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Introduction

Les interactions entre les électrons et les photons sont au cœur d’échanges croissants entre
deux domaines de la physique : l’opto-électronique, qui s’intéresse aux dispositifs d’émission,
de détection et de conversion de lumière à base de matériaux semiconducteurs, et l’optique
quantique, historiquement centrée sur l’étude des interactions entre atome et rayonnement. Au
cours des dernières décennies, l’opto-électronique a intégré dans des dispositifs, qui fonctionnent
à température ambiante, des nanostructures confinant électrons et photons. Pour mieux contrôler
à volonté leurs interactions, elle a assimilé des concepts intimement quantiques qui dépassent
les approches semi-classiques utilisées pour appréhender les hétéro-jonctions semiconductrices.
Dans un cheminement inverse, l’optique quantique a su exploiter les possibilités offertes par les
dispositifs semiconducteurs, aux technologies de fabrication très évoluées. Ainsi se sont construits
des circuits intégrés pour atomes ("atom chip"), contrôlant la vie quantique d’atomes à très basse
température. Les atomes, systèmes-modèles de référence pour réaliser des oscillateurs quantiques
en interaction avec les photons, peuvent même être remplacés par des excitations électroniques
spécifiques des nanostructures semiconductrices, les excitons, qui sont confinés dans des "atomes
artificiels", les boîtes quantiques, ou bien forment des gaz quantiques au sein de puits quantiques.

Des démonstrations de principe, initialement réalisées avec des atomes sous ultra-vide à très
basse température (quelques µK), ont ainsi pu trouver leurs analogues à l’état solide, fonction-
nant à des températures supérieures à celle de l’hélium liquide. L’émission de photons uniques,
un par un, ou de paires de photons intriqués, initialement mise en évidence pour des atomes iso-
lés, est désormais réalisée par des boîtes quantiques semiconductrices ; la lumière non-classique
ainsi générée est à la base des récents développements de la cryptographie quantique et de la
communication quantique, et constitue à long terme l’une des possibilités d’encodage quantique
de l’information dans les recherches en cours sur l’informatique quantique. Les microcavités se-
miconductrices constituent un autre exemple de cette convergence : elles réalisent les conditions
de couplage fort entre un oscillateur quantique, l’exciton, et un photon confiné dans la cavité,
s’inspirant ainsi des travaux réalisés sur les atomes froids par les prix Nobel 2012, Serge Haroche
et David Wineland ; les nouvelles excitations quantiques du système, les polaritons, forment des
gaz quantiques de bosons très intéressants car ils sont capables de s’accumuler dans des états
macroscopiques cohérents appelés condensats de Bose, initialement découverts en refroidissant
à des températures sub-µK des gaz denses d’atomes alcalins.

Ces deux exemples constituent le filigrane des travaux présentés dans ce mémoire. Les plus
belles réalisations actuelles d’émetteurs de photons uniques ou de condensats de polaritons dans
des dispositifs semiconducteurs sont réalisées avec des nanostructures à base de GaAs et ses
alliages, dont la maîtrise technologique est aujourd’hui inégalée. Elles se sont émancipées de leurs
modèles atomiques originels, intégrant des fonctionnalités toujours plus nombreuses au cœur
des échantillons, et donnant naissance à des branches nouvelles au sein de l’électrodynamique
quantique et de la physique des gaz quantiques. Leur température de fonctionnement, le plus
souvent inférieure à 50 K, est liée aux propriétés intrinsèques des excitons de GaAs. Cependant,
elle ne constitue pas une limite infranchissable : un fonctionnement à température ambiante est
possible si l’on considère les excitons plus robustes d’autres familles de semiconducteurs comme
ZnSe, GaN, ZnO ou CuCl. Ces semiconducteurs "à grand gap" sont au cœur des travaux de
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4 Introduction

l’équipe de spectroscopie optique des semiconducteurs de notre laboratoire depuis de nombreuses
années.

Au cours des neuf dernières années, en tant que maître de conférences de l’Université Mont-
pellier 2, j’ai consacré mes travaux de recherche à étudier des excitons confinés dans les na-
nostructures quantiques à base de GaN et ZnO, à comprendre et contrôler leur couplage aux
photons dans des cavités optiques, et finalement à maîtriser leurs propriétés collectives et non-
linéaires. Ce mémoire présente la synthèse de trois problématiques : la spectroscopie fine d’un
exciton unique confiné dans une boîte quantique GaN/AlN isolée ; l’intégration de plans denses
de boîtes quantiques GaN/AlN au sein de microcavités photoniques, destinées à réaliser des na-
nolasers ; la démonstration de la condensation des polaritons dans des lasers à polaritons ZnO.

Le premier chapitre est consacré à la boîte quantique GaN/AlN unique, objet de la thèse
de Richard Bardoux que j’ai co-encadrée avec Pierre Lefebvre. En isolant l’émission de lu-
mière d’une boîte quantique au sein d’un échantillon, nous nous sommes affranchis des effets de
moyenne statistique rencontrés lors de l’étude d’ensembles inhomogènes de boîtes quantiques.
Les spectres sont ainsi discrétisés, révélant plus précisément les états propres des excitons confi-
nés dans chaque boîte. Nous avons montré que l’interaction de l’exciton avec l’environnement
de la boîte quantique est importante, en particulier avec les charges qui se piègent et se dé-
piègent à la proximité ou à l’intérieur de la boîte. Nous avons modélisé la structure fine des
états propres excitoniques d’une boîte GaN/AlN, et la comparerons à celle de boîtes quantiques
d’autres matériaux (InAs, CdSe). Nous conclurons en replaçant ces travaux dans la perspective
du développement d’émetteurs de lumière non classique fonctionnant à température ambiante.

Dans le second chapitre, nous montrerons comment notre équipe a participé, au sein d’une
collaboration réunissant le CRHEA, l’IEF et l’INAC 1, au développement d’une photonique
à base de matériaux nitrures dont l’originalité est de s’attaquer à la plage spectrale ultra-
violette. Nos travaux de spectroscopie et de modélisation, couplés à d’importants efforts des
équipes en charge de la fabrication des nanostructures photoniques, ont abouti à la réalisation
de résonateurs de faible volume modal dont les facteurs de qualité figurent à l’état de l’art. Ils ont
été réalisés principalement lors du post-doctorat de Meletis Mexis, sous la double responsabilité
de Christelle Brimont et moi-même. Les deux approches suivies, les microdisques et les cavités
à cristaux photoniques membranaires, sont complémentaires. L’objectif est de réaliser des lasers
de taille sub-micronique, les nanolasers. En raison de leur faible volume modal et de la nature
des couches actives utilisées, à base d’un faible nombre de boîtes quantiques en résonance avec
la cavité, les concepts fondamentaux de l’émission laser sont revisités et soulèvent des questions
fondamentales non encore résolues.

Le troisième chapitre présente la démonstration récente de deux mécanismes d’émission laser
originaux dans les microcavités à base de ZnO. Ces microcavités planaires en régime de couplage
fort ont été développées depuis 2006 au sein d’une collaboration réunissant le CRHEA, le LPN
et le LASMEA 2. Elles possèdent des excitations spécifiques, les polaritons, libres de se propager
dans le plan et de former un gaz bi-dimensionnel de bosons. La spécificité de ZnO est de pouvoir
maintenir ce régime de couplage fort jusqu’à température ambiante grâce à la grande énergie de
liaison de ses excitons. Nous avons tout d’abord démontré, lors de la thèse de Stéphane Faure co-
encadrée avec Bernard Gil, que les premières microcavités ZnO fabriquées réalisent le régime de
couplage fort, et que les polaritons ainsi créés émettent efficacement de la lumière et interagissent
pour assurer leur relaxation. Nous avons ensuite étudié des microcavités de plus grand facteur de

1. CRHEA : Centre de Recherche sur l’Hétéro-Epitaxie et ses Applications (CNRS, Valbonne)
IEF : Institut d’Electronique Fondamentale (Université Paris 13-CNRS, Orsay)
INAC : Institut Nanosciences et Cryogénie, (CNRS-CEA, Grenoble)

2. LPN : Laboratoire Photonique et Nanostructures (CNRS, Marcoussis)
LASMEA : LAboratoire des Sciences et Matériaux pour l’Electronique et d’Automatique (Université Blaise
Pascal-CNRS, Clermont-Ferrand)
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qualité, i.e. dont les polaritons vivent plus longtemps dans la cavité. Nous y avons mis en évidence
deux régimes d’émission laser : le laser à excitons était jusqu’alors inconnu dans les microcavités
planaires et controversé dans d’autres types de résonateurs photoniques ; le mécanisme de gain,
spécifique aux semiconducteurs II-VI dont fait partie ZnO, y implique les excitons et non le
plasma de paires électron-trou comme dans la majorité des lasers à semiconducteurs basés sur des
transitions interbandes. De plus, nous avons démontré, pour la première fois jusqu’à température
ambiante, le laser à polaritons dans ZnO ; un condensat de polaritons y est formé, dont nous
avons étudié la relaxation et le diagramme de phase thermodynamique. Ces résultats seront
comparés à ceux obtenus dans les microcavités GaAs, CdTe et GaN, et les spécificités de notre
système seront soulignées.
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Chapitre 1

La boîte quantique unique GaN/AlN

La spectroscopie de boîtes quantiques uniques, tous matériaux confondus, a apporté des
contributions majeures au domaine des hétérostructures de basse dimensionnalité, en permettant
dans un premier temps d’accéder à des propriétés intrinsèques des états électroniques d’une boîte
isolée, indépendamment de tout effet de moyenne statistique, puis en aboutissant à la conception
et la réalisation de nouveaux objets d’étude, basés sur une seule boîte quantique et destinés à
produire des états quantiques particuliers de la lumière.

Les études des boîtes quantiques GaN/AlN ont ainsi été d’abord menées sur des ensembles
macroscopiques de boîtes, afin de mesurer la dépendance en taille de leur énergie et de leur
temps de vie radiatif. Les premières études sur des ensembles de boîtes quantiques GaN (et plus
généralement sur les boîtes à base de nitrures, GaN et InGaN), ont permis de mettre en évidence
les spécificités de ces matériaux, i.e. l’influence des champs électriques internes sur les fonctions
d’onde électroniques. La sélection précise de populations de boîtes quantiques homogènes en
taille a en particulier permis à notre équipe d’identifier le régime de déclin mono-exponentiel
de la photoluminescence, et de mesurer ainsi rigoureusement le temps de vie radiatif des boîtes
quantiques GaN/AlN [Bre06].

L’un des intérêts à isoler une boîte quantique unique réside dans son analogie avec un système
atomique, au spectre composé de raies fines associées à ses différents niveaux d’énergie. En raison
de la distribution statistique des tailles de boîtes, le détail de ces spectres est malheureusement
masqué par l’élargissement inhomogène des transitions lors des études d’ensembles macrosco-
piques de boîtes quantiques. Ces spectres portent pourtant un grand nombre d’informations : la
boîte quantique étant au sein d’une matrice cristalline, ses transitions reflètent l’interaction de
ses électrons avec l’environnement, qui se traduit par des effets intrinsèques tels que l’interaction
avec les phonons du cristal ou avec les spins des noyaux, et des effets extrinsèques tels que l’in-
teraction avec des charges fluctuantes près de la boîte quantique, voire même la charge/décharge
non contrôlée de la boîte quantique elle-même. Les premiers effets font partie du système modèle
de la boîte quantique considérée comme un atome artificiel, et la distingue des atomes en phase
vapeur, alors que les seconds effets tendent à éloigner les boîtes quantiques réelles du système
modèle que nous souhaitons étudier.

Comme pour leurs homologues à base d’arséniures et de tellurures, les travaux à l’échelle
de la boîte unique ont alors été développés, au cours de la thèse de Richard Bardoux 1, pour
répondre à plusieurs problématiques, qui sont apparues imbriquées au cours du temps :

– isoler le signal/le spectre associé à une unique boîte ;
– approfondir la connaissance des états propres des excitons dans ces boîtes ;
– identifier, puis réduire, l’influence de l’environnement des boîtes sur leur spectroscopie ;
– identifier les états de spin de l’exciton ;
– identifier les états à plusieurs particules ;
– connaître et maîtriser l’état de charge des boîtes.

1. La thèse de R. Bardoux (2004-2007) a été co-dirigée avec Pierre Lefebvre.
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8 Chapitre 1

Dans ce chapitre, nous présenterons tout d’abord la démarche expérimentale qui nous a per-
mis, en 2006, d’isoler le spectre d’une boîte quantique GaN/AlN. L’étude de la diffusion spectrale
des transitions optiques a mis en évidence l’importance de l’état de charge de l’environnement
proche de chaque boîte sur son spectre d’émission, alors que les effets de clignotement observés
sont associés à l’état de charge de la boîte quantique elle-même. La comparaison des spectres
d’émission mesurés en polarisation, avec un modèle de la structure fine des excitons neutres et
chargés, a enfin confirmé l’importance des effets de charge des boîtes, i.e. la difficulté à observer
les états d’exciton neutre.

Nous conclurons par une revue de l’état de l’art actuel dans ce domaine, en nous atta-
chant à identifier les preuves irréfutables d’observation d’excitons neutres et des complexes
multi-excitoniques associés. Nous comparerons les différentes techniques expérimentales mises
en œuvre dans ces travaux, et mettrons en exergue les spécificités intrinsèques des boîtes GaN,
les spécificités expérimentales associées et les perspectives de développements.

1.1 Les boîtes quantiques GaN/AlN

Nous allons ici présenter les principales caractéristiques des boîtes quantiques GaN/AlN, en
nous concentrant sur les propriétés structurales, électroniques et optiques pertinentes pour la
spectroscopie de boîtes quantiques isolées.

1.1.1 Propriétés structurales

Les semiconducteurs de la famille des nitrures (III-N) cristallisent sous deux formes : la phase
blende de zinc, de symétrie cubique, est métastable, et la phase wurtzite, de symétrie hexagonale
est stable. La très grande majorité des études de spectroscopie ont été menées sur les boîtes
quantiques wurtzite, même si nous pouvons noter quelques travaux pionniers sur des boîtes
GaN/AlN cubiques, crues à Grenoble sur des pseudo-substrats 3C-SiC [Sim03, Gar05, Lag08].

Dans la phase wurtzite (figure 1.1), l’absence de symétrie entre les axes +c et −c est à l’origine
de la polarisation spontanée au sein du cristal, propriété majeure des hétérostructures à base de
nitrures dont les effets seront détaillés dans la section 1.1.2. Par ailleurs, en l’absence de substrats
GaN accessibles, les matériaux seminconducteurs de la famille des nitrures sont le plus souvent
déposés par hétéro-épitaxie sur des substrats variés : saphir, Si, SiC, ... Les couches présentent
donc une forte contrainte liée à la différence de paramètre de maille entre le substrat et le nitrure,
qui induit aussi une polarisation piézo-électrique dans les couches car le cristal GaN n’est pas
centro-symétrique. Dans les hétérostructures GaN/AlN, cette contrainte et la polarisation piézo-
électrique associée ont aussi pour origine la différence de paramètres de maille de 2.4% entre
GaN et AlN. La contrainte génère une densité importante de défauts structuraux (dislocations,
fautes d’empilement). Les efforts menés ces dix dernières années dans la préparation des couches
tampon GaN ou AlN ont permis de diminuer d’un ordre de grandeur la densité de ces défauts,
qui reste cependant très supérieure à celle obtenue pour des semiconducteurs homo-épitaxiés.
La contrainte modifie enfin la structure de la bande de valence de GaN, et nous présenterons
dans la section 1.4.1 son effet sur les règles de sélection en polarisation de la photoluminescence
et de l’absorption des boîtes quantiques.

Les échantillons étudiés dans ce mémoire sont crus par épitaxie par jet moléculaire (MBE)
sur substrat Si(111). En effet, le choix de F. Semond et N. Grandjean a été en 1999 de tester
la viabilité de la croissance d’hétérostructures GaN sur substrat Si, et de les comparer avec les
échantillons crus sur substrats saphir et SiC. Même si la densité de défauts structuraux est plus
importante sur Si que sur ces autres substrats, de nombreuses études spectroscopiques novatrices
ont pu être menées, entre autres avec notre équipe du Groupe d’Etude des Semiconducteurs ; le
champ électrique interne aux boîtes quantiques a été mesuré, ainsi que son effet sur leur durée de
vie radiative [Bre03]. Nous ne détaillerons pas ici les conditions de croissance mises au point au
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Figure 1.1 – Représentation schématique de la structure wurtzite, extraite de [Gal01].

CRHEA, la préparation des substrats et le choix de leur légère désorientation. Ces informations
sont présentées, par exemple, dans la thèse de S. Sergent [Ser09a], dont est extraite la figure 1.2
relative à un plan assez dense de boîtes quantiques GaN/AlN. Il a été montré que la densité de
boîtes peut être contrôlée par le flux de matière lors de la croissance, et est corrélée à la hauteur
et au diamètre des boîtes. En particulier, pour les études de boîtes isolées, des échantillons de
faible densité surfacique de boîtes, inférieure à 108 cm−2, ont été réalisés (figure 1.2.d), pour
lesquels la hauteur moyenne des boîtes est plus faible que dans les échantillons denses (1 nm au
lieu de 2 nm). Par ailleurs, nous pouvons noter que le rapport d’aspect des boîtes quantiques
est important : d’après les valeurs moyennes mesurées à l’AFM, le diamètre des boîtes est de
l’ordre de 10 fois supérieur à leur hauteur. Ceci influe fortement sur la densité d’états confinés
par la boîte car le confinement vertical y est beaucoup plus fort que le confinement horizontal.
Enfin, l’image TEM (figure 1.2.e) met en évidence la forme de pyramide tronquée des boîtes
quantiques.

1.1.2 Champ électrique interne et temps de vie radiatif

Le champ électrique interne, créé au sein des hétérostructures GaN/AlN (puits et boîtes
quantiques) par les polarisations spontanée et piézo-électrique, a des conséquences majeures sur
la distribution d’énergie des excitons confinés dans les boîtes quantiques et sur leur temps de
vie radiatif, i.e. sur leur spectre et leur dynamique temporelle d’émission en photo- et électro-
luminescence. La modification des états propres en présence d’un champ électrique uniforme,
appelée "effet Stark quantique confiné", a été modélisé tout d’abord pour les puits quantiques
[Lef02]. Dans les boîtes quantiques, ce modèle est aussi valide étant donné que le confinement
vertical est très fort devant le confinement latéral, et que le champ électrique est vertical lui
aussi dans le cas des boîtes quantiques crues sur plan c. Dans le cas de paires électron-trou,
l’énergie des transitions optiques est diminuée, et les fonctions d’onde des électrons et des trous
sont poussées sur les deux faces opposées du puits quantique, comme représenté sur les encarts
de la figure 1.3.

Cette séparation des porteurs, rendant les transitions optiques partiellement indirectes dans
l’espace réel, se traduit par une augmentation exponentielle du temps de vie radiatif en fonction
de la hauteur des boîtes quantiques car celui-ci est inversement proportionnel au recouvrement
des fonctions d’onde d’électron et de trou. La détermination des énergies d’émission et des temps
de vie radiatifs des boîtes quantiques, puis du champ électrique interne dans les hétérostructures
GaN/AlN, s’est avérée très délicate en raison des effets d’écrantage : plus les boîtes quantiques
ont une dynamique d’émission lente, plus il est facile de remplir chaque boîte avec un grand
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Figure 1.2 – a) Image par microscopie à force atomique (AFM) d’un échantillon de boîtes quantiques GaN/AlN
non recouvertes, de densité de boîtes de l’ordre de 5×1010cm−2; (b et c) Distributions de diamètres et de hauteurs
des boîtes, obtenues par analyse de l’image AFM; (d) Image AFM d’un échantillon de très faible densité de boîtes
(7×107cm−2); 2 boîtes voisines sont mises en évidence dans le cercle noir ; (e) Image par microscopie électronique
en transmission (TEM) de quelques boîtes quantiques GaN/AlN recouvertes d’une barrière AlN. Extraites de
[Ser09a].
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Figure 1.3 – Durée de vie radiative en fonction de l’énergie de l’état fondamental de l’exciton dans les boîtes
quantiques GaN/AlN. Les points représentent les résultats expérimentaux. Les lignes en trait continu représentent
les résultats obtenus par des calculs basés sur le modèle d’effet Stark développé pour les puits quantiques, pour
trois valeurs du champ électrique. Les deux schémas en encart représentent les premiers états quantiques de
l’électron et du trou ainsi que leurs fonctions d’ondes respectives, calculées pour des puits équivalents de largeurs
différentes [Bre06].
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nombre de paires électron-trou, et donc de mesurer involontairement des états collectifs des
excitations électroniques. Les résultats de la campagne d’expériences menées dans notre équipe
par T. Bretagnon, P. Lefebvre et R. Bardoux en 2003-2005 sont présentés sur la figure 1.3. Elle
a démontré que les "grosses boîtes" (de hauteur 3 nm, ce qui n’est pas considéré comme des
grosses boîtes pour InAs/GaAs) émettent 1.5 eV sous le gap de GaN avec des temps de vie
supérieurs à 10 µs, et qu’il faut considérer les "petites boîtes", de hauteur inférieure à 1.5 nm,
pour que le confinement quantique domine sur l’effet Stark et que les temps de vie soient courts,
inférieurs à 10 ns. Cette étude a permis de déterminer le champ électrique interne dans les
hétérostructures GaN/AlN, qui vaut 9.0± 0.5 MV.cm−1 pour un seul plan de boîtes quantiques
[Bre06]. Elle a aussi permis de comprendre le régime d’écrantage sous forte excitation, décrit en
détail dans la thèse de R. Bardoux [Bar07, chapitre 2.4].

1.1.3 Tenue en température de la photoluminescence

Les hétérostructures à base de nitrures présentent un fort confinement en raison des diffé-
rences de gap importantes entre matériaux : la barrière d’un puits ou d’une boîte quantique
GaN/AlN s’élève à environ 1.7 eV pour les électrons, et 0.7 eV pour les trous. La fuite des por-
teurs par activation thermique est ainsi fortement inhibée, même à température ambiante. C’est
le premier argument utilisé pour expliquer la grande efficacité d’électro- et photo-luminescence
des dispositifs à base de nitrures. Néanmoins, d’autres raisons toutes aussi importantes doivent
être évoquées : c’est dans les structures à confinement 3D (boîtes quantiques, fluctuations d’inter-
faces de puits quantiques, voire localisation par le désordre d’alliage dans InGaN) que l’efficacité
radiative à température ambiante est la plus forte. En effet, la localisation des porteurs permet
de geler leur mouvement dans le plan des couches, et en particulier leur diffusion vers les dé-
fauts non-radiatifs. C’est donc par l’amélioration de la qualité des couches-tampon AlN/Si, et
en particulier par la réduction de la densité de dislocations, que l’efficacité radiative a pu être
augmentée. La figure 1.4 présente les spectres de photoluminescence en fonction de la tempéra-
ture pour la dernière génération d’échantillons réalisés par S. Sergent et F. Semond. La perte
d’intensité intégrée entre T = 8 K et 300 K est seulement de 30%, ce qui atteste que les porteurs
sont désormais très efficacement confinés dans les boîtes au cours de leur relaxation, et que la
diffusion vers les défauts est bien maîtrisée [Ser09a, Ser09b, Ser11].

Figure 1.4 – Dépendance en température du spectre de photoluminescence de boîtes quantiques GaN/AlN
après optimisation de la couche tampon AlN/Si [Ser09a].
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1.1.4 Boîtes polaires et non polaires

Nous avons souligné le rôle majeur du champ électrique interne sur les propriétés des excitons
confinés dans les boîtes quantiques, et sur les propriétés opto-électroniques des dispositifs asso-
ciés. Pour les dispositifs d’émission de lumière, la diminution de la force d’oscillateur des boîtes
quantiques est préjudiciable à leur efficacité radiative et de nombreuses voies ont été explorées
pour réduire, voire annuler, le champ électrique. Une première solution consiste à utiliser des
matériaux de symétrie cubique [Sim03, Gar05, Lag08], mais la qualité des couches ainsi réalisées
n’a pas pu être suffisamment améliorée pour que cette voie soit poursuivie. Une seconde solution
consiste à réduire le champ par effet de super-réseau, avec des barrières fines entre puits/boîtes
quantiques [Cor11]. Il est aussi possible de réduire la concentration d’Al dans les barrières, bien
que les alliages ternaires soient source de désordre d’alliage et de localisation non maîtrisée
[Ser11]. Enfin, étant donné que la polarisation interne est dirigé selon l’axe c des couches, il est
possible de choisir des orientations de substrats dites non-polaires (sans polarisation spontanée)
[Fou05, Gra07, Rol07], ou semi-polaires (qui permettent de concevoir des hétérostructures dans
lesquelles les polarisations spontanée et piézo-électrique sont opposées et se compensent). Ces
développements récents sont encourageants mais les travaux de recherche sont encore dominés
par des problématiques liées à l’amélioration des matériaux. Dans les études présentées ici, nous
nous sommes concentrés sur les boîtes quantiques polaires GaN/AlN crues suivant l’axe c.

1.2 Vers la boîte quantique unique

Au sein de l’équipe "Nanostructures quantiques - Propriétés optiques" du GES, les études
de boîtes quantiques uniques GaN formaient le cœur de mon projet de recherche lors de mon
recrutement en tant que maître de conférences, et ont débuté en 2003 avec Thierry Taliercio et
Pierre Lefebvre. Elles ont donné lieu à un fort développement expérimental, mis en œuvre au
cours de la thèse de Richard Bardoux et décrit en détail dans son manuscrit [Bar07, Chapitre 3],
avec le concours des ingénieurs de l’équipe, Pierre Valvin pour la conception optique et Sébastien
Rousset pour la cryogénie et l’environnement expérimental.

1.2.1 Développement expérimental

L’expérience de micro-photoluminescence a été conçue pour la plage spectrale de l’ultra-
violet. Etant donné les très larges spectres d’ensembles de boîtes quantiques GaN, s’étendant
en énergie de 2 à 4 eV , la plage spectrale de détection est large, de λ = 300 nm au visible.
Les lasers d’excitation initialement utilisés sont un laser HeCd continu (325 nm) et un laser
Argon continu doublé en fréquence (244 nm) 2. En l’absence d’objectifs réfractifs corrigés des
aberrations chromatiques dans cette plage spectrale, la spécificité de notre microscope est d’avoir
été conçu autour d’optiques réflectives. Ces éléments sont indiqués sur la figure 1.5 : un objectif
de type Cassegrain porté par la colonne du microscope permet la focalisation sur l’échantillon ;
des miroirs sphériques (MS1, MS2) sont utilisés pour le filtrage confocal par le trou (PH2) ; une
parabole hors d’axe permet de coupler la lumière collectée au spectromètre Jobin Yvon iHR550,
de focale 55 cm et portant 3 réseaux. La simulation complète du microscope par tracé de rayon,
menée sous la responsabilité de Pierre Valvin, a en particulier permis d’optimiser la résolution
tant en excitation qu’en détection. La résolution du microscope a été mesurée sur un échantillon
témoin en présence de la fenêtre du cryostat (qui introduit de fortes aberrations) et est de
l’ordre de 1 µm, très supérieure à la limite de diffraction aux longueurs d’onde considérées, mais
comparable aux simulations optiques. Le dispositif a été complété en 2009 par un laser continu
266 nm, monomode et de puissance 50 mW (Crylas FQCW 266-50) et un objectif réfractif

2. Merci à Sandrine Juillaguet d’avoir accueilli le microscope et donné accès à son laser lors des premières
années.
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de grande frontale qui est utilisé lorsque la plage spectrale d’étude est restreinte et que les
aberrations chromatiques sont limitées.

Figure 1.5 – Schéma général du dispositif de microphotoluminescence, composé de la colonne portant l’objectif
de microscope, et de la table optique couplant la colonne au laser pour l’excitation et au spectromètre pour la
détection.

Masquage des échantillons Les échantillons de boîtes quantiques destinés aux études de
boîte isolée n’ont pas une densité de boîte "standard". En effet, les échantillons sont le plus
souvent optimisés pour produire une émission de lumière intense, et possèdent donc une densité
surfacique de boîtes quantiques importante, de l’ordre de 1011 − 1012 cm−2. Pour isoler une
boîte quantique en microscopie, des densités beaucoup plus faibles sont requises, de l’ordre de
10 boîtes dans la zone excitée de 1 µm2, soit 109 cm−2. Deux axes d’amélioration ont donc été
poursuivis, au sein de la collaboration entre le CRHEA et le GES comme dans les autres équipes
travaillant sur ce sujet à travers le monde :

– La réduction de la densité de boîtes : F. Semond a opté pour la croissance sur surface
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vicinale de Si(111). L’inclinaison à 5o du plan de croissance donne lieu à des marches
de quelques couches atomiques, qui sont des sites préférentiels de nucléation des boîtes
quantiques, comme le montre la figure 1.6.a. De plus, dans des conditions standard de
croissance, le substrat est en rotation rapide dans la chambre d’évaporation pour garantir
une croissance homogène sur toute sa surface ; l’arrêt de la rotation du substrat, lors de
la croissance de la couche GaN uniquement, a permis de réaliser un gradient de matière
déposée, et donc un gradient de densité de boîtes à la surface de l’échantillon, qui varie
entre 108 et 1010 cm−2.

– Le masquage des échantillons : Afin de réduire le volume excité de l’échantillon, deux
approches post-croissance peuvent être mises en œuvre : la réalisation de mésas par li-
thographie électronique et gravure sèche [Mar94, Kak04, Rol07] ou le dépôt d’un masque
métallique percé d’ouvertures sub-microniques [Gam96]. Nous avons opté pour la seconde
solution, et développé avec Frédéric Pichot (Salle blanche ATEMI de l’Université Mont-
pellier 2) un procédé de lithographie par nano-sphères de polystyrène [Hay01]. Des nano-
sphères sont dispersées à la tournette à la surface de l’échantillon, et partiellement recou-
vertes par une couche métallique d’aluminium. Par effet d’ombrage, le métal ne se dépose
pas sous les sphères, qui sont alors retirées dans un bain de trichloréthylène sous ultra-
sons. La figure 1.7 montre l’image par microscopie électronique des trous ainsi formés, de
diamètre 0, 5 µm correspondant au diamètre des sphères utilisées.

Figure 1.6 – Image AFM d’un échantillon de boîtes GaN/AlN crû sur substrat Si incliné, non recouvertes
d’AlN. Sa croissance est analogue à celle de l’échantillon A570, dont les boîtes sont recouvertes d’AlN.

1.2.2 Premiers spectres de boîtes GaN/AlN isolées

Entre les premiers essais du dispositif expérimental, sur des échantillons à forte densité, et
l’obtention des premiers spectres de boîte unique sur un dispositif optimisé, des échantillons
masqués et de densité de boîtes réduite, plus d’une année s’est écoulée. La persévérance de
Richard Bardoux lui a permis de progresser sur les différents aspects présentés ci-avant, de de-
viner l’apparition de raies fines dans les spectres, signatures de boîtes isolées, et d’optimiser les
réglages expérimentaux pour réaliser des mesures reproductibles, avec de longs temps d’acqui-
sition, point de départ des études physiques présentées dans la suite de ce chapitre. Parmi les
embûches rencontrées, il faut mentionner d’une part les défauts profonds d’AlN, dont le spectre
peut être confondu avec celui d’une boîte unique de GaN car il présente en µPL des raies fines
autour de 3.2 eV, et d’autre part les difficultés pour trouver une source d’excitation adaptée,
combinant une énergie d’excitation suffisante (le laser HeCd à 325 nm/3.81 eV ne permet pas
d’exciter efficacement les boîtes GaN), un faisceau de bonne qualité (celui de la 3ème harmo-
nique du laser Titane-Saphir, en forme de bâtonnet, donne lieu à une tache de focalisation de
mauvaise qualité), et suffisamment puissante. C’est le laser Argon doublé de l’équipe de Sandrine
Juillaguet qui s’est avéré remplir tous ces critères. La figure 1.8 présente la partie haute énergie
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Figure 1.7 – (a) Image MEB du masque d’aluminium après retrait des nano-sphères de polystyrène. (b)
Agrandissement de l’image (a) autour d’une ouverture du masque.

d’un spectre de µPL ainsi obtenu. Le rôle du masque est crucial, non seulement pour limiter
le nombre de boîtes quantiques excitées, mais aussi pour réduire l’intensité du fond continu
sous-jacent aux pics fins, qui provient de la luminescence de boîtes hors du centre du champ de
l’objectif mais collectées en raison des aberrations géométriques du microscope.
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Figure 1.8 – Spectre de micro-photoluminescence de l’échantillon A570, collecté à travers un trou du masque
(T = 10 K), excitation de densité 2 kW.cm−2 à λ = 244 nm.

1.3 Diffusion spectrale

Notre étude des boîtes quantiques GaN/AlN a dans un premier temps été consacrée à l’iden-
tification et la compréhension de ces processus extrinsèques qui élargissent et font fluctuer le
spectre d’une boîte quantique isolée, et empêchent l’étude fine des propriétés des excitons confi-
nés. Deux échantillons sont étudiés, présentés sur la figure 1.9, l’un avec et l’autre sans masque
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métallique. Ce travail est décrit en détail dans la référence [Bar06].
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Figure 1.9 – Description et image AFM des deux échantillons dont la diffusion spectrale a été étudiée. (a)
L’échantillon A570 est crû sur une surface vicinale de Si(111) avec une désorientation de 5◦ et présente des
terrasses ; la densité de boîtes quantiques y est modérée, de l’ordre de 1010 cm−2; les boîtes sont recouvertes
d’une fine couche de 50 nm d’AlN et d’un masque métallique avec des ouvertures de 0, 5 µm. (b) L’échantillon
A830 est crû sur Si(111) sans désorientation, présente un gradient de densité et des zones de très faible densité
de boîtes ; elles sont recouvertes d’une couche plus épaisse d’AlN (175 nm) et ne nécessite pas de masquage
métallique.

Les effets de charge sont bien connus dans le domaine des nanocristaux et boîtes quantiques
semiconductrices [Emp96]. Ils se traduisent par des variations d’intensité émise, réversibles (cli-
gnotement) ou irréversibles (photo-noircissement), ainsi que par des variations du spectre d’émis-
sion (gigue/jitter de la raie d’émission, aussi appelée diffusion spectrale) [T0̈0, Rob00, Pac01].

1.3.1 Différents régimes de diffusion spectrale

La figure 1.10.a montre un spectre de µPL de l’échantillon A570, détecté à travers une ouver-
ture du masque métallique de 0, 5 µm. Ce spectre est caractérisé par des raies fines, signatures
de la luminescence de boîtes individuelles, superposées à un fond continu qui s’atténue vers les
hautes énergies. Ce dernier est attribué aux autres boîtes se situant dans le champ de l’objectif
dont la luminescence n’est pas totalement atténuée par le masque d’aluminium. Un long en-
registrement (près d’une heure) de l’évolution temporelle de ce spectre (fig. 1.10.b) permet de
classer les raies fines en 3 groupes en fonction des corrélations observées dans leurs fluctuations
d’énergie et d’intensité. Les raies du groupe A subissent à deux moments différents des fluctua-
tions synchronisées de leur énergie, de l’ordre de 5 meV, qui ne sont pas visibles pour les autres
groupes. Les raies du groupe B "clignotent". Enfin les raies du groupe C fluctuent d’environ
3 meV .

Dans un deuxième exemple, mesuré sur l’échantillon A830 à très faible densité de boîtes et
sans masque métallique (Fig. 1.11), des sauts discrets de l’énergie d’émission sont observés dans
l’évolution temporelle des spectres. Notons ici que l’absence de masque rend l’excitation et la
collection de l’émission des boîtes plus efficaces, permettant de réduire d’un facteur 90 la densité
d’excitation par le laser pour des temps d’intégration deux fois plus courts. L’écart entre les
deux positions de la raie D est de 4 meV.

Nature des raies multiples associées à une boîte quantique isolée L’intérêt, s’il en
est un, de la diffusion spectrale, a été de permettre l’association à une même boîte quantique
de raies qui lui sont intrinsèques, comme par exemple les transitions d’exciton neutre et de
biexciton [Bes01a, Bes02], les excitons construits sur les trous A, B ou C de GaN, voire les
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Figure 1.10 – (a) Spectre de µPL de l’échantillon A570 résultant de la moyenne de 300 acquisition de 10 s.
L’échantillon (T ≈ 10 K) est excité par un laser continu Argon doublé à 5, 07 eV (244 nm), avec une densité
de puissance d’excitation de 2 kW.cm−2. (b) Evolution temporelle de ces spectres par pas de 10 secondes. Le
fond sous-jacent aux pics fins est soustrait à tous les spectres pour permettre une meilleure visualisation de la
diffusion spectrale. La résolution spectrale est ici de 2 meV.

différents états de charge de la boîte quantique (trion). Les différences d’énergie attendues entre
les transitions X, X2 et X− (5 à 15 meV dans les boîtes quantiques CdTe) sont liées aux inter-
actions coulombiennes entre charges, de l’ordre de grandeur de l’énergie de liaison excitonique et
devraient donc être plus importantes dans les boîtes quantiques GaN/AlN. Nos résultats n’ont
pas permis de mettre clairement en évidence de tels complexes excitoniques. Certaines corréla-
tions, par exemple de la raie D3 spécifiquement corrélée avec la raie D2 et distante de 50 meV
(Fig. 1.11), sont de possibles indications de ces complexes excitoniques, mais ne constituent pas
des preuves suffisamment concluantes et convaincantes. En ce qui concerne les excitons A, B
et C, l’écart attendu entre leurs transitions est respectivement de 12 et 200 meV, et pourrait
permettre l’observation des transitions A et B de l’exciton. Cette question sera débattue dans
la section 1.4.

1.3.2 Echelles de temps et processus sous-jacents à la diffusion spectrale

Parmi tous les processus de diffusion spectrale, les deux exemples présentés montrent ceux
dont l’échelle de temps est la seconde voire la minute. Les sauts d’énergie (Fig. 1.11) peuvent être
associés à la charge/décharge d’un unique piège très proche (5 − 10 nm) de la boîte quantique
étudiée. Lorsque ces processus de charge/décharge sont plus rapides que le temps d’acquisition
(Fig. 1.10), les raies multiples associées à de tels processus de piégeage à proximité de la boîte
quantique apparaissent simultanément dans chaque spectre.

Les glissements continus de l’énergie d’une raie donnée (Fig. 1.10) doivent pour leur part
être attribués à une fluctuation continue du champ électrique local, et donc au piégeage d’un
nombre plus important de charges qui sont plus éloignées de la boîte quantique (> 20 nm).
Par comparaison avec les travaux expérimentaux de Nakaoka et al. consacrés à l’effet Stark
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Figure 1.11 – (a) Spectres de PL de l’échantillon A830 résultant d’acquisitions de 5 secondes moyennées sur
deux types de fenêtres temporelles différentes pour lesquelles la raie d’émission de la boîte D est respectivement
en D1 (spectre rouge) ou en D2 (spectre noir). La densité de puissance d’excitation est de P0=230 mW cm−2.
(b) Evolution temporelle de ces spectres par pas de 5 s. La résolution spectrale est ici de 1 meV.

induit par un champ électrique statique, vertical ou latéral, sur des boîtes isolées GaN/AlN
[Nak06b, Nak06a], nous pouvons évaluer les fluctuations de champ électrique à la centaine de
kV.cm−1. Notons qu’il est dans notre cas peu probable que ces charges soient piégées à la surface
de l’échantillon, étant donnée la grande épaisseur de barrière choisie (175 nm pour l’échantillon
A830).

Le mécanisme de charge/décharge des pièges peut être lié à la diffusion de charges à l’in-
térieur du semiconducteur (dans la barrière ou dans la couche de mouillage), et être activé
thermiquement. Il peut aussi être lié à l’excitation optique réalisée lors des expériences de pho-
toluminescence. L’étude de l’échantillon A830 en fonction de la puissance d’excitation nous a
montré que c’est la seconde hypothèse qui est vérifiée : la fréquence des sauts entre les énergies
D1 et D2 est linéaire sur deux décades avec la densité d’excitation (Fig. 1.12). Les porteurs qui
sont impliqués dans le piégeage et la diffusion spectrale ainsi induite sont donc générés optique-
ment lors de l’excitation. Ceci est peut-être lié à l’énergie élevée des photons d’excitation : même
si celle-ci est inférieure au gap de la barrière d’AlN, elle est suffisante pour générer les porteurs
dans les états de diffusion ou de couche de mouillage des boîtes quantiques, voire dans les états
liés d’AlN. Une excitation à plus basse énergie pourrait permettre de limiter cette génération de
porteurs isolés, mais elle est trop peu efficace dans le cas des boîtes quantiques polaires.

1.3.3 Elargissement inhomogène des transitions d’une boîte quantique isolée

Les expériences précédentes nous donnent accès aux processus dont la constante de temps
est au-delà de la seconde. De nombreux processus de piégeage et de diffusion de charges ont lieu
à des échelles de temps plus rapides. Ils donnent principalement lieu, dans les spectres intégrés
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Figure 1.12 – (a) Spectres de PL de l’échantillon A830 (cf figure 1.11). La densité de puissance d’excitation
est de P0=230 mW cm−2. (b) et (c) Evolution temporelle des spectres pour une densité d’excitation (b) de P0,
(c) de 3P0. (d) Variation de la fréquence statistique moyenne des sauts discrets de la raie d’émission de la boîte
D en fonction de la densité d’excitation. Les axes sont en échelle logarithmique.

sur quelques secondes, à un élargissement inhomogène des transitions des boîtes quantiques. Les
études de largeur de raie et de diffusion spectrale sont donc intimement reliées. La table 1.1
donne l’état de l’art des largeurs de raies mesurées sur des boîtes quantiques uniques à base de
nitrures au cours des 8 dernières années.

Cette revue montre bien la difficulté d’obtenir des raies fines dans ce système, sachant qu’à
basse température la largeur homogène, limitée par les processus d’interaction avec les phonons
et les spins du cristal, devrait être inférieure à 0.1 meV. Les largeurs inhomogènes mesurées sont
donc la signature de la qualité de l’environnement des boîtes quantiques (probablement de la
barrière), mais aussi du mode d’excitation choisi puisque les porteurs piégés sont photo-générés.

L’analyse précise de la nature de l’élargissement d’une raie nécessite la mesure de son profil.
Dans le cas des boîtes nitrure, cette étude a été menée par F. Rol et al. pour une boîte quantique

Système Largeur 1er Auteur Réf. Lim. Rés.
GaN/AlN polaire 1 meV R. Bardoux [Bar06] Oui
GaN/AlN polaire, mésa 5-10 meV S. Kako [Kak04] Non
GaN/AlN cubique, mésa 2.5 meV J.P. Garayt [Gar05] Non
GaN/AlN non-polaire (a), mésa 0.55 meV F. Rol [Rol06] Non
InGaN/GaN 0.5 meV R. Seguin [Seg04] Oui
InGaN/GaN 0.5 meV J.H. Rice [Ric04, Jar07] Non
InGaN/GaN, pyramide 0.65 meV P.R. Edwards [Edw04] Oui
InGaN/GaN 0.17 meV K. Sebald [Seb06] Oui

Table 1.1 – Revue des largeurs inhomogènes de raies mesurées sur des boîtes quantiques uniques à base de
nitrures. La dernière colonne indique si la résolution spectrale de l’expérience limite la mesure de cette largeur.
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non polaire (plan a) [Rol07]. Il a mis en évidence la transition depuis un régime d’élargissement
inhomogène (1.1 meV pour la boîte quantique étudiée) à basse température, vers un régime
d’élargissement homogène dominant la contribution inhomogène à partir de 100 K, donnant
lieu à une raie lorentzienne assortie d’ailes de phonons analogues à celles observées sur les boîtes
quantiques CdTe [Bes01b]. Nous sommes encore loin dans ce système des largeurs atteintes
en photoluminescence dans les boîtes InAs/GaAs à basse température, de nature homogène et
limitées par l’interaction avec les phonons ou l’environnement [Kam02, Ber06], voire par la seule
recombinaison radiative de l’exciton dans les mesures d’absorption [Hög04]. Notons que c’est
par des mesures de mélange d’onde, de contrôle cohérent ou d’oscillations de Rabi que la "vraie"
largeur homogène du niveau électronique est le plus facilement accessible [Bor01, Mel08, End09,
Ram11, Ngu12].

1.4 Structure fine des excitons neutres et chargés

Dans la description simplifiée de la spectroscopie d’une boîte quantique, nous nous intéressons
en général à l’effet majeur de confinement quantique, et à ses conséquences sur la fonction
enveloppe des porteurs confinés. Nous associons les transitions optiques à l’"exciton de la boîte
quantique", oubliant d’une part que nous ne connaissons pas l’état de charge de cette boîte et
donc la nature chargée ou non du complexe excitonique qui se recombine ; et d’autre part que
l’exciton neutre est un état de paire électron-trou construit sur la base de 2 états d’électrons de
conduction (spin ↑ et ↓), et de 6 états de trous issus des bandes de valence A, B et C du GaN
massif (figure 1.13). Comme dans le GaN massif, la structure fine des excitons dans les boîtes
quantiques GaN se décompose donc en 3 types d’excitons (A, B et C), chacun donnant lieu à
deux états optiquement actifs (ou "brillants") et deux états optiquement inactifs (ou "sombres",
"noirs").
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Figure 1.13 – Structure de bandes du GaN massif.

Cette section est consacrée à l’étude théorique et expérimentale de cette structure fine, et à la
discussion de l’état de charge des boîtes quantiques étudiées en 2006-2008. Cette problématique
revêt un intérêt important dans les développements futurs à base de boîtes GaN, du point de
vue tant fondamental (biexcitons, émission de photons dégroupés) qu’appliqué (LEDs à lumière
polarisée), qui sera discuté en fin de section.
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1.4.1 Structure fine des excitons dans les boîtes quantiques InAs et CdTe

La structure fine de l’exciton dans les boîtes quantiques a été mise en évidence en 1996 dans
le système GaAs/AlAs [Gam96]. Elle est le reflet de l’anisotropie uniaxiale de forme et/ou de
contrainte qui lève la dégénérescence des états brillants de l’exciton via l’interaction coulom-
bienne. La figure 1.14 présente un exemple représentatif de la configuration des boîtes InAs et
CdTe. Le spectre de photoluminescence de la boîte est composé d’un doublet radiatif, les deux
raies observées ayant des polarisations linéaires croisées et des amplitudes comparables. Les po-
larisations sont parallèles aux axes cristallographiques [11̄0] et [110] correspondant au grand axe
et au petit axe des boîtes quantiques allongées. L’éclatement des raies, souvent appelé "splitting
d’échange", est relié à la force de l’interaction Coulombienne entre électron et trou. Au premier
ordre, sa valeur augmente avec l’énergie de liaison dans le matériau considéré : 10 à 150 µeV
dans InAs/GaAs [Nab02, Bay02, Ger07], 60 à 590 µeV dans CdTe/ZnTe [Bes00] et 1 meV dans
CdSe/ZnSe [Kul99, Pat03].

Figure 1.14 – Spectres de µPL de trois boîtes quantiques CdTe, détectée dans deux polarisations linéaires
croisées, d’après [Bes00].

Le cas des boîtes quantiques GaN se distingue de celles citées précédemment pour deux rai-
sons majeures : d’une part les bandes A et B de GaN sont faiblement séparées (environ 12 meV ,
reflétant le couplage spin-orbite) alors que les excitons lourds et légers dans les hétérostruc-
tures InAs/GaAs sont séparés d’environ 100 meV ; d’autre part l’interaction coulombienne y
est beaucoup plus forte, et en particulier le terme d’interaction d’échange. Ces deux termes
d’interaction, ainsi que le terme énergétique associé aux anisotropies de forme ou de contrainte
des boîtes quantiques, ont alors des amplitudes comparables et leurs effets ne peuvent pas être
interprétés hiérarchiquement par perturbation les uns des autres.

Nous présenterons dans cette section les résultats expérimentaux obtenus sur une série de
boîtes quantiques isolées, ainsi que les grandes lignes du modèle que nous avons développé
pour interpréter les spectres observés. Nous renverrons le lecteur à l’article publié dans Physical
Review B pour une présentation approfondie du modèle [Bar08].

1.4.2 Spectroscopie en polarisation d’une boîte quantique GaN isolée

Notre étude a porté sur les boîtes isolées de l’échantillon A830 présentant le meilleur contraste
des raies de boîtes isolées. La figure 1.15 présente les spectres résolus en polarisation d’un
ensemble de quelques boîtes quantiques présentes sous le spot d’excitation. L’exploitation de
la dépendance de l’intensité émise en fonction de l’angle du polariseur s’est avérée complexe
en raison des effets de diffusion spectrale décrits à la section précédente. Parmi les raies fines
présentes dans les spectres, nombreuses sont celles qui ne suivent pas une dépendance claire
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en fonction de l’angle du polariseur. Les séries de spectres ont en particulier être mesurées
suivant une séquence aléatoire d’angles pour pouvoir décorréler les fluctuations d’intensité liées
à des effets électrostatiques dans l’environnement des boîtes et la dépendance intrinsèque en
polarisation. Trois raies, notées A, B et C, suivent une dépendance angulaire correspondant à
une polarisation linéaire partielle, et peuvent être correctement ajustées par l’équation :

I(θ) = a+ b cos2(θ − θ0). (1.1)

Nous pouvons aussi définir le taux de polarisation des raies :

P =
IMax − IMin

IMax + IMin
=

a

a+ 2b
, (1.2)

où Imax et Imin sont respectivement l’intensité maximale et minimale de la raie en fonction de
l’angle de l’analyseur. Pour les boîtes considérées, P est de l’ordre de 60%.
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Figure 1.15 – a) Spectres de µPL de quelques boîtes quantiques de l’échantillon A830, en fonction de l’angle
du polariseur. Les spectres sont décalés verticalement. b) Représentation polaire de l’intensité normalisée de 3
transitions correspondant à 3 boîtes quantiques différentes. Le trait plein présente leur ajustement par la loi 1.1.
L’échantillon, à T = 10 K, est excité par le laser argon doublé (λ = 244 nm) avec une puissance modérée de
l’ordre de 200 W.cm−2. La collection est réalisée par l’objectif Cassegrain 36×, et analysée par un polariseur de
Glan en calcite, puis dépolarisée par une lame d’onde λ/4 en amont du spectromètre, afin de s’affranchir de sa
réponse spectrale. La résolution spectrale est de 1 meV.

En comparaison des résultats obtenus sur les boîtes CdTe (figure 1.14), nous pouvons consta-
ter trois points importants :

– Les raies ne sont pas complètement polarisées linéairement ;
– L’angle de polarisation est différent pour chaque raie ;
– Nous n’observons pas de doublet de raies distinctes croisées en polarisation (dans la limite

de notre résolution spectrale de 1 meV ).
Nous avons étudié une cinquantaine de boîtes quantiques. Parmi elles, seulement 20 raies

présentent une polarisation linéaire indiscutable. Le taux de polarisation maximal atteint est
de 90%, pour une boîte quantique dont le spectre est particulièrement épuré (figure 1.16). En
particulier, lorsque le taux de polarisation est inférieur à 30%, les fluctuations d’intensité sont
trop importantes pour conclure sans ambiguïté à une polarisation linéaire. Le nombre de raies
polarisées, bien que limité, nous permet de présenter une étude statistique des angles et taux de
polarisation, et de tenter de faire le lien entre les propriétés de boîtes isolées mesurées en µPL
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et celles d’ensembles macroscopiques de boîtes. Les résultats sont présentés sur la figure 1.17.
La distribution des taux de polarisation est relativement uniforme. Celle des angles présente une
valeur préférentielle en 0, mais les autres valeurs ne semblent pas particulièrement corrélées.

L’analyse de ces résultats sera présentée après la description du modèle, en section 1.4.4.
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Figure 1.16 – a) Spectres de µPL d’une boîte quantique de l’échantillon A830, en fonction de l’angle de
l’analyseur. Les spectres sont décalés verticalement. b) Représentation polaire de l’intensité normalisée (points)
et son ajustement par la loi 1.1 (trait plein). Le taux de polarisation de la raie est P = 90%.
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Figure 1.17 – a) Distribution statistique des taux de polarisation P des 20 boîtes quantiques dont l’émission
est partiellement polarisée linéairement, parmi les 50 boîtes quantiques étudiées ; la zone hachurée représente
les taux de polarisation pour lesquels une ambiguïté subsiste dans l’interprétation, en raison des fluctuations
d’intensité des raies. (b) Distribution statistique des angles de polarisation des mêmes raies.

1.4.3 Modélisation des propriétés de polarisation

Notre modèle a pour objet de calculer les états propres des complexes excitoniques, et est
donc adapté au calcul du spectre d’absorption résolu en polarisation d’une boîte quantique. La
modélisation de la photoluminescence nécessiterait ensuite de simuler la cinétique des excitons
entre les différents états, et ne sera pas abordée en l’absence de données expérimentales don-
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nant accès à cette cinétique. La modélisation des complexes excitoniques se décompose en deux
étapes :

– Le calcul des états à une particule (électron et trou), i.e. leur fonction d’onde complète en
terme de fonction enveloppe mais aussi d’état de spin. Les états de spin ne sont pas purs
en raison du confinement 3D de la boîte quantique, qui mélange enveloppe et spin.

– Le calcul des états à 2, 3, 4 particules (exciton, exciton chargé, biexciton, ...) sur la base
des états à une particule.

Nous avons choisi, avec Bernard Gil, de construire un modèle complet du point de vue
des symétries des états à une particule, mais qualitatif dans la description du confinement
quantique. Nous avons ensuite construit les états fondamentaux de l’exciton X0 et du trion X−,
qui nous sont parus prédominants dans l’analyse de nos résultats expérimentaux. L’originalité
de cette approche, purement matricielle, est de mettre en évidence les termes/les symétries qui
pilotent les propriétés spectrales, et de permettre ainsi une comparaison simple avec les boîtes
quantiques basées sur d’autres matériaux. Le traitement complet du problème, par une approche
nécessairement numérique qui masque les paramètres clé du problème, nécessite une modélisation
atomique du confinement dans la boîte quantique (modèle k.p [And00, Win06, Win07], de liaison
fortes [Bae07] ou de pseudo-potentiel [Nar05]). Les états à plusieurs particules doivent ensuite
être calculés par la technique d’interaction de configuration [Hu90], qui a en général été mise en
œuvre en ne prenant en compte qu’une seule bande de valence dans InAs [Poe07], alors que la
proximité des bandes A et B dans GaN rend leur couplage non négligeable. L’étude de Tomić et
al. [Tom09] traite quant à elle le biexciton dans une boîte GaN par la méthode d’interaction de
configuration, en tenant compte des bandes A et B, mais ne présente pas la structure fine des
excitons neutres. Ce n’est qu’en 2010 que le problème complet a été traité dans les travaux de
C. Kindel et al. [Kin10].

Etats à une particule Nous présentons ici un résumé du modèle, décrit en détails dans les
références [Bar07, Bar08]. Suivant l’approche de Cho [Cho76], la fonction d’onde des électrons et
des trous est dans un premier temps décrite en fonction de paramètres de symétries différentes.
Par exemple, pour tenir compte des effets du confinement quantique et de la contrainte, l’énergie
des électrons comporte uniquement des termes de symétrie Γ1 et peut être écrite :

∆Ec = ~
2

(

k2z
2me

z

+
k2x + k2y
2me

‖

)

+ c1ǫzz + c2(ǫxx + ǫyy), (1.3)

où les paramètres c1 et c2 sont les potentiels de déformation de la bande de conduction, et
me

z et me
‖ sont les masses effectives suivant l’axe c et perpendiculairement à cet axe. Bien

que le vecteur d’onde k ne soit pas un bon nombre quantique en présence de confinement,
nous l’utilisons dans le modèle pour tenir compte de l’ordre de grandeur et de la symétrie du
confinement quantique, sachant que ses composantes kx,y,z sont inversement proportionnelles
aux dimensions géométriques Lx,y,z de la boîte quantique. Notons que les deux états de spin de
l’électron (↑ ,↓) sont dégénérés.

La description de la bande de valence est plus complexe, car les termes d’interaction de
symétries Γ5 (liés par exemple à une déformation de cisaillement) et Γ6 (liés par exemple à une
déformation uniaxiale ou à une anisotropie de la boîte dans le plan, Lx 6= Ly) entrent en jeu en
plus des termes de symétrie Γ1 (lié à la déformation biaxiale et au confinement isotrope dans le
plan de la boîte, Lz, Lx = Ly). Il faut aussi tenir compte du champ cristallin et de l’interaction
spin-orbite. Au total, peu de termes sont nuls dans l’hamiltonien 6× 6 de la bande de valence !

Le résultat le plus connu de ce modèle 3 [Ale98] est la dépendance de l’énergie des excitons
A, B et C de GaN massif en fonction de la déformation biaxiale, i.e. des termes de symétrie
Γ1, représentée dans la première colonne de la figure 1.18 et sur la figure 1.19. Les termes

3. D’aucuns l’appellent le "Bernard Gil Plot".
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de contrainte uniaxiale et de cisaillement sont ici négligés. Le cercle pointillé à déformation
nulle met en exergue l’anticroisement des excitons B et C en raison du couplage spin-orbite,
et le croisement des excitons A et B qui ne sont pas couplés. Les trous A, B et C sont chacun
dégénérés deux fois. Si les termes d’échange de l’interaction coulombienne sont négligés, les états
d’excitons A, B et C sont alors dégénérés 4 fois, chacun des états radiatifs étant couplés à l’une
des polarisations (σ+, σ−, z) de la lumière avec une force d’oscillateur égale (Figure 1.18, 1ère
colonne). Nous constatons par ailleurs que pour des boîtes GaN crues sur une couche tampon
épaisse et supposée relaxée d’AlN, les trous A et B sont séparés de 2∆0

2 ≈ 12 meV, et le trou
C est décalé à plus haute énergie de plus de 200 meV ; de plus le gap excitonique de GaN pour
cette contrainte est d’environ 3.7 eV à basse température.
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Figure 1.18 – Règles de sélection en polarisation des transitions optiques dans les boîtes quantiques GaN. La
première colonne représente le cas des transitions bande à bande de boîtes quantiques isotropes, et est identique
au cas du GaN massif. Les colonnes suivantes tiennent compte de l’anisotropie uniaxiale des boîtes et des termes
d’échange de l’interaction coulombienne.

Tout écart à la "biaxialité" de la contrainte ou de la forme de la boîte quantique complique
cette description des états de valence. Nous négligerons ici la possible contrainte de cisaillement
dans les boîtes quantiques, pour nous concentrer sur le terme, noté Ξ6a de symétrie uniaxiale
Γ6. Il est la somme des composantes anisotropes dans le plan (x, y) du confinement (k2x−k2y 6= 0,
i.e. Lx 6= Ly) et de la déformation du cristal (ǫxx − ǫyy 6= 0) :

Ξ6a =
~
2

2mh
‖

(

k2x − k2y
)

+D5(ǫxx − ǫyy), (1.4)

où mh
‖ est la masse effective des trous perpendiculairement à l’axe c et D5 ≈ 3 eV est le terme

uniaxial du potentiel de déformation [Gra07]. L’effet de ce terme est de mélanger les bandes
de valence A, B et C et donc de briser les règles de sélection en polarisation de chaque état
d’exciton (Figure 1.18, 2ème colonne). Dans le cas d’hétérostructures GaN/AlN, ce mélange
de bandes concerne principalement les excitons A et B car l’écart entre A, B d’une part et
C d’autre part est très grand devant tous les termes de couplage. Dans cette limite, l’un des
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résultats essentiels de notre modèle est d’avoir mis en évidence de manière analytique que les
propriétés de mélange de bande dépendent en fait du paramètre adimensionnel Ξ6a/∆2, que nous
appellerons anisotropie normalisée et qui compare le terme d’anisotropie uniaxiale avec l’un des
deux termes de l’interaction spin-orbite. Nous reviendrons sur ce résultat dans la discussion des
états d’exciton et de trion.
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Figure 1.19 – Evolution de l’énergie calculée, dans notre modèle, des excitons A, B et C dans une couche
mince de GaN en fonction de la contrainte biaxiale appliquée à cette couche.

Le trion X− Le trion X− consiste en un trou et deux électrons de spins opposés, dans
l’état singulet ((↑, ↓) − (↓, ↑)) /

√
2. C’est l’état à plusieurs particules le plus simple à calculer

car les termes d’échange de l’interaction coulombienne, que nous détaillerons dans le cas de
l’exciton neutre, s’annulent. Les symétries de ce trion sont donc celles de la bande de valence.
Sa recombinaison radiative a pour état final un électron dans l’état fondamental. Nous avons
choisi de représenter les résultats du modèle sous forme des spectres d’absorption du trion X−,
sur la figure 1.20. D’après l’équation 1.4, la valeur de 5 meV choisie pour le terme d’anisotropie
uniaxiale peut être générée soit par une faible composante anisotrope de la déformation du
cristal, de l’ordre de 0.15%, soit par une faible élongation de la boîte quantique dans le plan, de
l’ordre de 10%. Ce terme modifie fortement les spectres, en augmentant l’écart entre trions A et
B et en opérant un transfert de force d’oscillateur entre ces deux trions. Le taux de polarisation
linéaire de chacun des trions A et B est fort, et sa dépendance en fonction de l’anisotropie
normalisée Ξ6a/∆2 est représentée sur la figure 1.21.

L’exciton neutre Après avoir proprement construit les états d’électron et de trou, nous de-
vons tenir compte du terme d’interaction coulombienne, qui se décompose en un terme direct,
donnant lieu à l’énergie de liaison excitonique 4, et plusieurs termes d’échange. Le terme direct
agit comme une correction "rigide", diagonale dans la base des paires électron-trou et iden-
tique pour tous les états d’exciton ; il n’influe pas sur les propriétés de polarisation des boîtes
quantiques. Dans sa forme la plus générale, l’hamiltonien effectif de l’interaction d’échange

4. Dans le cas d’un confinement 3D des porteurs, il ne s’agit pas à proprement parler d’une énergie de liaison,
mais plutôt d’une correction coulombienne à l’énergie de la paire électron-trou confinée.
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Figure 1.20 – Spectre d’absorption du trion X− dans une boîte quantique initialement chargée négativement,
(a) en l’absence d’anisotropie uniaxiale et (b) en présence d’une anisotropie uniaxiale responsable d’un terme
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Figure 1.21 – Taux de polarisation linéaire de l’absorption du trion X− en fonction de l’anisotropie uniaxiale.
La croix rouge représente le cas d’une boîte quantique InAs "typique" pour la même valeur du terme d’anisotropie.
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Cet hamiltonien fait intervenir le spin de l’électron ~σe et le moment total du trou ~Jh =
~Lh + ~σh, somme de son moment cinétique orbital et de son spin. Le premier terme s’appelle
l’interaction d’échange à courte portée, et son paramètre γ est proportionnel à la valeur connue
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dans le matériau massif (0.6 meV dans GaN [Jul98, Pas01], 64 µeV dans CdTe, 10 µeV dans
GaAs et seulement 0.3 µeV dans InAs [Fu99]). Les 3 termes suivants constituent l’interaction
d’échange à longue portée, et sont proportionnels au splitting longitudinal-transverse ∆ELT de
l’exciton (0.6 meV dans GaN [Hof97], à nouveau très supérieur aux valeures de CdTe ou InAs).
L’effet de l’interaction d’échange est représenté de manière schématique dans la dernière colonne
de la figure 1.18.

Les valeurs des 4 paramètres de l’interaction d’échange dépendent finement d’intégrales de
recouvrement des fonctions d’onde à une particule et sont donc complexes à calculer. Nous avons
par exemple évalué le facteur d’amplification de l’échange à courte portée par le confinement,
qui varie de 2 à 6 lorsque l’énergie d’émission de la boîte quantique GaN/AlN varie de 3.6 à
4 eV [Bar07]. L’étude de Kindel et al. [Kin10] a confirmé que les splittings d’échange attendus
pour les boîtes quantiques GaN sont de l’ordre de 1 à 5 meV, supérieurs d’un ordre de grandeur
à ceux des boîtes quantiques CdTe.

L’hamiltonien complet des excitons confinés a été diagonalisé pour différents jeux de para-
mètres d’anisotropie et d’interaction d’échange. Les résultats les plus significatifs sont présentés
sur les spectres d’absorption de l’exciton neutre (figure 1.20) :

– En l’absence d’anisotropie uniaxiale de forme ou de contrainte, le terme anisotrope d’in-
teraction d’échange à longue portée δx−y induit une levée de dégénérescence des excitons
radiatifs (Figure 1.22.c). C’est le mécanisme invoqué dans les boîtes quantiques à base
d’InAs et CdTe. Il donne lieu au "splitting de structure fine", et les deux excitons, émet-
tant dans des polarisations linéaires croisées, ont la même force d’oscillateur.

– Le terme d’interaction d’échange à courte portée γ nécessite d’être combiné à une anisotro-
pie uniaxiale de forme ou de contrainte, pour induire lui aussi une levée de dégénérescence
des excitons radiatifs (Figure 1.22.b). Les deux excitons, émettant dans des polarisations
linéaires pures et croisées, ont des forces d’oscillateur très différentes. Notons que dans les
boîtes quantiques InAs et CdTe, dans une interprétation à une seule bande de valence,
ce terme d’échange ne contribue pas au splitting du doublet radiatif, mais uniquement au
splitting entre états radiatifs et non-radiatifs.

– Les deux effets précédents peuvent se combiner, et donner lieu à une augmentation ou une
diminution du splitting de structure fine selon leurs signes respectifs. Ces signes ne sont
pas connus a priori [Fav05]. L’effet est d’ailleurs opposé sur les bandes A et B de l’exci-
ton. Les états d’exciton restent purement polarisés, et leurs forces d’oscillateur dépendent
uniquement de l’anisotropie uniaxiale.

Quel que soit le terme d’échange qui domine dans l’hamiltonien 1.5, et dans l’approximation
déjà décrite pour le trion où la bande de valence C est très éloignée des bandes A et B (comme
c’est le cas pour les hétérostructures GaN/AlN), c’est l’anisotropie uniaxiale normalisée Ξ6a/∆2

qui gouverne l’amplitude de l’absorption des états d’exciton neutre dans chaque polarisation. Le
taux de polarisation P du doublet (chacune des raies étant purement polarisée linéairement) est
présenté sur la figure 1.23.a, et reflète simplement le mélange de bande de valence. Notons de
plus que la contribution de l’échange courte portée au splitting de structure fine est aussi donné
par une loi universelle en fonction de Ξ6a/∆2, représentée sur la figure 1.23.b.

Le principal apport de notre modèle, dans lequel les termes d’échange et de mélange de bande
sont traités sur un pied d’égalité et non en perturbation l’un de l’autre, est donc de montrer
la spécificité des boîtes quantiques nitrures en regard de leurs homologues InAs et CdTe. La
croix rouge sur la figure 1.23 montre l’effet d’une anisotropie uniaxiale identique et importante
(Ξ6a = 10 meV ) dans une boîte InAs, pour laquelle nous devons substituer à ∆2 l’écart d’énergie
entre trous lourds et trous légers ∆LH−HH ≈ 100 meV. Le taux de polarisation de l’absorption
du doublet radiatif, inférieur à 10%, explique que les deux transitions observées en photolu-
minescence soient en général d’intensités presque égales. Notons ici la difficulté à comparer les
forces d’oscillateur des états propres de l’exciton avec leurs intensités en photoluminescence : la
cinétique a un fort effet sur les amplitudes des raies de PL, et la compétition entre relaxation
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Figure 1.22 – Spectre d’absorption de l’exciton neutre X0 dans une boîte quantique initialement neutre,
obtenu en tenant compte des différents termes de l’hamiltonien et de leur combinaison. Les valeurs choisies pour
les paramètres sont Ξ6a = 5 meV pour l’anisotropie uniaxiale, γ = 1 meV pour le terme d’échange à courte
portée et δx−y = 1 meV pour le terme anisotrope d’échange à longue portée. Les spectres dans les polarisations
y sont inversés pour plus de clarté. L’élargissement homogène choisi pour les transitions optiques est de 0.1 meV.

de spin des porteurs et recombinaison radiative va déterminer si les deux excitons radiatifs sont
indépendants (d’intensités reflétant leurs taux de génération respectifs) ou bien à l’équilibre
thermodynamique (d’intensités suivant une loi de Boltzmann en fonction du splitting).

1.4.4 Confrontation du modèle, de l’expérience, et de la littérature

Les conclusions principales des expériences présentées précédemment sont que les transitions
des boîtes quantiques ne sont que partiellement polarisées linéairement (même si le taux de po-
larisation peut atteindre 90%) et qu’elles ne semblent pas structurées en doublet. Nous pouvons
émettre trois hypothèses sur la nature des excitons en regard de notre modèle :

– L’absence de doublet pourrait être comprise en terme d’excitons neutres dont le splitting
de structure fine serait grand devant kBT , i.e. supérieurs à 3 meV. Dans ce cas, correspon-
dant à la figure 1.22.d, la raie excitonique observée en PL -celle de basse énergie- devrait
cependant être polarisée à 100%, ce qui n’est pas le cas dans les spectres mesurés ;

– La combinaison des termes d’échange pourrait par ailleurs annuler le splitting de structure
fine (dans la limite de notre résolution spectrale de 1 meV pour ces expériences). Dans ce
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Figure 1.23 – Effet de l’anisotropie uniaxiale normalisée sur les deux propriétés de l’exciton neutre qu’elle
gouverne : le taux de polarisation linéaire de l’absorption des excitons radiatifs (a), et la contribution du terme
d’échange courte portée au splitting de structure fine (b). La croix rouge représente le cas d’une boîte quantique
InAs "typique" pour la même valeur du terme d’anisotropie.

cas, correspondant à la figure 1.22.e, nous observerions bien en PL une raie de polarisation
linéaire partielle. Cette hypothèse apparaît cependant peu probable car cette compensation
ne se réaliserait que de manière exceptionnelle pour quelques boîtes quantiques parmi les
20 étudiées avec succès.

– Les boîtes quantiques pourraient aussi ne pas être neutres, et la photoluminescence serait
alors émise par des excitons chargés. Dans le cas de boîtes quantiques chargées avec un
seul électron, le trion négatif (figure 1.20.b) émet une raie de polarisation linéaire partielle.

La dernière hypothèse nous paraît la plus probable, et permet d’expliquer l’ensemble de nos
résultats expérimentaux. Notons qu’en raison de la barrière AlN très élevée, le contrôle de l’état
de charge d’une boîte quantique unique demeure à ce jour un challenge hors de portée, malgré
les tentatives du groupe d’Y. Arakawa [Nak06b, Nak06a].

D’après l’équation 1.4, les taux de polarisation mesurés, très variables, peuvent être expliqués
par des termes d’anisotropie uniaxiale inférieurs à 10 meV, correspondant à de faibles valeurs
de l’élongation des boîtes (Ly/Lx ≈ 1.1) ou de la déformation uniaxiale (ǫyy/ǫxx ≈ 0.3%, à
comparer à la contrainte biaxiale de 2.5%). Ces deux hypothèses ont été invoquées par les deux
autres groupes ayant travaillé sur ce sujet à la même période :

– Sur des échantillons de boîtes GaN/AlN sur substrat Si, crues par B. Damilano au CRHEA
et analogues à celles que nous avons étudiées, O. Moshe et D. Rich ont montré par ca-
thodoluminescence résolue en polarisation le rôle des fissures sur la contrainte locale et
sur la polarisation de l’émission des boîtes quantiques [Mos08]. La densité de boîte étant
importante, ce sont des ensembles de boîtes qui sont sondés, avec une très bonne réso-
lution spatiale. Le taux de polarisation de la luminescence varie entre 18% à proximité
immédiate des fissures, et 0% à 3 µm des fissures. L’effet de la contrainte est aussi sensible
sur l’énergie moyenne d’émission des boîtes, et sur leur temps de vie radiatif [Sar07]. L’en-
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semble de ces résultats est analysé dans le cadre d’un modèle bande-à-bande décrivant le
confinement des porteurs et le mélange des bandes de valence.

– La seconde étude sur le sujet [Win07], réalisée en cathodoluminescence sur des boîtes quan-
tiques (In,Ga)N/GaN isolées, montre aussi que leur luminescence est polarisée. Selon les
boîtes quantiques étudiées, des doublets de raies polarisées à 100% ou des raies polarisées
seulement partiellement sont observées en luminescence. Ces résultats sont modélisés dans
le cadre d’un modèle bande-à-bande décrivant le confinement des porteurs, le mélange des
bandes, et les états à quelques particules par une correction de l’énergie par le terme direct
de l’interaction coulombienne (i.e. sans termes d’échange, et sans levée de dégénérescence
du doublet radiatif) [Win08] ; dans ce modèle, c’est en faisant varier l’élongation Ly/Lx

des boîtes quantiques qu’est expliqué le taux de polarisation de la luminescence.
L’étude, expérimentale et théorique, de la levée de dégénérescence du doublet radiatif a pu

être menée plus récemment, en 2010, avec des boîtes quantiques GaN/AlN de petite taille et
émettant autour de 4 eV [Kin10]. Les doublets ont pu être observés sur un grand nombre de
boîtes quantiques, permettant une étude statistique, et les splittings de structure fine mesurés
sont importants (entre 2 et 8 meV ). Il est noté que les intensités mesurées des deux raies de
chaque doublet sont comparables, étayant l’hypothèse que la relaxation de spin des porteurs est
plus lente que la recombinaison radiative, et que les intensités reflètent le taux de génération
de chaque état d’exciton, indifférenciée en excitation non-résonante. L’extension du modèle de
M. Winkelnkemper et A. Schliwa pour traiter la structure fine de l’exciton a été réalisée dans le
même article. Les détails de l’implémentation du modèle ne sont pas donnés, mais il semble que
l’interaction d’échange soit traitée en perturbation des états à une particule, même si les deux
effets ont des échelles d’énergie comparables ; il n’est pas précisé si c’est le terme courte portée
(spécifique à GaN) ou longue portée de l’échange qui domine. Cette étude prédit des splittings
de l’ordre de 1 à 2 meV pour les boîtes quantiques émettant à 3.6 − 3.8 eV que nous avons
étudiées.

La levée de dégénérescence du doublet radiatif a aussi été observée en 2011 dans les boîtes
quantiques (In,Ga)N/GaN [Aml11a], même si sa valeur (200 µeV ), inférieure à la largeur de raie
(1.5 meV ), paraît faible et peu dispersée, et nécessiterait une confirmation.

1.5 Conclusion

1.5.1 Discussion sur la nature, neutre ou chargée, des excitons

Revenons à la discussion initiale de cette section, concernant la nature de l’émission des
boîtes quantiques, supposée par défaut émaner des excitons. Il apparaît que la preuve la plus
irréfutable de l’observation d’excitons neutres X0 est l’identification en luminescence de doublets
radiatifs, constitués de deux raies polarisées linéairement à 100% et, d’après [Kin10], d’intensi-
tés comparables. Ceci n’a été démontré que dans les plus petites boîtes quantiques GaN/AlN.
Certaines boîtes quantiques (In,Ga)N/GaN (figure 2.b de la référence [Win07], et [Aml11a])
rentrent peut-être aussi dans cette catégorie. Dans ces mêmes études, de nombreuses boîtes pré-
sentent des signatures incomplètes : des doublets de raies partiellement polarisées, ou l’absence
de doublet.

Une autre signature considérée comme fiable de la nature neutre des excitons est l’observation
de bi-excitons. Ceux-ci n’ont pas pu être observés dans nos échantillons, malgré de nombreuses
tentatives. Les premières démonstrations [Kak04] ont mis en évidence la dépendance quadratique
de son intensité en fonction de la puissance d’excitation, et l’émission en cascade du biexciton
puis de l’exciton [Kak06]. L’effet du confinement vertical et latéral des boîtes quantiques a
ensuite été montré [Sim08a], l’énergie de liaison étant négative pour les boîtes quantiques les
plus hautes en raison du champ électrique qui aligne les dipôles des deux excitons appariés ;
a contrario, à hauteur fixée, la liaison du biexciton est plus forte si la taille latérale augmente
et devient comparable à l’extension dans le plan d’un biexciton de puits quantique. Ces trois
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travaux, ainsi que l’étude des biexcitons de boîtes en nanofils [Ren08], n’ont pas abordé la ques-
tion de la polarisation de l’émission. Les études plus récentes couplant biexciton et polarisation
sont plus complexes à analyser [Aml12, Kin09] : l’émission de l’exciton n’y est pas structurée en
doublet, mais en une raie fortement polarisée (de l’ordre de 80%) ; la raie associée au biexciton
est polarisée de manière colinéaire, comme attendu pour une cascade biexciton-exciton. Aucun
des deux critères d’identification de l’exciton neutre X0 n’est donc vérifié, et l’extension des
résultats de la référence [Kin10] aux boîtes émettant à plus basse énergie laisserait supposer,
en l’absence de splitting de structure fine mesurable pour l’exciton neutre, une émission non
polarisée car les deux raies dégénérées auraient égale intensité. Notons par ailleurs deux points
surprenants dans l’étude de S. Amloy et al. [Aml11b] : la dépendance de l’énergie de liaison
du biexciton en fonction de la taille des boîtes est opposée à celle mise en évidence par D. Si-
meonov et al. ; la dépendance en température du rapport d’intensité entre exciton et biexciton
suit une loi d’activation thermique, typique d’un équilibre thermodynamique entre excitons et
biexcitons ayant au moins un degré de liberté de translation (fils, puits quantiques), alors que
dans les boîtes quantiques pompées à saturation, la cascade d’émission implique que toutes les
émissions de biexciton sont suivies d’une émission d’exciton et que les deux raies ont égale in-
tensité. Une hypothèse pouvant expliquer cette situation est le faible confinement latéral, qui
transforme probablement nos boîtes quantiques en disques analogues à un puits quantique, ne
possédant pas un état fondamental de confinement de l’exciton bien séparé des états excités ;
dans ce cadre, plusieurs excitons peuvent co-exister dans la même boîte quantique sans former de
biexciton. Cela n’est pas a priori contradictoire avec une dépendance quadratique en puissance
et une émission en cascade, ni même avec la présence d’un électron sur-numéraire dans la boîte
quantique. Dans les expériences résolues en polarisation, les propriétés de mélange de bande
peuvent être analogues à celle d’une boîte à fort confinement, donnant lieu à une polarisation
des raies d’émission ; mais la structure fine des excitons et des biexcitons devient beaucoup plus
complexe, car son interprétation doit inclure les états excités du confinement dont la sépara-
tion avec l’état fondamental est comparable avec les autres couplages en jeu ! Par exemple, cela
impliquerait d’étendre notre modèle construit pour l’état fondamental du confinement à plus
d’états confinés, passant d’une base excitonique à 12 états à une base à 24, 36, 48 états.

En conclusion, il apparaît que les boîtes quantiques étudiées dans ce chapitre, comme dans
la plupart des travaux récemment publiés, sont chargées, et ne permettent pas d’observer en
émission les excitons neutres et leur structure fine. Ceci est lié au caractère fortement isolant de
la barrière d’AlN, qui rend inefficace l’évacuation des charges par activation thermique même
à température ambiante. Seules des boîtes fortement confinantes semblent adaptées à l’étude
spectroscopique des excitons neutres.

Notre savoir concernant les problématiques soulevées dans l’introduction de ce chapitre a
progressé. Isoler une boîte quantique par microscopie est devenu aisé grâce aux développements
expérimentaux. L’influence de l’environnement, identifiée par les expériences de diffusion spec-
trale, a pu être réduite, et les spectres de l’échantillon A830 sont par exemple plus épurés que
ceux des premières générations d’échantillons. Les largeurs de raies mesurées sur ces boîtes quan-
tiques sont limitées par la résolution du dispositif en 2006, et à l’état de l’art pour ce système.
Les états de spin de l’exciton et la spectroscopie des excitons chargées ont été modélisés et
comparés à ceux d’autres matériaux semiconducteurs, permettant une analyse éclairée des ré-
sultats expérimentaux. Le défi principal reste à ce jour le contrôle de l’état de charge des boîtes
quantiques, pour permettre de réaliser la spectroscopie des différents complexes excitoniques.

1.5.2 Perspectives sur les émetteurs quantiques à base de boîtes quantiques
GaN

L’originalité des boîtes quantiques GaN/AlN par rapport à leurs homologues InAs et CdTe
est la robustesse de leur confinement, qui laisse présager le maintien de propriétés quantiques
intéressantes jusqu’à température ambiante. Ceci constitue un fort intérêt du point de vue
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fondamental. La tenue en température de l’intensité d’émission, jusqu’à température ambiante,
est remarquable. Cependant à l’échelle de la boîte quantique unique, il reste des obstacles à
franchir tant du point de vue de la maîtrise de l’environnement des boîtes (diffusion spectrale)
que de leur interaction avec la matrice (élargissement et réplication de raie par les phonons) pour
pouvoir exploiter l’émission d’une boîte isolée jusqu’à température ambiante. Les plus hautes
températures atteintes sont à ce jour de 140 K [Rol07] et 200 K [Kak06]. Le contrôle de l’état
de charge de la boîte quantique reste de plus un challenge important, car le gap d’AlN rend
inefficace les jonctions Schottky pour injecter des porteurs à la demande [Nak06a].

Du point de vue des débouchés de ces dispositifs, les applications proposées en cryptographie
quantique sont, avouons-le, peu réalistes car la plage d’émission des boîtes quantiques, dans le
proche ultra-violet, est incompatible avec l’utilisation de fibres optiques en télécommunication.
De plus, si l’émission de photons dégroupés par des boîtes GaN et (In,Ga)N a été démontrée
[San05, Jar09], l’évolution vers des protocoles plus complexes nécessitant des paires de photons
intriqués en polarisation semble difficile. Elle nécessite en effet de contrôler d’une part la dégéné-
rescence du doublet radiatif en annulant le splitting de structure fine et d’autre part l’anisotropie
uniaxiale pour que les deux états radiatifs aient la même force d’oscillateur ; ce double contrôle
est d’autant plus délicat qu’il dépend du mélange des bandes de valence A et B, trop proches
en énergie ; si dans les boîtes InAs et CdTe le confinement permet d’augmenter l’écart entre
excitons lourds et légers, il n’est en effet d’aucun effet sur les bandes A et B de GaN, de masses
effectives identiques.

Les applications aux dispositifs d’émission de lumière sont eux beaucoup plus réalistes. Le
contrôle de la contrainte permet par exemple de réaliser des émetteurs incohérents de lumière
partiellement polarisée linéairement [Mos11], voire dans le futur totalement polarisée. Ces dis-
positifs permettraient de se substituer à l’utilisation de polariseurs pour filtrer (et perdre la
moitié de la lumière émise) des émetteurs non polarisés. Une autre application possible concerne
les nano-sources et capteurs opto-électroniques pour la plage bleu-ultra-violet, en couplant les
boîtes quantiques à des structures photoniques. L’étude de ces nanostructures fait l’objet du
prochain chapitre.
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Chapitre 2

Résonateurs photoniques GaN/AlN
pour l’ultra-violet

Dans le domaine de l’optoélectronique, le mariage des concepts les plus avancés des nano-
structures semiconductrices et de la nano-photonique apparaît naturellement comme prometteur.
Néanmoins, si nous prenons l’exemple des lasers semiconducteurs, un grand nombre d’applica-
tions sont simplement réalisées sur la base de lasers à barreau, de longueur millimétrique, et
dont la couche active est constituée de matériau massif adapté à la plage de longueur d’onde
ciblée. Dans le domaine des sources pour l’ultra-violet, les diodes électroluminescentes et les
diodes laser mises sur le marché au cours des dernières années sont ainsi conçues sur des géo-
métries simples et des couches actives d’alliages ternaires (Al,Ga)N de composition adaptée.
Le développement de résonateurs nano-photoniques pour l’ultra-violet doit donc répondre à des
problématiques spécifiques. Dans la première section de ce chapitre, nous nous proposerons donc
de cerner les débouchés prometteurs de tels résonateurs, leurs perspectives d’applications et les
nouveaux objets d’études fondamentales qu’ils rendront possibles.

Depuis 2009, nous avons réalisé et étudié des résonateurs membranaires de faible volume
modal pour le proche ultra-violet, à base de matériaux nitrures, au sein d’un projet collaboratif 1

mené avec les équipes de F. Semond au CRHEA (Valbonne), P. Boucaud à l’IEF (Orsay) et
B. Gayral à l’INAC (Grenoble). Notre objectif est le développement de briques de base de
photonique pour l’ultra-violet et, dans un premier temps, la démonstration d’un laser à cavité
photonique dont la couche active est constituée de boîtes quantiques GaN/AlN. Les sections 2
et 3 seront consacrées à l’étude de deux types de résonateurs : les microdisques et les cavités
photoniques membranaires.

2.1 Problématique et état de l’art

2.1.1 Nano-lasers pour l’ultra-violet

La photonique pour les émetteurs nitrures Les semiconducteurs à base de nitrures se
sont imposés comme les matériaux dominants dans le secteur des sources de lumière (diodes élec-
troluminescentes (LED) et diodes laser (LD)) pour la plage spectrale s’étendant de l’ultra-violet
au vert. L’apport de la photonique au développement de telles diodes concerne principalement
l’extraction de lumière dans les LEDs, qui est un problème central car la lumière émise par les
boîtes ou puits quantiques est fortement réfléchie au dioptre semiconducteur-air. L’amélioration
du couplage entre l’émetteur et l’extérieur de l’échantillon peut être améliorée en utilisant la
diffraction par un cristal photonique [Dav05, Dav06]. Néanmoins, ces travaux ont montré que
le gain d’extraction par la photonique est comparable à celui obtenu par facettage des diodes
et/ou par dépoli des surfaces.

1. Cette collaboration s’est construite autour du projet Sinphoni (2009-2011), coordonné par F. Semond.
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Parallèlement à ces forts débouchés industriels, de nombreux travaux ont été consacrés au
développement de sources moins conventionnelles de lumière ultra-violette, basées sur des géo-
métries et des modes photoniques variés :

– Modes Fabry-Perot dans les microcavités planaires [Kak02, AV03a, Chr08, Hig08, Fau09b,
Gui11b] (cf chapitre 3) ou de nanofils [Joh02, Gra05, Zim10]

– Modes de galerie de microfils [Sun08] et de microdisques [Cha99, Cho06, Sim07, Tam07]
– Modes de cavité au sein de cristaux photoniques membranaires [Ode04, Cho05, Ari07,

Lu08b, Che10, Wu11, Ser12a, Ser12b, VT12]
– Modes photoniques localisés au sein de poudre, de guides d’onde ou d’ensembles de nano-

colonnes, donnant lieu à un effet de laser aléatoire [Fal09b, Dup10, Bar11]

Les enjeux des nanolasers L’ensemble de ces nanostructures photoniques (hormis les cavités
planaires) ont en commun un faible volume modal et un grand facteur de qualité. Le fort
confinement des modes photoniques, dans un volume de quelques (λ/2n)3 (où n désigne l’indice
de réfraction du matériau), permet de réaliser différents régimes de couplage entre l’émetteur et
le mode photonique :

– en régime de couplage faible, l’émission de photons par les émetteurs est irréversible,
et la probabilité d’émission radiative, décrite par la règle d’or de Fermi, est identique
à celle obtenue pour les mêmes émetteurs dans un échantillon planaire, en l’absence de
structuration du champ électromagnétique. La discrétisation des modes photoniques au
sein de la cavité permet cependant d’augmenter le facteur de couplage β entre l’émetteur
et le mode d’intérêt, qui mesure la proportion de photons émis vers ce mode parmi tous
les photons émis par l’émetteur. Ce facteur β est inférieur à 0.1% dans les lasers à cavité
étendue, et peut atteindre 10 à 20% dans les micropiliers et les microdisques [Ulr07, Wit11],
voire 90% dans les cavités photoniques membranaires [Nom07]. La condition nécessaire à
ce régime est le fort confinement des modes photoniques.

– en régime d’effet Purcell, cas particulier du régime de couplage faible, l’émission de
photons par les émetteurs est irréversible, mais la probabilité d’émission radiative, toujours
décrite par la règle d’or de Fermi, est augmentée d’un facteur de Purcell Fp par rapport aux
mêmes émetteurs dans un échantillon planaire [Gér98]. Ce facteur, qui mesure l’exaltation
du couplage radiatif entre l’exciton et le photon, peut être calculé simplement en fonction
du volume modal Veff et du facteur de qualité Q du mode photonique [Gay01] :

Fp =
3

4π2

Q(λ/n)3

Veff

, (2.1)

et peut atteindre des valeurs élevées (plusieurs dizaines) car il est proportionnel à Q. En
plus du fort confinement optique, la seconde condition nécessaire pour réaliser ce régime
est donc l’obtention d’un fort facteur de qualité pour le résonateur optique.

– en régime de couplage fort, le couplage radiatif entre l’exciton et le photon est plus fort
que tous les couplages de ces deux particules avec l’environnement extérieur. La règle d’or
de Fermi ne s’applique plus et le système à deux niveaux réalise des oscillations de Rabi. La
force de ce couplage se mesure par le dédoublement de Rabi Ω entre les deux nouveaux états
propres du système, qui est très faible dans le cas d’une boîte quantique unique couplée
à une nanocavité, de l’ordre de 100 µeV [Rei04, Yos04, Pet05]. Pour une boîte quantique
couplée avec un mode discret d’une microcavité optique, ce régime de couplage fort ne sera
observé que si l’oscillation de Rabi est plus rapide que tous les phénomènes susceptible de
briser cette évolution cohérente, tels que l’échappement du photon de la cavité, l’émission
spontanée de l’exciton dans les autres modes ou la décohérence excitonique. Notons que
le dédoublement de Rabi est très inférieur à celui qui caractérise le couplage fort dans les
microcavités planaires (chapitre 3) car un seul état d’exciton est couplé à la cavité.

La frontière entre ces trois régimes n’est pas abrupte, et leur compréhension doit se concevoir
dans le cadre théorique de l’électrodynamique quantique en cavité [And99]. En particulier, la
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démonstration récente (et d’interprétation controversée) d’un laser à boîte quantique unique
en régime de couplage fort réunit des figures de mérite exceptionnelles : Veff = 0.7(λ/n)3,
Q = 20000, Ω = 68 µeV [Nom10].

Nous voyons ici que les "nano-lasers", à base de cavités de dimensions de l’ordre du micron,
diffèrent des lasers "macroscopiques" non seulement par leur taille, mais aussi par les principes
physiques qui régissent leur fonctionnement. Nous pouvons distinguer deux axes d’études dans
les travaux récents :

– Les démonstrations sur cavités à boîte unique sont réalisées en couplant de manière dé-
terministe une seule boîte, isolée au sein d’un plan de très faible densité, à un mode de
cavité d’énergie ajustée à celle de l’exciton [Bad05, Dou08]. Elles constituent des systèmes-
modèles idéaux pour sonder l’électrodynamique quantique en cavité.

– Les dispositifs intégrant au sein de la cavité des plans denses de boîtes quantiques, dans une
approche plus traditionnelle pour réaliser un laser, tirent partie des deux premiers régimes
énoncés ci-dessus pour abaisser le seuil du laser en comparaison d’une cavité macroscopique
de couche active et de finesse identiques, et pour réduire son temps de réponse [Alt06].
Seulement quelques unes des boîtes quantiques sont alors couplées au mode de cavité. Les
travaux consacrés à l’émission spontanée et stimulée d’une assemblée de boîtes légèrement
hors résonance avec le mode photonique sont aujourd’hui en plein essor, tant du point de
vue expérimental (sur le système InAs/GaAs, à basse température) [Hen05, Str06, Suf09]
que théorique [Auf08, Str11, Lau11]. La démonstration de nanolasers à boîtes quantiques
InAs fonctionnant à température ambiante a été réalisée sous pompage optique [Ide05], et
plus récemment sous injection électrique [Mun12] ; dans ce cas, le lien entre les mécanismes
mis en évidence à basse température et le fonctionnement réel du laser à haute température
reste inexploré.

C’est dans cette deuxième perspective que s’inscrivent nos travaux sur les cavités
photoniques à boîtes quantiques GaN/AlN. Notre système physique n’a à ce jour pas
les qualités requises pour envisager, à court terme, d’étudier le régime de couplage fort entre
une boîte isolée et une cavité. Il permet par contre de coupler des émetteurs excitoniques, qui
conservent leurs propriétés radiatives et un fort confinement quantique jusqu’à température
ambiante, à des modes photoniques de haut facteur de qualité.

Les applications potentielles des nanolasers pour l’UV Les applications des nano-lasers
doivent être envisagées avec discernement. L’abaissement potentiel du seuil d’émission laser est
un atout majeur de ces dispositifs. Cependant, le faible volume de la cavité, et donc la faible
densité d’états des émetteurs couplés à la cavité, en font des lasers de faible puissance (de
l’ordre du µW en mode continu). De plus, leur coût est plus élevé que les lasers à barreaux ou
même à cavité verticale (VCSEL) émettant aux mêmes longueurs d’onde. Leur intégration en
membrane en fait des lasers adaptés pour l’optique intégrée, pour lesquelles de faibles puissances
suffisent, avec des applications envisagées dans le traitement tout optique de l’information,
la communication quantique, même si l’infra-rouge est appelé à rester la plage spectrale de
prédilection pour de tels dispositifs. Plus réaliste est leur utilisation en tant que sources pour des
micro-capteurs (microfluidique, analyse d’air), car la plage spectrale ultra-violette, mal couverte
actuellement, correspond au spectre d’absorption de nombreuses molécules organiques.

Les couches actives pour progresser vers l’UV Plusieurs types de couches actives à base
de nitrures sont couramment intégrées dans des structures photoniques. La totalité des démons-
trations d’émission laser sont basées sur une couche active en GaN massif [Cha06, Lai07, Lin11]
ou sur une membrane en GaN massif intégrant une couche active à multi-puits quantiques In-
GaN/GaN [Cho05, Mat08, Lu08a, Che10, Wu11, Lin11, VT12, Lu12b]. Ces dispositifs émettent
donc au voisinage de 360 nm pour les premiers, et dans le bleu-violet pour les seconds. Pour
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étendre la plage spectrale accessible plus loin dans l’ultra-violet, il est nécessaire d’utiliser des
hétérostructures GaN/AlN. Les boîtes quantiques GaN/AlN, choisies dans nos travaux et dans
ceux du Pr. Arakawa [Ari07], présentent une émission efficace jusqu’à 300 nm, y compris à tem-
pérature ambiante (cf section 1.1.3), et constituent donc des émetteurs bien adaptés a priori.

2.1.2 Cavités passives pour l’ultra-violet

Nous avons décrit les enjeux associés aux nano-lasers, couplant des émetteurs (par exemple
des boîtes quantiques) à des cavités photoniques. Le développement de cavités passives (sans
émetteurs) de faible volume modal, et plus généralement de cristaux photoniques à base de
nitrures, présente aussi de nombreux intérêts. En effet, les cristaux photoniques les plus avancés
sont aujourd’hui réalisés en silicium, GaAs ou GaP, et ne sont donc adaptés qu’à la plage spec-
trale infra-rouge. Ils permettent de réaliser de nombreux dispositifs fonctionnant aux longueurs
d’onde de télécommunication [Noz12]. GaN est transparent jusqu’à 380 nm, et AlN l’est jusqu’à
270 nm, ouvrant la voie à des applications dans le visible et le proche ultra-violet. La grande
sensibilité des résonances photoniques aux surfaces du semiconducteur permet d’imaginer des
capteurs de très petit volume utile, au sein de cavités ou en structures plus complexes d’optique
intégrée dites de "Lab-on-chip" [Cra06].

Par ailleurs, l’équipe de théoriciens de notre laboratoire a ces dernières années proposé d’uti-
liser cette grande plage de transparence pour la génération de seconde harmonique par ingénierie
de l’accord de phase entre les ondes à 800 nm et 400 nm se propageant dans un cristal pho-
tonique [Cen07, Cir09]. Ces concepts ont fait l’objet d’une démonstration expérimentale de la
génération de seconde harmonique, au laboratoire, dans des géométries non guidées à base de
cristaux 1D et 2D [Tor04, Tor05, Coq05]. La fabrication de ces cristaux photoniques avec des
motifs de petites dimensions est actuellement mieux maîtrisée que celle de verres non-linéaires
tels que KTP ou LiNbO3 [Mol10] ; lorsque ces cristaux sont structurés pour réaliser l’accord
de phase en optique guidée, ce sont des motifs microniques qui sont utilisés, de période grande
devant la longueur d’onde, réalisant des inversions de polarisation périodiques [Can05, Ili08].
Notons que cette dernière approche a aussi été implémentée sur GaN [Cho03, Pez08].

La maîtrise de briques de base de photonique pour les nitrures ouvre donc des perspectives
variées, qui dépassent la thématique des nano-lasers pour l’ultra-violet présentée dans ce chapitre.

2.1.3 Choix technologiques pour la réalisation de cavités membranaires

Après croissance de la couche mince incluant les émetteurs et la réalisation du motif pho-
tonique, la réalisation de membranes photoniques nécessite une attaque sélective de la couche
immédiatement sous la membrane (couche tampon sacrificielle ou substrat). Le choix de ce pro-
cédé d’attaque sélective est central dans la conception d’ensemble du protocole de fabrication.
Pour les membranes en GaN incluant des puits quantiques InGaN, c’est un super-réseau InGaN
sur substrat saphir qui est le plus souvent utilisé comme couche sacrificielle, et attaqué par gra-
vure photo-électro-chimique (PEC, cf figure 2.1.a). Sur substrat SiC, l’équipe du Pr. Arakawa
utilise une technique originale de gravure PEC du substrat SiC (figure 2.1.b) ; la membrane ainsi
libérée se courbe sous l’effet de la contrainte compressive et s’éloigne du substrat (si elle ne casse
pas ...). Elle vient aussi de proposer une méthode alternative de report de substrat [Ser12b].

Dans nos travaux, l’idée de F. Semond a été d’utiliser la gravure humide HNA 2, de grande
sélectivité entre Si(111) et AlN, pour libérer la membrane (figure 2.2). Cette technique a ré-
cemment été reprise par l’équipe de N. Grandjean à Lausanne [VT12]. Nous allons ici étudier
et comparer deux types de structuration des motifs photoniques, réalisées par S. Sergent au
CRHEA pour les croissances et les gravures humides, et D. Néel à l’IEF pour les lithographies
et les gravures sèches :

2. HNA : mélange d’acide fluorhydrique et d’acide nitrique dilué dans de l’acide acétique [Ser10].
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Figure 2.1 – Procédés de sous-gravure utilisés pour libérer la membrane photonique de son substrat. a)
Gravure photo-électro-chimique d’un super-réseau InGaN, dont l’épaisseur contrôle la distance entre membrane
et substrat dans le dispositif (d’après [Cho05] ; b) Gravure photo-électro-chimique très peu profonde du substrat
SiC ; c’est la courbure de la couche de nitrure en compression sur SiC qui éloigne la membrane du substrat
(d’après [Ari07]).

– dans l’approche dite "bottom-up", la lithographie électronique et la gravure sèche du
substrat Si permet de définir le motif photonique avant croissance conforme d’AlN, qui
reproduit avec des flancs assez verticaux le motif défini sur Si (brevet du CRHEA et de
l’IEF [Dav09]) ;

– dans l’approche dite "top-down", plus classique, la croissance des couches de nitrures est
réalisée sur un substrat Si non structuré, et le motif photonique est réalisé par lithographie
électronique puis gravure sèche de la membrane et du substrat.

La réalisation des cristaux photoniques, en particulier dans l’approche bottom-up, est présentée
en détail dans la thèse de S. Sergent [Ser09a].
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Figure 2.2 – Les deux approches utilisées pour réaliser les cristaux photoniques étudiés. a) Gravure peu
profonde du Si(111) selon le motif défini par la lithographie électronique, puis croissance conforme d’AlN et des
boîtes quantiques reproduisant ce motif, et enfin sous-gravure HNA du Si à travers les trous du cristal photonique ;
b) Croissance "classique" d’AlN et des boîtes quantiques sur Si(111), puis gravure sèche de l’ensemble des couches
selon le motif défini par la lithographie électronique, et enfin sous-gravure HNA du Si.
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2.1.4 Cavités à microdisques

Les microdisques constituent une alternative intéressante aux cavités à cristal photonique,
car ils sont plus simples à réaliser. Ils ne permettent cependant pas la même ingénierie des modes
optiques que les cristaux photoniques. Ils possèdent des modes sur tout le spectre, comme détaillé
à la section 2.2.1, au lieu d’un mode de cavité fondamental assorti de modes excités comme dans
les cavités à cristal photonique. Nous l’utiliserons comme un avantage pour sonder le couplage
des émetteurs aux modes optiques, même si c’est à terme un inconvénient pour réaliser un
laser mono-mode. Par ailleurs, l’émission de lumière se fait par la tranche sur tout le pourtour
du disque, et la collection de lumière, tant pour la spectroscopie que pour les applications
envisageables, est peu efficace. Il est possible d’introduire un défaut sur le microdisque pour
rendre son émission plus directionnelle, mais cela détériore en général le facteur de qualité
[Che03]. Notons l’approche proposée récemment de forme de Limaçon, qui permet d’améliorer
la directionnalité tout en conservant un facteur de qualité élevé [Wie08, Yi09].

Dans le domaine des nitrures, les microdisques ont été étudiés dans plusieurs groupes, avec
des facteurs de qualité atteignant 2000 à 4000. Comme dans le cas des cavités membranaires,
les couches actives sont généralement constituées de GaN massif [Cho06] ou de puits quantiques
InGaN/GaN [Che03, Hab04, Sim07, Sim08b, Tam07, Tam09], permettant d’atteindre l’émission
laser. L’injection électrique a été réalisée sur de tels microdisques, avec la démonstration de
LED à microdisques, mais leur facteur de qualité est trop faible pour permettre de réaliser une
diode laser [Tri08]. Les travaux que nous présentons ici sont les seuls sur des microdisques AlN,
avec des boîtes quantiques GaN comme couche active, présentant des modes dans le proche
ultra-violet.

2.2 Spectroscopie des microdisques AlN/GaN

L’étude des microdisques AlN à boîtes quantiques GaN/AlN nécessite de définir les modes
propres du champ électromagnétique -les modes de galerie-, présentés dans la première section
ci-après. Nous présenterons ensuite la mesure et l’analyse des modes de galerie en régime de faible
excitation, reliant la finesse des modes observés à la qualité du procédé technologique de fabri-
cation des microdisques et aux propriétés diélectriques de la couche active. Nous rechercherons
enfin des signatures d’effets non-linéaires dans les spectres mesurés sous forte excitation.

2.2.1 Modélisation des modes d’un microdisque

Un microdisque est constitué d’un disque de rayon R, et d’épaisseur h, d’un matériau trans-
parent pour la longueur d’onde de propagation de la lumière, et entouré d’un matériau de plus
faible indice (en général de l’air) pour que la lumière y soit guidée. La figure 2.3.a présente l’un
des microdisques AlN sur substrat Si étudié dans cette section. La propagation de la lumière
au sein d’un microdisque est expliquée par la réflexion totale en incidence rasante au pourtour
du disque, comme représenté schématiquement sur la figure 2.3.b. Elle est analogue à la pro-
pagation d’ondes acoustiques au sein des célèbres "galeries des soupirs", justifiant ainsi le nom
de "Whispering Gallery Mode" (WGM) donné en anglais aux modes de galerie. Le disque est
posé sur un pied, ici en silicium, dont le diamètre est suffisamment petit pour ne pas absorber
la lumière se propageant "dans la galerie".

Nous avons suivi le traitement détaillé du problème des modes de galerie dans le formalisme
des équations de Maxwell présenté dans la thèse d’E. Peter [Pet06]. Le confinement du champ
électromagnétique dans un microdisque peut être traité de manière analytique dans le cadre de
l’approximation des modes de galerie, consistant à séparer les modes guidés TE et TM. Cette
séparation est exacte dans un guide d’onde planaire, mais devient une approximation dans un
microdisque de diamètre fini, valable lorsque R ≫ λ/n, où λ désigne la longueur d’onde de
la lumière et n l’indice de réfraction du matériau. Dans ce cas, le champ électromagnétique ~E
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Figure 2.3 – a) Image de microscopie électronique à balayage d’un microdisque de diamètre 2 µm de l’échan-
tillon A1497, constitué d’un guide d’AlN d’épaisseur 110 nm incluant 4 plans de boîtes quantiques GaN/AlN
séparés de 10 nm [Mex11a, Mex11b] ; b) et c) Représentation schématique du microdisque. Les rayons en jaune
illustrent le mode de galerie confiné par la réflection totale interne dans le disque.

devient séparable en (r, θ, z) et le problème devient scalaire. Le champ électromagnétique d’un
mode TE0 peut ainsi être décrit par la seule composante radiale du champ électrique :

Er(r, θ, z) = E0 Jm

(ω

c
neff r

)

ejmθf(z) (2.2)

pour r ≤ R, où f(z) est la solution du problème du guide d’onde infini dans le mode TE0, neff

est l’indice effectif de propagation dans le plan de ce mode guidé TE0 et Jm désigne la fonction
de Bessel de première espèce et d’ordre m. ~ω est l’énergie du mode de galerie. A l’extérieur du
disque (r > R), le champ décroit exponentiellement. A l’intérieur, la composante orthoradiale
Eθ est inférieure d’un facteur de l’ordre de m à la composante radiale Er, et la composante
verticale Ez du champ électrique est nulle pour les modes TE. Cela justifie l’image physique
d’une onde guidée se propageant en boucle dans la galerie du microdisque.

Les modes du microdisques sont indexés par trois paramètres : l’indice du mode guidé (TE0,
TM0, TE1, ...), l’ordre radial n désignant le nombre de lobes de la fonction de Bessel en fonction
de r, et l’ordre azimutal m égal à la moitié du nombre de lobes du champ électrique en fonction
de θ. Le spectre des modes de galerie pouvant se propager dans le disque est discret. Dans la
limite des grandes valeurs de m, le champ électrique s’annule en r = R et les énergies des modes
sont bien approximées par les solutions de l’équation Er(R) = 0, soit Jm(ω neff R/c) = 0. Les
différentes solutions ωn,m correspondent aux différents ordres radiaux n des modes optiques,
illustrés par la figure 2.4 pour un disque de diamètre 2 µm.

Figure 2.4 – Modes TE0 d’ordre radial n = 1 et n = 2 d’un microdisque de rayon R = 1.03 µm, et d’ordre
azimutal m = 33 et 27. Le cercle blanc représente le pied du microdisque.
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2.2.2 Spectroscopie linéaire des microdisques

Dispositif expérimental La photoluminescence des microdisques a été étudiée avec le dis-
positif de µPL. Avec M. Mexis 3 et C. Brimont, nous avons modifié la collection de lumière
pour l’adapter à la spécificité des microdisques, i.e. l’émission par la tranche. Les microdisques
sont excités à 300 K, sans cryostat, en incidence normale par le laser continu à 266 nm (Crylas
FQCW 266-50). Une lentille de collection de focale 40 mm couple la lumière émise par la tranche
du microdisque à une fibre optique multimode en silice fondue, de diamètre 50 ou 200 µm, dans
une configuration 2f − 2f. La fibre est couplée à la seconde entrée du spectromètre iHR 550,
permettant de comparer les spectres obtenus en collection par la face et par la tranche.

Peigne de modes d’un microdisque AlN/GaN De nombreux microdisques ont été étu-
diés, qui diffèrent par leur diamètre, et le nombre et la densité des plans de boîtes quantiques
qu’ils intègrent. Dans ce mémoire, nous avons choisi de nous concentrer sur le cas représentatif
d’un "petit" et d’un "grand" microdisque d’AlN, de diamètres 2 et 5 µm, intégrant 4 plans de
boîtes quantiques GaN/AlN similaires à celles présentées sur la figure 1.2.

La figure 2.5 présente les spectres de deux microdisques de l’échantillon A1497 décrit sur
la figure 2.3 [Mex11a, Mex11b]. Ils sont constitués de pics fins superposés à un spectre large,
identique à celui des boîtes nues en échantillon planaire. Les pics sont associés aux modes de
galerie du microdisque, qui découplent très efficacement la luminescence des boîtes quantiques
vers l’extérieur du microdisque. Les pics sont en général beaucoup plus contrastés en détection
par la tranche que par la surface, car les modes de galerie se propagent puis se découplent par
effet tunnel dans le plan du microdisque.

3. Post-doctorant au sein de notre équipe de janvier 2010 à décembre 2011, principalement sur l’étude des
structures photoniques dans l’UV.
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Figure 2.5 – Spectres d’émission de microdisques de l’échantillon A1497 de diamètres (a) 5 µm et (b) 2 µm,
collectés par la tranche à 300 K, mesuré au réseau 1200 traits/mm. Les microdisques sont excités par le laser
continu à 266 nm, avec une puissance de l’ordre de 1 kW.cm−2. Le spectre (c) est mesuré sur le même microdisque
de diamètre 2 µm avec le réseau 3600 traits/mm, et corrigé du décalage du mode en fonction du temps (cf texte),
pour permettre de déterminer la largeur spectrale des modes par ajustement par une lorentzienne (traits pleins).
Les ajustements de modes d’ordre radial n = 1 (resp. n = 2) sont représentés en rouge (resp vert).
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Nous pouvons noter la périodicité des pics observés sur chacun des deux microdisques. Les
modes les plus intenses sont régulièrement espacés, et correspondent à une famille de modes
de même ordre radial et d’ordres azimutaux successifs. Ces modes sont visibles sur tout le
spectre d’émission des boîtes quantiques, et nous profitons ici de la grande largeur inhomogène
de ce spectre. En effet, les modes de galerie de microdisques sont en général sondés par la
transmission d’une lumière blanche portée par une fibre optique ou un guide d’onde en couplage
évanescent avec le disque [Cai00]. Lorsque des émetteurs ont été insérés dans le microdisque, la
plage spectrale accessible a été restreinte à 3% de l’énergie des modes pour des microdisques
à puits quantiques InP/InGaAs [McC92] ou dopés à l’erbium [Kip06], et jusqu’à 6% pour des
microdisques InAs/GaAs sur miroirs de Bragg [Jon10]. Dans notre cas, les modes de galerie
peuvent être mesurés sur une plage spectrale de 1 eV , soit 30% de l’énergie médiane d’émission.
Nous pouvons noter que de telles séries de modes équidistants n’avaient pas pu être observés sur
les microdisques GaN à puits quantiques InGaN étudiés jusqu’à présent [Che03, Hab04, Cho06,
Sim07, Tam07], limitant les possibilités d’analyse de ces modes.

La séparation entre modes de galerie de même ordre radial, appelée intervalle spectral libre
(ISL), a été comparée avec le résultat du calcul analytique présenté au paragraphe 2.2.1, dans
le cas du microdisque de diamètre 2 µm (figure 2.6.b). Nous avons considéré dans le modèle
un microdisque en AlN, d’épaisseur 110 nm égale à l’épaisseur nominale du guide d’onde. Pour
reproduire la variation de l’ISL en fonction de l’énergie, nous avons tenu compte de la dépendance
spectrale de l’indice d’AlN [AV03b]. Le seul paramètre ajustable pour reproduire les ISLs des
deux premiers modes radiaux est le diamètre du microdisque, dont la valeur ajustée (2.06 µm)
est très proche de la valeur nominale confirmée par microscopie électronique.
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Figure 2.6 – Facteur de qualité (a) et intervalle spectral libre (b) mesurés pour les deux premiers modes
radiaux du microdisque de diamètre 2 µm présenté sur la figure 2.5. L’intervalle spectral libre déduit du modèle
de la section 2.2.1 est représenté en ligne tiretée pour un microdisque de diamètre 2.06 µm. La ligne pointillée
sur le panneau a) est proportionnelle au recouvrement du 2nd mode radial avec le piédestal du microdisque (cf
texte).

Facteur de qualité Les facteurs de qualité de chaque mode de galerie sont estimés en ajustant
le pic correspondant par une raie lorentzienne (figure 2.5). Pour les facteurs de qualité supérieurs
à 3000, nous avons utilisé le réseau 3600 traits/mm du spectromètre. Lors des acquisitions,
nous avons observé un léger décalage des pics au cours du temps, d’autant plus important
que la puissance d’excitation est élevée. La largeur mesurée est donc plus faible pour de petits
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temps d’intégration que pour de longs temps d’intégration. Afin d’obtenir des spectres avec un
bon rapport signal à bruit, nous avons donc effectué des séries de spectres de courtes durées
d’intégration. Nous avons ensuite calculé la moyenne de ces spectres en les corrigeant chacun
du décalage, ajustable et supposé linéaire avec le temps, de manière à minimiser la valeur de la
largeur de raie. Les spectres présentés en inserts des figures 2.5.a) et b), ainsi que la figure 2.5.c),
présentent le résultat de ce traitement de données.

Les valeurs des facteurs de qualité mesurés, comprises entre 3000 et 5000 pour les modes
d’ordre n = 1 du microdisque de 2 µm et atteignant 7300 pour le microdisque de 5 µm,
sont élevées. Si elles n’atteignent pas les valeurs-records (Q ≈ 105) atteintes dans les micro-
disques en silice [Bor05], elles sont légèrement supérieures à celles mesurées dans les microdisques
GaN/InGaN, (jusqu’à 4000 [Hab04, Sim08b]). Plus intéressante est la dépendance spectrale du
facteur de qualité des modes, analysée pour le disque de 2 µm car il présente des familles de
modes clairement identifiées. Elle nous permet d’évaluer les contributions respectives des trois
types de processus limitant le facteur de qualité de modes photoniques :

1

Q
=

1

Qrad

+
1

Qdiff

+
1

Qabs

(2.3)

– Qrad mesure les pertes radiatives liées à la géométrie de la cavité photonique. Pour un
microdisque, Qrad croit exponentiellement avec l’ordre azimutal m [McC92], et vaut de
l’ordre de 104 (resp. 108) pour les microdisques de 2 µm (resp. 5 µm) que nous avons
étudiés.

– Qdiff mesure les pertes par diffusion de lumière, liée à des imperfections des faces du mi-
crodisque et en particulier de son pourtour. La rugosité de la périphérie du disque, mesurée
par S. Sergent, est faible pour les microdisques définis par lithographie électronique comme
celui étudié ici : σr = 2 ± 1 nm. D’après les modèles développés récemment pour l’étude
des microdisques Si [Bor05], la valeur de Qdiff associée est supérieure à 104 [Ser09a].

– Qabs désigne les pertes par absorption du microdisque. Si le matériau constituant le guide
d’onde possède un coefficient d’absorption α, alors Qabs = 2πneff/αλ [Slu93]. Dans notre
cas, en négligeant les processus d’absorption de surface qui sont difficiles à quantifier,
l’absorption de volume peut être liée à la présence des boîtes quantiques et à la fuite du
mode de galerie dans le piédestal de Si. Ce terme doit présenter une forte dépendance
spectrale en comparaison des deux précédents.

Nous interprétons les valeurs de Q pour le mode n = 1, présentées sur la figure 2.6.a), de la
manière suivante : en-dessous de 3 eV , le facteur de qualité est relativement constant autour de
4000, et est limité par les termes radiatifs et de diffusion de lumière. Au-delà de 3 eV , Q décroit
jusqu’à 2000 en raison de l’absorption des boîtes quantiques. Cette tendance a été observée sur
plusieurs microdisques à boîtes GaN d’échantillons différents.

Le comportement du mode n = 2 est plus original, puisqu’il montre une augmentation du
facteur de qualité avec l’énergie qui est incompatible avec une interprétation basée sur l’absorp-
tion des boîtes GaN. Il reflète en fait la superposition entre ce mode de galerie et le piédestal
de Si : la figure 2.3.b,c) montre que le diamètre du pied de Si n’est pas assez petit pour pré-
venir tout recouvrement avec les modes n = 2. Ce recouvrement est d’autant plus important
que la longueur d’onde de la lumière est élevée, i.e. à basse énergie. La courbe en pointillé sur
la figure 2.6.a) montre la valeur de ce recouvrement, à une constante multiplicative près 4, qui
est superposée avec les valeurs mesurées. C’est donc l’absorption du Si qui limite le facteur de
qualité des modes n = 2 de ce microdisque. Notons que cela n’est pas le cas du microdisque de
diamètre 5 µm, pour lequel nous observons de nombreuses familles de modes d’ordre radiaux
plus élevés, à tel point qu’il devient difficile d’identifier les familles de modes de même ordre
radial.

4. Le calcul quantitatif du facteur de qualité en fonction de l’énergie des modes et du diamètre du pied de Si
nécessiterait une modélisation par éléments finis, de type FDTD, que nous n’avons pas développée.
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Microdisques AlGaN à boîtes quantiques GaN Au cours du séjour de S. Sergent 5 au
L2C, nous avons étudié des microdisques contenant un ou plusieurs plans de boîtes quantiques, au
sein d’un guide d’onde AlN ou Al0.5Ga0.5N. Le spectre d’un microdisque Al0.5Ga0.5N de diamètre
2 µm est présenté sur la figure 2.7. A puissance d’excitation comparable, l’énergie d’émission
des boîtes quantiques est centrée à 3.4 eV au lieu de 3 eV pour les microdisques GaN/AlN. Ceci
est interprété par la diminution du champ piézo-électrique lorsque la concentration d’Al dans la
barrière des boîtes quantiques diminue [Ser09a]. Nous pouvons à nouveau identifier les modes
d’ordre radial n = 1 et 2 du microdisque, et évaluer leurs facteurs de qualité. Pour les modes de
basse énergie, nous mesurons des facteurs de qualité de l’ordre de 1500. Ceux-ci sont présumés
dépendre principalement de la diffusion de lumière, i.e. de la qualité du procédé de fabrication.
Cependant la rugosité des flancs, mesurée par S. Sergent, est comparable dans les deux types de
microdisques, et nous pensons que l’absorption sous le gap de l’alliage Al0.5Ga0.5N, plus forte que
dans AlN en raison du désordre d’alliage [Bru97], limite le facteur de qualité des modes même à
basse énergie. A plus haute énergie, le facteur de qualité se dégrade plus rapidement que dans les
microdisques AlN, et devient inférieur à 1000 pour des énergies supérieures à 3.3 eV , reflétant
l’absorption des boîtes quantiques sur le flanc haute énergie de leur spectre de luminescence.
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Figure 2.7 – Spectre d’émission d’un microdisque en Al0.5Ga0.5N contenant des boîtes quantiques GaN
(échantillon A1287), de diamètre 2 µm. Le microdisque est excité par le laser continu à 266 nm, avec une
puissance de l’ordre de 1 kW.cm−2. L’émission est collectée par la tranche à 300 K, et mesurée au réseau 1200
traits/mm.

2.2.3 Émission des microdisques sous forte injection

L’un des objectifs de nos travaux est la réalisation d’un nano-laser à base de boîtes quantiques
GaN/AlN. Des études sous fortes injections ont donc été menées sur les différents types de mi-
crodisques réalisés, de manière à mesurer et analyser leurs propriétés non-linéaires. L’excitation
continue, seule disponible en 2010-2011 sur notre dispositif de µPL, a dans un premier temps
été utilisée pour pomper les boîtes quantiques. La figure 2.8 présente l’évolution du spectre de
luminescence des microdisques lorsque la puissance d’excitation varie de 5 ordres de grandeur,
à 300 K. Nous observons que le peigne de mode du microdisque reste inchangé, sans modifi-
cation notoire de facteur de qualité ni décalage spectral. En particulier, nous n’observons pas
l’émergence brutale d’un ou quelques modes de galerie, qui serait la signature d’un effet laser.

5. Doctorant au CRHEA sous la direction de F. Semond, il a pris part aux études de spectroscopie optique
lors de son séjour au sein de notre équipe en janvier 2010.
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Par contre, l’émission des boîtes quantiques évolue fortement en raison de l’écrantage du
champ piézo-électrique dans les boîtes quantiques. D’après le modèle développé au sein de
l’équipe par Richard Bardoux, Thierry Bretagnon et Pierre Lefebvre [Bar07, Chapitre 2], le
décalage vers le bleu de l’émission, depuis 2.8 eV vers 3.5 eV, permet d’estimer que la densité
de porteurs à la plus forte puissance d’excitation est supérieure à 1013 cm−2. Cette estimation,
valide pour un simple plan de boîtes quantiques GaN/AlN au sein d’une barrière très épaisse,
doit être considérée avec précaution dans le cas des microdisques. Cependant, étant donné la
densité de boîtes quantiques de l’ordre de 1011 cm−2 par plan de boîtes, nous avons probable-
ment généré plusieurs dizaines de paires électron-trou par boîte. Cette forte densité de porteurs
est surprenante si on se réfère à la situation dans un puits quantique sans champ électrique.
Elle est due à la grande durée de vie radiative des boîtes quantiques les plus épaisses, même en
situation d’écrantage, qui donne lieu à un remplissage de grosses boîtes beaucoup plus impor-
tant que celui des petites boîtes pour un taux de génération donné. Il est donc possible que les
boîtes les plus petites -celles émettant au-dessus de 3.6 eV , possédant de la force d’oscillateur
et susceptibles de participer au gain (cf figure 1.3)- ne soit pas peuplées de plus d’une paire
électron-trou par boîte 6.

Pour augmenter le gain potentiel de nos couches actives, F. Semond a optimisé la croissance
de boîtes quantiques plus petites et plus denses. Ces nouveaux microdisques ont pu être étudiés
dans un régime d’injection encore plus fort que les précédents suite à l’installation sur le dispo-
sitif de µPL d’un laser impulsionnel à 266 nm. Nous présentons les résultats obtenus pour un
microdisque contenant 12 plans de boîtes quantiques, excité ou bien par le laser continu, ou bien
par des impulsions de forte énergie, de durée 400 ps et de fréquence 4 kHz (figure 2.9). Nous
observons que l’énergie d’émission moyenne en excitation continue est décalée vers les hautes
énergies d’environ 0.4 eV, attestant de la présence de plus petites boîtes quantiques. En excita-
tion impulsionnelle, la densité de porteurs est augmentée par rapport à la plus forte puissance
accessible en excitation continue ; le spectre est centré à 3.85 eV et présente des modes de galerie
visibles jusqu’à 4 eV , soit 310 nm. Les facteurs de qualité mesurés sur ce microdisque atteignent
4000 à 3.3 eV , et diminuent à plus haute énergie (1000 à 3.6 eV et 500 à 3.8 eV ). L’aspect géné-
ral des spectres confirme a priori l’hypothèse énoncée ci-dessus d’une modulation du spectre des
boîtes quantiques, qui se décale lorsque la densité de porteurs augmente, par un peigne de mode
indépendant de la puissance d’excitation. Cependant, la série de spectres en fonction de l’énergie
des impulsions présentée sur la figure 2.10, jusqu’aux puissances les plus élevées accessibles sans
endommager le microdisque, montre que le spectre est en fait très structuré. Celui-ci présente
en particulier des pics fins comme celui identifié à 3.84 eV de facteur de qualité Q = 1600, dont
il est difficile d’affirmer s’il apparaît à forte excitation ou s’il pré-existait mais n’était pas visible
en raison du bruit des mesures 7.

Même si nous n’observons pas d’émission laser, i.e. un gain supérieur aux pertes radiatives
de la cavité, nous avons recherché des signatures du gain dans les spectres présentés :

– Dans la partie haute énergie du spectre, pour laquelle le facteur de qualité est déterminé
par l’absorption des boîtes quantiques, le gain se traduirait par une diminution de cette
absorption jusqu’à éventuellement atteindre la condition de transparence [Ros98, Chapitre
13.6]. L’augmentation associée du facteur de qualité en fonction du pompage a été observée
dans les nano-lasers à base de boîtes quantiques InAs [Gay99, Hen05], y compris dans des
nano-cavités ne donnant pas lieu à l’émission laser. Nous n’avons pas observé de telle
augmentation de Q en excitation continue, et les prémisses de structuration du spectre à
forte excitation impulsionnelle sont pour l’instant difficiles à analyser.

– Lorsque pour un mode photonique donné, l’émission stimulée accélère la recombinaison

6. Dans un laser à puits quantique, le plasma électron-trou est à l’origine du gain et il faut donc élever le
niveau de Fermi pour atteindre l’émission laser. Au contraire, il n’est pas nécessaire a priori d’injecter plusieurs
paires électron-trou par boîte quantique dans les lasers à boîtes quantiques [Bim00].

7. Il ne nous a pas été possible de réaliser des acquisitions longues à la plus forte puissance d’excitation, car
le microdisque s’est progressivement dégradé.
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Figure 2.8 – Spectre d’émission des deux microdisques de diamètre 2 et 5 µm présentés sur la figure 2.5. Le
microdisque est excité par le laser continu à 266 nm. La puissance d’excitation varie par décade dans la plage
indiquée. L’émission est collectée par la tranche à 300 K, et mesurée au réseau 1200 traits/mm.

radiative et augmente sa probabilité en comparaison de celle des boîtes quantiques hors-
résonance avec un mode, le rapport entre le signal de ce mode et le fond sous-jacent
augmente. C’est ainsi que le gain peut être mesuré par la méthode d’Hakki-Paoli dans les
lasers à cavité Fabry-Perot [Hak75]. Dans nos spectres, présentés en échelle logarithmique
sur la figure 2.8, le rapport pic à fond des modes est remarquablement constant en fonction
de la puissance d’excitation, montrant l’absence d’émission stimulée.
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Figure 2.10 – Spectre d’émission du microdisque étudié à la figure 2.9 en fonction de l’énergie des impulsions
d’excitation, dans la plage spectrale haute énergie. Les structures du spectre entre les modes de galerie les plus
intenses sont reproductibles et ne correspondent pas à du bruit lié à l’acquisition du signal.

2.2.4 Synthèse

La spectroscopie linéaire des microdisques nous a permis d’établir la grande qualité du pro-
cédé technologique de fabrication (lithographie électronique et attaque RIE), avec des facteurs
de qualité records pour des résonateurs photoniques dans le violet et le proche ultra-violet.
L’analyse complète des facteurs de qualité de chaque famille de modes de galerie a donné accès
aux processus physiques les limitant. La modélisation de l’intervalle spectral libre, par un trai-
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tement analytique du confinement cylindrique de la lumière au sein d’un guide d’onde planaire,
a permis l’identification complète des modes de galerie. Elle a aussi démontré que les propriétés
diélectriques des microdisques sont essentiellement celles de l’AlN du guide d’onde. La partie
imaginaire de l’indice effectif du guide, qui reflète l’absorption des boîtes de GaN et de la barrière
d’AlN, est tout de même sensible à haute énergie et est responsable de la diminution observée
du facteur de qualité.

Sous forte injection, nous sommes capable de générer une densité surfacique de porteurs
importante, mais notre compréhension de l’effet Stark nous a enseigné que les porteurs se
concentrent principalement dans les plus grosses boîtes quantiques, qui ne possèdent pas de
force d’oscillateur. Notre interprétation de la non-observation d’une émission laser est donc la
suivante : des modes optiques sont observés en résonance avec les petites boîtes quantiques,
émettant au-delà de 3.6 eV, mais le nombre de boîtes résonantes avec ces modes est trop faible
pour générer un gain exploitable. Les progrès réalisés pour obtenir des boîtes plus petites ont
été notables, mais devront être poursuivis pour augmenter le gain spectral.

Cette interprétation est confirmée par la modélisation plus précise du seuil de nos nano-
lasers, tenant en particulier compte de l’effet Purcell, réalisée par B. Gayral au sein de notre
collaboration, et présentée pour le cas d’une cavité à cristal photonique à la fin de la référence
[Née11]. En tenant compte du temps de vie des porteurs dans nos boîtes quantiques, pour un
facteur de qualité 4000, nous estimons atteindre un facteur de Purcell intéressant dans nos
microdisques (estimé supérieur à 1, mais non encore mesuré) ; par contre, le nombre de boîtes
quantiques résonantes avec un mode et nécessaires pour permettre l’effet laser dans une cavité
est probablement de 10 à 100, alors que nous l’estimons entre 1 et 5 dans nos échantillons.

L’obtention de l’effet laser est donc aujourd’hui conditionnée à une amélioration des proprié-
tés de gain de la couche active à boîtes quantiques GaN/AlN, concernant la densité de boîtes
quantiques et le nombre de plans de boîtes insérées dans la membrane, la réalisation de boîtes
quantiques plus petites en moyenne et la réduction de la largeur inhomogène de l’émission.

2.3 Cavités photoniques membranaires AlN/GaN

L’étude des cavités photoniques membranaires nécessite de présenter en préambule la classi-
fication et la structure de leurs modes optiques, qui feront l’objet de la première section de cette
partie. Nous présenterons ensuite la mesure et l’analyse des modes photoniques, et nous relierons
comme dans le cas des microdisques la finesse des modes observés à la qualité du procédé de
fabrication. Nous montrerons l’apport des techniques d’imagerie de µPL à l’identification et la
visualisation des modes.

Les études sous forte excitation des cavités photoniques membranaires ont été moins riches
d’enseignement que celles réalisées sur les microdisques, en raison de la plus grande sensibilité
de ces structures aux forts flux d’excitation, mais aussi parce que les peignes de modes associés
aux microdisques permettent de mieux sonder tout le spectre des boîtes quantiques en régime
non-linéaire. Le choix a donc été fait de ne pas présenter ces études dans le cas des cavités
photoniques.

2.3.1 Classification des cavités photoniques et des modes associés

Structure de bande d’un cristal photonique 2D infini Comme dans le cas des micro-
disques, les cristaux photoniques membranaires reposent sur le confinement de la lumière selon
l’axe vertical, dans un guide d’onde d’épaisseur commensurable avec la demi-longueur d’onde de
la lumière. Dans le plan du guide, un réseau périodique 2D d’indice de réfraction, correspondant
le plus souvent à un réseau de trous à travers la membrane, structure les modes optiques en
bandes. De manière analogue au cas des électrons se propageant dans le potentiel périodique des
ions d’un cristal, le théorème de Bloch permet de définir les modes photoniques par leur indice
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de bande n, leur vecteur d’onde ~k dans la première zone de Brillouin, et leur fonction d’onde de
Bloch ~E

n,~k
(~r) à l’intérieur de la maille du cristal photonique.

Pour les cristaux photoniques à réseau triangulaire étudiés au sein de notre collaboration,
la première zone de Brillouin est hexagonale et la structure de bande est traditionnellement
représentée par la dispersion d’énergie des modes selon les trois côtés Γ−K, Γ−M et K −M
de la zone de Brillouin irréductible (figure 2.11). Ce motif de cristal photonique permet d’ouvrir
un gap en polarisation TE, dont la largeur est petite (0.023 a/λ) en raison du faible contraste
d’indice entre AlN et l’air. Il n’y a pas de gap en polarisation TM. Les modes situés en-dessous
du cône de lumière (indiqué en traits tiretés) sont les modes guidés, parfaitement confinés dans
la membrane et donc sans perte dans le cas d’un cristal idéal. Les modes situés au-dessus du
cône de lumière sont les modes radiatifs, et sont couplés aux ondes planes se propageant dans
l’air.

Figure 2.11 – Dispersion des modes photoniques au sein d’un cristal photonique membranaire en AlN, avec
un réseau triangulaire de trous, en polarisation TE (a) et TM (b). Le calcul a été réalisé par la méthode de
décomposition en ondes planes par D. Néel et X. Checoury (IEF). Les paramètres sont l’épaisseur e = 70 nm
de la membrane, le diamètre des trous relatif à la période du réseau r/a = 0.294, et l’indice effectif des modes
guidés dans la membrane neff = 1.8. Le gap photonique ouvert en polarisation TE est représenté par le rectangle
hachuré, et les extrémas de bande autour du gap par des cercles. Le cône de lumière dans l’air est indiqué par la
ligne tiretée. En insert de (a) sont présentés le réseau triangulaire de trous, la zone de Brillouin hexagonale, et
sa partie irréductible (triangle bleu).

Modes résonants dans les cristaux photoniques Deux approches peuvent être poursuivies
pour créer des modes résonants au sein d’un cristal photonique : l’optimisation de la dispersion
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des bandes au voisinage des points de haute symétrie (Γ, K ou M) pour que la vitesse de groupe
y soit minimale (i.e. une singularité de la densité d’états au voisinage de l’énergie de ces "modes
lents") [Bab08], ou bien la création de défauts dans le cristal 2D, donnant lieu à des modes de
cavités (i.e. une discrétisation de la densité d’états des modes optiques). Les deux approches ont
permis de réaliser des lasers à cristaux photoniques à émission par la surface (PCSEL), et sont
par exemple comparées dans la référence [Let05]. Ces types de structures sont présentés sur la
figure 2.12, en mettant l’accent sur la dimensionnalité des modes concernés : 2D pour les modes
lents au sein de cristaux sans défauts, 0D pour les modes de cavité de géométrie hexagonale (Hx)
ou linéaire (Lx). Le cas plus complexe des cavités dites "Notomi", du nom de leur inventeur
[Kur06], est aussi présenté : le mode de cavité 0D est créé au sein d’un guide d’onde 1D, de
manière à rendre le confinement "plus doux" et ainsi augmenter le facteur de qualité du mode,
comme présenté en détail dans la section 2.3.3.

Toutes les structures présentées sur cette figure sont le fruit de la collaboration entre le
CRHEA (croissance), l’IEF (modélisation, lithographie et attaque), et l’INAC et le L2C pour la
spectroscopie optique. Il faut souligner la finesse des détails du motif lithographié sur le substrat
de silicium, et ensuite reproduit par croissance conforme d’AlN sur Si. Les périodes et rayons
des trous sont en effet deux à trois fois plus petits que pour les cristaux photoniques Si, GaP
ou GaAs optimisés pour le proche infra-rouge. Nous présenterons dans les prochaines sections
les résultats les plus importants que nous avons obtenus, démontrant la fabrication de cavités à
l’état de l’art en termes de facteurs de qualité, et comparant les deux approches mises en œuvre
successivement dans le projet et décrites sur la figure 2.2.

2.3.2 Spectroscopie des cavités hexagonales et linéaires

Première génération de cavités bottom-up Pour illustrer la structuration des modes 2D
et 0D au sein d’un cristal photonique incluant une cavité, la figure 2.13 présente les spectres de
trois cavités hexagonales H1, H2 et H3 de tailles croissantes [Gui12b]. Dans cet échantillon réalisé
en 2009 au début de notre collaboration, et étudié au L2C avec S. Rennesson 8, les paramètres
(a = 170 nm et r/a = 0.29) du cristal photonique 2D ont été optimisés par l’IEF de manière à
obtenir le gap photonique le plus large possible (190 meV ) autour de 3.1 eV , soit λ = 400 nm.
L’épaisseur du guide d’onde en AlN (e = 70 nm) garantit un confinement vertical monomode.
La membrane comprend deux plans de boîtes quantiques GaN/AlN, l’un optiquement actif au
milieu du guide et l’autre en surface, destiné aux mesures de caractérisation. La structure de
bandes de ce cristal photonique est celle présentée sur la figure 2.11. Les cavités H2 et H3 sont
dites modifiées, car le diamètre de la rangée de trous entourant la cavité a été réduit (15 nm
mesuré au lieu de 50 nm pour les autres trous), suivant ainsi la technique désormais populaire
développée dans le groupe du professeur S. Noda pour améliorer le facteur de qualité de la
cavité [Aka03]. Notons que le diamètre des trous en surface de la membrane d’AlN est plus
petit que celui des trous réalisés dans le substrat Si, en raison de la croissance latérale d’AlN
qui accompagne la croissance verticale dite conforme. La fabrication des échantillons et leur
caractérisation est présentée en détail dans la thèse de S. Sergent [Ser09a, Chapitre 4].

Les spectres des trois cavités H1, H2 et H3 sont constitués de pics fins associés aux modes
photoniques, superposés au spectre large d’émission à 300 K des boîtes quantiques, comme dans
le cas des microdisques. Trois des modes observés (SM1-3) sont communs à tous les dispositifs
réalisés sur la base du même cristal photonique 2D, mais avec des cavités de géométries diffé-
rentes ; leurs énergies (2.90, 3.09 et 3.28 eV ) coïncident avec les modes lents identifiés dans la
structure de bande du cristal 2D sans cavité autour des points M et K (figure 2.11). Ils sont la
signature de l’existence d’extremas de bandes conformes au modèle, et donc de l’ouverture du
gap photonique. Pour les cavités de taille supérieur ou égale à H2, des modes additionnels sont
observés. Ils sont nombreux et peu distincts sur la cavité H3, mais bien contrastés sur la cavité

8. Stagiaire de 3ème année de licence en juin et juillet 2009.
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Figure 2.12 – Classification des modes de cristaux photoniques membranaires étudiés. Images de microsco-
pie électroniques d’échantillons réalisés par le CRHEA et l’IEF et étudiés au L2C. a) et b) Modes lents 2D
(échantillons A1558 et A1537, approche bottom-up) ; c) Mode guidé 1D et mode confiné 0D de type "Notomi"
(échantillon A1507, approche top-down) ; d) Schéma d’une cavité "Notomi", d’après [Kur06] ; e) et f) Cavités
hexagonales (échantillon A1383, approche bottom-up) ; g) et h) Cavités linéaires (échantillons A1581, approche
bottom-up, et A1718, approche top-down).

H2. Ils sont associés aux modes de cavité 0D confinés dans le défaut généré au sein du cristal 2D.
Ils sont spécifiques à chaque cavité. Dans ce premier échantillon étudié, les facteurs de qualité
sont peu élevés, et atteignent Q = 350 pour les cavités les plus réussies. Nous supposons qu’ils
sont limités par l’irrégularité des trous, visible sur les images de microscopie électronique, et par
le profil incliné des flancs des trous qui induit un couplage entre modes confinés TE et modes
propagatifs TM.

Seconde génération de cavités bottom-up L’augmentation du facteur de qualité des cavi-
tés membranaires a été le fruit d’un long travail de fabrication, de caractérisation structurale et
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Figure 2.13 – Spectres de µPL de trois cavités hexagonales de tailles différentes, au sein de cristaux photo-
niques 2D identiques (échantillon A1383, approche bottom-up). L’émission est collectée par la surface à 300 K.
Les cavités sont excitées par la troisième harmonique du laser titane-saphir (impulsions de 2 ps et de fréquence
82 MHz) avec une puissance de l’ordre de 100 W.cm−2. Les images de microscopie électronique des trois cavités
sont juxtaposées aux spectres.

d’imagerie électronique des membranes réalisées, puis de spectroscopie systématique des cavités.
Du point de vue de la maîtrise des gravures dans l’approche bottom-up, la présence d’éléments
d’AlN a été identifiée sous la membrane, qui provenaient d’une croissance sur l’intérieur des
trous réalisés dans le silicium. S. Sergent a donc divisé la croissance en deux étapes sur le
substrat préalablement gravé ; une première couche de 15 nm d’AlN est déposée, suivie de la
sous-gravure par voie humide (HNA) du silicium ; la membrane est alors complétée par 85 nm
d’AlN. La membrane, d’épaisseur e = 100 nm, est plus épaisse que pour l’échantillon de pre-
mière génération, et inclut deux plans de boîtes quantiques séparés d’une barrière de 10 nm. Du
point de vue de la conception des motifs photoniques, nous avons opté pour des cavités linéaires
L3, L5, L7 dont les deux trous situés de part et d’autre de la ligne de défaut sont légèrement
décalés latéralement.

Les spectres de deux cavités de l’échantillon A1581 sont présentés sur la figure 2.14, pour
deux valeurs proches du paramètre r/a [Née11]. Les spectres font apparaître le mode de cavité
(CM1), dont le facteur de qualité vaut 1800 dans le cas r/a = 0.23, ainsi que deux modes
lents 2D (SM1, SM2) associés aux bords de bande du cristal photonique et de moindre facteur
de qualité (270). Le facteur de qualité est plus faible (Q=1170) pour la cavité avec r/a = 0.25.
Pour optimiser le facteur de qualité, le décalage d des trous au bord du défaut a été varié, et
nous présentons ici les cavités de paramètre d/a = 0.2 qui ont donné les meilleurs modes de
cavité. Les simulations FDTD montrent que le facteur de qualité du mode fondamental de la
cavité dépend très fortement de ces deux paramètres, et est optimal pour r/a = 0.23 (cf insert)
et d/a = 0.2, en accord avec les résultats expérimentaux 9. La différence d’un facteur 2.5 entre
le facteur de qualité nominal (Q=4810) et la valeur mesurée (Q=1800) est encourageante, et
montre que les imperfections du procédé de fabrication ne détériorent pas irrémédiablement le
mode de cavité.

9. Les amplitudes des pics sur les spectres simulés par FDTD, en plaçant un point source au centre de la
cavité et en détectant à la normale de l’échantillon, ne peuvent se comparer directement avec les spectres de
photoluminescence.
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Figure 2.14 – a) Spectres de µPL de deux cavités linéaires L3 (échantillon A1581, approche bottom-up), pour
deux valeurs du paramètre r/a. L’émission est collectée par la surface à 300 K. Les cavités sont excitées par le
laser continu à 266 nm, avec une puissance de l’ordre de 1 kW.cm−2. b) Image de microscopie électronique de
la cavité pour r/a = 0.23. c) Spectre simulé par FDTD de la cavité L3 modifiée pour r/a = 0.23 (IEF, d’après
[Née11]) ; en inserts, dépendance du facteur de qualité en fonction de r/a d’après les simulations, et transformée
de Fourier spatiale du mode confiné CM1 (le cercle blanc indique le cône de lumière).

Comparaison avec les cavités top-down D. Néel a pu en 2011 optimiser la lithographie des
motifs de cristaux photoniques sur AlN, puis leur gravure sèche, pour réaliser des échantillons
dans l’approche top-down (figure 2.2). Nous avons alors été en mesure de comparer les deux
protocoles de fabrication. Il est néanmoins difficile d’obtenir au sein d’une série les cavités de
meilleurs facteurs de qualité, i.e. dont les trous sont de forme la plus régulière et les surfaces
sont les plus lisses, pour les mêmes paramètres géométriques dans les deux approches. Ce sont
donc plutôt les facteurs de qualité "typiques" que nous comparons ici.

La figure 2.15 montre le spectre d’une cavité L7 réalisée par l’approche top-down. Par com-
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paraison avec les autres cavités présentes sur cet échantillon, nous pouvons identifier deux modes
de cavité 0D (CM1 et CM2), ainsi que les modes lents 2D (SM1), délocalisés sur tout le cris-
tal. Notons que deux modes sont ici confinés dans le défaut, qui est plus long que celui des
cavités L3. Le facteur de qualité du mode fondamental de la cavité est de 1000, et celui du
mode d’ordre supérieur de 650. Notons que le mode lent SM1 présente aussi un bon facteur de
qualité (Q=550), attestant l’homogénéité du motif 2D dans la zone sondée. Ces chiffres sont
comparables à ceux mesurés pour les échantillons réalisés dans l’approche bottom-up, montrant
que les deux protocoles ont aujourd’hui atteint une maturité analogue.
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Figure 2.15 – Spectre de µPL d’une cavité linéaire L7 (échantillon A1719, approche top-down), de paramètres
r/a = 0.35 et d/a = 0.2. L’émission est collectée par la surface à 300 K. Les cavités sont excitées par le laser
continu à 266 nm, avec une puissance de l’ordre de 300 W.cm−2.

2.3.3 Imagerie des cavités Notomi

Conception des cavités de type "Notomi" L’augmentation du facteur de qualité des
cavités de cristaux photoniques membranaires nécessite de bien comprendre les causes de fuite
des photons de la cavité. Comme dans le cas des microdisques (Eq. 2.3), elles sont la somme
des pertes radiatives intrinsèques liées à la géométrie utilisée, des pertes par diffusion de lumière
en raison de la rugosité ou de l’irrégularité des trous, et des pertes par absorption liées à la
couche active. Les deux premiers termes sont particulièrement sensibles à l’amplitude du champ
électromagnétique aux interfaces AlN/air : de manière analogue à la comparaison entre un puits
rectangulaire et un puits gaussien pour des électrons confinés, plus le confinement du mode de
cavité est abrupte, plus la distribution du champ électromagnétique dans ce mode comporte
des composantes à grand vecteur d’onde, des amplitudes élevées à l’interface et une grande
pénétration dans la barrière, ce qui est préjudiciable au facteur de qualité. Cette analyse a été
tout d’abord exploitée dans les cavités Hx et Lx modifiées en déplaçant les trous périphériques
à la cavité, et en réduisant leur diamètre, pour augmenter Q [Aka03]. Elle a été approfondie par
E. Kuramochi et ses co-auteurs, qui ont proposé dans les cavités dites "Notomi" un confinement
"doux" des photons au sein d’un guide d’onde 1D dont une courte portion a été faiblement
élargie (cf figure 2.12.c,d) [Kur06] ; ceux-ci ont montré que le facteur de qualité est d’autant plus
élevé que le déplacement des trous dA,B,C est faible, sans pour autant augmenter de manière
forte le volume de la cavité.
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Cette approche a été mise en œuvre avec succès dans nos cristaux photoniques. L’étude
présentée dans la référence [SG12] démontre que nous avons pu atteindre des facteurs de qualité
plus élevés que dans les cavités linéaires : Q = 4400 et 2300 à 395 nm et 358 nm. En analysant
une série de cavités en fonction du paramètre de déplacement d (échantillon A1507, approche
top-down), et en comparant les modes identifiés aux simulations FDTD réalisées à l’IEF, D. Sam-
Giao et B. Gayral ont pu mettre en évidence les modes pairs et impairs du guide d’onde, et leurs
homologues confinés dans la cavité. L’observation des modes impairs est originale, et rendue
possible par notre utilisation d’émetteurs internes aux membranes photoniques. En effet, les
modes Notomi ont jusqu’à présent été sondés par couplage évanescent avec un guide d’onde
voisin ou une fibre optique [Kur06], et ce couplage est nul avec les modes impairs. Ces modes
sont par contre visibles en champ lointain, et détectés par nos dispositifs de µPL. Le progrès,
important en terme de facteur de qualité en comparaison des cavités L3, s’accompagne d’une
augmentation du volume modal des modes confinés : V = 2.2(λ/n)3 au lieu de V = 0.8(λ/n)3.

Identification des modes de cavité Nous proposons ici une étude complémentaire sur l’ima-
gerie des modes 0D et 1D des cavités Notomi, sur un échantillon plus récent (A1718, approche
top-down). L’imagerie est en effet un aspect important de toutes les études présentées dans ce
chapitre. Pour obtenir un bon contraste des modes de cavité par rapport au signal des boîtes
quantiques non couplées, le spot d’excitation doit être bien aligné et adapté spatialement au
mode photonique considéré, et la collection de l’émission doit être particulièrement soignée.
C’est la microscopie confocale qui permet d’obtenir la meilleure sélectivité spatiale. Au lieu
d’utiliser un trou (pinhole) de quelques dizaines de microns dans un plan image de l’échantillon,
nous avons préféré utiliser la fente du spectromètre et les pixels du détecteur CCD pour assurer
le filtrage spatiale dans les directions horizontale et verticale. Dans cette configuration confo-
cale originale, la maîtrise des aberrations optiques de notre microscope nous permet désormais
d’atteindre une résolution de l’ordre de 0.5 µm.

La figure 2.16 présente les spectres d’une cavité de type Notomi lorsque le faisceau laser
d’excitation est focalisé au centre de la cavité ou aux extrémités du guide d’onde, comme indiqué
sur l’image de miscroscopie électronique. Les modes de basse énergie sont observés spécifiquement
au centre de l’échantillon, et sont attribués aux modes 0D confinés dans la cavité. Les pics de
la plage spectrale 3.18 − 3.2 eV sont observés sur toute la longueur du guide d’onde 1D, et
sont attribués aux modes guidés. Ils forment un spectre discret en raison de la longueur finie du
guide, mais ne correspondent pas exactement aux modes Fabry-Perot attendus pour un guide
idéal de longueur finie en raison de la présence de la cavité et d’une légère dissymétrie visible sur
la cartographie de leur intensité, plus importante à droite qu’à gauche. Enfin, à 3.26− 3.27 eV ,
ce sont les modes 0D de la cavité dont la fonction d’onde est impaire en y qui sont visibles,
comme discuté dans l’étude [SG12].

Cette classification des modes confinés et guidés est confirmée par l’étude de la série de
cavités basées sur le même cristal photonique, mais dont le décalage d des trous au centre du
guide d’onde, i.e. la profondeur du confinement des modes 0D, varie. Le cas d = 0 nm correspond
au guide d’onde 1D non perturbé, dont le spectre ne présente pas de pic dans la plage spectrale
des modes 0D. Comme attendu, les modes de cavité voient leur énergie décroître lorsque d
augmente et que le confinement est plus fort. Notons que leurs facteurs de qualité varient ici
entre 2300 et 2800, et sont légèrement inférieurs aux meilleures valeurs que nous avons mesurées
dans ce type de cavité (Q = 4400 [SG12]).

Confinement 0D et désordre 1D La cartographie des différents modes identifiés sur la
figure 2.17 permet de mieux comprendre leur nature. La coupe spectrale de ces cartes en y = 0
est présentée pour trois cavités de la série sur la figure 2.18.

Dans le guide d’onde non perturbé, les modes ne sont pas délocalisés sur toute la longueur
du guide, mais sont localisés sur des distances de l’ordre du micron. Cela reflète probablement le
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Figure 2.16 – a) Cartographie de photoluminescence par balayage d’excitation par pas de 0.25 µm, en
configuration confocale, d’une cavité de type Notomi de l’échantillon A1718 (Paramètres : a = 150 nm, d = 12 nm,
r/a = 0.25). Les images en fausse couleur présentent respectivement l’intégrale du signal de photoluminescence
mesuré, et le signal associé aux différents pics identifiés à droite. La cavité est excitée par le laser continu à
266 nm, avec une puissance de l’ordre de 1 kW.cm−2. b) Spectres de photoluminescence mesurés en trois points
du guide 1D, indiqués par les carrés de couleur sur les autres panneaux. c) Image de microscopie électronique de
l’une des cavités de l’échantillon.

désordre du cristal photonique, i.e. les inhomogénéités de taille et de positionnement des trous
qui délimitent le guide d’onde. La dissymétrie identifiée dans la cartographie d’intensité de ces
modes apparaît plus clairement. Ce léger désordre explique aussi que les modes 1D ne sont pas
les mêmes sur les cavités d’une même série en fonction de d.

Dans le second guide présenté, la cavité (d = 3 nm) confine un mode 0D pair. Deux modes
sont observés symétriquement à 1.5 µm de part et d’autre de la cavité et ne sont donc pas des
modes excités de la cavité. Les modes impairs de la cavité et du guide, au-dessus de 3.27eV,
présentent la même distribution spatiale d’intensité que les états pairs.

Dans le troisième guide, la cavité (d = 6 nm) confine aussi un mode 0D, légèrement décalé
par rapport au centre du guide, et des modes à 3.165 eV et 3.177 eV sont observés à proximité
du centre. Cette cavité a fait l’objet de simulations FDTD par D. Néel et P. Boucaud, présentées
sur la figue 2.19. La structure nominale ne présente qu’un seul mode confiné dans la cavité, et des
états délocalisés sur le guide à plus haute énergie. Les modes à 3.165 eV et 3.177 eV doivent donc
être attribués à des états confinés additionnels induits par le faible désordre des trous au voisinage
immédiat de la cavité. Notons que la distribution spatiale du signal de µPL confocale n’est pas
comparable directement à la distribution du champ électromagnétique simulé. En effet, nous ne
sondons pas directement la fonction d’onde des modes photoniques, contrairement aux mesures
effectuées en microscopie optique en champ proche (SNOM) en excitation résonante, qui sont
directement sensibles à leur partie évanescente. En µPL, après excitation des boîtes quantiques,
leur luminescence peut se propager à l’intérieur de la membrane, au sein des différents modes
optiques, puis être diffusée et collectée par le microscope. La configuration confocale limite ces
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Figure 2.17 – Série de spectres de photoluminescence en microscopie confocale au centre des cavités en
fonction de la profondeur du confinement des modes 0D. Le paramètre d de déplacement des trous au centre du
guide Notomi (figure 2.12.c,d) varie de 0 à 12 nm, tout en gardant constants les autres paramètres géométriques
du cristal photonique.

effets de propagation et cette sensibilité à la diffusion, mais ne les élimine pas complètement.
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Figure 2.18 – Coupes spectrales suivant x des cartographies de photoluminescence, pour 3 cavités de la série
présentée sur la figure 2.17.

Synthèse La comparaison des résultats d’imagerie et des simulations FDTD des cavités de
type Notomi nous permet donc de mieux identifier la nature des modes propres photoniques.
L’étude du guide non perturbé, sans cavité, montre un léger désordre le long du guide, et une
localisation plutôt qu’une bande de modes 1D. Dans l’axe du guide, le confinement induit par le
décalage des trous crée des modes 0D bien confinés, dont l’énergie est conforme à celle prédite par
les simulations FDTD. En plus de la localisation des modes 1D du guide, le désordre induit dans
certaines cavités (d = 6 et 9 nm), des modes confinés 0D additionnels. L’imagerie apporte des
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Figure 2.19 – Simulation par éléments finis à 3D (FDTD) du spectre d’une cavité de type Notomi analogue
à celles étudiées dans cette section, pour un déplacement d = 6 nm. Les diagrammes présentent la distribution
de la composante Hz du champ électromagnétique de chaque mode propre. D’après D. Néel et P. Boucaud.

informations complémentaires aux spectres mesurés en centre de cavité, et permet une meilleure
analyse des modes propres de chaque cristal photonique.

2.4 Conclusion

Les travaux présentés dans ce chapitre ont été effectués depuis 2009 au sein d’une colla-
boration très enrichissante. Ils sont le fruit de nombreux échanges, donnant lieu à plusieurs
générations d’échantillons, fabriquées et caractérisées pour optimiser la conception photonique
et le protocole de fabrication. Ils sont aussi le fruit du travail consciencieux et collaboratif des
jeunes chercheurs des 4 laboratoires concernés : Sylvain Sergent et Delphine Néel pour la concep-
tion et la fabrication des échantillons (et plus récemment Junaebur Rashid), Diane Sam-Giao
et Meletis Mexis pour la spectroscopie optique. Les spectres présentés dans ce chapitre ne sont
que la partie émergée du travail de Meletis au cours de ses deux ans de post-doctorat sous la
responsabilité de Christelle Brimont et moi-même.

Notre collaboration a ainsi pu poser les bases d’une photonique UV à base de matériaux
nitrures, dont la maîtrise est avérée par les facteurs de qualité des résonateurs réalisés, qui sont
à l’état de l’art en 2012 : Q = 7300 dans les microdisques, et Q = 4400 (resp. 2300) à 395 nm
(resp 358 nm) dans les cavités de cristaux photoniques membranaires. Pour ces dernières, trois
publications très récentes présentent des facteurs de qualité légèrement meilleurs (5200 et 6300)
[VT12, Ser12a, Ser12b].

Nous avons à cette occasion fait évoluer notre microscope, initialement destiné à exciter
efficacement un nano-objet individuel dans l’UV et en collecter la luminescence, et désormais
optimisé pour réaliser l’imagerie de ces nano-objets, par balayage de l’excitation ou par imagerie
de l’émission. L’effort a aussi porté sur l’efficacité des campagnes d’expérience, pour prévenir
les dommages subis par les dispositifs sous excitation laser et obtenir des ensembles complets et
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cohérents de résultats expérimentaux sur chaque cavité permettant une analyse physique fine.
Ces résultats ont fait l’objet de modélisation, par des modèles analytiques au L2C lorsque

cela est possible (comme dans le cas des microdisques), et par l’IEF lorsque des méthodes
numériques de type FDTD sont requises (dans le cas des cavités photoniques). Le très bon accord
entre modèles et résultats expérimentaux a permis de qualifier les protocoles de fabrication, qui
produisent des échantillons conformes aux caractéristiques nominales choisies à la conception. Il
a aussi permis d’étudier le rôle des processus intrinsèques (absorption par la couche active dans
les microdisques) et extrinsèques (rugosité des trous dans les cavités photoniques hexagonaux
et linéaires, et désordre dans les cavités de type Notomi).

Les perspectives de ces travaux sont à court terme le travail sur la couche active pour
atteindre une émission laser dans l’ultra-violet. Dans ce domaine en forte compétition, les dé-
monstrations d’effet laser ont toutes été réalisées dans le bleu-violet (puits et boîtes quantiques
InGaN/GaN) ou à l’énergie du gap de GaN (370 nm). Pour relever le défi des plus courtes
longueurs d’onde, la couche active à boîtes GaN/AlN constitue une très bonne candidate, mais
doit encore être optimisée en terme de largeur inhomogène d’émission et de taille de boîtes. Les
longueurs d’onde de résonance des modes de cavités photoniques doivent de plus être portées
plus loin dans l’UV (358 nm actuellement) pour être accordées à l’émission des petites boîtes
GaN, qui présentent les forces d’oscillateur les plus élevées.

A moyen terme, nous avons désormais la possibilité d’envisager des travaux originaux sur
des cavités passives ou actives, profitant en particulier de la transparence de nos couches ac-
tives dans toute la plage visible : génération d’harmoniques, capteurs, tels que présentés au
paragraphe 2.1.2.
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Chapitre 3

Lasers à polaritons dans les
microcavités ZnO

ZnO est un matériau semiconducteur à grand gap aux propriétés excitoniques particulière-
ment intéressantes. Ses excitons possèdent en effet une grande énergie de liaison et une grande
force d’oscillateur, qui en font sur le papier un candidat idéal pour réaliser le couplage fort
exciton-photon et explorer des régimes de fort couplage dans ce qu’il convient aujourd’hui d’ap-
peler la "polaritonique", l’étude des propriétés collectives des polaritons de microcavité. Les
démonstrations de couplage fort, dans des résonateurs photoniques de géométries variées en
ZnO massif, ont été nombreuses ces quatre dernières années. Plusieurs mécanismes d’émission
laser y ont été observés, qui soulignent les spécificités de ce matériau en comparaison de GaAs,
GaN et des semiconducteurs organiques. La première section de ce chapitre sera donc consa-
crée à l’état de l’art des microcavités ZnO, des effets non-linéaires qui y sont observés, et des
problématiques qui motivent nos travaux.

Nous survolerons ensuite la route suivie pour réaliser des cavités ZnO en régime de couplage
fort. Ces travaux ont été réalisés au sein d’une collaboration réunissant J. Zúñiga-Pérez, F. Se-
mond, M. Leroux et J.Y. Duboz au CRHEA (Valbonne), S. Bouchoule au LPN (Marcoussis)
pour la fabrication des échantillons, l’équipe de J. Leymarie au LASMEA (Clermont-Ferrand)
et notre équipe au GES/L2C pour la spectroscopie optique (en particulier C. Brimont) 1. Ils
sont présentés en détail dans la thèse de Stéphane Faure 2. Nous soulèverons en particulier la
question de la démonstration du régime de couplage fort, dont les signatures sont plus complexes
à mettre en évidence que pour les microcavités GaAs et CdTe.

Nous avons mis en évidence en 2011-2012, au cours du post-doctorat de M. Mexis, deux
régimes d’émission laser dans nos microcavités en couplage fort : le laser à gain excitonique,
à désaccord très négatif, est spécifique à notre système et fera l’objet de la troisième section
de ce chapitre ; le laser à polaritons, observé sur deux cavités de facteurs de qualité 450 et plus
récemment 2600, nous a permis d’atteindre l’objectif majeur de notre projet collaboratif et ouvre
des perspectives intéressantes ; il sera présenté dans la quatrième section.

3.1 Problématique et état de l’art

La physique des polaritons de cavité Depuis la découverte du couplage fort exciton-photon
par C. Weisbuch en 1992 [Wei92], les microcavités semiconductrices constituent un laboratoire
de l’électrodynamique quantique en cavité à l’état solide. Ce régime apparaît lorsque le cou-
plage entre les excitons (en général au sein d’un puits quantique) et les photons (confinés dans

1. Cette collaboration s’est construite autour du projet ZOOM (2007-2009), que j’ai coordonné, et au sein du
réseau européen Clermont4 (2009-2012) coordonné par A. Kavokin.

2. La thèse de S. Faure (2006-2009) a été co-dirigée avec Bernard Gil.
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la cavité) est plus fort que tous les autres couplages de ces deux excitations avec leur envi-
ronnement. Les nouveaux états propres du système couplé, les polaritons, sont des bosons aux
propriétés collectives excitantes, comme en témoignent les nombreuses réalisations qui ont éclos
lors des vingt dernières années. Tout d’abord inspirées par l’optique non-linéaire, avec l’étude
des processus paramétriques [Bau00, Sab01, Kun03], les recherches se sont ensuite orientées vers
les analogies entre gaz de polaritons et gaz d’atomes froids, et la possibilité de réaliser à l’état
solide des états macroscopiques cohérents, les condensats de polaritons, aux propriétés remar-
quables. Ces condensats peuvent être créés spontanément, par condensation de Bose-Einstein
(ou le plus souvent par condensation de Kousterlitz-Thouless) [Kas06b], ou bien par excitation
cohérente via un faisceau laser résonant, permettant de comprendre leur thermodynamique, leur
cohérence spatiale et temporelle, leurs excitations élémentaires qui révèlent leur superfluidité,
leur polarisation de spin, ... [Kav06, Dev07, Den10].

Le laser à polaritons La plupart des démonstrations que nous venons de citer ont été réalisées
à basse température (typiquement 10 K) sur des microcavités GaAs, de très bons facteur de
qualité de l’ordre de 104, incluant des puits quantiques InGaAs de grande finesse spectrale : ces
microcavités constituent le système-modèle de référence, aux qualités inégalées. Pour étendre les
possibilités, et en particulier la force du couplage et la plage de température accessible, les regards
se sont tournés vers d’autres matériaux semiconducteurs dont la maîtrise technologique n’est
pas aussi grande : par ordre de force de couplage exciton-photon, CdTe [Dan98, Kas06b], CdSe
[Seb11], GaN [AV03a, Chr07, Chr08], ZnO et les semiconducteurs organiques [Lid98, KC08,
KC10]. Dans les trois derniers systèmes, l’émission cohérente des condensats de polaritons a
été démontrée jusqu’à température ambiante, ouvrant de nouvelles perspectives. Notons que le
paysage s’élargit désormais aux microcavités CuCl [Ooh08]. Les facteurs de qualité des modes
de cavités y sont généralement modérés, variant de 100 pour les premières générations de cavité
[Shi08, Fau09b] à 4000 pour les plus élaborées [Chr06], et la durée de vie des polaritons y est
pour l’instant trop courte pour permettre des expériences de manipulation du condensat. Ces
dispositifs sont regroupés sous le terme générique de "lasers à polaritons", indépendamment
de la nature précise de la transition thermodynamique sous-jacente à l’émission laser car cette
transition reste souvent difficile à établir, en particulier à haute température ; elle n’a été jusqu’à
présent analysée via son diagramme de phase que dans le cas des microcavités à multi-puits
quantiques GaN [But09, Lev10].

L’enjeu des recherches s’étend alors aux dispositifs opto-électroniques : l’un des objectifs
actuels de la communauté est par exemple la réalisation d’un laser à polaritons sous injection
électrique, après la récente démonstration d’une diode à polaritons [Tsi08]. Du point de vue des
processus physiques mis en œuvre, et indépendamment de toute considération technologique,
le seuil du laser à polaritons est en effet plus faible que le seuil du laser à cavité verticale à
puits quantique (VCSEL) car la densité de porteurs dans le puits y est plus faible [Baj08]. Le
laser à polariton est donc à la fois un dispositif potentiel et la brique de base des expériences
fondamentales de manipulation des condensats.

Intérêt des lasers à polaritons ZnO Les régimes de fonctionnement (température et den-
sité de porteurs) ont été simulés pour différents matériaux (figure 3.1), montrant que ZnO est le
semiconducteur inorganique (hormis CuCl) dont les lasers à polaritons possèdent théoriquement
la plus grande stabilité en température. Ceci est lié aux figures de mérite des excitons de ZnO,
comparées dans la table 3.1 avec ceux de GaAs et GaN : ils présentent les plus grandes éner-
gies de liaison et forces d’oscillateur. Ces deux propriétés se traduisent respectivement par une
plus grande robustesse des excitons à forte densité, et la possibilité de réaliser des condensats à
forte connotation excitonique, comme nous le montrerons dans la section 3.4. D’autre part, ZnO
étant un matériau II-VI aux excitons très polaires, l’interaction de Fröhlich entre excitons et
phonons LO y est forte, et nous verrons qu’elle permet une relaxation efficace et la génération de
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Energie de liaison Splitting Couplage
longitudinal-transverse exciton-photon

Ry∗(meV ) ~ωLT (meV ) Ω(meV )

GaAs 4.8 0.08 (XHH) 5-10
GaN 25 4.7 (XA +XB) 30-60
ZnO 60 6.3 (XA +XB) 60-200

Table 3.1 – Propriétés des excitons de différents matériaux semiconducteurs [Law71, Sel73, Gil97a, Gil97b,
Zam02, Syr04].

condensats de désaccord très négatif, i.e. très photoniques. Ces aspects soulignent l’intérêt des
microcavités à base de ZnO, même en comparaison des microcavités à base de GaN, plus ma-
tures jusqu’à aujourd’hui. La maîtrise prochaine des microcavités incluant des puits quantiques
ZnO/ZnMgO au lieu de l’actuelle couche active en ZnO massif renforcera cet intérêt, même si
leur élargissement inhomogène ne permet pas aujourd’hui d’atteindre l’émission laser en régime
de couplage fort [Hal11, Kal11]. C’est en 2011 et 2012 que plusieurs groupes, incluant le nôtre,
ont publié les premières démonstrations de laser à polaritons dans ZnO [Gui11b, Fra12, Lu12a],
qui feront l’objet de la section 3.4.

Figure 3.1 – Diagramme de phase de microcavités GaAs (a), CdTe (b), GaN (c), et ZnO (d). La ligne en
trait plein montre la concentration critique de polaritons pour la condensation de Bose, calculée dans le cadre
d’un modèle de gaz de Bose quasi-2D infini en interactions (d’après [Mal03]). Ce modèle simplifié, qui suppose
en particulier des polaritons à l’équilibre thermodynamique, permet une comparaison qualitative des différents
matériaux.
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Figure 3.2 – Classification des résonateurs à base de ZnO massif et présentant une émission laser. Images de
microscopie électronique et photoluminescence résolue spatialement ou en angle. a) Microfils [Die11] ; b) Nanofils
[Zim10] ; c) Poudre de nanoparticules sub-longueur d’onde [Fal09b] ; d) Microcavité planaire [Stu09].

Les résonateurs photoniques ZnO Comme dans le cas des résonateurs à base de boîtes et
puits quantiques nitrures étudiés au chapitre précédent, la problématique du couplage exciton-
photon dans ZnO a suscité des travaux dans des géométries très variées (figure 3.2), auxquelles
sont associées plusieurs types de modes propres photoniques :

– dans les microfils de ZnO, de diamètre de l’ordre de quelques λ/n, les photons sont guidés
en modes de galerie de fort facteur de qualité ; à la différence des microdisques, les
photons peuvent se propager le long du microfil et chaque mode de galerie présente une
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dispersion 1D selon cet axe [Sun08, Sun09, Sun10, Cze08, Stu09, Stu11, Tri11, Tri12].
– dans les nanofils de ZnO, de diamètre proche de λ/2n, analogues à une fibre optique

monomode, les photons se propagent dans des modes guidés et c’est la réflexion aux
extrémités du nanofil qui donne lieu à des modes Fabry-Perot. La longueur du nanofils
est en général de plusieurs microns, et l’ordre d’interférence de ces modes Fabry-Perot est
de quelques dizaines voire centaines [vV06, Zim08, Fal08, Fal09a, Urs09, Zim10, Ver12].
Dans le régime de diamètres intermédiaires, les modes Fabry-Perot et les modes de galerie
peuvent aussi co-exister [Die11].

– dans les poudres de nanoparticules sub-longueur d’onde de ZnO, les modes photoniques
se construisent par les diffusions multiples de la lumière sur les particules, donnant lieu à
des modes faiblement localisés [Fal09b].

– dans les microcavités planaires ZnO, les modes Fabry-Perot ont un ordre d’interférence
faible et présentent une dispersion 2D [Nak08, SG08, Shi08, Fau09b].

– le contrôle du couplage exciton-photon dans des cristaux photoniques ZnO a été proposé
récemment [Sol11], mais n’a pas été mis en œuvre expérimentalement à ce jour.

Nous pouvons distinguer les résonateurs fortement multi-modes (nano-fils de ZnO, poudres
de nanoparticules), qui permettent de sonder les non-linéarités optiques sur l’ensemble du spectre
d’émission de ZnO, et les résonateurs à un ou quelques modes photoniques (micro-fils, micro-
cavités), plus proches du système-modèle polaritonique couplant un exciton et un seul photon.
Notons néanmoins que dans toutes les démonstrations citées ci-dessus, et dans les travaux pré-
sentés ici, l’intervalle spectral libre entre modes photoniques ne peut être amené aux valeurs
requises pour entrer dans un régime contrôlé de couplage entre l’exciton de ZnO et un seul
mode photonique. En effet, le couplage exciton-photon atteint des valeurs de 50 à 200 meV,
supérieures à la différence d’énergie entre modes de galerie (typiquement 20 à 100 meV [Sun08])
mais aussi comparable à la largeur de la bande interdite de certains miroirs de Bragg (DBR)
(300 meV pour les miroirs DBR GaN/AlGaN [Shi08]). Il est dès lors délicat de parvenir à réaliser
un système polaritonique simple, "monomode", et la compétition entre branches polaritoniques
est un problème transverse à tous les travaux actuellement publiés.

La nature du gain dans les lasers à base de ZnO Outre les débats sur la démonstration
du laser à polaritons dans les microcavités et certains microfils ZnO, dont nous ferons état dans la
section 3.4, la nature du gain dans les autres résonateurs fait aujourd’hui l’objet d’une controverse
[Kli07, Ver12]. En effet tous les résonateurs ZnO de volume suffisant sont capables d’émission
laser lorsqu’ils sont excités optiquement avec des lasers de pompe suffisamment puissants [Fal08,
Cze08, Dai09, Dup10, Zim10]. De nombreux auteurs attribuent cette émission laser à un gain
excitonique, tandis que d’autres pensent qu’il est associé au gain "classique" via un plasma
électron-trou. Notons le flou des arguments généralement employés dans ces démonstrations :
certains utilisent une détermination de la densité de porteurs au seuil qui présente une très grande
incertitude, et est comparée à la densité de Mott à laquelle les excitons s’ionisent en électrons
et en trous ; d’autres identifient des signatures spectrales plus convaincantes de la stabilité des
excitons à partir de l’analyse de l’intervalle spectral libre des modes Fabry-Perot, à l’instar
de l’analyse présentée au chapitre 2.2.3, montrant une forte dépendance avec la température
[Zim10, Ver12]. Nous présenterons dans la section 3.3 notre apport dans le cas des microcavités
planaires, et reviendrons sur l’analyse des résultats de la littérature.

3.2 Démontrer le couplage fort dans les microcavités ZnO

3.2.1 Conception et fabrication de microcavités planaires ZnO

Au sein de la collaboration réunissant le CRHEA, le LPN, le LASMEA et le GES/L2C, notre
stratégie a été de faire progresser la qualité et la complexité des miroirs qui définissent la cavité,
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tout en préservant la qualité cristalline de la couche active ZnO (figure 3.3). Cette démarche nous
a amenés à privilégier dans un premier temps les miroirs de Bragg AlN/AlGaN comme miroirs
inférieurs, qui permettent une reprise d’épitaxie de ZnO sur AlN de très bonne qualité telle
que développée au CRHEA par F. Semond et J. Zúñiga-Pérez. Le miroir supérieur, métallique
dans les premières cavités, a été rapidement remplacé par des miroirs diélectriques réalisés par
S. Bouchoule au LPN ; ce dernier doit en particulier présenter une très faible absorption dans
l’ultra-violet, depuis l’énergie des excitons ZnO jusqu’à celle du laser d’excitation à 266 nm.

Cette approche ZnO/AlN, que nous appelons "semi-hybride", a aussi été suivie par les
groupes d’H. Morkoç [Shi08] et W.F. Hsieh [Che09]. En raison du faible contraste d’indice entre
AlN et AlGaN, et de la forte contrainte entre couches, la réalisation des DBRs avec plus de 10
paires est difficile. Les facteurs de qualité ainsi obtenus étaient de l’ordre de 150 en 2008-2009.
L’équipe de N. Grandjean a pour cela développé des miroirs nitrures quaternaires, accordés
en maille, permettant d’augmenter le nombre de paires et d’atteindre les meilleurs facteurs de
qualité sur la base de ces miroirs, jusqu’à 4000 [Chr06].

D’autres groupes ont choisi une approche "tout oxyde", dans laquelle les très bons miroirs
diélectriques amorphes développés depuis de longues années pour les traitements réfléchissants
(HfO2/SiO2 ou ZrO2/MgO) ont rapidement donné lieu à de bonnes cavités (Q=450 en 2008)
[Nak08, SG08] ; l’inconvénient de cette approche est que le ZnO est déposé sur un DBR amorphe
et la couche active est fortement poly-cristalline.
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Figure 3.3 – Principales microcavités réalisées et étudiées au sein de la collaboration. a) Microcavité à miroir
inférieur nitrure et miroir supérieur métallique (Z507) [Méd09, Fau09a] ; b) et c) Microcavité "semi-hybride" à
miroir inférieur nitrure et miroir supérieur diélectrique (Z536 [Fau09a, Fau09b] et Z739C [Gui11a, Gui11b]) ; d)
Microcavité "hybride" à miroirs de Bragg diélectriques (ZFeng1).

Dans les premières générations de cavités, les dédoublements de Rabi sont de l’ordre de
30 à 80 meV, et dépendent essentiellement de l’épaisseur de la cavité de ZnO. Nous avons en
particulier pu mettre en évidence l’efficacité de l’émission et de la relaxation non-linéaire des
polaritons dans la cavité semi-hybride Z536 ; ce résultat est présenté en détail dans la thèse
de Stéphane Faure et ne sera pas présenté dans ce chapitre [Fau09a]. Nos efforts portés sur
l’amélioration des miroirs de Bragg ont permis d’atteindre en 2010 un facteur de qualité de
450 dans cette approche "semi-hybride", pour la microcavité Z739C présentée dans les sections
suivantes (figure 3.3.c). Cette valeur nous apparaît comme la limite supérieure qui peut être
atteinte pour ce type de cavité.

La dernière génération de microcavités, dans l’approche "hybride" (figure 3.3.d), a été conçue
en partant du constat que l’utilisation de deux miroirs diélectriques était nécessaire pour faire
progresser le facteur de qualité, imposant un report et une attaque du substrat pour déposer le
DBR inférieur. Ce procédé technologique a été développé par Sophie Bouchoule, tout d’abord sur
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des structures ZnO/AlN/Si analogues aux cavités "semi-hybrides" (résultats non présentés ici),
puis avec Feng Li (CRHEA) sur des substrats commerciaux de ZnO nouvellement disponibles.
L’échantillon ZFeng1, étudié en détail dans la section 3.4, est ainsi obtenu en déposant un
DBR HfO2/SiO2 d’excellente qualité sur un substrat ZnO ; l’échantillon est ensuite reporté sur
un substrat en verre ; le substrat est alors aminci par polissage et attaque chimique jusqu’à
une épaisseur inférieure au micron ; le second miroir diélectrique HfO2/SiO2 est alors déposé,
complétant la cavité. Cette microcavité réunit donc les avantages des microcavités "tout-oxyde",
i.e. leurs très bons DBRs, et des microcavités épitaxiées, i.e. une excellente qualité cristalline de
ZnO.

Ces échantillons sont le fruit du travail de conception, de croissance, de salle blanche et
de caractérisation de l’ensemble des membres de la collaboration. La progression du facteur
de qualité a été la clé pour démontrer des effets novateurs dans ces cavités. Il sera néanmoins
difficile de poursuivre cette progression suivant la "loi de Moore" que révèle la figure 3.3 pour
la période 2008-2012 !

3.2.2 Absorption des états de diffusion de l’exciton et amortissement de
branche haute polaritonique

Le régime de couplage fort entre excitons et photons est traditionnellement démontré par
la mesure de l’anti-croisement des modes excitoniques et photoniques lorsqu’ils sont amenés
en résonance. Les mesures peuvent être menées soit en fonction de l’épaisseur de la cavité,
soit en fonction de l’angle d’incidence à épaisseur fixée ; dans les deux cas, l’énergie des modes
propres est identifiée en fonction du désaccord exciton-photon δ = Ecav −EX . Deux techniques
spectroscopiques sont couramment utilisées : la réflectivité, sensible à tous les états propres de
la microcavité, et la photoluminescence, sensible uniquement aux états de basse énergie ayant
une composante excitonique. Une fois les branches basses et hautes du polariton identifiées, la
comparaison de leurs dispersions avec un modèle d’oscillateurs couplés (l’exciton et le photon)
permet de déduire le dédoublement de Rabi propre à la cavité étudiée.

Dès les premières cavités réalisées en 2008 (figure 3.3.a), l’identification des branches polari-
toniques dans les spectres de réflectivité en angle s’est avérée délicate. Sur la figure 3.4, extraite
de la thèse de François Médard (LASMEA), la branche basse polaritonique et les transitions A,
B et C des excitons de ZnO sont bien marquées dans les spectres de réflectivité résolue en angle,
mais la branche haute est "molle" dans la cavité λ/4 et absente dans la cavité 3λ/4 3.

Pour comprendre la nature des états propres dans les microcavités ZnO, nous avons avec
S. Faure modélisé les spectres et les états propres des microcavités en tenant compte ou non
du continuum d’états de diffusion de l’exciton [Fau08, Fau09a]. A titre pédagogique, nous avons
comparé les résultats obtenus pour trois cavités analogues à base de GaAs, GaN et ZnO massif,
d’épaisseur Lcav égale à leur longueur d’onde de résonance dans le matériau et de facteurs de
qualité identiques Qcav = 200 pour le mode de cavité et QX = 300 pour le mode d’exciton (fi-
gure 3.5). Notons que ces résultats ne sont pas représentatifs des microcavités à puits quantiques
les plus fréquemment réalisées dans GaAs et GaN, mais correspondent aux études plus rares sur
cavités massives [Tre95, AV03a, But06, Sel06]. Les spectres ont été simulés par l’algorithme des
matrices de transfert, en tenant compte des excitons 1s et 2s associés à chaque bande de valence
(A, B, C), considérés comme des oscillateurs classiques, et éventuellement des états de diffusion
de l’exciton au-dessus du gap 4. Dans le cas de la microcavité GaAs, l’anticroisement du mode
de cavité avec l’exciton 1s est visible autour de 12o, et légèrement perturbé pas la présence de
l’exciton 2s. La branche haute est clairement identifiée à grand angle et haute énergie. La figure

3. En raison des relations de phase à la réflexion entre AlN et ZnO, l’épaisseur de la couche active de ZnO
est un multiple impair de λ/4.

4. Notre modèle de la réponse diélectrique de la couche active en tenant compte des états de diffusion donne un
résultat identique à celui obtenu dans le cadre du modèle analytique d’Elliott [Ell57]. L’absorption correspondante
est représentée sur la figure 3.6.a-c.
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Figure 3.4 – Spectres de réflectivité résolue en angle à basse température (T=5K) en polarisation TM pour
des cavités d’épaisseurs optiques 3λ/4 et λ/4. Les pointillés rouges pointent les branches polaritoniques basse et
haute. D’après [Méd09, Méd10]

d’anti-croisement est similaire dans le cas de GaN, mais une branche intermédiaire apparaît en
raison du couplage aux états A et B de l’exciton. Dans le cas de ZnO, l’augmentation de la force
d’oscillateur est sensible et se traduit par une augmentation du dédoublement de Rabi ; mais la
branche haute est beaucoup moins marquée que pour GaAs et GaN.

Figure 3.5 – Spectres de réflectivité résolue en angle d’une microcavité de couche active en semiconducteur
massif et d’épaisseur λ, à désaccord nul et pour un facteur de qualité Q = 200. a) GaAs, b) GaN et c) ZnO. Les
spectres sont simulés par méthode des matrices de transfert en polarisation TE. L’absorption de la couche active
tient compte des excitons 1s et 2s construits sur les différentes bandes de valence de chaque matériau, ainsi que
du continuum des états de diffusion de l’exciton au-dessus du gap. La ligne jaune représente les états ayant le
même vecteurs d’onde.

Les résultats de ce modèle sont présentés avec plus de détails sur la figure 3.6, en se concen-
trant sur le cas de l’incidence normale. Pour chaque matériau, les panneaux du milieu et du
bas comparent les spectres obtenus en tenant compte ou non du continuum d’états de diffusion
dans la réponse diélectrique de la couche active. L’effet de ce continuum est drastique sur la
branche haute polaritonique dans ZnO, car l’absorption du continuum α(Eg) est forte à l’échelle
de l’épaisseur de la cavité ; le produit α(Eg)Lcav vaut en effet 0.2 pour la cavité de GaAs, 1.8
pour celle de GaN et 3.7 pour celle de ZnO. La structure asymétrique à haute énergie dans le
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spectre de réflectivité ne se retrouve pas dans son spectre de transmission et n’est pas corrélée
en énergie avec la branche haute calculée en ne tenant pas compte du continuum.

3.3 3.4 3.5

(f) 

ZnO

(i)

/2

0

1

i3
i2

B2sA2s

UPBMPB

B1s

0

1

0

1

LPB

continuum

i1

/2

1

0

i4

0

5

 

A1s(c) 

 

 

x105 cm-1

  

  

3.36 3.38 3.40 3.42 3.44 3.46 3.48

 

Energie (meV)

 

/2

i3

i2

UPBMPB
 

i1

/2

i4

3.45 3.50 3.55 3.60

(e) 

Energie (eV)

(h)

0

1

B2s

A2s

UPB

MPB

B1s

0

1

0

1

A1s

LPB

continuum

1

0

0

5

 

GaN

(b) 

 

 

x104 cm-1

  

 

1.51 1.52 1.53

(d) 

 Reflectivité

MPB

(g)

0

1

X2s

UPB

 Transmission
 Absorption

0

1

0

1

X1s

LPB

1

0

continuum

0

5

 
GaAs

(a) 

A
bs

or
pt

io
n 

x103 cm-1

  
  

Figure 3.6 – Comparaison des spectres simulés en matrice de transfert pour des cavités λ de GaAs, GaN et
ZnO. (a-c) Coefficient d’absorption montrant les résonances excitoniques, indiquées par des lignes pointillées sur
les autres panneaux ; (d-i) Spectres de réflectivité, transmission et absorption d’une cavité , calculés lorsque le
continuum d’états de diffusion de l’exciton est pris en compte (d-f) ou non (g-i).

Ces résultats ont été confirmés, dans la même étude, par le calcul des états propres de la
microcavité par le modèle d’oscillateurs couplés [Sav95] modifié en incluant les états de diffusion.
Dans le cas de la microcavité ZnO, nous retrouvons que le polariton bas est un état bien défini,
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qui s’écrit comme attendu |LPB〉 = 1√
2
(|X〉+ |ν〉) avec |X〉 = 1√

2
(|A1s〉+ |B1s〉) car la différence

d’énergie de 6 meV entre excitons A et B est petite devant le dédoublement de Rabi Ω =
120 meV. Par contre, la branche haute est totalement amortie par les états du continuum, et il
n’y a pas d’état propre de la forme 1√

2
(|X〉 − |ν〉) comme dans le cas de la microcavité GaAs.

Revenant à l’interprétation des spectres expérimentaux présentés sur la figure 3.4, en parti-
culier pour la microcavité 3λ/4, nous ne pouvons donc pas attribuer la structure peu marquée
à haute énergie à la branche haute polaritonique ; elle reflète plutôt l’absorption incohérente du
continuum d’états de diffusion. L’estimation du dédoublement de Rabi des microcavités ZnO
est donc plus complexe que pour les matériaux à force d’oscillateur plus faible, et nécessite une
comparaison fine des modèles de matrice de transfert et d’oscillateurs couplés. L’amortissement
de la branche haute polaritonique n’enlève rien aux propriétés de la branche basse polaritonique
qui constitue une superposition cohérente robuste des états d’exciton et de photon.

3.2.3 Modes polaritoniques d’ordre élevé

Dans le zoom des spectres simulés pour la microcavité ZnO (figure 3.6.i), des modes "exo-
tiques" sont identifiés. Certains d’entre eux ("i1" à "i4") correspondent aux résonances visibles
dans le spectre d’absorption ; ils ont été observés et modélisés dans les microcavités à base de
semiconducteurs organiques [Agr03], dont les excitons possèdent aussi une grande force d’oscil-
lateur. Ces résonances sont dénommées "excitons incohérents".

Pour d’autres modes (notés λ/2 et 3λ/2), le tracé de la distribution spatiale du champ
électrique montre que leur nombre de lobes à l’intérieur de la cavité, i.e. leur ordre d’interférence,
n’est pas celui de la cavité nominale. Ils apparaissent en raison de la grande variation de l’indice
de réfraction de ZnO autour de la résonance excitonique. En effet, la relation liant la longueur
d’onde λ des modes Fabry-Perot à l’épaisseur dZnO de la cavité s’écrit :

nZnO(λ)dZnO =
P

2
λ, (3.1)

où P est l’ordre d’interférence. La figure 3.7.a montre que l’indice de réfraction de ZnO massif
varie d’un facteur supérieur à 2 à proximité de la transition excitonique. L’équation précédente
possède donc plusieurs solutions d’ordres P différents pour une épaisseur de cavité donnée. Ces
modes sont clairement visibles dans les spectres de réflectivité simulés en fonction de l’épaisseur
(figure 3.7.b) et s’infléchissent fortement à l’approche de la résonance excitonique.

Nous avons observé en 2011 ces modes d’ordre élevé lors de l’étude de la microcavité semi-
hybride Z739C (figure 3.3.c). En raison de la grande réflectivité du miroir de Bragg supérieur,
les spectres de réflectivité de cette microcavité sont difficile à exploiter [Méd10]. C’est en photo-
luminescence résolue en angle que les branches polaritoniques ont été identifiées (figure 3.8.a),
puis comparés aux résultats de simulations de matrice de transfert (figure 3.8.b) et du modèle
d’oscillateurs couplés (figure 3.8.a) [Gui12a]. Le dédoublement de Rabi pour le mode 5λ/4 vaut
dans cette cavité Ω = 120 meV, et le facteur de qualité mesuré en µPL, Q = 450, est proche
de la valeur nominale prévue par les simulations (Q = 500). Le point étudié ici est à désaccord
négatif δ = −Ω. Les spectres présentent près de θ = 0o une branche à une énergie légèrement
inférieure à celle des excitons ZnO, avec une légère dispersion angulaire, qui n’est pas prédite
par le modèle d’oscillateurs couplés. Nous avons conclu de la comparaison avec les simulations
de matrice de transfert qu’elle est associée au mode polaritonique d’ordre 7λ/4, suivant les pré-
dictions que nous avions formulées en 2008. Ce mode est visible jusqu’à T = 240 K dans les
spectres de photoluminescence mais n’est plus distingué à température ambiante [Gui11a].
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Figure 3.7 – (a) Coefficient d’absorption et indice de réfraction du ZnO massif à T = 10 K pour un élar-
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différents ordres P d’interférence. (b) Dépendance du spectre de réflectivité d’une microcavité analogue à celle
présentée sur la figure 3.3.c en fonction de l’épaisseur de la cavité ZnO, obtenu par simulations de matrices de
transfert en incidence normale. L’équation 3.1 devient pour cette cavité n(λ) dZnO = (P + 1/2)λ/2). La flèche
indique l’épaisseur de la cavité Z739C au point étudié pour observer le laser à excitons.
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Les modes d’ordre élevé sont donc une signature de la grande force d’oscillateur des excitons
dans ZnO massif. Le même effet se traduit aussi dans d’autres résonateurs ZnO : dans les nanofils
de ZnO (figure 3.2.b) qui forment des cavités Fabry-Perot d’ordre plus élevé (P ≈ 50), Zimmler
et al. ont observé une forte diminution de l’intervalle spectral libre au voisinage immédiat de
l’énergie des excitons, qui atteint un facteur 4 à T = 100 K [Zim10] et reflète la variation abrupte
de l’indice de réfraction.

De manière plus générale, nous voyons ici que le modèle d’oscillateurs couplés, qui traite le
couplage exciton-photon en perturbation sur les modes d’exciton et de photon nus, est utilisé
au-delà de sa limite de validité. D’une part, les modes photoniques sont distordus par la réponse
diélectrique des excitons de ZnO ; cet aspect est bien pris en compte dans les simulations par
matrices de transfert. D’autre part, comme l’ont montré les travaux théoriques de D. Citrin et
J. Khurgin, les excitons 1s sont déformés par l’interaction avec les photons, qui renforce leur
énergie de liaison [Cit03] ; cet aspect est souvent pris en compte par l’ajustement des forces d’os-
cillateur des excitons dans les simulations de matrices de transfert. Un cadre théorique qui décrive
rigoureusement les états propres des polaritons pour des excitons de grande force d’oscillateur
fait aujourd’hui défaut, pour aller au-delà d’un traitement auto-consistant. Ces renforcements
des interactions ne font qu’amplifier les qualités des polaritons dans les microcavités ZnO : la
robustesse à forte densité de porteurs est améliorée ; le gaz quantique de polaritons est mieux
isolé des autres excitations du système ; il est enfin mieux isolé de son environnement, comme
l’atteste par exemple la diminution de l’élargissement homogène des excitons en couplage fort
dans des microfils ZnO [Tri11, Tri12].

3.3 Laser à gain excitonique

Pour étudier les propriétés non-linéaires de la microcavité présentée sur la figure 3.8, nous
l’avons excitée en résonance avec le premier minimum de réflectivité sur le flanc haute énergie de
la bande interdite (3.78 eV ), avec un laser à oscillateur paramétrique de forte puissance crête,
accordable dans l’ultra-violet (Opotek Vibrant UV-HE-LD, pompé par la 3ème harmonique d’un
laser YaG ; impulsions de 3 ns à une fréquence de répétition de 10 Hz). L’échantillon est monté
au sein d’un cryostat à doigt froid, sur l’axe optique d’un goniomètre. Le signal est collecté
dans un angle solide réduit (2o), couplé à une fibre optique et analysé par le spectromètre Jobin
Yvon iHR550 [Fau09a]. Cette configuration expérimentale présente l’avantage de donner accès
à une plage angulaire plus étendue que les mesures effectuées en µPL dans le plan de Fourier
(section 3.4). Elle est de plus requise en raison du faible taux de répétition de notre OPO : à
densité surfacique d’excitation donnée, les mesures ne peuvent être effectuées que sur un spot
large, de diamètre 50µm, pour que le signal soit suffisamment intense pour être mesuré sur notre
détecteur CCD.

3.3.1 Mise en évidence de l’émission laser

La figure 3.9 présente les spectres mesurés en incidence normale en fonction de l’énergie des
impulsions, à désaccord négatif δ = −Ω et à T = 80 K. A la puissance la plus faible (P0), le
spectre est analogue à celui observé en excitation continue (non présenté ici). Il est composé
de la transition du polariton bas 5λ/4, du pic fin et intense du mode de polariton 7λ/4 décrit
précédemment, et d’une transition plus faible à l’énergie des excitons libres. A partir de la
puissance 2P0, une nouvelle transition notée G apparaît à 3.305 eV, et se décale progressivement
jusqu’à 3.28 eV à 7P0. A partir de 3P0, une raie supplémentaire (L) apparaît à l’énergie du
mode de cavité non couplé, et augmente de deux décades pour une augmentation d’un facteur
3 de la puissance d’excitation. Elle est la signature de l’émission de laser de la microcavité, en
régime de couplage faible.

Les mesures angulaires permettent de mieux interpréter nos résultats (figure 3.10). A faible
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Figure 3.9 – (a) Spectres de photoluminescence mesurés en incidence normale, pour la cavité semi-hybride
Z739C (figure 3.3.c), à T = 80 K et δ = −Ω, en fonction de la puissance d’excitation par le laser OPO ns
(P0 = 0.4 J.cm−2 par impulsion). (b,c) Amplitude et énergie des différentes transitions observées. La largeur des
transitions, ajustées par des gaussiennes sur chaque spectre, est indiquée sous forme de barres d’erreur.

puissance, nous voyons que la relaxation des polaritons le long de la branche basse LPB n’est pas
efficace, les polaritons étant bloqués à haute énergie et grand vecteur d’onde (50o); c’est l’effet de
goulot d’étranglement ("Bottleneck") bien connu dans toutes les microcavités, et que nous avions
aussi identifié en 2009 sur une microcavité ZnO de moindre facteur de qualité [Fau09b]. Lorsque
la densité de polaritons augmente, les interactions exciton-exciton favorisent cette relaxation.
La raie G, bien visible à P = 3P0, apparaît comme un trait horizontal dans les images résolues
en angle, montrant le caractère non-dispersif de la transition associée ; les différents modes
polaritoniques, via leur composante photonique, assurent simplement l’extraction de lumière à
l’énergie de cette transition. Le mode laser L, visible à P = 10P0, suit pour sa part la dispersion
du mode de cavité, confirmant notre interprétation de laser en couplage faible.
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Figure 3.10 – Photoluminescence résolue en angle pour 4 puissances de la série d’expériences présentées sur
la figure 3.9. Les traits tiretés indiquent les modes de polariton déduits du modèle d’oscillateur couplé (selon la
figure 3.8.a), et les traits pointillés les modes non couplés.

Dépendance en température Pour compléter l’ensemble de résultats présentés sur le laser
à gain excitonique, la figure 3.11 montre la comparaison entre différents désaccords et différentes
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températures. Nous observons qu’à désaccord fortement négatif (δ = −160 meV, T = 80 K),
la transition G est toujours présente mais ne donne pas lieu à l’émission laser. Par contre, les
résultats obtenus à δ = −120 meV et T = 240 K sont tout à fait analogues à ceux obtenus à
80 K; la transition 7λ/4 y est observée, attestant de la force d’oscillateur et du faible élargis-
sement de la transition excitonique de ZnO à cette température ; à nouveau, l’émission laser a
lieu à l’énergie du mode de cavité non couplée, en régime de couplage faible. Enfin, à 300 K,
l’émission laser a aussi lieu à l’énergie de la cavité, mais le faible rapport signal à bruit ne nous
permet pas de distinguer les éventuelles transitions G et 7λ/4. La synthèse de cet ensemble de
résultats est présentée en fonction de la température, pour un même point de l’échantillon, sur
la figure 3.12. La dépendance en température de la transition G est très proche de la bande P
identifiée dans les travaux antérieurs sur l’émission stimulée dans ZnO massif. Cette dernière
est attribuée aux collisions exciton-exciton à basse température et faible densité d’excitons, puis
au gain dans le plasma électron-trou à plus forte densité ; K. Klinghsirn a proposé en 2007 une
revue détaillée de ces travaux [Kli07].
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Figure 3.11 – Effet de la température et du désaccord sur la dépendance en puissance des spectres de
photoluminescence mesurés en 0o. Les puissances et les annotations des modes sont identiques à celles de la
figure 3.9.

3.3.2 Interprétation de l’émission laser en couplage faible

Nous avons largement parcouru l’espace des désaccords négatifs et des températures. En-
dessous de 240 K, la transition G est systématiquement observée à forte excitation, qu’il y
ait émission laser ou non. Nous observons simultanément la présence de la transition 7λ/4 qui
atteste de la robustesse de l’exciton dans ce régime d’excitation. Nous en concluons que la
densité de porteurs est inférieure à la densité de Mott de ZnO, et que les excitons ne sont pas
ionisés en un plasma électron-trou. La transition G est donc associée à la bande P des collisions
inélastiques exciton-exciton. Le processus de collision est le suivant : deux excitons dans l’état
1s entrent en collision coulombienne, dont l’état final est un exciton dans un état excité (2s,
..., voire un état de diffusion de l’exciton) et un photon d’énergie inférieure à celle de l’exciton.
Ce processus est renforcé dans les semiconducteurs II-VI (CdSe, ZnO, ZnSe) et a été étudié de
manière approfondie dans les années 1960-1970 [AlG69, Hön76].

A forte excitation et jusqu’à 240 K, deux situations sont observées : ou bien le désaccord
est trop négatif, éloignant le mode de cavité de la bande P , et la cavité reste en couplage
fort, sans émission laser (figure 3.11.a) ; ou bien le désaccord est moins négatif et l’émission
laser a lieu, mais s’accompagne de la rupture du couplage fort. Ce n’est pas par ionisation des
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excitons que le couplage fort est brisé, mais plus probablement par le déphasage additionnel des
excitons qu’induit le nouveau processus de collisions. Ce mécanisme est observé jusqu’à 240 K.
A 300 K, l’émission laser observée se fait en couplage faible, mais nous ne pouvons conclure sur
l’implication des excitons dans le gain de la cavité [Gui11a, Gui12a].

Mécanismes de gain dans les lasers ZnO Comme évoqué dans la problématique de ce
chapitre, la nature du gain dans les lasers à ZnO massif est l’objet d’une controverse. Les
différences entre un gain médié par les collisions inélastiques exciton-exciton et un gain associé
au plasma électron-trou sont difficiles à identifier dans les spectres des lasers, et l’argument le
plus fréquemment utilisé repose sur la comparaison de la densité estimée des porteurs avec la
densité de Mott dans ZnO ; cette comparaison est peu convaincante étant donnée la grande
incertitude expérimentale sur les estimations de densité de porteurs, et la grande incertitude
théorique sur la valeur précise de la densité de Mott. Deux articles récents sont consacrés à la
démonstration de la non-implication des excitons dans le gain et l’émission laser à température
ambiante [Kli07, Ver12]. Cependant, à basse température, la robustesse des excitons dans le
régime d’émission laser est attestée par la variation de l’intervalle spectral libre des modes
laser à proximité de la transition excitonique dans les travaux de M. Zimmler et F. Capasso
[Zim08, Zim10] sur les nanofils ZnO. Nous pensons donc que dans ce système comme dans le
nôtre, c’est bien un gain excitonique à basse température (et jusqu’à 240 K dans notre cavité)
qui est à l’origine de l’émission laser.

Comparaison avec les microcavités GaAs L’émission laser en couplage faible dans les
microcavités GaAs est le plus souvent associée au gain via le plasma électron-trou. Lorsque le
système est en régime de couplage faible sous le seuil d’émission laser (par exemple à température
ambiante), le dispositif est appelé VCSEL (Vertical Cavity Surface Emitting Laser). Lorsque la
cavité est en régime de couplage fort sous le seuil, alors deux transitions sont observées : le seuil
d’émission de type laser à polaritons, en couplage fort, est suivi d’un second seuil laser associé
à la rupture du couplage fort [Baj07, Baj08] ; il est alors impropre de parler de VCSEL. A basse
température, la transition vers le couplage faible est attribuée à la transition de Mott ; certains
travaux récents remettent en cause cette interprétation sur la base d’estimations de la densité
de porteurs [Kam12], et proposent que les excitons ne soient pas ionisés en électrons et trous
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pour ce second seuil. Ces résultats restent pour l’instant assez différents des nôtres car nous
n’observons jamais de double seuil dans nos cavités, même dans les cas de laser à polaritons
traités dans la section qui suit, et les processus de collision exciton-exciton ne sont pas connus
pour générer un gain exploitable dans GaAs et ses hétérostructures.

3.4 Laser à polaritons

La démonstration du laser à polaritons dans nos microcavités s’est faite en deux temps. En
2011, la microcavité semi-hybride Z739C, de facteur de qualité 450, a tout d’abord été étudiée
en µPL avec une source laser impulsionnelle nanoseconde de fréquence de répétition plus élevée
que notre laser OPO (8.52 kHz au lieu de 10 Hz), lors d’une visite au sein du groupe de
N. Grandjean à l’Ecole Polytechnique Fédérale de Lausanne. Confirmant les résultats obtenus
dans la section 3.3 à désaccord négatif, nous avons observé l’émission laser de la microcavité
en régime de couplage faible de 10 K à 200 K. Les spectres ainsi mesurés sont plus fins qu’en
macro-photoluminescence en l’absence d’élargissement inhomogène. Par contre, à désaccord nul,
et pour une température T = 120 K, un point de l’échantillon a été identifié, pour lequel
l’émission laser a indubitablement lieu à l’énergie même de la branche basse polaritonique, i.e.
en couplage fort. Le laser à polaritons était ainsi démontré dans une microcavité ZnO, même
si la plage de paramètres de fonctionnement (δ, T ) de ce laser se réduit à un unique point :
(δ = −18 ± 5 meV, T = 120 K). Ces travaux, menés avec J. Levrat, G. Rossbach et R. Butté,
font l’objet de la référence [Gui11b].

Le facteur de qualité de nos microcavités semi-hybrides apparaît comme le facteur limitant
pour élargir cette plage de fonctionnement. En 2012, c’est la réussite de l’une des approches de
microcavités hybrides explorées par J. Zúñiga-Pérez et S. Bouchoule qui a permis de réaliser une
cavité en régime de couplage fort avec un temps de vie des polaritons plus important (Q = 2600).
Cette cavité, décrite à la section 3.2 (figure 3.3.d), est le fruit du travail de Feng Li, doctorant
au CRHEA, qui a ensuite séjourné deux fois à Montpellier pour en étudier la spectroscopie avec
M. Mexis puis O. Kamoun 5. Nous présentons ici les résultats obtenus sur cette dernière cavité,
et en particulier la mesure du diagramme de phase du laser à polaritons.

3.4.1 Une cavité à fort gradient d’épaisseur

La spécificité de la microcavité ZFeng1 est que la couche active n’est pas réalisée par épitaxie
mais est obtenue par polissage mécanique et chimique d’un substrat ZnO. L’épaisseur de la
couche active à l’échelle de l’échantillon n’est donc pas contrôlée : il ne reste plus de ZnO dans
certaines zones de l’échantillon, et dans les zones utiles, l’épaisseur varie de manière importante
sur quelques dizaines de microns. La rugosité, mesurée par microscopie à force atomique au
CRHEA, est par contre très faible (0.9 nm RMS sur 2× 2 µm2).

La figure 3.13 présente la cartographie de balayage d’excitation le long du gradient de la
microcavité à T = 300 K. Les différentes branches polaritoniques, associées à des ordres d’inter-
férence P différents, sont observés en photoluminescence. Des mesures analogues ont été menées
à 10 K et 100 K, mais leur interprétation est complexe car les branches polaritoniques proches
de l’énergie des excitons sont alors masquées par l’émission des excitons liés aux donneurs D0

X

de ZnO. Nous remarquons que chaque branche s’incurve à l’approche de l’énergie des excitons
dans ZnO, ce qui constitue une signature du couplage fort. La courbure des dispersions angu-
laires des polaritons, qui seront présentées dans les figures suivantes pour différents désaccords,
montre une variation d’un facteur 5 de la masse effective des polaritons entre les désaccords
positifs et négatifs, i.e selon qu’ils sont légers comme des photons ou lourds comme des excitons.
Il est difficile de produire pour cet échantillon les preuves "traditionnelles" du couplage fort :

5. Olfa Kamoun a effectué son stage de master dans notre équipe, et sa thèse (2011-2013) est réalisée en
co-tutelle avec S. Jaziri, de l’Université El Manar de Tunis.
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l’épaisseur de la couche active de ZnO est telle que la branche haute polaritonique n’existe pas
(cf section 3.2.2) ; le fort gradient d’épaisseur rend impossible toute mesure des dispersions en
macro-photoluminescence, au goniomètre (spot d’excitation de diamètre 20 µm) ; nous sommes
donc limités par l’ouverture angulaire de notre objectif de microscope (20×, NA 0.4) dans les
mesures de dispersions angulaires, dont l’inflexion devient marquée hors de la plage angulaire
mesurée (au-delà de 40o). C’est donc sur les simulations par matrice de transfert, effectuées
sur les miroirs diélectriques et la cavité complète, que repose notre modélisation des branches
polaritoniques, à l’instar des travaux réalisés sur les microfils de ZnO [Sun08, Stu09, Tri12].
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Figure 3.13 – Cartographie des modes de la cavité hybride ZFeng1. Photoluminescence résolue spatialement
par balayage de l’excitation par pas de 1 µm, à T = 300 K. La cavité est excitée par le laser continu à 266 nm,
avec une puissance de l’ordre de 1 kW.cm−2. Les points indiquent les résultats de la simulation par matrice
de transfert des énergies des branches polaritoniques (D’après L. Orosz, LASMEA). L’épaisseur de la cavité
augmente de 160 à 500 nm dans la zone étudiée, et le dédoublement de Rabi déterminé par les simulations varie
de 200 à 250 meV .

3.4.2 Démonstration du laser à polaritons

Notre dispositif expérimental de µPL a été complété en 2012 par un laser impulsionnel sub-
nanoseconde à 266 nm analogue à celui utilisé à l’EPFL. Sa fréquence de répétition de 4 kHz
permet de détecter la photoluminescence d’une zone de la cavité de l’ordre du micron, en µPL,
avec notre spectromètre et sa CCD, ce qui n’était pas possible à la fréquence laser de 10 Hz.
Les impulsions sont plus courtes que celles générées par notre OPO (400 ps au lieu de 3 ns),
mais restent plus longues que le temps de vie des excitons (50 ps) et des polaritons (≈ 1 ps) :
l’excitation peut être considérée comme quasi-continue.

L’émission laser en régime de couplage fort a pu être observée de 10 à 300 K dans la
microcavité ZFeng1, pour des désaccords positifs comme négatifs, dans les zones suffisamment
épaisses de la cavité (modes 2λ à 3λ). Nous avons choisi de présenter ici en détail les spectres
obtenus à température ambiante et à désaccord nul pour un mode 3λ (figure 3.14). Sous le
seuil, l’émission de la cavité est uniquement constituée par la raie de la branche basse LPB
(3.186 eV ). Un pic fin apparaît à (3.19 eV ), 4 meV au-dessus de l’énergie du LPB à partir de
Pthr = 0.6 nJ , qui augmente de 3 ordres de grandeur et s’affine d’un facteur 10 entre Pthr et
2 Pthr. Le pic est alors constitué de deux modes très proches en énergie. Au-delà de 3 Pthr,
de nouveaux modes laser apparaissent à plus haute énergie dans le spectre. La distribution
angulaire de l’émission de la cavité est mesurée en imageant l’espace de Fourier (i.e. le plan
de Fourier arrière de l’objectif) sur la fente d’entrée du spectromètre. Elle est présentée sur la
figure 3.15. Sous le seuil, les polaritons ne relaxent pas totalement jusque k = 0, en raison de
l’effet Bottleneck. La condensation s’effectue donc dans un régime hors d’équilibre. Au seuil,
la dispersion du mode laser est plate, reflétant son caractère fortement localisé, de manière
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analogue aux condensats observés dans les microcavités CdTe [Kri09]. La largeur angulaire de
l’émission est de 13o à mi-hauteur, ce qui correspond à une longueur de localisation de l’ordre de
0.25 µm. Nous interprétons donc les deux modes séparés de 2 meV observés dès le seuil comme
deux états localisés de condensats voisins, générés sous le spot d’excitation.

La figure 3.14.c présente le décalage vers les hautes énergies du pic du polariton du bas,
qui atteint 8 meV au seuil. Cette valeur est très faible devant le dédoublement de Rabi de la
microcavité au point étudié (Ω = 230 meV ). D’après nos simulations, le désaccord de la cavité y
est presque nul (δ = −8 meV ), et aucune émission n’est observée à l’énergie du mode de cavité
à 3.302 eV . Il n’y a aucun doute que l’émission laser se fait en régime de couplage fort, et la
valeur relative du décalage vers le bleu est un ordre de grandeur plus faible que dans les autres
démonstrations de laser à polaritons ZnO publiées en 2012 [Fra12, Lu12a]. De plus, l’émission
laser provient de k = 0 : la condensation se fait sur l’état fondamental du système, même si le
condensat n’est pas à l’équilibre thermodynamique avec les polaritons de la branche basse.
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Figure 3.14 – (a) Spectres de photoluminescence mesurés sans sélection angulaire, pour la cavité hybride
ZFeng1 (figure 3.3.d), à T = 300 K et δ = −8 meV (désaccord presque nul), en fonction de la puissance
d’excitation par le laser ns (λ = 266 nm, impulsions de 400 ps à 4 kHz, Pthr = 0.6 nJ , soit environ 0.06 J.cm−2

par impulsion). Les énergies des modes de cavité et d’exciton non couplés sont indiquées par des traits verticaux,
ainsi que celle de la branche LPB. La structure à 3.188 eV dans les spectres aux 4 plus fortes puissances est un
artefact (ghost) du spectromètre. (b,c) Amplitude, largeur et énergie des modes observés (LPB sous le seuil, et
deux modes laser au-dessus du seuil). Les largeurs de raie sont mesurées avec les réseaux 1200 et 3600 traits/mm
au-dessous et au-dessus du seuil.

3.4.3 Diagramme de phase du laser à polaritons ZnO

Le seuil d’émission laser a pu être mesuré pour les modes de polaritons 5λ/2 et 3λ, qui
présentent la plage de désaccord et de température de fonctionnement la plus large. Il est reporté
sur la figure 3.16, et nous permet de construire le diagramme de phase de ce laser à polaritons.
Les mesures sont très reproductibles lorsque le point d’étude est déplacé le long du gradient
d’épaisseur, et les courbes ainsi obtenues sont remarquablement ordonnées. La détermination
du désaccord δ = ECav − EX de chaque point expérimental est délicate à désaccord positif car
l’ajustement du modèle d’oscillateurs couplés présente une grande incertitude. C’est pourquoi
nous préférons présenter nos mesures en fonction de l’énergie de la branche de polaritons, ELPB−
EX , relative à celle de l’exciton pour s’affranchir de son décalage en fonction de T.

A 300K, la situation de désaccord nul présentée sur la figure 3.14 correspond au seuil minimal
du laser à polaritons. Lorsque l’échantillon est refroidi jusqu’à 10 K, le désaccord optimal devient
positif, et le seuil à l’optimum diminue d’un facteur 5 par rapport à 300 K.
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Figure 3.15 – Images de Fourier de l’émission des polaritons, correspondant aux spectres présentés sur la
figure 3.14. La dispersion angulaire des polaritons obtenue par le modèle d’oscillateurs couplés est indiquée en
pointillé. L’échantillon est incliné de 12o par rapport à l’axe optique de l’objectif de microscope pour donner
accès à des angles plus élevés.
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Figure 3.16 – Diagramme de phase du laser à polariton ZnO. a) Seuil laser mesuré en fonction de l’énergie du
polariton LPB et de la température. Les désaccords indiqués sur l’axe supérieur sont estimés par le modèle d’os-
cillateurs couplés, et présentent une incertitude importante pour les désaccords positifs supérieurs à +100 meV.
b) Densité d’excitons au seuil obtenues dans un modèle cinétique semi-classique (d’après les simulations réalisées
par D. Solnyshkov et G. Malpuech).

Comparaison au modèle cinétique Ces résultats ont pu être comparés à un modèle ciné-
tique basé sur la résolution de l’équation de Boltzmann pour le gaz d’excitons et de polaritons.
Les différences entre l’étude menée par D. Solnyshkov et G. Malpuech (LASMEA) et notre
système physique doivent être soulignées : le modèle ne tient compte que d’une seule branche
polaritonique ; il s’intéresse au régime stationnaire ; le temps de vie des excitons est pris constant,
indépendant de la température et égal à 50 ps d’après des mesures de photoluminescence résolue
en temps que nous avons réalisées à basse température à Montpellier.

Le modèle prédit en fonction de la température une augmentation du seuil et un décalage
du minimum depuis les désaccords positifs vers les désaccords légèrement négatifs, qui s’accorde
bien avec les grandes tendances observées dans nos mesures. Il prédit aussi un double minimum
du seuil en fonction du désaccord, en raison du rôle central joué par la relaxation par phonons LO
dans ZnO (~ωLO = 71 meV ) : les minimas correspondent aux énergies de polaritons égales à
EX − 1~ωLO et EX − 2~ωLO. Dans nos mesures, pour une température donnée, la plage de
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désaccord donnant lieu à l’émission laser ne permet pas de sonder les deux minimas en raison
de la compétition entre les multiples branches polaritoniques. Par exemple, à T = 100 K, le
seuil est minimal pour ELPB − EX = −70 meV puis augmente lorsque l’énergie de la branche
de polaritons diminue ; une nouvelle branche polaritonique, à plus haute énergie, entre alors en
compétition avec celle étudiée, et va rentrer en régime d’émission laser. C’est donc parce que
le modèle ne considère qu’une seule branche de polaritons qu’il met nettement en évidence le
double minimum lié à la relaxation par émission de phonons LO. Nos mesures présentent aussi
une signature de cet effet : nous passons d’un désaccord optimal tel que ELPB = EX − 1~ωLO

en-dessous de 150 K à un optimum tel que ELPB = EX − 2~ωLO entre 200 K et 300 K.

Du régime photonique au régime excitonique La figure 3.17 présente deux désaccords
extrêmes que nous avons pu atteindre, et la modélisation par le modèle d’oscillateurs couplés de
leur dispersion angulaire.

Dans le cas du laser à polaritons à forte composante photonique, l’image de Fourier 6 sous
le seuil montre que les polaritons sont localisés, et que deux états proches de k = 0 sont ex-
cités ; un dédoublement de la dispersion angulaire est même perceptible à 15o. Les polaritons
relaxent difficilement vers le bas de la branche, et un maximum d’émission est observé à 30o.
L’augmentation de l’émission au seuil est importante (un facteur 104), et le laser à polaritons
est multimode dès le seuil. La modélisation en terme d’oscillateurs couplés est simple à ajuster,
et nous indique que le désaccord δ = −95 meV correspond à une composante photonique de
70%.

Pour la présentation du laser à polaritons à forte composante excitonique, nous avons choisi
le cas d’un mode d’ordre inférieur (1.5λ) observé à basse température (100 K). La courbure de
la branche polaritonique sous le seuil est très faible. Les polaritons relaxent presque jusqu’en
k = 0. L’augmentation du signal au seuil, d’un facteur 400, est beaucoup plus faible qu’en
désaccord négatif, ce qui constitue une seconde signature de la relaxation efficace des polaritons.
La modélisation en termes d’oscillateurs couplés est ici plus complexe car nous ne connaissons
pas l’énergie de la branche polaritonique de basse énergie. Sa valeur est en effet hors de la
plage spectrale mesurée, i.e. inférieure à 3.1 eV ; l’éloignement de cette branche nous permet
d’atteindre une forte composante excitonique pour la LPB (77%).

Comparaison avec les autres lasers à polaritons Nous avons ici réalisé un laser à polari-
tons dont la plage de fonctionnement est aussi large que celle de la microcavité CdTe étudiée à
Grenoble et Lausanne [Kas06a, Fig. 6.7] [Kas06b]. La composante excitonique estimée à désac-
cord positif est la même pour les deux cavités (77%) ; à désaccord négatif, les composantes
photoniques sont comparables (74% dans CdTe, 70% dans ZnO). Les valeurs obtenues dans les
microcavités GaAs sont aussi très proches (70% [Den10, Fig. 12] [Rou09]). Dans les microcavités
GaN, la plage de désaccord accessible est très différente, depuis des valeurs légèrement négatives
(δ = −Ω/4 soit une composante excitonique de 38%) jusqu’à des valeurs extrêmement négatives
(δ = −3Ω soit une composante photonique de 97.5%) [Lev10, Fig. 8].

Le type de transition thermodynamique associée à l’émission laser est un sujet très débattu
dans la communauté des microcavités. Dans notre cas, le fort gradient et la localisation observée
dans le régime photonique nous amènent à conclure que nous observons une condensation dans
l’espace réel : l’invariance par translation dans le plan de la microcavité n’est pas satisfaite.
La perturbation de la densité d’états 2D par le désordre rend aussi difficile l’analyse de la
distribution de population des polaritons le long de la branche ; l’analyse des images de Fourier
ne permet pas de conclure qu’ils sont en équilibre thermodynamique, même à désaccord positif.
C’est la comparaison du diagramme de phase mesuré avec le modèle cinétique qui permet,

6. Notons qu’à température ambiante, les mesures sont réalisées en inclinant fortement l’échantillon pour
accéder à la plage angulaire la plus large possible ; ceci n’est pas possible avec le cryostat en raison de la contrainte
imposée par la distance de travail de notre objectif.
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Figure 3.17 – Images de Fourier de l’émission des polaritons sous le seuil et au-dessus du seuil. a) Cas très
photonique (cavité 3λ, T = 300 K). b) Cas très excitonique (cavité 2λ, T = 100 K). Les échelles de couleur
indiquent l’intensité de photoluminescence en coups/s. Le panneau de droite présente la modélisation par des
oscillateurs couplés associée.

comme dans le cas des microcavités GaN [Lev10], de conclure que la condensation des polaritons
est gouvernée par la cinétique de relaxation et d’interaction à fort désaccord négatif, et par la
thermodynamique du gaz de polaritons à désaccord positif ; le désaccord au seuil minimal marque
la frontière entre ces deux régimes de condensation.

3.5 Conclusion

La thématique des polaritons de microcavités ZnO, initiée en 2006 ex nihilo, a aujourd’hui
atteint un point de développement intéressant et prometteur. L’investissement important porté
pendant les premières années sur la conception, la fabrication et la caractérisation des premières
générations de microcavités, a abouti à la réalisation de cavités de facteur de qualité élevé (450
puis 2600) qui ont ouvert la voie à des études physiques avancées. Cette réussite est le fruit d’une
collaboration forte et suivie entre les quatre laboratoires impliqués. Au GES/L2C, les bases de
nos travaux de spectroscopie et de modélisation ont été posées pendant la thèse de Stéphane
Faure, avec le développement de dispositifs expérimentaux et de simulations numériques dédiés.
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Avec Christelle Brimont, j’ai ensuite poursuivi ce projet au cours de longues campagnes expé-
rimentales destinées à explorer de manière extensive l’espace des phases de chaque microcavité,
son désordre et ses qualités. L’exploitation et la synthèse des résultats expérimentaux se sont
avérées complexes, aboutissant dans un premier temps à la compréhension du mécanisme de
gain dans le laser à excitons, puis à la démonstration du laser à polaritons. Le post-doctorat de
Meletis Mexis a permis d’approfondir notre compréhension des mécanismes d’émission laser, et
de mieux contrôler les conditions expérimentales favorables à la condensation et à sa mise en
évidence. Les efforts de développement expérimental liés à ce projet ont été complémentaires à
ceux mis en œuvre pour l’étude des cavités photoniques, avec en particulier l’imagerie mixte de
l’émission en champ proche et en champ lointain.

Dans l’analyse de nos résultats, nous avons mis l’accent sur les spécificités des microcavités
ZnO en regard de leurs homologues GaAs, CdTe et GaN. La structure des modes de cavité
est marquée par l’impact des excitons sur la réponse diélectrique du ZnO massif, qui ne peut
être traité en perturbation d’une cavité "transparente". Des modes additionnels non observés
dans d’autres types de microcavités apparaissent, rendant le système polaritonique multimode.
La compétition entre ces modes est souvent défavorable à la condensation car elle multiplie les
chemins de relaxation au lieu de les concentrer vers un seul état final. Ces modes sont par contre
utiles en tant que signatures de la robustesse des excitons sous forte excitation : ils n’existent
que si la singularité excitonique dans la réponse diélectrique est marquée, c’est-à-dire que les
excitons n’ont donc subi ni une ionisation, ni même un déphasage collisionnel excessif.

Le laser à excitons nous a amenés à explorer les travaux consacrés il y a quarante ans aux
processus d’émission et de gain dans les gaz d’excitons et les plasmas électrons-trous. La bande P ,
induite à basse température par les collisions exciton-exciton et exaltée dans les matériaux
semiconducteurs II-VI, a été observée et corrélée avec l’émission laser en régime de couplage
faible. Nous avons observé les signatures spectroscopiques de ce mécanisme de gain jusqu’à
240 K. Nous proposons une analyse de la nature de l’émission laser dans les résonateurs ZnO
en régime de couplage faible (nanofils, microfils) et un éclairage nouveau sur le débat animé qui
lui est consacré dans la littérature.

Nous avons enfin démontré la faisabilité d’un laser à polaritons à base de ZnO fonctionnant
jusqu’à température ambiante. Au-delà de ce résultat marquant, c’est la large accordabilité at-
teinte avec la microcavité la plus récente qui ouvre des voies intéressantes. Elle a tout d’abord
permis d’explorer le diagramme de phase du laser à polaritons ZnO. Le rôle du désordre le
rapproche de celui démontré dans CdTe, même si nous n’avons pas à ce jour réuni toutes les
signatures d’une condensation en Bose-Einstein à l’équilibre thermodynamique au point de fonc-
tionnement optimal de la cavité. Il faut noter la similitude, au sens mathématique du terme, des
paramètres associés (dédoublement de Rabi, plage de désaccord et de température accessible),
qui sont dix fois plus grands dans ZnO que dans CdTe. Le diagramme de phase met en évidence
les régimes thermodynamique et cinétique de condensation des polaritons.

Les perspectives d’étude portent désormais sur la propagation et la manipulation des conden-
sats de polaritons, que ce soit sur des condensats robustes réalisés à désaccord optimal ou sur des
condensats fortement excitoniques ou photoniques, aux extrémités de la plage d’accordabilité.
Dans l’échantillon le plus récent, nous attendons que la propagation du condensat soit fortement
marquée par le gradient local d’épaisseur. Nous souhaitons ensuite mettre en évidence le rôle
de la dimensionalité des polaritons sur la transition de phase à la condensation. Nous projetons
d’étudier de nouvelles microcavités sans gradient d’épaisseur, telles que la densité d’états des
polaritons soit réellement 2D, à base de ZnO massif ou de puits quantiques ZnO/ZnMgO. C’est
dans ce régime que les excitations élémentaires du condensat peuvent être observées et analysées
en détail. D’autres microcavités, structurées dans le plan, permettront de confiner les polaritons
dans des grandes boîtes quantiques (0D) ou dans des fils (1D). Enfin, le régime fortement multi-
mode dans des cavités d’ordre d’interférence élevé peut être exploité pour réaliser des expériences
d’optique non-linéaire originales entre condensats de branches polaritoniques différentes.
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Dans ce mémoire, j’ai exposé les résultats des projets de recherche que j’ai menés depuis mon
arrivée à l’Université Monptellier 2, au sein de l’équipe "Nanostructures quantiques - spectro-
scopie optique" du Groupe d’Etude des Semiconducteurs, nouvellement intégré au Laboratoire
Charles Coulomb. Ces projets se sont inscrits dans l’orientation globale prise par notre équipe,
d’étudier les nanostructures semiconductrices à grand gap comme des émetteurs quantiques aux
propriétés originales, au-delà de la simple approche visant à qualifier la qualité des matériaux
qui les constituent. Nous avons en particulier développé des projets centrés sur l’intégration de
ces émetteurs au sein de résonateurs photoniques (microcavités planaires, microdisques, cavités
à membrane de cristaux photoniques), et construit des collaborations avec les principaux la-
boratoires français impliqués dans cette thématique. Ce mariage de nanostructures quantiques
GaN et ZnO avec la photonique a été rendu possible par les progrès réalisés au cours des dix
dernières années dans la croissance et la structuration en salle blanche des matériaux semicon-
ducteurs à grand gap. Il a ouvert des perspectives nouvelles inspirées de l’optique quantique et
des développements récents réalisés dans les nanostructures à base de GaAs, système-modèle de
référence.

Ces projets ont été rendus possibles par des collaborations de long terme, des interactions
fortes et régulières entre les équipes impliquées dans la croissance et la fabrication des échan-
tillons, et celles impliquées dans la conception, la caractérisation puis la spectroscopie avancée,
pour aboutir à d’excellents échantillons et démontrer des effets originaux. Pour notre part, profi-
tant de la complémentarité entre les membres de l’équipe, nous avons développé une plate-forme
de spectroscopie basée sur la micro-photoluminescence dans l’ultra-violet, de plus en plus per-
fectionnée. Nous avons ainsi accédé aux différentes facettes de la spectroscopie des excitons,
des photons et des polaritons confinés dans les nanostructures, chaque thèse apportant de nou-
velles fonctionnalités au dispositif. En parallèle avec cette activité expérimentale, nous avons
développé les outils théoriques, le plus souvent analytiques, qui sont requis pour affiner notre
compréhension des phénomènes physiques étudiés, et nous nous sommes appuyés sur nos colla-
borations lorsque des modèles plus quantitatifs sont apparus nécessaires. Cette complémentarité
entre la conception des échantillons, leur caractérisation, leur spectroscopie et leur modélisation,
a constitué un ensemble très formateur pour les doctorants et post-doctorants que j’ai encadrés
avec mes collègues, et pour ceux que j’aurai le plaisir d’encadrer dans le futur.

Nos travaux sur les excitons confinés dans une boîte quantique GaN (chapitre 1) ont montré
que les fluctuations de charge dans l’environnement des boîtes quantiques élargissent les spectres
de boîtes uniques. Ces fluctuations sont photo-induites et sont dues au caractère très isolant de la
barrière AlN. L’étude statistique de la polarisation d’émission de boîtes uniques a mis en évidence
le rôle majeur joué par le mélange des bandes de valence, spécifique aux semiconducteurs de
symétrie wurtzite. Un modèle analytique simple nous a permis d’analyser ces résultats, mais
aussi d’éclairer les travaux plus récents d’autres équipes sur la structure fine des excitons dans
les boîtes GaN. Dans les échantillons étudiés en 2004-2008, nous avons conclu que les boîtes
quantiques sont chargées, et que l’émission est associée à des trions. Le contrôle de la charge
des boîtes quantiques constitue aujourd’hui un défi majeur pour poursuivre les travaux sur la
spectroscopie des états propres de l’exciton et des complexes excitoniques dans les boîtes GaN.
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Ces boîtes quantiques, intégrées dans des résonateurs photoniques (chapitre 2), se sont révé-
lées être des émetteurs très efficaces jusqu’à température ambiante. Elles ont dans un premier
temps permis d’étudier la spectroscopie des résonateurs, leurs modes propres et leurs facteurs
de qualité. Disposées en plans denses au sein des cavités, elles sont désormais étudiées en tant
que couches actives pour atteindre l’émission laser dans la plage spectrale ultra-violette. C’est
dans les microdisques que nos derniers résultats sous forte injection sont les plus encourageants,
mais les prémisses d’effets non-linéaires sont pour l’instant observés juste avant le seuil d’en-
dommagement des microdisques. Néanmoins, nous disposons désormais de cavités photoniques
à l’état de l’art dans l’ultra-violet, qui nous permettront des développements dépassant la seule
thématique des nanolasers.

Les microcavités planaires en régime de couplage fort (chapitre 3) incluent pour leur part
une couche active de ZnO massif, dont les excitons ont une grande force d’oscillateur. Au sein
de notre collaboration, nous avons su améliorer la qualité des microcavités, et progressivement
augmenter leur facteur de qualité et leur dédoublement de Rabi. Dans la dernière cavité ZnO
étudiée, nous avons mis en évidence le régime de laser à polaritons pour une large gamme de tem-
pératures (jusqu’à température ambiante) et de désaccord exciton-photon (i.e. de composition
exciton-photon du condensat de polaritons). Ceci constitue une réussite majeure de ce projet
et ouvre la voie à des travaux plus poussés de manipulation et de propagation du condensat.
Dans une microcavité de facteur de qualité intermédiaire, nous avons observé une émission laser
en couplage faible mais basée sur un gain excitonique, dont nous avons démontré les signatures
spectroscopiques.

L’ensemble de mes travaux montre les progrès réalisés pour mettre en œuvre et comprendre
le couplage exciton-photon dans les nanostructures à base de semiconducteurs à grand gap.
Celles-ci, conçues et réalisées avec nos collaborateurs français, et dont la spectroscopie a été
étudiée dans notre laboratoire, démontrent des spécificités qui dépassent la seule augmentation
de leur température de fonctionnement jusqu’à la température ambiante. Les forces d’oscillateurs
décuplées qui les caractérisent, ainsi que leurs énergies de liaison et d’interaction excitonique,
bousculant les hiérarchies entre interactions propres à GaAs, modifient le paysage de l’interaction
exciton-photon, les frontières entre régimes de couplage faible et de couplage fort, entre gaz
d’excitons et plasma d’électrons et de trous. Dans les microcavités ZnO, le modèle de l’oscillateur
quantique couplé aux modes propres d’une cavité presque transparente touche ainsi ses limites ;
la rupture du couplage fort n’y procède pas nécessairement de l’ionisation des excitons, mais
peut aussi être dû aux fortes interactions exciton-exciton qui dans certains cas fournissent un
mécanisme de gain efficace. Dans les boîtes quantiques GaN/AlN, le faible couplage spin-orbite
impose de tenir compte des multiples bandes de valence pour modéliser la structure fine des
excitons et des complexes excitoniques, débouchant sur des propriétés de polarisation originales.

C’est dans les questions restées ouvertes et soulevées dans ce mémoire que se dessinent les
perspectives de mes futures recherches. En insérant des boîtes quantiques isolées au sein de
cavités planaires de faible facteur de qualité et contrôlées électriquement, nous pourrons mieux
collecter leur émission et étudier la structure de spin de l’exciton dans une boîte quantique
GaN/AlN, ainsi que ses différents états de charge. Dans les cavités photoniques de facteur de
qualité élevé, le régime inédit de couplage entre quelques émetteurs quantiques de grande force
d’oscillateur et un mode photonique devra être mieux compris pour maîtriser la réalisation de
nano-lasers à boîtes quantiques GaN. Enfin, profitant du savoir-faire acquis pour générer des
condensats de polaritons ZnO, je souhaite étudier le rôle de la dimensionalité du gaz de polaritons
sur la transition de phase à la condensation en observant sa dynamique, ses excitations élémen-
taires, et en identifiant les spécificités associées aux grandes interactions polariton-polariton
inhérentes à ZnO.
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