIN sont ceux déterminés précédemment. Concernant
l'alliage, 1'indice est obtenu par le méme procédé que dans la partie 1 de ce chapitre, a savoir

par translation en énergie de l'indice. La valeur de cette translation correspond a la différence
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d'énergie entre le gap a 300 K et le gap a 5 K ; la variation est de 50 meV. Nous observons un

bon accord expérience-théorie.

10 F ¢éch. A285 : 15 paires A10,23Ga0,77N/A1N
7=5K

0,8 Expérience

S 06
8
2
S 04}
= AlGaN
o

0,2

0,0 -

3200 3400 3600 3800 4000
Energie (meV)

figure 3.21 : Spectres de réflectivité expérimental (trait plein) et théorique
(traits pointillés) a une température de 5 K de l'échantillon A285, constitué
d'un miroir de Bragg contenant 15 paires AIN/Aly,3;Gay 77N.

2.3 Discussion

Notre objectif étant d'étudier le couplage lumicre-matiere dans des microcavités, la
couche active de GaN qui sera déposée juste au-dessus du miroir de Bragg doit étre de trés
bonne qualité. Or, sur 1'échantillon A285 contenant 15 paires Alp23Gag77N/AIN, nous avons
observé par la suite une délamination, c'est-a-dire que plusieurs couches du miroir se sont
décollées a partir de la surface de I'échantillon. Ceci nous montre que, pour obtenir un miroir

de bonne qualité, le nombre de bicouches ne doit pas étre trop important.

Nous avons effectué le calcul du coefficient de réflexion de 15 paires Alp23Gag77N/AIN
pour une structure identique a celle de I'échantillon A285 (figure 3.16). La figure 3.22 indique
la réflectivité maximale du miroir calculée en fonction du nombre de paires AIN/AlGaN.
Nous remarquons qu'avec 30 bicouches, nous obtenons une réflectivité de 98% ; ainsi, pour
passer d'une réflectivité de 86% a 98%, il faut doubler le nombre de bicouches et ainsi
détériorer les couches du miroir. Ce calcul nous permet de comprendre la difficulté future au

niveau de la conception des microcavités. En effet, il faudra trouver un compromis entre une
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réflectivité importante et un nombre de paires pas trop conséquent de maniére a satisfaire
d'une part les conditions d'obtention du couplage fort et d'autre part les conditions liées a la

croissance des couches du miroir mais surtout de la couche active de GaN.

100 %
= 80%¢
E  60%
=
2
2 40%|
3
o
o) K
= 0%l
I Miroir AIN/Al, Ga, N
T=300 K
0 % 1 1 1 1 1
0 5 10 15 20 25 30

Nombre de paires du miroir

figure 3.22 : Calcul de la réflectivité maximale du miroir en fonction du
nombre de paires ; la structure étudiée est identique a celle de l'échantillon
A285, schématisée sur la figure 3.16.

Conclusion du chapitre

Dans un premier temps, nous avons déterminé les indices d'AIN, de GaN et de leur
alliage Al,Ga;N pour x=0,19, 0,47, 0,68 et 0,78 a température ambiante ainsi qu'a 5 K. Les
¢chantillons ont été élaborés sur substrat silicium et les couches a étudier ont été déposées au-
dessus de plusieurs couches-tampon. Etant donnée la complexit¢ de l'empilement ainsi
obtenu, nous avons combiné des expériences d'ellipsométrie a des expériences de réflectivité
a 300 K et a 5 K de maniere a confirmer les valeurs mesurées. Nous avons ensuite comparé

nos valeurs a celles précédemment publiées et globalement, nous obtenons un bon accord.

Dans un deuxi¢me temps, nous avons ¢tudié trois miroirs de Bragg élaborés sur substrat
silicium par épitaxie sous jets moléculaires. Le premier est constitu¢ de 12,5 paires
AIN/GaN ; les deux autres sont constitués de 10 et 15 paires AIN/AlGa;. N (x~23%) et
fonctionnent dans 1'ultra-violet ; GaN est remplacé par AlGaN de manicre a pouvoir utiliser

ces miroirs dans des microcavités a miroirs de Bragg dont la couche active est GaN. Nous
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avons effectué les modélisations de la réflectivité des miroirs en utilisant les indices d'AIN et
de GaN déterminés dans la premiere partie de ce chapitre. Dans chaque cas, nous obtenons un
bon accord expérience-théorie qui confirme la validité des valeurs que nous avons obtenues.
Concernant l'indice d'AlGaN, nous avons établi de nouvelles lois d'indice pour l'alliage, car
nous ne pouvions pas le déduire directement de I'indice d'Aly 19GagsiN étant donné la grande
variation de l'allure de l'indice proche du gap. Nous obtenons un coefficient de réflexion
supérieur a 85% pour le miroir contenant 15 paires AIN/Alp23Gag77N ; pour obtenir un
coefficient de réflexion de 98%, il faut doubler le nombre de paires. Or, un nombre important
de bicouches conduit a I'élaboration de couches contraintes, entrainant une détérioration de la
qualit¢ des couches. Ainsi, lors de 1'¢laboration des microcavités, il faudra choisir un
compromis entre un coefficient de réflexion suffisamment élevé et une qualité des couches

suffisamment bonne.
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Etude de microcavités a miroirs de

Bragg a base de nitrures

Nous avons recensé dans la littérature plusieurs microcavités élaborées a partir de GaN
[156-160], mais dans aucune d'entre elles, le couplage fort n'a été mis en évidence
expérimentalement. Dans ce chapitre, nous allons présenter le cheminement suivi pour
parvenir a l'observation expérimentale du régime de couplage fort dans une microcavité a

base de nitrures.

Afin d'optimiser la structure des échantillons avant leur réalisation, diverses simulations
ont ¢té¢ effectuées utilisant les indices de réfraction obtenus précédemment et s'inspirant des
résultats relatifs aux miroirs de Bragg décrits dans le chapitre 3. Concernant les miroirs de
Bragg, les simulations ont permis de trouver un compromis entre un nombre de paires adéquat
a l'obtention d'une qualité des couches satisfaisante et un coefficient de réflexion suffisant
pour espérer observer le régime de couplage fort dans les microcavités. A partir de ces
calculs, nous avons imaginé différentes structures et finalement trois d'entre elles ont été
retenues ; elles ont été¢ élaborées au CRHEA par épitaxie sous jets moléculaires. Ces
structures sont des microcavités massives : le mode de cavité est résonant avec les excitons du
matériau massif (GaN), constituant la cavité [161,162]. En accordant soigneusement le mode
Fabry-Pérot aux transitions excitoniques, un dédoublement de Rabi aussi grand - voire plus

grand - que dans le cas de microcavités a puits quantiques est prédit car 1'épaisseur "utile" est
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plus importante (la zone d'interaction entre les photons et les excitons est plus grande que

dans le cas de microcavités a puits quantiques) [163,164].

Nous allons étudier ces trois structures par spectroscopie optique et ensuite comparer les
résultats expérimentaux aux simulations théoriques. Ainsi, il sera possible d'extraire les
parametres essentiels tels que 1'énergie de résonance et la largeur de raie du ou des exciton(s),

et dans le cas du régime de couplage fort, 1'énergie de couplage exciton-photon.

Avant 1'étude proprement dite de ces trois structures, nous devons nous interroger sur
trois aspects qui seront nécessaires pour la suite : tout d'abord, comment mettre en évidence
expérimentalement le dédoublement de Rabi et quelles sont les techniques spectroscopiques
utilisées ; quelle est I'importance du gradient d'épaisseur présent dans les échantillons et enfin

quels sont les avantages d'effectuer des mesures angulaires sur les microcavités.

1 Avant de commencer ...

1.1 Mise en évidence expérimentale du polariton

Diverses techniques sont utilisées pour appréhender le couplage fort dans les
microcavités : la réflectivité, la transmission, l'absorption ou la photoluminescence. Dans
notre cas, nous sommes limités a des expériences de réflectivité et de photoluminescence car
I'ensemble des microcavités que nous étudierons ont été épitaxiées sur un substrat de silicium,

qui est totalement absorbant dans le domaine du visible et de 'UV.

Pour savoir si une structure présente le régime de couplage fort, il convient d'ajuster
I'énergie du mode de cavité a 1'énergie des excitons. Ceci peut étre obtenu en utilisant le
gradient "naturel" de la structure du point de vue des épaisseurs ou bien en effectuant des

expériences de réflectivité résolues en angle.

1.1.1  Expériences de réflectivité

Le spectre de réflectivité d'une microcavité est le moyen le plus direct d'obtenir des
informations fondamentales sur la qualité de la structure (maximum de réflectivité, largeur du

mode de cavité) et bien sir sur le régime de couplage fort.

Si la structure présente un régime de couplage fort, alors les spectres auront une allure
similaire a ceux indiqués sur la figure 4.1, provenant d'une microcavité¢ a base de GaAs

contenant quatre puits quantiques d'InGaAs [165].
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Sur le premier spectre en bas, nous voyons le mode de cavité a basse énergie et un léger
renflement correspondant au mode excitonique. A mesure que le mode de cavité se rapproche
de 1'énergie de l'exciton, son amplitude diminue au dépend de celle du mode excitonique qui
augmente. La caractéristique du couplage fort est I'anticroisement entre ces deux modes, c'est-
a-dire que lorsque 1'énergie du mode de cavité coincide avec celle de 1'exciton - on est alors a
la résonance -, les deux pics ne sont pas confondus mais il y a un dédoublement : le
dédoublement de Rabi ou splitting de Rabi, qui correspond a I'écart minimal entre les deux
modes. Puis, lorsque 1'énergie du mode de cavité dépasse l'énergie de l'exciton, les deux

modes s'éloignent a nouveau.

Lorsqu'on est loin de la résonance, les deux branches tendent vers les modes photonique
et excitonique non couplés et étant donné que seul le mode de cavité est directement relié¢ aux
photons extérieurs, 'amplitude du mode excitonique devient trés faible [77] (voir le premier et

le dernier spectre de la figure 4.1).
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figure 4.1 : Spectres expérimentaux de réflectivité pour différentes positions
sur l'échantillon relatifs a une microcavité a base de GaAs contenant quatre
puits quantiques d'InGads élaborée au Laboratoire de Microélectronique et
Microstructures de Bagneux [165].

Le régime de couplage fort est démontré sans aucune ambiguité, lorsque 1'on observe

expérimentalement l'anticroisement entre les deux modes excitonique et photonique.
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1.1.2  Expériences de photoluminescence

Sur les spectres de photoluminescence, la présence du régime de couplage fort se
traduit, comme dans les expériences de réflectivité, par un anticroisement entre le mode de
cavit¢ et le mode excitonique. La figure 4.2 présente un exemple de spectres de
photoluminescence typiques d'une microcavité a base de GaAs contenant un puits quantique
d'InGaAs [80]. Nous pouvons identifier le mode de cavité par la forte dépendance de son
énergie avec la position sur 1'échantillon, contrairement a 1'énergie du mode excitonique qui
ne varie quasiment pas. Lorsque le désaccord entre les énergies des modes exciton et photon
est important, les largeurs a mi-hauteur des raies polaritoniques tendent vers celles des modes
non couplés, a savoir celle du mode de cavité pour la branche basse et celle de 1'exciton pour

la branche haute.
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figure 4.2 : Spectres de photoluminescence pour différentes positions sur
l'échantillon relatif a une microcavité a base de GaAs contenant un puits
quantique d'InGaAs provenant de la référence [80].

La comparaison de I'amplitude des deux modes, excitonique et photonique, sur la figure,

indique que le mode de type photon est plus luminescent que le mode de type exciton ; de
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plus, sa luminescence atteint un maximum hors de la résonance. Intuitivement, nous nous
serions attendus a ce que le maximum de photoluminescence se produise a la résonance et que
la luminescence soit associée au mode de type exciton et non au mode de type photon. Le
méme phénomene a été préalablement observé par Stanley [6] a la fois sur les spectres de
photoluminescence et d'absorption d'une microcavité contenant 6 puits quantiques d'InGaAs
(figure 4.3 (a) et (b)). Ce comportement est une conséquence de 1'absorption importante dans
les microcavités : ce phénomene est appelé : "cavity pulling" [6,77]. Sur la figure 4.3 (c), les
coefficients d'absorption (4), de réflexion (R) et de transmission (7)) d'une microcavité Fabry-
Pérot symétrique, calculés par Stanley, sont tracés en fonction de 1'absorption intracavité A4,

(c'est-a-dire I'absorption lors d'un passage a l'intérieur de la cavité).
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figure 4.3 : Spectres de photoluminescence (a) et d'absorption (b) pour
différents désaccords exciton-photon relatifs a une microcavité contenant 6
puits quantiques d'InGaAs [6] ; les spectres ont été déplacés latéralement de
maniere a ce que la luminescence de l'exciton non perturbé (provenant de la
luminescence sur la tranche) reste a la méme énergie (1326 meV).
(c) Coefficients de réflexion (R), de transmission (T) et d'absorption (A)
calculés pour une microcavite Fabry-Pérot en fonction de l'absorption
intracavité ; la fleche indique le maximum de ['absorption intracavité a la
résonance correspondant a l'échantillon étudié au-dessus.

Lorsque l'absorption intracavité est nulle, la structure est un Fabry-Pérot idéal ayant une

transmission de 1 et l'absorption de la cavité est nulle. A l'opposé, lorsque l'absorption
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intracavité est trés importante, le mode Fabry-Pérot ne peut pas se former, le coefficient de
réflexion de la microcavité se réduit a celui du miroir haut et I'absorption de la cavité est
gouvernée par le coefficient de transmission du miroir haut, qui est trés faible. Dans une
microcavité, 1'émission étant directement reliée a l'absorption, 1'émission de la cavité est
également quasi-nulle. Entre ces deux extrémes, il existe une condition pour laquelle
'absorption de la cavité est maximum, et donc I'émission également ((%¢) sur la figure) ; cette
condition est satisfaite lorsque, lors d'un aller-retour dans la cavité, un photon a la méme
probabilité d'étre absorbé que de s'échapper de la cavité, soit lorsque la transmission du miroir
haut (#7) est égale a l'absorption intracavité ; le couplage entre I'extérieur et l'intérieur de la
cavité est ainsi optimal. Cette condition, valable également pour 1'émission, est appelée

condition d'adaptation d'impédance.

Dans le cas de I'échantillon examiné par Stanley, I'absorption intracavité a la résonance,
indiquée par une fleche sur la figure, est supérieure a la transmission du miroir, ainsi la
condition d'adaptation d'impédance n'est pas satisfaite a la résonance. En désaccordant le
mode de cavité par rapport cette position, l'absorption intracavité baisse et tend a se
rapprocher de la valeur nécessaire pour satisfaire la condition d'adaptation d'impédance, ainsi,

l'absorption de la cavité augmente, entrainant également une augmentation de 1'émission.

Ainsi, pour déterminer la position de la résonance en photoluminescence, il ne faut donc
pas se fier a I'amplitude des modes mais a la séparation en énergie entre les deux modes, qui

doit étre minimale a la résonance.

1.2 Gradient d'épaisseur des microcavités

La création d'un gradient d'épaisseur sur les échantillons est mise a profit pour ajuster
'énergie du mode de cavité. Ainsi, lors de la fabrication des microcavités par épitaxie sous
jets moléculaires, la rotation de 1'échantillon est volontairement stoppée de maniére a ce que
les couches ne soient pas déposées uniformément sur I'ensemble de 1'échantillon. La figure 4.4
représente le gradient d'épaisseur ainsi formé. Ce gradient est cependant suffisamment faible
pour que, localement, la cavité puisse étre considérée comme une cavité¢ Fabry-Pérot a faces

paralléles.

- 123 -



Chapitre 4 - Etude de microcavités a miroirs de Bragg a base de nitrures

point de
mesure miroir haut miroir bas

S S W
' substrat
centre de la
plaquette

figure 4.4 : Schéma du gradient d'épaisseur le long de l'échantillon.

Pour différents points de mesure sur l'échantillon, les épaisseurs des couches étant
différentes, les longueurs de résonance de cavité obtenues ne sont pas les mémes.
Concreétement, lorsqu'on se déplace du centre de la plaquette vers le bord, les épaisseurs des
couches diminuent ; la longueur d'onde de résonance de la cavité qui est proportionnelle a ces

¢épaisseurs diminue également.

Si les épaisseurs des couches sont initialement correctement choisies, il est possible en
se déplagant sur I'échantillon d'ajuster 1'énergie de résonance de la cavité a 1'énergie des

transitions excitoniques de GaN, permettant ainsi d'étudier le couplage exciton-photon.

Tous les échantillons qui seront présentés par la suite présentent ce gradient d'épaisseur.

1.3 Influence des mesures angulaires sur la microcavité

Une réflectivit¢ en fonction de I'angle d'incidence permet ¢également de contrdler

I'énergie du mode de cavité.

Nous avons vu dans le chapitre 1 que 1'énergie d'un photon de cavité, ayant un vecteur
d'onde k. quantifié et un vecteur dans le plan 4, s'écrit sous la forme (expression (1.72)) :
1/2
ek
E(k,)=E, [1 + I L

0%

(4.1)

ou 7. est I'indice de réfraction de la cavité et Ey I'énergie du photon pour k=0 : E¢=hc/(n.L.)

avec L. I'épaisseur physique de la cavité.

La projection de k dans le plan de la microcavité s'écrit : k= k sin8. =E(k;) n. sin@,/(hic)
ou 6. est I'angle d'incidence interne ; en utilisant les lois de Snell-Descartes, &, peut étre relié

E(k))

a l'angle d'incidence externe @ par la relation : &, = sin@ (4.2)
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Ainsi, en faisant varier 'angle d'incidence 6, on sélectionnera une valeur particuliere de
ky. En éliminant &, des expressions (4.1) et (4.2), on peut relier directement 1'énergie du mode
de cavité a I'angle d'incidence :

20 12
E(H):Eo(l—smz j
n[’

(4.3)

La dépendance du mode de cavité vis a vis de @ est tres forte : par exemple, pour
n~2,60 et £y=3450 meV, I'énergie du mode de cavité pour =60° avoisine 3650 meV ; ainsi

en faisant varier l'angle de 0° a 60°, le mode de cavité se déplace d'environ 200 meV.

Les états d'excitons étant indépendants de l'angle, le potentiel d'interaction exciton-
cavité est également indépendant de I'angle [77]. Ainsi, comme dans le cas de la présence d'un
gradient d'épaisseur, on pourra ajuster le mode de cavité de manicre a faire coincider son

énergie avec celle des excitons de GaN pour étudier le couplage lumicre-matiere.

2 La microcavité A247

2.1 Description de I'échantillon

Dans le domaine spectral sur lequel nous travaillons, le silicium peut étre utilisé comme
miroir étant donnée la valeur de son indice de réfraction. Nous avons effectué¢ des simulations
de structures utilisant le silicium comme miroir bas et un miroir de Bragg AIN/Aly20Gag goN
comme miroir haut de la microcavité. Mais ce type de structure n'est que théorique, car au
niveau de la croissance des couches, il n'est pas possible de déposer directement une couche
de GaN relativement mince et de bonne qualité directement sur le substrat de silicium. Ainsi,
comme dans le cas des miroirs de Bragg décrits dans le chapitre 3, il est nécessaire
d'intercaler entre GaN et le silicium plusieurs couches tampons. Ces couches-tampon faisant
partie intégrante de la cavité, il faut modifier la structure de ces dernicres de maniere a
optimiser la microcavité. Nous avons remplacé la couche tampon de GaN par de
1'Alp20Gag soN. Dans le premier chapitre, nous avons vu que l'épaisseur optique de la cavité
doit étre un multiple de la demi-longueur d'onde : L,,~=mAo/2 (expression (1.45)) ; cette
condition est valable dans le cas de microcavités "classiques", c'est-a-dire contenant deux
miroirs métalliques pour une microcavit¢ Fabry-Pérot ou deux miroirs de Bragg pour une

microcavit¢ a miroirs de Bragg. Cette condition découle du fait que le champ
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¢lectromagnétique doit étre maximum aux interfaces entre la cavité et les miroirs dans le cas
de deux miroirs de Bragg et nul dans le cas de deux miroirs métalliques. Or, la structure
décrite ici est hybride puisqu'elle est composée d'un miroir de Bragg et du substrat de
silicium, considéré comme un miroir métallique. Ainsi, pour satisfaire les conditions requises
sur le champ (maximum a l'interface miroir de Bragg/cavit¢ et nul a l'interface
cavité/silicium), I'épaisseur optique de la cavité¢ doit €tre égale a : L,,~mA/2+A/4. Ainsi, les
épaisseurs des couches doivent étre modifiées en conséquence, mais il faut é¢galement tenir
compte des conditions liées a la croissance des couches, a savoir la nécessité d'avoir des
¢épaisseurs proches de 40 nm pour la premic¢re couche d'AIN, de 250 nm pour la couche
intermédiaire d'AlGaN et de 250 nm également pour la couche d'AIN du dessus [166]. Les
épaisseurs optiques qui se rapprochent au mieux des épaisseurs demandées par la croissance
et qui respectent les conditions liées au champ €lectromagnétique sont les suivantes : A/4 pour
AIN, 2A—A/4 pour AlGaN et 2A—A/4 pour AIN. Nous avons choisi une épaisseur optique de
A/2 pour la couche active de GaN ; la cavité a donc une épaisseur optique totale de : 4A+A/4.
La figure 4.5 représente l'allure du champ électromagnétique a l'intérieur de la cavité,
montrant bien que le choix de ces ¢épaisseurs satisfait les conditions sur le champ

¢lectromagnétique.

miroir
de
Bragg

.............. --Y silicium

GaN AIN AlGaN AIN

figure 4.5 : Allure du champ électromagnétique a l'intérieur de la cavite.

Finalement, la structure de la cavité A247 est celle schématisée sur la figure 4.6. Le
miroir de Bragg utilis¢é comme miroir haut de la cavité est constitu¢é de 12 paires
AIN/Aly20GaggoN. Les épaisseurs indiquées sur la figure sont les épaisseurs visées au centre
de la plaquette et calculées au préalable a partir des relations suivantes : d=Ao/(2n(Ag)) pour la
couche active de GaN, d=\y/(4n(Lo)) pour les couches d'AIN et d'AlGaN constituant le miroir
et d=(2ho—ho/4)/n(Ao) pour les deux couches tampon d'AIN et d'AlGaN. La longueur d'onde
de résonance visée pour la structure est 360,4 nm correspondant a une €nergie de résonance

d'environ 3440 meV.
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air
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figure 4.6 : Structure de l'échantillon A247 : la microcavité massive de GaN
a une épaisseur optique de A/2 ; le miroir haut est constitué de 12 paires
AIN/ Alp20GagsoN ; le substrat de silicium joue le réle de miroir bas.

2.2 Elaboration de 1'échantillon

L'échantillon a été¢ élaboré par épitaxie sous jets moléculaires. La croissance de la
premicre couche tampon d'AIN a été effectuée a 900°C, puis ensuite les deux couches
d'AlGaN et d'AIN ont été¢ déposées juste avant I'élaboration de la cavité de GaN a 800°C. La
derniere étape de la croissance est le dépot a 820°C du miroir de Bragg constitué¢ de 12
alternances AIN/Alp,0GaggoN. La vitesse de croissance avoisine 0,1 um/h pour AIN et

0,5 ,um/h pour Alo,z()Ga(),goN.

La composition en aluminium d'Al,Ga; N est de 20 £ 3% ; elle a été déterminée par
RBS et vérifiée par photoluminescence a basse température. Comme dans le cas des miroirs
de Bragg, l'inhomogénéité des flux de gallium et d'aluminium lors de la croissance peut
entrainer une variation des épaisseurs de = 7% et une variation des concentrations de + 3% le

long du rayon de la plaquette.

Sur la figure 4.7, I'image de microscopie €lectronique a balayage (MEB) de I'échantillon
montre clairement les alternances AIN/Aly20GaggsoN ; la cavité A/2 de GaN, ainsi que les

couches constituant le tampon sont clairement discernables.
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figure 4.7 : Image de microscopie électronique a balayage (MEB) de la
cavité A/2 de GaN (échantillon A247) superposée au module au carré du

champ électromagnétique dans la structure calculé pour une énergie de
3445 meV.

Superposé a l'image, le module au carré du champ électromagnétique dans la structure
est calculé pour une énergie de 3445 meV. Le calcul rend bien compte du confinement du
champ a l'intérieur des couches qui constituent la cavité, de la décroissance du champ a
l'intérieur du miroir de Bragg et de l'arrét brutal de la propagation du champ a l'intérieur du

miroir de silicium.

2.3 Caractérisation optique de la microcavité

Pour effectuer des expériences de réflectivité ou de photoluminescence résolue
spatialement sur des microcavités, il faut pouvoir scruter l'ensemble du rayon-vecteur de
I'échantillon. Les porte-échantillons situés a 1'intérieur de nos cryostats peuvent accueillir des
¢chantillons dont la largeur maximum est de 1 cm ; or, tous les échantillons que nous
étudierons mesurent 2 pouces (1 pouce = 2,54 cm). Nous ne pouvons donc pas les introduire
enticrement dans le cryostat, il faut au préalable les cliver. Ces échantillons sont d'abord
coupés en quatre au CRHEA, puis nous en clivons un a nouveau de maniere a obtenir des

morceaux de dimensions compatibles a celles des porte-échantillons, comme 1'illustre la
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figure 4.8. Ainsi, en ¢tudiant, par exemple, un a un les trois morceaux dessinés sur la figure,

l'ensemble du rayon-vecteur de 1'échantillon est étudié.

2 pouces

,, "N
clivage de
[110] % I’échantillon ﬂ
morceaux

a étudier

N

figure 4.8 : Représentation schématique de l'échantillon avant et apres
clivage ; les trois morceaux indiqués par les fleches sont les morceaux que
nous étudierons par la suite.

2.3.1  Expériences de réflectivité a 5K

Nous avons effectué des expériences de réflectivité sous incidence normale a une
température de SK sur le morceau le plus proche du centre de I'échantillon. Le schéma du

spectrometre de réflectivité est présenté dans le chapitre 2.

La figure 4.9 présente, en trait plein, le spectre expérimental et en traits en pointillés, le
spectre calculé correspondant. Nous distinguons clairement la bande d'arrét (ou stop band), le

mode de cavité ainsi que 1'absorption d'Aly20Gag goN au-dessus de 3915 meV.

Ce spectre est enregistré au centre de la plaquette ; le mode de cavité se situe a une
énergie de 3447 meV et sa largeur a mi-hauteur est de 33 meV. L'énergie de résonance
expérimentale de la cavité est trés proche de la valeur théorique envisagée lors de la

conception de la structure [167].
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figure 4.9 : Spectre expérimental de réflectivité sous incidence normale a
T=5K de la cavitée /2 de GaN (trait plein) et spectre calculé (traits
pointillés). Le spectre est enregistre au centre la plaquette.

Le spectre expérimental ne présente pas de signature décelable de la présence
d'excitons, ainsi, dans la simulation, nous n'avons pas inclus d'oscillateur traduisant les
excitons de GaN. Un tres bon accord expérience-théorie est obtenu sur 'ensemble du domaine
étudié. Les épaisseurs utilisées dans les calculs sont plus faibles que celles visées, au centre de
la plaquette, lors de la croissance, I'écart étant inférieur a 2%. Les indices d'AIN et de GaN
sont ceux déterminés a 5K dans le troisiéme chapitre. Concernant Alg20GaggoN, son
absorption a 5K débute a 3915 meV, a comparer a l'absorption d'Aly 19GagsiN a 300K a 3815
meV ; en tenant compte de la variation du gap en fonction de la température, qui se traduit par
une translation de 50 meV en énergie, 'absorption d'Alp20GaggoN a lieu a 300K au voisinage
de 3865 meV, c'est-a-dire 50 meV en dessous de celle d'Aly;19GaggiN. Ainsi, nous avons
utilisé l'indice d'Alp19GagsiN a 5K, déterminé par ellipsométrie, modifié¢ 1égerement afin de
tenir compte de la différence de composition en aluminium. Dans le calcul, le substrat de

silicium est supposé semi-infini.

Plusieurs spectres correspondant a différentes positions sur ce morceau de 1'échantillon
ont été enregistrés ; ces spectres sont présentés sur la figure 4.10 ; la position en mm de
chaque spectre par rapport au centre de la plaquette est indiquée a droite sur la figure. La

translation vers les hautes énergies du mode de cavité est clairement visible lorsque la zone
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examinée se rapproche du bord de I'échantillon. Le premier spectre au bas de la figure est

identique a celui de la figure 4.9.

éch. A247 Expérience

T=5K - Calcul

Réflectivité (R)

3000 3200 3400 3600 3800 4000
Energie (meV)

figure 4.10 : Spectres de réflectivité sous incidence normale a une
température de 5K de la cavité 2/2 de GaN (échantillon A247) ; les spectres
sont enregistrés le long d'un rayon de la plaquette, le spectre le plus bas
correspondant au centre | les traits pointillés correspondent aux calculs
correspondants. La position de la mesure par rapport au centre de la
plaquette est indiquée a droite de chaque spectre en mm.

Les courbes en traits pointillés correspondent aux spectres calculés ; les indices utilisés
sont identiques a ceux utilisés pour l'ajustement du spectre de la figure 4.9 ; les épaisseurs
sont également conservées, il n'y a qu'un seul parameétre ajustable : celui qui correspond au
gradient d'épaisseur le long du rayon de I'échantillon. Il s'agit d'un facteur multiplicatif
appliqué a l'ensemble des couches. Nous observons un bon accord expérience-théorie, en

particulier, le décalage vers les hautes énergies du mode de cavité est bien reproduit.

La position en énergie du spectre le plus haut sur la figure n'est pas suffisamment haute
par rapport a 1'énergie attendue des transitions excitoniques (autour de 3500 meV) ; nous
avons donc étudié les autres morceaux de I'échantillon. Les spectres enregistrés sur les

différents morceaux formant le rayon-vecteur sont présentés sur la figure 4.11.
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figure 4.11 : Spectres expérimentaux de réflectivité sous incidence normale a
une température de 5K pour différentes positions sur le rayon de la
plaquette ; les traits en pointillés suivent la translation du mode de cavité.
La position de la mesure par rapport au centre de la plaquette est indiquée a
droite de chaque spectre en mm.

Scruter I'ensemble du rayon de la plaquette a permis de déplacer le mode de cavité de
3445 meV jusqu'a 3570 meV. Aucune modification qui serait due aux transitions excitoniques
n'apparait sur les spectres ; le régime de couplage fort n'est donc pas mis en évidence en

réflectivité résolue spatialement dans cette structure.

2.3.2  Réflectivité résolue en angle a 5K

Des expériences de réflectivité résolue en angle ont ensuite ¢été¢ effectuées sur la
microcavité a une température de 5K pour un angle d'incidence variant de 3° a 40°. Le
fonctionnement du spectrometre de réflectivité résolue en angle est expliqué dans le

chapitre 2.

La figure 4.12 (a) présente les spectres de réflectivité correspondant a une polarisation

de la lumiere incidente transverse magnétique (7M).
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(a) Expérience (b) Expérience
éch. A247 -------- Calcul éch. A247------- Calcul
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figure 4.12 : Spectres de réflectivité résolue en angle de la microcavité A247
a une température de 5K pour la polarisation TM (a) et pour la polarisation
TE (b) ; les traits pointillés correspondent aux ajustements théoriques.

Les angles d'incidence successifs sont indiqués a droite de chaque spectre sur la figure.
A mesure que l'angle d'incidence augmente, le mode de cavité se déplace vers les hautes
énergies, s'élargit et diminue en amplitude. Concernant les simulations, nous avons tout
d'abord ajusté le spectre calculé correspondant a un angle d'incidence de 3° ; les indices des
couches utilisés sont identiques a ceux utilisés dans les calculs précédents, seule 1'épaisseur
des couches a été 1égerement diminuée puisque par rapport au spectre de la figure 4.9, le
mode de cavité se trouve a une énergie plus haute. Puis sans modifier les paramétres entrant
dans le calcul, nous avons fait varier I'angle d'incidence pour obtenir I'ensemble des spectres
en traits pointillés sur la figure. Un accord satisfaisant entre les spectres expérimentaux et
théoriques est obtenu ; au-dessus de 30°, le mode de cavité calculé disparait plus rapidement
dans l'absorption de GaN. Les formalismes utilisés pour le calcul de la réflectivité de la

microcavité dans le cas des deux polarisations TE et TM sont décrits dans le chapitre 2.

La figure 4.12 (b) présente les spectres correspondant a une polarisation de la lumiére
transverse ¢lectrique (7E), les traits pointillés correspondant aux spectres calculés. L'ensemble

des parametres relatifs aux simulations dans le cas d'une polarisation 7M est conservé.
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De la méme maniére que pour les expériences de réflectivité résolue spatialement, nous

n'observons pas de traces visibles du régime de couplage fort quelque soit la polarisation.

2.3.3 Photoluminescence a 5K

Des expériences de photoluminescence ont ensuite été réalisées a une température de
5K sur la microcavité. Les spectres présentés sur la figure 4.13 ont été enregistrés pour
différentes positions sur le rayon de la plaquette ; leurs positions respectives en mm par
rapport au centre de la plaquette sont indiquées a gauche sur la figure. La courbe inférieure

correspond a une position proche du centre de 1'échantillon.

Lorsque la position du mode de cavité est a une énergie faible ou élevée, I'émission de
photoluminescence est asymétrique parce que I'énergie du pic d'émission de GaN ne
correspond pas a celle du mode de cavité. A la coincidence entre les deux, le pic d'émission
est symétrique et étroit et son intensité est maximum, puis, lorsque le mode de cavité dépasse
'énergie d'émission de GaN, I'émission redevient asymétrique. Ceci est davantage visible sur
la figure 4.14, ou sont portés en fonction de 1'énergie, la largeur a mi-hauteur et l'intensité
intégrée du pic de photoluminescence. Le minimum de la largeur a mi-hauteur correspond au
maximum de l'intensité intégrée pour une énergie de 3507 meV. Ainsi, a cette énergie, le

mode de cavité coincide avec 1'émission de GaN.

Les traits en pointillés sur la figure 4.13 correspondent aux ajustements des spectres
expérimentaux utilisant le modéle développé dans le chapitre 2. Nous obtenons un bon accord
expérience-simulation en considérant que 1'émission de GaN se situe a une énergie de 3507

meV avec une largeur a mi-hauteur de 50 meV.

La largeur de I'émission de GaN avant le dépot du miroir de Bragg du dessus a été
mesurée au CRHEA et sa valeur est d'environ 28 meV au centre de I'échantillon. La valeur de
50 meV introduite dans les calculs peut s'expliquer par la prise en compte de deux
phénomenes : (i) l'augmentation de 1'¢largissement due aux contraintes induites par le dépot
du miroir de Bragg sur l'ensemble de la structure et (if) la variation de I'énergie d'émission de

GaN le long du rayon de 1'échantillon qui est due aux variations de contraintes.
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éch. A247 — Expérience
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figure 4.13 : Spectres de photoluminescence a une température de 5K pour
différentes positions sur l'échantillon. Les traits pointillés correspondent au
calcul. Les positions des mesures par rapport au centre de la plaquette sont
indiquées a gauche de chaque spectre en mm.
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figure 4.14 : Largeur a mi-hauteur et intensité intégrée du pic de

photoluminescence de la microcavité (éch. A247) portées en fonction de

l'énergie ; le maximum de l'intensité intégrée correspond au minimum de la
largeur a mi-hauteur pour une énergie de 3507 meV.
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Les propriétés de photoluminescence et de réflectivité sous incidence normale ont été
simultanément étudiées en enregistrant les deux types de spectres & la méme position sur
'échantillon [167]. Les positions en énergie du pic de photoluminescence et du mode de
cavité ont été extraites de ces expériences, et portées sur la méme figure (figure 4.15). La
correspondance entre les données de photoluminescence et de réflectivité montre clairement

que la cavité controle I'émission de GaN.

3520+ A247 Iy
T=5K X
3510} 170 o*
> &
(0]
E 3500} o
= w°
oh 3490 ®
O )4
= °
M 3480+ o X
o ¥ ® Photoluminescence
3470 + X Reflectivité
5 6 7 8 9

Position par rapport au centre (mm)

figure 4.15 : Variation de l'énergie du pic de photoluminescence et du mode
de cavité le long du rayon de la plaquette (échantillon A247) ; l'émission de
GaN est contrélée par la cavité.

2.4 Discussion sur la microcavité A247

Le déplacement du mode de cavité est clairement observable dans les expériences de
réflectivité résolue spatialement ainsi que dans celles en fonction de 1'angle d'incidence. Les
ajustements théoriques rendent bien compte des expériences tant au niveau de la position en
énergie que de la largeur du mode de cavité. Cependant, aucun signe de présence du régime

de couplage fort n'est visible.

Les expériences de photoluminescence, quant a elles, ont permis de déduire une largeur
d'émission de GaN de 50 meV. Il semble que ce soit cette valeur élevée qui compromette

'observation du régime de couplage fort.

Bien que la qualité optique de la microcavité ne soit pas optimale, a savoir que le miroir
haut a un coefficient de réflexion d'environ 80% et que le miroir de silicium réfléchit a
environ 30% ces premiers résultats concernant une microcavit¢é massive de GaN sont
prometteurs ; nos objectifs sont maintenant d'une part, d'améliorer les propriétés optiques de

la microcavité, a savoir la finesse du mode de cavité (la largeur a mi-hauteur du mode est de
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33 meV) et d'autre part, de diminuer 1'élargissement de 1'émission de GaN (qui vaut 50 meV

dans le cas de cette structure).

3 La microcavité A284

3.1 Description de I'échantillon

Dans cette structure, le miroir bas n'est plus le substrat de silicium ; il est remplacé par
un miroir de Bragg AIN/Aly20GaggoN constitué¢ de 15,5 alternances. La couche active de GaN
a une épaisseur optique de 2A. La structure de la cavité A284 est celle schématisée sur la

figure 4.16.
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Al ,,Gag N 38,9 nm
AIN 42.2 nm

] 13

- paires
Aly,,Gay N 38,9 nm
AIN 42,2 nm
GaN 272,8 nm
AIN 42 .2 nm
Al ,,Ga, ¢ N 38,9 nm
AIN 42,2 nm 15

| paires
Al ,,Ga, goN 38,9 nm
AIN 42,2 nm
GaN 1000 nm
AIN 250,0 nm
GaN 250,0 nm
AIN 40,0 nm

figure 4.16 : Structure de l'échantillon A284 : la microcavité massive de
GaN a une épaisseur optique de 21 ; les miroirs haut et bas sont constitués
respectivement de 13 et 15,5 paires AIN/ Aly0Gay soN.

Le miroir de Bragg utilis¢é comme miroir haut de la cavité est, quant a lui, constitu¢ de

13 paires AIN/Aly20GagpsoN. Une série de couches-tampon est déposée au-dessus du substrat.
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Les épaisseurs indiquées sur la figure sont les épaisseurs visées au centre de la plaquette ;
elles sont identiques a celles de la microcavité A247, I'énergie de résonance visée étant de

3440 meV.

3.2 Elaboration de 1'échantillon

L'échantillon a été élaboré par épitaxie sous jets moléculaires dans les mémes
conditions que la microcavité A247. La composition en aluminium d'Al,Ga; N, déterminée

par RBS et vérifiée par photoluminescence a basse température, est de 20 £ 3%.

L'image de microscopie électronique a balayage (MEB) de I'échantillon de la figure
4.17 montre clairement la cavit¢ 24 de GaN encastrée entre les deux miroirs de Bragg
AIN/Alp20Gag goN, ainsi que l'ensemble des couches-tampon. Le module au carré du champ
¢lectromagnétique dans la structure, calculée pour une énergie de 3445 meV, est superposé a
l'image ; nous voyons clairement le confinement du champ a l'intérieur de la couche active de

GaN ainsi que la pénétration du champ dans les miroirs.

1000
2
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(¢}
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2
3000
== 4000
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figure 4.17 : Image de microscopie électronique a balayage (MEB) de la
cavité 21 de GaN (échantillon A284) superposée au module au carré du

champ électromagnétique dans la structure calculé pour une énergie de
3445 meV.
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3.3 Caractérisation optique de la microcavité

3.3.1  Expériences de réflectivité a SK

La figure 4.18 présente, en trait plein, le spectre expérimental et en traits pointillés, le
spectre calculé correspondant. Nous distinguons clairement la stop band, le mode de cavité
ainsi que l'absorption d'Aly20Gag soN qui se situe au-dessus de 3915 meV, tout comme dans la

microcavité A247.

Le mode de cavité se situe a une énergie de 3462 meV et sa largeur a mi-hauteur est de
28 meV. Le spectre simulé est en bon accord avec le spectre expérimental. Les épaisseurs
utilisées dans les calculs sont plus faibles que celles visées, au centre de la plaquette, lors de
la croissance, I'écart étant de 2,7%. Cet écart est acceptable étant donné que ce spectre a été
enregistré a 4,5 mm du centre de la plaquette. Les indices d'AIN, de GaN et d'Aly20GaggoN

sont ceux utilisés pour les ajustements de la microcavité A247.

1,0 | éch. A284 " Expérience
T=5K A T Calcul
0.8 F i \
S
o 0,6
z .
é 0,4 ¢ alE
\D . . |
= :
02F .
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3000 3250 3500 3750 4000

Energie (meV)

figure 4.18 : Spectre expérimental (trait plein) de réflectivité sous incidence
normale a T=5K de la cavité 21 de GaN (échantillon A284) constituée de 13
et 15,5 paires AIN/Aly0GagsoN comme miroir haut et bas et spectre calculé
(traits pointillés). Le spectre est enregistré a 4,5 mm du centre de la
plaquette.

La figure 4.19 présente des spectres correspondant a différentes positions sur
'échantillon. La translation vers les hautes énergies du mode de cavité est bien modélisée
dans les spectres théoriques, en traits pointillés. Le premier spectre au bas de la figure est

identique a celui de la figure 4.18.
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Le mode de cavité se déplace moins rapidement que la stop band a mesure que 1'on
scrute les différentes positions sur le rayon de la plaquette. Il disparait a haute énergie (spectre
le plus haut sur la figure), ceci peut s'expliquer par le fait que les concentrations en aluminium

varient le long de 1'échantillon.

Comme dans le cas de la microcavité A247, les spectres de réflectivité résolue

spatialement ne montrent aucun signe de présence du régime de couplage fort.

éch. A284 Expérience

7=5K  ------- Calcul

13,5 mm
12,5 mm
11,5 mm
10,5 mm
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Réflectivité (R)
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3000 3250 3500 3750 4000
Energie (meV)

figure 4.19 : Spectres de réflectivité sous incidence normale a une
température de 5K de la cavité 21 de GaN (échantillon A284) constituée de
13 et 15,5 paires AIN/Aly20GagsoN comme miroir haut et bas ; les traits
pointillés correspondent aux calculs correspondants. Les spectres sont
enregistres le long d'un rayon de la plaquette ; la position de la mesure par
rapport au centre de la plaquette est indiquée a droite de chaque spectre en
mm.

3.3.2  Réflectivité résolue en angle a 5K

Nous avons ensuite effectué des expériences de réflectivité résolue en angle sur la

microcavité a une température de SK pour un angle d'incidence variant de 3° jusqu'a 60°.
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La figure 4.20 (a) présente les spectres de réflectivité correspondant a une polarisation
de la lumiere incidente 7M. Les angles d'incidence successifs sont indiqués a droite de chaque
spectre sur la figure. Le mode de cavité se déplace vers les hautes énergies jusqu'a disparaitre
comme dans les expériences de réflectivité résolue spatialement. Un accord satisfaisant entre

les spectres expérimentaux et théoriques est obtenu.

a) éch. A284 Expérience b) éch. A284 Expérience

T=5K oo Calcul T=35K e Calcul

Réflectivité résolue en angle (polarisation TM)
Réflectivité résolue en angle (polarisation TE)

3250 3500 .3750 4000 3000 3250 3500 3750 4000
Energie (meV) Energie (meV)

3000

figure 4.20 : Spectres de réflectivité résolue en angle de la microcavité A284
a une température de 5K pour la polarisation TM (a) et pour la polarisation
TE (b) ; les traits pointillés correspondent aux ajustements théoriques.

La figure 4.20 (b) présente les spectres correspondant a une polarisation de la lumiére
TE, les traits pointillés correspondants aux spectres calculés. Les spectres théoriques sont

calculés avec les mémes parametres que dans le cas de la polarisation 7M.

De la méme maniére que pour les expériences de réflectivité résolue spatialement, nous

n'observons pas de traces visibles du régime de couplage fort quelque soit la polarisation.

3.3.3  Photoluminescence a 5K

Nous avons ensuite effectué¢ des expériences de photoluminescence a une température

de 5K sur la microcavité A284. Les spectres présentés sur la figure 4.21 ont été enregistrés
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pour différentes positions sur le rayon de 1'échantillon. La courbe en bas correspond a une

position proche du centre de I'échantillon.

éch. A284 Expérience
T=5K - Calcul

10,0 mm

Photoluminescence (PL)

3450 3500 3550
Energie (meV)

figure 4.21 : Spectres de photoluminescence a une température de 5K pour
différentes positions sur l'échantillon. Les traits pointillés correspondent au
calcul. Les positions respectives de chaque spectre par rapport au centre de
la plaquette sont indiquées en mm a droite sur la figure.

Les mémes tendances que pour les expériences de photoluminescence réalisées sur la
microcavit¢ A247 sont observées, a savoir que |'émission de photoluminescence est
asymétrique lorsque I'énergie du mode de cavité est plus basse que celle de 1'émission de
GaN ; elle devient symétrique lorsque I'on a coincidence entre les énergies du mode de cavité
et I'émission de GaN et est a nouveau asymétrique lorsque les deux pics ne coincident plus.
La forme asymétrique de I'émission de la microcavité est moins prononcée que dans le cas de
la microcavité A247 ; la raison peut étre la plus faible valeur de I'élargissement de I'émission
de GaN, estimée a 45 meV dans les calculs. Nous obtenons un accord satisfaisant entre les
spectres expérimentaux et théoriques, en traits pointillés, en considérant que I'émission de

GaN se situe a une énergie de 3500 meV avec une largeur a mi-hauteur de 45 meV.
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3.4 Discussion sur la microcavité A284

Les résultats obtenus dans le cas de cette microcavité sont similaires & ceux énoncés
pour la microcavité A247, les spectres de réflectivité ou de photoluminescence ayant les
mémes tendances. Cependant, le mode de cavité est plus €troit pour cette microcavité (largeur
a mi-hauteur d'environ 30 meV), ce qui est normal étant donné la différence des coefficients
de réflexion des miroirs bas utilisés dans les deux cas : miroir de silicium : R~30% et miroir
de Bragg : R~90%. Ainsi, l'augmentation de la réflexion des miroirs a amélioré la finesse de

la microcavité.

Mais, I'¢largissement de I'émission de GaN reste encore trop important ; pour illustrer
cela, nous avons effectué un calcul de réflectivité dans le cas d'une microcavité sur un substrat
de GaN et constituée de 13 et 15,5 paires AIN/Alp20GaggoN formant respectivement les
miroirs haut et bas de la cavité. Les excitons présents dans la couche massive de GaN sont
représentés par un oscillateur de Lorentz. La constante diélectrique peut donc s'écrire sous la

forme :

B
E;-E*+jhTE

E=¢ + (4.4)

Sur la figure 4.22, trois valeurs différentes de 1'élargissement AI" sont considérées : pour
AT'=10 meV, le régime de couplage fort est observé et le splitting de Rabi atteint une valeur de
44 meV, en accord avec les valeurs théoriques publiées précédemment [83]. Lorsque Al"
avoisine 30 meV, les deux pics commencent a disparaitre et pour ZI'=50 meV, le couplage

n'est donc quasiment plus visible.
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figure 4.22 : Spectres de réflectivité calculés d'une cavité 21 de GaN pour
trois différentes valeurs du paramétre d'élargissement hl' de la transition
excitonique. Le régime de couplage fort est atteint pour une valeur
n'excédant pas 30 meV.

Ainsi, en remplagant le substrat de silicium par un miroir de Bragg, nous avons
amélioré la réflectivité totale des miroirs et ainsi que la finesse du mode de cavité puisque la
largeur a mi-hauteur du mode est dans le cas de cette structure inférieure a 30 meV ; mais par
contre, nous n'avons pas suffisamment amélioré la qualité de la couche active de GaN,

puisque I'élargissement estimé par le calcul est passé de 50 meV a 45 meV.

4 La microcavité A269

4.1 Description de I'échantillon

La microcavité A284 constituée de deux miroirs de Bragg a base de nitrures a permis
d'améliorer la finesse du mode de cavité et 1'¢largissement de I'émission de GaN. Mais, ceci
n'est pas suffisant pour espérer observer le régime de couplage fort. Nous avons donc
conservé l'idée d'utiliser le miroir de silicium comme miroir bas de la cavité, mais pour cette
structure, nous avons remplacé le miroir supérieur a base de nitrures par un miroir
diélectrique composé de SiO; et SisNy Le schéma de la microcavité numérotée A269 est
indiquée sur la figure 4.23. Le miroir diélectrique est composé de 4 paires SiO,/SizNg
d'épaisseur optique A/4 ; les épaisseurs de ces couches ont été calculées de maniére a ce que le

miroir soit centré sur 3450 meV. La couche active de GaN a une épaisseur optique de /2. Les
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¢épaisseurs des couches de GaN, d'AIN et d'AlGaN ont été calculées de maniere a ce que

I'énergie de résonance soit de 3440 meV, comme dans le cas des deux autres microcavités.

air

Si;N, 46,0 nm |)
Si0, 60,2 nm

1 4

- paires
Si;N, 46,0 nm
S10, 60,2 nm ||
GaN 68,2 nm
AIN 295,2 nm
AlGaN 272,4 nm
AIN 42,2 nm

figure 4.23 : Structure de l'échantillon A269 : la cavité est formée de la
couche active de GaN (A/2) et des couches-tampon ; le miroir haut est
constitué de 4 paires SiOy/Si;Ny et le substrat de silicium joue le réle du
miroir bas.

La figure 4.24 présente le calcul du module au carré du champ électromagnétique a
l'intérieur de la structure ainsi que le profil d'indice de réfraction. Le confinement du champ
¢lectromagnétique dans les couches formant la cavité est nettement visible, ainsi que 1'effet du
miroir de silicium. Par contre, l'allure de |E|* & l'intérieur du miroir supérieur n'est pas celle
attendue, en effet, on observe bien une décroissance exponentielle dans le miroir, mais
ensuite, |E|* augmente lorsqu'on s'approche de la surface de la structure. Ce phénoméne était
déja visible sur les calculs du champ dans le cas des deux microcavités précédentes, mais il
¢tait moins marqué. Pour essayer de l'interpréter, nous avons, dans un premier temps,
remplacé dans le calcul le miroir de silicium par un miroir d'aluminium, de réflectivité plus
importante ; le calcul est reporté sur la figure 4.25 (a), ou |E|* a l'allure attendue. En fait, en
substituant le silicium par de l'aluminium, la microcavité est équilibrée du point de vue des
coefficients de réflexion. Nous avons ensuite calculé |E|* & l'intérieur du miroir diélectrique
seul (figure 4.25 (b)). Etant donné que dans la microcavité¢ A269, le miroir diélectrique
réfléchit beaucoup plus que le miroir de silicium (85% pour le miroir dié¢lectrique contre 30%
pour le silicium), le champ ¢électromagnétique total provient de la superposition du champ

induit par la microcavité (figure 4.25 (a)) et celui induit par le miroir diélectrique (figure 4.25

(b))
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figure 4.24 : Module au carré du champ électromagnétique dans la structure
calculé pour une énergie de 3400 meV et profil d'indice.
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L'ensemble de la structure excepté le miroir di€lectrique a été €laboré par épitaxie sous
jets moléculaires au CRHEA. Le miroir diélectrique a été déposé a I'Université de Sheffield

[168].

4.2 Caractérisations optiques de la microcavité

4.2.1  Expériences de réflectivité a SK

Nous avons effectué dans un premier temps des expériences de réflectivité sous
incidence normale a 7=5K sur I'échantillon. La figure 4.26 montre différents spectres obtenus
en différents points de I'échantillon, leur position respective en mm par rapport au centre de la
plaquette étant indiquée sur la figure. Sur le premier spectre en bas, le mode de cavité se situe
a une énergie de 3320 meV et sa largeur a mi-hauteur est environ de 35 meV ; cette énergie
est trés loin de 1'énergie de résonance attendue. En effet, les épaisseurs visées des couches du
miroir AIN/AlIGaN sont les mémes que celles des deux microcavités précédentes (1'A247 et
1'A284) pour lesquelles le mode de cavité se situait au centre de I'échantillon a une énergie
proche de 3440 meV et les épaisseurs visées des couches de GaN, d'AIN et d'AlGaN
constituant la cavité sont également les mémes que dans le cas de 1'A247. Ainsi, la différence

entre la structure de 1'A247 et celle-ci semble étre le miroir haut de la microcavité.

A269
T'=5K

ﬂw%zs’omm
WWM24,O mm

Wwﬁmm
Wn,olnm

W 15,0 mm
M 12’5 o

3250 3400 3550
Energie (meV)

Réflectivité (R)

figure 4.26 : Spectre expérimental de réflectivité sous incidence normale a
T=5K de la cavite 1/2 de GaN (échantillon A269). Les spectres ont été
enregistrés en différents points sur ['échantillon. La position en mm par
rapport au centre de la plaquette est indiquée a coté de chaque spectre.
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La figure 4.27 (a) présente un spectre provenant d'un autre morceau de 1'échantillon
enregistré a I'Université de Sheffield et pour lequel la gamme d'énergie étudiée est plus large.
Sur la figure 4.27 (b), la réflectivité calculée du miroir diélectrique SiO,/SizsNs a été
superposée au spectre expérimental de la microcavité. La largeur de la stop band de la
microcavité est bien définie par rapport a celle de la stop band du miroir diélectrique, de plus,
elle est centrée a 1'énergie attendue théoriquement. Les trois pics présents sur le spectre et
repérés par les fleches a des énergies de 3104 meV, 3356 meV et 3568 meV sont les trois

modes de cavité et ils ne se situent pas aux énergies prévues théoriquement.
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2 04l
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7 B ,_/_.miroir SiO,/Si N,
9.:/ 0’8 B - .
0 Absorption
z 067 d'AlGaN
é 0,4
0
& 02}
0,0 (b)
2500 3000 3500 4000 4500 5000

Energie (meV)

figure 4.27 : (a) Spectre de réflectivite sous incidence normale a 5K de la
microcavité A269 effectué a I'Université de Sheffield ; (b) en traits pointillés,
nous avons superpose la réflectivité théorique du miroir diélectrique.

Concernant les couches déposées a base de nitrures, le seul paramétre qui pourrait étre
responsable de cette différence d'énergie est la composition en aluminium de la couche
d'AlGaN. Un morceau de 1'échantillon avant le dépdt du miroir diélectrique a été conserve,
ainsi des expériences de réflectivité et de photoluminescence ont pu étre effectuées au
CRHEA sur la demi-microcavité. Il en résulte que l'absorption a 5K de la couche d'AlGaN se

situe autour de 3720 meV au centre de I'échantillon, au lieu de 3915 meV dans le cas des deux
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microcavités précédentes. Ceci signifie donc que la composition de la couche d'AlGaN de
I'A269 est différente de celle des deux autres échantillons. A partir de la courbe d'étalonnage

établie par M. Leroux [137], la composition d'aluminium de la couche a été évaluée a 13%.

L'épaisseur de la couche d'AlGaN a été calculée avant la fabrication de la structure a

partir de la formule suivante :
d=(2ho—ho/4)/n=T)ko/(4n) (4.5)

avec : A0=360,4 nm et n(Ly)=2,315, il vient donc : d=272,4 nm. Pour une énergiec donnée,
inférieure a l'énergie de bande interdite d'Aly13Gags7N, l'indice de réfraction d'Aly13Gags7N
est supérieur a celui d'Alp20GaggoN. Si I'épaisseur de la couche d est égale a 272,4 nm, la
longueur d'onde de résonance (Ag=4 nd/7) est donc plus grande que celle prévue par le calcul,

donc le mode de cavité se trouve a une énergie plus basse.

Sur le spectre enregistré a 25 mm du centre de la plaquette - c'est-a-dire au bord -, le
mode de cavité posséde une énergie qui n'excéde pas 3415 meV. Cette énergie n'est pas

suffisamment élevée pour 1'étude de 1'interaction photon-exciton de GaN.

4.2.2  Réflectivité résolue en angle a 5K

La solution envisagée pour déplacer le mode de cavité au-dessus de 3415 meV est la
réflectivité résolue en angle. La série de spectres présentée sur la figure 4.28 a été enregistrée
en se placant proche du bord de la plaquette - a 24,5 mm du centre. Les expériences ont été
effectuées a une température de SK pour un angle d'incidence variant de 42° a 65°. La figure
4.28 (a) présente les spectres dans le cas de la polarisation 7M et la figure 4.28(b) ceux relatif
a la polarisation 7E. Sur cette figure, nous apercevons la signature du régime de couplage fort,

a savoir l'anticroisement entre le mode de cavité et les excitons de GaN.

Dans le cas de la polarisation TM, pour #=42°, le mode de cavité se trouve a basse
énergie, le pic correspondant aux excitons de GaN apparait a plus haute énergie, mais avec
une amplitude trés faible et une largeur importante. A mesure que l'angle d'incidence
augmente, 1'énergie du mode de cavité se déplace vers les hautes énergies et I'amplitude du
mode excitonique augmente. Entre 52° et 54°, la séparation en énergie entre les deux modes
est minimale. Puis, pour des angles plus grands, les modes s'éloignent de plus en plus et le
couplage disparait progressivement ; le mode a plus haute énergie s'élargit a cause de
'absorption due au continuum d'états des excitons. Le fait que ce soit un continuum signifie

qu'il ne change pas le splitting exciton-photon, mais qu'il modifie l'allure des raies [6].
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figure 4.28 : Spectres de réflectivité résolue en angle de la microcavité A269
a une température de 5K pour la polarisation TM (a) et pour la polarisation
TE (b) ; les graphes de droite sont des zooms de l'anticroisement entre les
deux modes, signature du régime de couplage fort. Les spectres ont été
enregistrés en un point situé a 24,5 mm du centre de la plaquette.
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Dans le cas de la polarisation 7E, I'anticroisement s'effectue également entre 52° et 54°
mais a un angle légerement plus haut et le couplage est moins prononcé que dans le cas de la
polarisation 7M ; nous voyons également que dans le cas de cette polarisation l'intensité des
pics est réduite par rapport a la polarisation 7M. L'origine physique de cette diminution peut
étre comprise en effectuant un calcul analytique prenant en compte les multiples réflexions

sur les miroirs de Bragg [169].

Sur la figure 4.29, les simulations (a droite) sont comparées aux spectres expérimentaux
(a gauche) dans le cas des deux polarisations 7M (a) et TE (b). Dans nos calculs, les excitons
de GaN sont modélisés par un oscillateur de Lorentz sans dispersion spatiale tel qu'il est décrit
dans le chapitre 1. Seulement deux oscillateurs ont été introduits prenant en compte les
excitons A et B et I'exciton C n'a pas été considéré car son énergie est plus élevée et sa force
d'oscillateur plus faible [170]. Nous avons tenu compte du désordre qui élargit les raies
excitoniques et 1'avons traduit par un élargissement inhomogéne ; la constante dié¢lectrique du

milieu prend ainsi la forme suivante :

1 B - (x'EexCOA )2 1 B - (x_EﬁXCOB )2
A2 A2
s (EY=¢ + e 4 dx+ e B dx (4.6
(Br=5+] JzA, X -E*+4jhT E J JrA, x* - E*4hT,E (+0)
exciton A exciton B

ou E... est I'énergie de la transition excitonique considérée (4 ou B), B est le parametre 1ié a
la force d'oscillateur, A" représente I'¢largissement homogéne et A ['élargissement

inhomogene de cette transition 4 ou B.

Dans les calculs, les parameétres utilisés pour la modélisation des excitons 4 et B sont

résumés dans le tableau 4.1.

exciton 4 exciton B
E e (MeV) 3525 3535
A (meV) 28 28
Al (meV) 0,1 0,1
B (meV?) 40000 30000

tableau 4.1 : Paramétres utilisés pour la modélisation des excitons A et B ;
E.. est l'énergie de la transition, A ['élargissement inhomogene, hI'
l'élargissement homogene et B le parametre li¢ a la force d'oscillateur.

- 151 -



Chapitre 4 - Etude de microcavités a miroirs de Bragg a base de nitrures

T

65° 5K

&ch. A269
N 62°
.

60°
58°
56°
540v

52°

500\/
N g

N Y //WWM"”“‘““”““ 45°V
(a) Expérience Calcul

3450 3525 3600 3450 3525 3600

i

Réflectivité résolue en angle (polarisation 7M)

Energie (meV) Energie (meV)
éch. A269
G % 650
sl
.8 MMWWMWN 62°
% N MV«M’W‘J‘M 160°
'Es a— Nt gt
o . |
N> e 58°
Q
ED W 560
< M‘M o
N I
é) 52°
2
L W 50°
e W o
H NI U P
£ L
(a7 W 40° -
(b) EXperlencle Jleu

3450 3525 3600 3450 3525 3600
Energie (meV) Energie (meV)

figure 4.29 : Spectres expérimentaux de réflectivité résolue en angle de la
microcavitée A269 (a gauche) comparés aux spectres théoriques (a droite) a
T=5K pour la polarisation TM (a) et pour la polarisation TE (b) ,; dans le
calcul, les deux excitons A et B sont pris en compte avec Eg4=3525 meV,
EOB:3535 meV, hFA(B): 0,] meV et AA(B):28 meV.
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Les valeurs du parameétre B pour les deux excitons A et B sont en trés bon accord avec
les valeurs précédemment publiées [114]. Le paramétre d'élargissement A a pour valeur 28
meV pour les deux excitons, ce qui conduit a une largeur a mi-hauteur de la raie de 45 meV
(équation (1.16)) pour chaque exciton. Les énergies des deux transitions ont été fixées a 3525
et 3535 meV afin de tenir compte au mieux des positions des deux modes ; ces valeurs sont
relativement élevées du fait de la présence de contraintes sur la couche active de GaN

engendrées par le miroir di¢lectrique et la couche épaisse d'AIN [171].

Les valeurs de l'indice d'AIN sont les mémes que pour les précédentes microcavités et
l'indice d'AlGaN est ajusté a partir de celui d'Alp19Gag g1 N. Concernant les indices de SiO; et
Si3Ny, les indices sont issus de la littérature [140]. Concernant GaN, son indice tient compte
d'une part, des excitons A et B présents dans la couche et d'autre part, de I'absorption bande a
bande, en raccordant les deux contributions par un polynéme d'ordre 3 ; le détail de la

procédure est fourni dans l'annexe B.

Les positions en énergies des creux présents sur les spectres de réflectivités sont

reportées sur la figure 4.30 en fonction de 1'angle d'incidence.
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figure 4.30 : Position en énergie des deux creux de réflectivité en fonction de
l'angle d'incidence mettant en évidence ['anticroisement entre les deux
modes (a) dans le cas de la polarisation TM et (b) dans le cas de la
polarisation TE ; les traits pointillés correspondent aux calculs.
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Le déplacement du mode de cavité vers les hautes énergies est clairement visible ainsi
que l'anticroisement entre le mode photonique et le mode excitonique. Pour un angle donné,
dans le cas de la polarisation 7M, le mode de cavité est observé a une énergie plus haute que
pour la polarisation 7F, la différence en énergie étant maximale pour #=65° et valant 6 meV.
Ceci s'explique par le fait que la différence de phase et la pénétration a l'intérieur du miroir

diélectrique varient en fonction de la polarisation.

Concernant le splitting de Rabi, nous avons mesuré une valeur de 30,8 meV pour
60 =52° dans le cas de la polarisation 7M et une valeur de 31,1 meV pour =>54° dans le cas de
la polarisation TE. Finalement, compte tenu de I'¢largissement spectral des signaux de

réflectivité, une valeur de 31 £ 1 meV a été retenue quelque soit la polarisation.

4.2.3  Réflectivité résolue en angle a 77K et a 300K

Des expériences de réflectivité résolue en angle a 77K ont été également effectuées dans
des conditions similaires et au méme endroit sur I'échantillon. La figure 4.31 représente
I'ensemble des spectres expérimentaux enregistrés dans le cas des deux polarisations TM (a)
et TE (b). Le couplage exciton-photon est clairement visible. L'anticroisement entre les deux

branches excitonique et photonique s'effectue entre 50° et 52°.

Comme a une température de 5K, I'anticroisement est moins prononcé dans le cas de la

polarisation TE.

Le dédoublement de Rabi atteint la méme valeur qu'a une température de 5K et vaut

31 £ 1 meV quelque soit la polarisation.
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figure 4.31 : Spectres expérimentaux de réflectivité résolue en angle de la
microcavité A269 a une température de 77K pour les polarisations TM (a) et
TE (b) ainsi que les courbes représentant l'anticroisement en énergie entre
les deux modes en fonction de l'angle d'incidence.
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Sur la figure 4.32, les spectres relatifs a une température de 300K sont présentés dans le

cas des polarisations TM (a) et TE (b).

§ (@) éch. A269 E (b)

o 7=300 K 63° o 63°

S S | 4L

§ 59° § /’ 59°

E 550 =2 ’ 55°

) )

< /\/\ o S 51°

© 51° o

oD on 49°

= 49° &

= = 47°

) 47° g

2 E 45°
o Q

§ 45 E; 430

2 43° 2 41°

E o E

g \ﬂ a° 8 éch. A269 35°

E V\/ 350 E =300 K

1 1 1 1 1 1
3375 3450 3525 3600 3675 3375 3450 3525 3600 3675
Energie (meV) Energie (meV)

figure 4.32 : Spectres expérimentaux de réflectivité résolue en angle a une
temperature de 300K de la microcavité A269 pour la polarisation TM (a) et
pour la polarisation TE (b).

L'allure de ces spectres laisse présager la présence du régime de couplage faible : en
effet, les deux caractéristiques exciton et photon ne sont pas discernables, par contre, le
transfert du mode de cavité vers les hautes énergies est bien résolu ; pour 8=35°, le mode est
symétrique, il devient asymétrique a partir de 41° jusqu'a environ 55° ou il reprend une forme
symétrique. Cette évolution du régime de couplage fort vers le régime de couplage faible est
due a l'augmentation de la largeur excitonique avec la température [172,173] (agitation

thermique : k7 =26 meV a 300 K).

4.2.4  Photoluminescence a 5K

Nous avons effectué¢ des expériences de photoluminescence résolue en angle avec le
nouveau dispositif mis en place récemment au laboratoire. Le schéma du spectromeétre ainsi
que son principe de fonctionnement sont décrits dans le chapitre 2. La figure 4.33 présente
I'ensemble des spectres expérimentaux enregistrés. Les expériences ont été réalisées a une

température de SK et les angles de détection sont indiqués a coté de chaque spectre sur la
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figure. La représentation polaire de la figure 4.33 montre que le maximum de
photoluminescence est atteint pour un angle d'environ 46°, avec une largeur a mi-hauteur de

27 meV.
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figure 4.33 : Spectres de photoluminescence a une température de 5K pour
differents angles de détection ainsi que diagramme polaire de l'intensité
maximum du pic.

Les spectres ne présentent qu'une seule raie dont l'intensité varie en fonction de 1'angle
de détection. Sur la figure 4.34, trois spectres de photoluminescence pour des angles de
détection de 50°, 52° et 54° sont comparés a trois spectres de réflectivité correspondant aux
mémes angles d'incidence. La position en énergie du pic de photoluminescence est proche de
celle de la branche basse en réflectivité. Or, en régime de couplage faible, a la position de
résonance, le pic de luminescence de la structure doit se trouver a 1'énergie correspondant aux
transitions excitoniques hors couplage, c'est-a-dire autour de 3530 meV, ce qui n'est pas le cas

sur les spectres présentés.

Ainsi, le pic de photoluminescence présent sur les spectres de la figure 4.33 peut étre
attribué a I'émission spontanée du polariton bas, dans le régime de couplage fort [174]. Nous
ne percevons pas d'émission relative au polariton haut a une si basse température a cause des

effets de thermalisation [6,9,15].
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figure 4.34 : Spectres de photoluminescence a 5K pour des angles de
detection de 50°, 52° et 54°, comparés aux spectres de réflectivité pour des
angles d'incidence de 50°, 52° et 54° relatif a la microcavité A269.

L'utilisation d'expériences de photoluminescence pour déterminer une valeur du
dédoublement de Rabi est ainsi limitée, puisque a basse température, la branche haute du

polariton est souvent absente [15,72,174,175].

4.3 Discussion sur la microcavité A269

Le régime de couplage fort a donc été observé dans une microcavité a base de GaN lors
d'expériences de réflectivité résolue en angle [176]. Ce couplage est nettement visible jusqu'a
une température de 77K. Par contre, a une température de 300 K, nous le devinons a peine a
cause de l'agitation thermique. Le fait d'avoir remplacé le miroir AIN/AIGaN de 1'A247 par un
miroir Si0,/Si3N4 n'a pas considérablement modifié la largeur a mi-hauteur du mode de cavité
(qui est de 35 meV dans cette structure), mais par contre, la couche active de GaN est de
meilleure qualité puisque le régime de couplage fort est détecté. Les spectres de
photoluminescence ne mettent pas en évidence l'anticroisement, puisque seul le polariton bas

est observé.
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Une des principales particularités de cette structure réside dans le fait que la qualité
optique de la microcavité n'est pas optimale, a savoir que les miroirs haut et bas ont des
coefficients de réflexion peu élevés (respectivement 30% et 85%), comparés aux valeurs
recensées dans la littérature en ce qui concerne les microcavités a puits quantiques (par
exemple [20,177]). Dans ces dernieres, les transitions des puits sont tres fines ; ainsi afin de
rendre le couplage maximal, il faut que le mode de cavité soit également tres fin, d'ou la tres
haute réflectivité des miroirs de Bragg (> 99%). Dans le cas de la microcavité A269, les
transitions excitoniques ont un ¢largissement plus important (45 meV) et donc une qualité
optique maximale n'est pas indispensable pour observer le couplage fort. Par ailleurs, dans le
cas d'une microcavité massive telle que 1'A269, des coefficients de réflexion trop importants
entrainent une diminution importante de I'amplitude des deux modes comme le montre la
figure 4.35. Pour un coefficient de réflexion de 99,5%, l'amplitude des modes est tellement

faible que nous pouvons considérer qu'ils ne sont plus décelables.

R =99.5 %
1,00 -
% 0,75
= = Y
z R,=98,5% R =942 %
S 050t
N
e
R =90,0 %
0,25 "
0,00 1 1 1
3450 3500 3550

Energie (meV)

figure 4.35 : Réflectivité théorique d'une microcavité massive (A/2) comprise
entre deux miroirs de Bragg ayant le méme coefficient de réflexion (R,,) ; les
quatre spectres sont calculés pour différentes valeurs de R,

Ces premiers résultats sont trés encourageants, mais les propriétés optiques de la
microcavité doivent étre encore améliorées et surtout la qualité de la couche active de GaN.
Nous allons voir maintenant quelles sont les perspectives a court terme puis a moyen terme

que nous pouvons envisager.
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5 Perspectives

Le couplage fort exciton-photon a donc été observé expérimentalement dans une
microcavit¢ massive a base de GaN a des températures de SK et 77 K ; l'objectif est
maintenant de le conserver a température ambiante. Pour y parvenir, deux possibilités
s'offrent & nous : la premiére consiste a augmenter le dédoublement de Rabi (grace a
l'utilisation de microcavités massives) et la seconde a diminuer 1'¢largissement de 1'émission

de GaN (microcavités a puits quantiques).

5.1 Augmentation de I'épaisseur de la couche active

Afin d'évaluer la valeur maximum du dédoublement de Rabi que nous pourrions
atteindre dans une structure du type de la microcavité A269, plusieurs calculs ont été effectués
a partir de la structure schématisée sur la figure 4.36; elle est identique a celle de 1'A269, seule

I'épaisseur de la couche active de GaN est modifiée.

air

Si,N, 46,0 nm
Si0, 60,2 nm 4

I .
Si.N, 46,0 nm patres
Si0, 60.2 nm
GaN 68,2 nm X n,
AIN 295.2 nm
AlGaN 272,4 nm
AIN 42 2 nm

n=1,2,..,5

figure 4.36 : Structure utilisee pour effectuer les calculs relatifs au
dedoublement de Rabi ; elle est identique a celle de la microcavité A269,
excepte l'épaisseur de la couche active de GaN qui prendra successivement
les valeurs : 1/2, A, 34/2, 24 et 54/2.

Les simulations de la réflectivité de cette structure ont été effectué¢es en fonction de
I'angle d'incidence. Les deux excitons A et B sont modélisés par deux oscillateurs de Lorentz

ayant une énergie de résonance respective de 3525meV et 3535 meV, un paramétre B lié a la
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force d'oscillateur respectif de 40000 meV? et 30000 meV?, un élargissement homogéne AT'de
0,1 meV et un ¢élargissement inhomogene A de 28 meV. A partir de ces calculs, le
dédoublement de Rabi a été déterminé théoriquement pour les différentes épaisseurs de la

couche active de GaN ; les résultats sont reportés sur le graphe de la figure 4.37.

60 | Cavité massive de GaN
sur substrat silicium ./,,.o
§ 50 - /.’
[}
E
5 40 ®
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S
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; e (alcul
oL e X Expérience

0 12 1 32 2 572

Epaisseur de la couche active de GaN
(en unité de 1)

figure 4.37 : Evolution du dédoublement de Rabi en fonction de l'épaisseur
de la couche active de GaN insérée dans une microcavité du type de I'A269 ;
une valeur maximum de 60 meV est envisagée dans une telle structure ; le
trait en pointillés est un guide pour les yeux.

Le dédoublement de Rabi augmente avec 1'épaisseur de la couche active d. Ceci peut

s'expliquer qualitativement a partir de la formule suivante [82] :

o -2 | B4 (4.7)

Dans cette formule, E.. est 1'énergie de résonance des excitons et B est le parametre li¢ a la
force d'oscillateur de l'exciton considéré. L.y est la longueur effective de cavité telle que
Lg=d+Lpprs avec d, : épaisseur physique de la cavité et Lpgg, : longueur de pénétration du
champ ¢électromagnétique dans les miroirs. Dans le cas d'une microcavité massive : d=d, et

l'expression (4.7) peut alors s'écrire sous la forme :
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o =2 |8 !
rabi 26, 1+ Ly, /d

(4.8)

Ainsi, une augmentation de 1'épaisseur de la cavité entraine une augmentation du rapport d/L.y

et du splitting de Rabi [163].

Ainsi, avec une structure de ce type, nous pouvons espérer obtenir un dédoublement de
Rabi de 60 meV pour une épaisseur optique de la couche active de GaN de 5A/2 ; une telle

valeur permettrait 'observation du régime de couplage fort a température ambiante.

5.2 Microcavités a puits quantiques

La difficulté majeure lors de 1'élaboration d'une microcavité massive a base de GaN est
le controle de la qualité de la couche active de GaN. En effet, la largeur de 1'émission de cette
couche excede 40 a 45 meV et 'obtention du régime de couplage fort s'en trouve fortement
compromis. Aussi, I'introduction de puits quantiques de GaN a l'intérieur de la microcavité
pourrait diminuer l'élargissement de 1'émission et augmenter la force d'oscillateur [178] sous
certaines conditions : I'épaisseur des puits devra étre soigneusement choisie de maniére a ce
que la largeur spectrale de 1'émission soit la plus faible possible tout en minimisant I'effet du
champ électrique. En effet, les structures hexagonales a puits quantiques AlGaN/GaN se
distinguent des structures a symétrie cubique par la présence d'un champ électrique interne,
induit par des phénomeénes de piézoélectricité et de polarisation spontanée. L'effet de ce
champ ¢lectrique varie énormément en fonction de I'épaisseur des puits et modifie les
propriétés excitoniques des puits. Il affecte 1'énergie des transitions et surtout le recouvrement
des fonctions d'onde ; la force d'oscillateur des transitions excitoniques est donc

considérablement réduite.

Aussi, dans l'optique d'é¢tudier des microcavités a puits quantiques, nous avons
caractérisé un échantillon contenant plusieurs puits quantiques ; a partir des résultats relatifs a
cette structure, nous avons simulé deux types de microcavités a puits quantiques afin d'évaluer

le splitting de Rabi envisageable dans une telle microcavité.

5.2.1 Etude de puits quantiques

Nous avons étudi¢ un échantillon constitué de 6 puits quantiques dont la structure est
détaillée sur la figure 4.38. Les puits quantiques de GaN ont une épaisseur de 3 nm et les

barriéres d'Al())] 1G3.0,89N 10 nm.
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air
Aly, GagN  52,0nm |\
GaN 3.0 nm
Al ,,Gay o N 10,0 nm
3 puits GaN 3.0 nm
Al,,,Ga, N 10,0 nm
GaN 3.0 nm ‘
té
Alo’l 1Ga0’89N 40,0 IlIIl > 0337\:/126
GaN 3,0 nm
' Aly,Ga, N 10,0 nm
3 puits < "GaN 3.0 nm
Aly;,Ga,goN 10,0 nm
GaN 3.0 nm
Aly;,GaygN 52,0 nm

Aly,,GaggoN 1600,0 nm

AIN 250,0 nm
GaN 250,0 nm
AIN 40.0 nm

figure 4.38 : Schéma de l'échantillon A396 constitué de 6 puits quantiques
de GaN d'épaisseur 3 nm.

Cette structure n'est pas réguliére dans le sens ou les distances entre les différents puits
ne sont pas constantes. En fait, elle correspond a une cavité 3A/2, dans laquelle sont insérés
des puits quantiques qui sont placés aux ventres du champ électromagnétique comme le

montre la figure 4.39.

miroir miroir
de de
Bragg Bragg

figure 4.39 : Profil du champ électromagnétique a l'intérieur d'une
microcavité 34/2 entre deux miroirs de Bragg. Les puits quantiques sont
placés aux ventres du champ électromagnétique.
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Le but de cette étude est de déterminer 1'énergie, I'¢largissement et surtout la force
d'oscillateur des transitions liées aux puits quantiques. Etant donnée la structure complexe de
I'échantillon, des expériences de réflectivité ne sont pas suffisantes pour permettre la
détermination de ces parametres. En effet, sur la figure 4.40 (a), le spectre expérimental de
réflectivité obtenu a une température de 5K sous incidence normale ne permet pas d'identifier
clairement la contribution des puits quantiques. Des expériences de photoréflectivité ont donc
été effectuées de maniére a repérer sans ambiguité la position en énergie ainsi que la largeur
spectrale des transitions ; la figure 4.40 (b) présente le spectre expérimental de
photoréflectivité en trait plein. La contribution des puits quantiques est trés aisément mise en

évidence au centre de la figure.
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figure 4.40 : (a) Spectre expérimental de réflectivité sous incidence normale
a une température de 5K de l'échantillon A396 contenant 6 puits quantiques.
(b) En trait plein, spectre expérimental de photoréflectivité de l'échantillon
A396 enregistré dans les mémes condition et, en traits pointillés,
l'ajustement théorique correspondant.
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D'apres le modele décrit dans le chapitre 2, le signal des puits en photoréflectivité se
traduit par l'expression suivante (expression (2.46)) :

AR _ Ccos(6+3y)

R (x2 +1—~2)3/2 (49)

ou x est I'énergie de la transition étudiée, C et @ sont deux paramétres d'ajustement et
¥=arg(x—j I') ou I est I'élargissement de la transition. Sur la figure 4.40 (b), I'ajustement du
spectre expérimental a partir de cette expression est superposé au spectre expérimental en trait
plein blanc. Les paramétres utilisés dans le calcul sont les suivants : x=3489 meV, C=6500,

0=19,35 et I'=15 meV.

Le signal des puits quantiques se trouve donc a une énergie de 3489 meV ; il est
maintenant possible d'étudier le spectre de réflectivité de la figure 4.40 (a) afin de déterminer
la force d'oscillateur de la transition. Les puits quantiques sont modélisés en réflectivité par un

oscillateur de Lorentz de la forme :

B
E,-E*+jhCE

e(E)=¢,+ (4.10)
avec Ej I'énergie de la transition, B le paramétre li¢ a la force d'oscillateur et AT
I'¢largissement de la transition. La figure 4.41 reporte le spectre expérimental de réflectivité

en trait plein et l'ajustement correspondant en traits pointillés.

1,0 éch. A396 Expérience
r=5K e Simulation
0.8 absorption du
GaN massif

0,6 ontribution des

puits quantiques

|

3300 3400 3500
Energie (meV)

0,4

Réflectivité (R)

0,2

0,0

figure 4.41 : Spectre de réflectivité de l'échantillon A396, constitué¢ de 6
puits quantiques de GaN (Low=3 nm). L'accord expérience-théorie est
obtenu avec les parametres suivants : Ey=3489 meV, B=50000 meV? et
I=15meV.
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L'absorption bande a bande du GaN massif ainsi que la contribution des puits
quantiques sont repérées par les fleches sur la figure. La valeur du parametre B 1i¢ a la force
d'oscillateur utilisée dans le calcul est : B=50000 + 10000 meVz, l'incertitude étant due au fait

que la transition est trés peu marquée sur le spectre.

A partir d'expériences combinées de réflectivité et de photoréflectivité, la transition
relative a 6 puits quantiques de GaN de 3 nm a pu étre clairement identifiée : elle se situe a
une ¢énergie de 3489 meV, sa largeur est de 15 meV et le parametre B li€¢ a la force

d'oscillateur est de 50000 + 10000 meV>.

5.2.2  Simulation d'une microcavité a puits quantiques

Notre objectif est maintenant d'utiliser les résultats obtenus sur I'échantillon précédent
de maniere a estimer les valeurs du dédoublement de Rabi susceptibles d'étre atteintes dans

des microcavités a puits quantiques.

Pour cela, nous avons simulé une microcavité d'épaisseur optique 3A/2 dans laquelle des
puits quantiques de GaN d'épaisseur Loy=3 nm ont ét¢ insérés ; les barrieres d'Aly,11GaggoN
ont une épaisseur L, =10 nm. Deux structures sont considérées : la premiére contient 6 puits
quantiques et la seconde 8. Sur la figure 4.42, nous présentons les schémas de ces deux

structures que nous noterons par la suite respectivement (1) et (2).

miroir de Bragg

V&

miroir de Bragg

|:| puits de GaN (L,,=3 nm)

ou ] ALGa, N, x=11%

B

miroir de Bragg miroir de Bragg

(D 2)

figure 4.42 : Structures de la microcavité 31/2 étudiée théoriquement : la
structure (1) contient 6 puits quantiques de GaN d'épaisseur 3 nm et la
structure (2) en contient §.
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Nous avons étudi¢ la réflectivité théorique de ces deux microcavités en fonction du type

de matériaux utilisés dans les miroirs de Bragg : AIN/Alj20GapgoN ou SiO»/Si3Ny.

e Les miroirs de Bragg sont des paires AIN/Alp0Gag,goN

Les réflectivités théoriques des microcavités (1) et (2) ont été calculées a une
température de SK en fonction des coefficients de réflexion des miroirs de Bragg R; et R,

(avec R1=R) ; les résultats sont reportés sur la figure 4.43.

1,0
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S
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©
= 0,4
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3400 3450 3500 3550 3400 3450 3500 3550
Energie (meV) Energie (meV)

figure 4.43 : Calculs de la réflectivité des structures (1) et (2) en fonction
des coefficients de vréflectivite R; et R, des miroirs de Bragg
AZN/AZ()‘Z()G(Z(),&)N (R]:Rg).

Les paramétres des puits sont identiques a ceux déterminés précédemment pour

I'échantillon A396, 4 savoir : Eg=3489 meV, B=50000 meV? et A['=15 meV.

A partir de ces spectres de réflectivité, nous avons déterminé les valeurs du
dédoublement de Rabi correspondantes : elles sont indiquées dans le tableau 4.2. 7Qpgu
avoisine donc 13 meV pour la structure (1) contenant 6 puits quantiques et 18 meV pour la

structure (2) contenant 8 puits pour un coefficient de réflexion supérieur a 85%.
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Ri=R, 85% 92% 95% 98%
(1) hiQpapi (meV) 13,5 13,5 13 13
(2) Qi (MeV) 18 18 17,5 17

tableau 4.2 : Valeurs du dédoublement de Rabi obtenues a partir des

spectres de réflectivite de la figure 4.43 ; les miroirs de Bragg sont des
miroirs AIN/AI()‘Q()G(J()‘(@()N

e Les miroirs de Bragg sont des paires SiO,/SizNy4

Les miroirs de Bragg AIN/Alp20GaggoN sont maintenant remplacés par des miroirs
Si0,/S13Ny ; les spectres de réflectivité calculés des deux microcavités (1) et (2) sont indiqués

sur la figure 4.44 en fonction des coefficients de réflexion des miroirs de Bragg R; et R».
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figure 4.44 : Calculs de la réflectivité des structures (1) et (2) en fonction
des coefficients de réflexion R; et R, des miroirs de Bragg SiO,/Si;N,
(Ri~R5).

Les valeurs du dédoublement de Rabi déterminées a partir de ces calculs sont indiquées
dans le tableau 4.3. iQg., avoisine donc 23 meV pour la structure (1) contenant 6 puits

quantiques et 29 meV pour la structure (2) contenant 8 puits pour un coefficient de réflexion

supérieur a 85%.

- 168 -



Chapitre 4 - Etude de microcavités a miroirs de Bragg a base de nitrures

R/R> 83,5/85%  90/91% 94/95% 98/98%
(1) hiQpapi (meV) 23,5 23,5 23 22,5
(2) hQpapi (meV) 29,5 29,5 29 28,5

tableau 4.3 : Valeurs du dédoublement de Rabi obtenues a partir des
spectres de réflectivite de la figure 4.43 ; les miroirs de Bragg sont des
miroirs SiO»/Si3N,.

e Discussion des résultats

L'utilisation des miroirs diélectriques SiO,/Si3Ns a la place des miroirs AIN/
Alp20GaggoN permet d'augmenter la valeur du dédoublement de Rabi. Ceci s'explique a partir

de la formule théorique suivante (expression (1.88)) :

2L N
nQp,, ~ |[—5—2=B 4.11)

°L

nc eff

hQrapi dépend de la longueur effective de cavit€é L.y qui s'écrit : Loy=d-+Lpprs avec d.
'épaisseur physique de la cavité et Lpggrs est longueur de pénétration du champ dans les

miroirs définie par l'expression (1.57) :

Ly =20 <) @.12)
2 n (n2 —nl)

La longueur de pénétration dans les miroirs SiO,/Si3Ny étant plus petite que dans les miroirs

AIN/Alp20GaggoN, le dédoublement de Rabi est donc plus grand et le couplage exciton-

photon est ainsi plus prononcé c'est-a-dire que la séparation entre les deux modes est plus

marquée.

Ainsi, en insérant 8 puits quantiques de 3 nm a l'intérieur d'une microcavité 3A/2, nous
pouvons espérer obtenir des valeurs de dédoublement de Rabi d'environ 30 meV en utilisant
des miroirs diélectriques SiO,/SizN4. Cette valeur est du méme ordre de grandeur que celle
obtenue expérimentalement dans le cas de la microcavité A269, ainsi, quantitativement, le fait
de remplacer la microcavité massive par une microcavité contenant 8 puits quantiques de GaN
de 3 nm n'améliore pas la valeur du dédoublement de Rabi. Par contre, qualitativement, les

deux modes excitonique et photonique sont beaucoup plus marqués et beaucoup plus profonds
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grace a la meilleure qualité optique de la microcavité et a 1'élargissement plus faible des
transitions des puits quantiques de GaN ; ainsi, avec une telle structure, il est possible

d'envisager la conservation du régime de couplage fort a température ambiante.

Conclusion du chapitre

Dans ce chapitre, nous avons étudié par spectroscopie optique trois microcavités a base
de GaN. Les spectres expérimentaux de réflectivité et de photoluminescence effectués sur les
deux microcavités A247 et A284 ne révelent pas la présence du régime de couplage fort.
L'¢largissement de 1'émission de GaN avoisine, dans ces deux structures, 50 meV et la
présence du régime de couplage faible est directement reliée a cette valeur élevée. Les
expériences de réflectivité relatives a la troisiéme microcavité étudiée, I'A269, ont permis de
tracer les courbes d'anticroisement des deux branches polaritoniques mettant en évidence sans
ambiguité la présence du régime de couplage fort dans cette structure pour des températures
de 5K et de 77K. Par contre, a température ambiante, 1'élargissement supplémentaire de
I'émission de GaN due a I'agitation thermique rend les contributions excitonique et

photonique non discernables sur les spectres de réflectivité.

Ce premier résultat est prometteur et ouvre la voie a d'autres investigations sur des
structures a base de GaN, 'objectif étant désormais de conserver le régime de couplage fort a

température ambiante.
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L'objectif de ce travail était la recherche du couplage fort lumiére-matiére dans des
microcavités a base de GaN. La difficulté essentielle dans le cas des nitrures réside dans la
croissance des structures ; en effet, il n'existe pas de substrat en accord de maille avec GaN et
la croissance ne peut s'effectuer que par hétéroépitaxie. De plus, le désaccord paramétrique
entre GaN et AIN est important ; il en résulte donc des contraintes résiduelles dans les
couches successivement ¢€laborées, affectant ainsi leur qualité optique. Ce travail a donc été
effectué en étroite collaboration avec 1'équipe de croissance EJM du CRHEA afin de
concevoir des structures possédant les conditions optiques requises et étant réalisables par
épitaxie.

Le saut d'indice entre AIN et GaN étant faible, les miroirs de Bragg a base de ces
matériaux possedent une "stop band" peu large, cette derniere étant proportionnelle a An. Leur
utilisation dans des microcavités impose donc de connaitre relativement bien les valeurs des
indices des matériaux utilisés de maniére a ne pas commettre d'erreurs trop importantes sur la
position et la largeur en énergie de la "stop band" lors des étapes de simulations. Les indices
de réfraction d'AIN, de GaN et de l'alliage AlGaN, pour différentes compositions, ont ainsi
¢été, au préalable, mesurés a 300K puis a 5K, température pour laquelle les structures seront

opérationnelles.

L'autre conséquence relative au faible saut d'indice entre AIN, GaN et AlGaN est le
nombre de paires requises, dans les miroirs de Bragg, pour obtenir un coefficient de réflexion
important. Trois miroirs de Bragg ont été étudiés et un coefficient de réflexion de 85% a été

obtenu a partir d'un miroir constitué de 15 paires AIN/Aly23Gag77N. A partir des résultats
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expérimentaux, des calculs de réflectivité ont ét€¢ menés indiquant que pour obtenir un
coefficient de réflexion de I'ordre de ceux utilisés dans des microcavités a base de GaAs
(>98,5%), un nombre de paires conséquent (30 paires) est requis, influant considérablement
sur la qualité de la couche massive de GaN. En effet, une dé¢lamination a été observée sur le

miroir de 15 paires AIN/Alj23Gag 77N, indiquant un nombre limite de paires a ne pas dépasser.

Finalement, trois microcavités massives ont été élaborées sur substrat silicium au

CRHEA de Valbonne et ont ensuite été caractérisées par spectroscopie optique.

L'originalité¢ de la premicre, numérotée A247, réside dans l'utilisation du substrat de
silicium en tant que miroir bas de la microcavité, le miroir haut étant constitu¢ de 10 paires
AIN/Aly20GaggoN. Les expériences de réflectivité et de photoluminescence que nous avons
effectuées n'ont pas permis de démontrer la présence du régime de coupage fort. Ceci
s'explique par la largeur spectrale importante du mode de cavité (33 meV) mais surtout par la

qualité de I'émission de GaN (largeur de 50 meV).

La seconde structure, 1'A284, est constituée d'une cavité massive de GaN d'épaisseur
optique 2A insérée entre deux miroirs de Bragg AIN/Aly20GagsoN contenant respectivement
13 et 15,5 paires pour les miroirs haut et bas. Cette structure a une meilleure qualité optique
puisque les coefficients de réflexion des miroirs sont plus élevés mais la qualité de la couche
de GaN n'est pas encore suffisante pour espérer observer le régime de couplage fort, son

émission ayant un ¢largissement de 45 meV.

La troisiéme structure, I'A269, est constituée d'une couche active de GaN de A/2, le
miroir haut est un miroir di€lectrique formé par 4 paires SiO,/Si3N4 et le miroir bas est le
substrat de silicium. Les expériences de réflectivité résolue en angle a 5K ont révélé la
présence du régime de couplage fort : le dédoublement de Rabi a été estimé a 31+1 meV
quelque soit la polarisation. Les ajustements théoriques des spectres de réflectivité nous ont
permis de déterminer les parameétres relatifs aux deux excitons A et B de GaN : leurs énergies
respectives sont 3525meV et 3535 meV, les parametres B li€s a leur force d'oscillateur sont
40000 meV? et 30000 meV? et la largeur de chaque transition est de 45 meV. Des expériences
de photoluminescence en fonction de l'angle d'émission ont ensuite été effectuées, mais seul
le polariton bas est visible sur les spectres, la branche haute n'étant pas activée
thermiquement. Les expériences de réflectivité ont ensuite été menées a 77K conduisant a un

dédoublement de Rabi identique a celui obtenu a 5K. Par contre, a température ambiante,
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Conclusion générale

nous ne pouvons pas conclure puisque l'agitation thermique induit un ¢élargissement

supplémentaire des modes, compromettant la distinction des deux pics.

Le régime de couplage fort n'est donc pas, pour l'instant, mis en évidence a température
ambiante. Ainsi, dans la perspective de la fabrication de nouvelles structures permettant d'y
parvenir, nous nous sommes ensuite intéressés a l'influence de 1'épaisseur de la couche active
de GaN sur le dédoublement de Rabi, dans le cas d'une structure du méme type que celle de
I'A269. Avec une épaisseur optique de 5A/2, un dédoublement de Rabi de 60 meV est
envisagé théoriquement a une température de SK. Cette large valeur permettrait ainsi, en dépit
de I'¢largissement supplémentaire di a l'agitation thermique, d'observer le couplage fort a

température ambiante.

Jusqu'a présent, nos recherches étaient orientées vers la conception de microcavités
massives, leur intérét par rapport aux microcavités a puits quantiques étant leur plus grande
zone d'interaction entre les photons et les excitons qui induit une plus grande valeur du
dédoublement de Rabi. Il est cependant possible d'envisager l'utilisation de microcavités a
puits quantiques, leur avantage étant, dans le cas des nitrures, un €largissement plus faible de
1'émission des puits par rapport a celle du GaN massif. Dans ce but, des calculs de réflectivité
de microcavités a puits quantiques ont été¢ menés et un dédoublement de Rabi de 29 meV dans
le cas d'une microcavité contenant 8 puits quantiques de GaN insérée entre deux miroirs
diélectriques Si0,/Si3N4, a été obtenue. Cette valeur est de l'ordre de grandeur de celle
déterminée dans le cas de la microcavité massive A269, mais a la vue des spectres théoriques,
le couplage est beaucoup plus prononcé - du fait de la diminution importante de

1'élargissement de I'émission - et peut ainsi peut-Etre subsister a température ambiante.

Ainsi, nous espérons que la réalisation de ces nouvelles microcavités (massives et a
puits quantiques) permettra de mettre en évidence le régime de couplage fort a température

ambiante.
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Annexe A - Force d'oscillateur dans les

puits quantiques

Dans cette annexe, nous fournissons les relations de passage entre les trois parametres
décrivant l'intensité de la transition excitonique dans les puits quantiques : la force

d'oscillateur par unit¢ de surface f,./S, le paramétre B issu du modele de l'oscillateur

harmonique et le parametre 'y défini a partir de la théorie semi-classique.

2
B = h—Lf;)SC
myEy Loy
4dn_ch A1
B=—<—nl,
eLy
el
Ay == QWh B
ncav; (A.2)
hFO = e—j;)xc
4n,, mycs,
L
Jose _ Mobolon o
S h? (A.3)
-f;)sc — 4ncavm0cg0 hl"o
S eh

Dans les expressions (A.1) a (A.3), B est exprimé en eVz, Josc/S en m'z, hly en eV et Loy

€n m.

En calculant les termes constants, nous obtenons :
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Annexe A - Force d'oscillateur dans les puits quantiques

_1,378.107 f,,

B
Ly, S
-30
p 10210,
Ly,

L
nr, = o
*7,902.10%n_,

_ 1744107 £,

hC
O ncav S
Sose _ Loy
S 1,378.107
f;)sc _ ncav
S 1,744.107 " °

ou B est exprimé en eV2, Josc/S en m'z, hTgen eV et Loy en m.

- 175 -

(A.4)

(A.5)

(A.6)



Annexe B - Raccordement de la partie
imaginaire de l'indice de GaN au

voisinage du gap

La microcavité A269, dans laquelle le couplage exciton-photon a été observé, est
constituée d'une couche active massive de GaN. La présence d'excitons dans la couche se
traduit, dans les simulations, par l'insertion d'oscillateurs de Lorentz. Or, dans le cas d'un
matériau massif, 'absorption bande a bande du matériau a également un effet non négligeable
sur les spectres de réflectivité. Il faut ainsi, pour un meilleur ajustement de la simulation a

'expérience, en tenir compte également dans les calculs.

Dans le cas de cette microcavité, les deux excitons A et B sont considérés et la
contribution relative aux excitons est introduite dans la constante diélectrique de GaN ¢, par

l'expression suivante :

(-Epeon)’ (5-Epecon)”

1 B 2 1 B 2
& =& + 4 e M dx+ B e dx B.1
o L/;;AA x*-E*+ jil E I\/;zAB X*-E*+ jhT4E (D
exciton A exciton B

avec : FEo04/=3525 meV, FE..5=3535 meV, B,4=40000 meVz, B=30000 meVz,

Al 45=0,1 meV et A45=28 meV. L'indice de réfraction étant relié¢ a la constante diélectrique
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par la relation : N=(g,) “=n—j K, les valeurs de n et K obtenues a partir de cette expression
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sont celles indiquées sur la figure B.1. Cette forme tient compte des contributions

excitoniques mais ne fait pas intervenir I'absorption bande a bande.

2,75 |
2,70 |-
S 2,65+
2,60 |-
2,55

0.20 |
< 010k

0,00 |-

3450 3500 3550 3600

Energie (meV)

figure B.1 : Indice de réfraction n et coefficient d'extinction K calculés a
partir de l'expression de la constante diélectrique incluant deux oscillateurs
A et B.

Or, dans le chapitre 3, le coefficient d'extinction K de GaN a été déterminé a partir
d'expériences d'ellipsométrie effectués a 300 K sur I'échantillon A152, pour lequel
'absorption bande a bande débute a environ 3400 meV. Nous avons donc envisagé d'effectuer
un raccordement entre les valeurs de K calculées a partir du modele de 1'oscillateur de Lorentz
et les valeurs issues des expériences d'ellipsométrie. Dans le cas de la microcavité A269,
I'exciton A a 5 K se trouve a une énergie de 3525 meV, comme I'absorption bande a bande
doit nécessairement se situer a plus haute énergie, les valeurs expérimentales du coefficient
d'extinction K doivent donc étre translatées. L'énergie de liaison de l'exciton A étant estimée a
25 meV [170,179-181], l'absorption bande a bande dans le cas de la microcavit¢ A269
débutera a 3525+25=3550 meV. Ainsi, le coefficient d'extinction K est translaté de 150 meV

par rapport a sa valeur déduite des expériences d'ellipsométrie a 300 K.

Le coefficient d'extinction K est déterminé en reliant, sur la figure B.2, la courbe en
traits pointillés correspondant au coefficient d'extinction issu des expériences d'ellipsométrie

translaté de 150 meV (notée y.u;s) avec la courbe en petits points correspondant au calcul a
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partir de I'expression de la constante di¢lectrique incluant les deux oscillateurs A et B (notée

ymr)

figure B.2 : Schéma définissant le raccord entre le coefficient d'extinction
issu des expériences d'ellipsométrie y.us (traits pointillés) et celui calculé a
partir du modele de l'oscillateur de Lorentz y... (petits points) ; les deux
angles o et [ permettant de raccorder les deux courbes sont indiqués sur le
schéma. P; et P, sont les deux points utilisés pour le raccord.

Les mesures ellipsométriques contiennent les contributions excitoniques a 300 K ; aussi,
afin d'éliminer au mieux ces contributions, le raccordement entre les deux courbes s'effectue
entre les deux points P; (xi, y1) et Pa (x2, ¥2) tels que x1=F.x05=3535 meV et y;=y,. Ainsi, en
raccordant les deux courbes a une telle ordonnée, nous supprimons une grande partie des

contributions excitoniques.

Le raccordement entre les deux courbes s'effectue grace a un polyndme de degré 3 du
type :
y=a X+bx* e x+d (B.2)

avee |

4 tan o +tan S N 2(yexc(x1) ™ Vetiips (xz))

(x, _xl)z |x2 % ’
b 2tana +tan S 3(yexc(xl) ~ Veliips (xz)) (B.3)
|x2 —X |3 |x2 - 3
c=tana

d = yellips ('XZ)

Les deux angles « et £ sont indiqués sur la figure B.2.
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Finalement, le coefficient d'extinction K utilis€ dans les ajustements des spectres

expérimentaux de la microcavité A269 est celui indiqué sur la figure B.3 en trait plein.

0,40

0,30
X 0,20

0,10

0,00

3450 3500 3550 3600
Energie (meV)

figure B.3 : Coefficient d'extinction K de GaN a une température de 5K ; en
traits pointillés : déterminé par ellipsométrie et noté y.s ; en petits points :
calculé a partir de l'expression de la constante diélectrique incluant les deux
oscillateurs A et B et noté y,,. ; en trait plein : utilisé dans les ajustements
des spectres.

La figure B.4 présente l'influence de la prise en compte de l'absorption bande a bande de
GaN dans le calcul de la réflectivité de la microcavité A269. Le calcul utilisant uniquement le
modele de l'oscillateur de Lorentz, traduisant les deux excitons, est reporté en traits pointillés

et celui utilisant le raccordement décrit dans cette annexe est en trait plein.

1,0
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figure B.4 : Calcul de la réflectivité de la microcavitée A269 pour un angle
d'incidence de 52° dans le cas de la polarisation TM ; en trait plein, le

modele utilisé tient compte de [l'absorption expérimentale et en traits
pointillés, le modéle n'en tient pas compte.
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Résumé :

Ce mémoire est consacré a 1'étude du couplage lumicre-matiére dans des structures a base de
GaN (semiconducteur a bande interdite directe). L'objectif de ce travail est la mise en évidence
expérimentale du couplage fort exciton-photon dans des microcavités a base de GaN.

Des difficultés liées a 1'élaboration des nitrures nous ont contraint & effectuer deux études
préliminaires : tout d'abord, la détermination des indices de réfraction d'AIN, GaN et AlGaN par
ellipsométrie spectroscopique et par réflectivité, puis la caractérisation de miroirs de Bragg AIN/GaN
et AIN/AlGaN. A partir des résultats obtenus, nous avons imaginé puis effectué le design de plusieurs
structures de microcavités pour lesquelles le couplage fort lumiére-matiere était atteint théoriquement.

Les microcavités ont ensuite été élaborées par épitaxie sous jets moléculaires sur substrat de
silicium et nous les avons caractérisées par spectroscopie optique : réflectivité et photoluminescence a
basse température, en fonction de l'angle d'incidence et de la position. Les expériences de réflectivité
résolues en angle nous ont permis de mettre en évidence pour la premiére fois le régime de couplage
fort dans une microcavité a base de GaN. La structure étudiée est une microcavité massive a base de
GaN encastrée entre 4 alternances de couches diélectriques SiO,/Si;N4 formant le miroir haut et le
substrat de silicium jouant le réle du miroir bas. Le régime de couplage fort atteint dans cette structure
est caractérisé par un dédoublement de Rabi de 31 meV persistant a une température de 77K, mais ne
subsistant pas a température ambiante, a cause des élargissements induits par l'augmentation de la
température.

Finalement, nous avons proposé¢ des microcavités massives ou a puits quantiques permettant
théoriquement l'observation du régime de couplage fort a température ambiante. Ainsi, des dispositifs
tels que le laser a polaritons, laser a trés faible seuil, pourrait étre envisagé.

Abstract :

This memory is devoted to the study of the coupling light-matter in structures containing GaN
(semiconductor with direct band gap). The objective of this work is the experimental description of the
exciton-photon strong coupling in microcavities containing GaN.

Difficulties related to the growth of nitrides have constrained us to carry out two preliminary
studies : first of all, determination of the refractive indices of AIN, GaN and AlGaN by spectroscopic
ellipsometry and reflectivity, then the characterization of Bragg mirrors AIN/GaN and AIN/AlGaN.
From the results obtained, we imagined, then carried out the design of several structures of
microcavities for which the light-matter strong coupling was reached theoretically.

The microcavities were then grown by molecular beam epitaxy on silicon substrate and we
characterized them by optical spectroscopy : reflectivity and photoluminescence at low temperature, as
a function of the incidence angle and of the position. The angle resolved reflectivity experiments
enabled us to highlight for the first time, the strong coupling regime in a microcavity containing GaN.
The studied structure is a massive microcavity containing GaN, embedded between 4 alternations of
dielectric layers SiO2/Si3N4 forming the top mirror and the silicon substrate acting as the bottom
mirror. The strong coupling regime reached in this structure, is characterized by a Rabi splitting of 31
meV persistent at a temperature of 77K, but not remaining at room temperature, because of the
widenings induced by the increase of the temperature.

Finally, we proposed massive microcavities or with quantum wells theoretically allowing the
observation of the strong coupling regime at room temperature. Thus, devices such as the polariton
laser, laser with very weak threshold, could be considered.

Mots-clés :

Semi-conducteur Exciton Polariton de cavité
Microcavité Force d'oscillateur GaN

Réflectivité Photoluminescence Ellipsométrie
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