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Introduction

L’interaction entre un systéme et son environnement est un probléme relativement complexe a
traiter. Ce mémoire porte sur 'interaction entre la lumiére et la matiére, ou deux régimes peuvent
étre envisagés. Considérons tout d’abord un systeme quantique dont les niveaux d’énergies sont
discrets (typiquement les états électroniques d’un atome ou d’un solide) mis en interaction avec
un autre systeme (modes d’un champ électromagnétique). Dans le cas ou les états du second sys-
teme forment un continuum, le premier systeme va se dissiper dans ce continuum en suivant une
loi exponentielle, et on se trouve dans un régime d’interaction appelé régime de couplage faible.
Par contre, si le couplage a lieu entre deux états discrets, ceux-ci vont se mélanger et former de
nouveaux états mixtes lumiere-matiere, on parlera alors de couplage fort lumiére-matiere. Ce
régime fut observé pour la premiére fois en 1992 [1], pour un atome unique piégé dans une cavité.

Les progres récents des techniques de croissance ont permis de controler la conception de
composants a 1’échelle nanométrique, ce qui a abouti a la réalisation d’hétérostructures permet-
tant de confiner les systemes précédemment cités, ayant pour conséquence d’exalter le régime
de couplage fort. Notre étude se basera sur le couplage fort entre les excitons d’un cristal de
semi-conducteur et photons piégés dans des microcavités, ou les nouveaux modes propres du
systéme sont appelés polaritons excitoniques de cavité [2].

Ces polaritons sont des quasi-particules mixtes, la partie matiere étant un exciton, tandis que

la partie lumiere est un photon. Dans la limite d’une faible densité, les polaritons se comportent
comme des bosons composites [3], ce qui va donc leur conferer des propriétés remarquables :
ceux-ci peuvent subir une transition de phase vers un condensat de Bose-Einstein. De telles
transitions de phase ont déja été observées pour des atomes froids [4], mais réaliser un conden-
sat avec des polaritons est beaucoup plus avantageux en terme d’applications futures et d’études
expérimentales : de part leur nature photonique, la masse effective des polaritons est environ
10° fois inférieure & la masse des atomes de Rubidium [5] mis en jeu lors de la premiére expé-
rience réussie de condensation. Or, une telle transition de phase est possible & une température
d’autant plus élevée que la masse de la particule mise en jeu est faible.
Cette transition de phase dans les solides a ouvert la voie vers la conception de nouveaux com-
posants opto-électroniques a tres bas seuil fonctionnant jusqu’a température ambiante comme le
laser d polaritons [6]. Aujourd’hui, on atteint des seuils de l'ordre de deux ordres de grandeurs
inférieurs aux meilleurs Vecsels actuels [7]. Cette diminution du seuil est liée au fait que méme si
effet est le méme (effet LASER), le mécanisme est différent : dans le cas d’un laser a polaritons,
la condition d’inversion de population n’est pas requise.

Des applications pour le grand public sont bien entendu envisageables dans la mesure ou ces
composants fonctionnent a température ambiante, et comme nous le verrons dans la suite, deux
facteurs majeurs sont & prendre en compte pour la conception d’un laser a polaritons : la force
d’oscillateur et I’énergie de liaison des excitons. L’oxyde de zinc posséde une plus grande énergie
de liaison et des forces d’oscillateur quatre a huit fois plus élevées que le nitrure de gallium [8, 9]
(dans lequel 'effet laser a polaritons a été démontré théoriquement jusqu’a 300 K [10]) : ZnO
est donc un candidat idéal pour atteindre le régime de couplage fort a température ambiante.

Le premier chapitre sera consacré aux concepts fondamentaux sur 'oxyde de zinc ainsi qu’a
la physique des excitons puis des polaritons, puis je présenterai dans le second les résultats
obtenus suite aux mesures effectuées sur deux microcavités.






1 Aspects théoriques

1.1 Propriétés physiques de 'oxyde de zinc

1.1.1 Intéréts et applications

Depuis le milieu du X X ™€ siécle, ou les premiers composants électroniques & base de semi-

conducteurs ont vu le jour, les progres scientifiques et les applications industrielles réalisés grace
a ces (nouveaux) matériaux n’ont eu de cesse d’évoluer. On retrouve les semi-conducteurs dans
de multiples domaines tels que 1’éclairage, le transport de I'information ou encore le stockage de
données.
Le souhait d’améliorer ces composants et notamment la capacité de stockage des supports op-
tiques a amené la communauté scientifique a se consacrer a I’étude des semi-conducteurs a grand
gap, émettant dans le bleu voire le proche ultra-violet. La figure 1.1 regroupe les différents semi-
conducteurs selon leur énergie de bande interdite en fonction du parameétre de maille.
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FIGURE 1.1 — Energie de bande interdite en fonction du parametre de maille pour différents
semi-conducteurs a température ambiante

L’oxyde de zinc est un semi-conducteur de la famille II-VI, caractérisé par un gap d’environ
3,37 eV a température ambiante, donc émettant dans le proche ultra-violet. De plus, le caractére
direct du gap en fait un candidat de choix pour la conception de composants opto-électroniques;
I'oxyde de zinc viendrait donc completer la famille des émetteurs bleu-proche UV qui compte
déja les composants a base de nitrure de gallium. D’autre part, ZnO présente un certain nombre
d’avantages par rapport a GaN : meilleure qualité des substrats pour I’homoépitaxie, moindre
colit de fabrication, module de Coulomb tres élevé (traduisant la résistance aux contraintes
mécaniques), ou encore une meilleure résistance aux contraintes thermiques [11]. La principale
difficulté aujourd’hui est la maitrise d’'un dopage p reproductible, ce qui entrave la conception
de composants pompés électriquement.



1.1.2 Structure cristallographique

Comme la plupart des composés 1I-VI, 'oxyde de zinc cristallise, dans des conditions nor-
males de température et de pression, dans une structure hexagonale de type wurtzite, avec pour
parameétres de maille a = 3, 250 Aetc= 5,207 A [12]. Les atomes d’oxygene sont disposés sui-
vant un réseau de type hexagonal compact, tandis que les atomes de zinc occupent la moitié des
sites tétraedriques : chaque atome d’oxygene est entouré de quatre atomes de zinc et vice-versa,
comme le montre la figure 1.2. Cette coordination est caractéristique d’une hybridation sp3 des
liaisons, afin d’assurer la cohésion du cristal. Cependant, comme beaucoup de matériaux II-VI,
la nature des liaisons dans ZnO a un caractere ionique trés prononcé : le nuage électronique est
délocalisé vers les atomes d’oxygene. L’oxyde de zinc se trouve de ce fait a la frontiére entre un
semi-conducteur ionique et covalent [12].

‘ Oxygene
k Zinc

axe c

axe a

FIGURE 1.2 — Structure Wurtzite

L’oxyde de zinc peut aussi cristalliser dans une structure de type zinc blende, dans le cas ou
on fait croitre le cristal de ZnO directement sur un substrat de symétrie cubique. Enfin, si le
cristal est soumis a une forte compression (typiquement supérieure a 10 GPa), la structure est
halite [12].

1.1.3 Propriétés électroniques
a Structure de bande

Quand on rapproche deux atomes, les orbitales atomiques possédant des niveaux d’énergie
suffissamment proches vont interagir puis s’hybrider. Cette interaction entre les deux atomes
va lever la dégénérescence en énergie et former deux niveaux : un niveau liant et un niveau
anti-liant, séparés par un écart en énergie relié au recouvrement des orbitales. Dans un cristal,
ou l'on généralise I'interaction a un nombre infini d’atomes, I’association des différents niveaux
forment des bandes autorisées, séparées par des bandes interdites. Si I’élargissement des bandes
est supérieur a ’espacement entre les différents niveaux, les bandes se chevauchent et il n’y a pas
de bandes interdites. Ce modele, intitulé modele des liaisons fortes ou des combinaisons linéaires
d’orbitales atomiques, raisonne en termes purement chimiques et permet de décrire la structure
de bande d’un matériau, dont elle est caractéristique. Un autre point de vue, appelé modele de
I’électron quasi-libre, se base sur le fait que les ondes de Bloch dont le vecteur d’onde se situe
en bord de zone de Brillouin sont diffractées et ne se propagent pas dans le cristal : il se forme
une bande interdite.



Il existe de nombreuses méthodes pour calculer la structure de bande des cristaux, la figure 1.3
représente la structure de bande de ZnO calculée par une méthode d’approximation de la densité

locale (LDA) [12].
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FIGURE 1.3 — Structure de bande de 'oxyde de zinc calculée en utilisant un pseudopotentiel
standard (a), puis avec un pseudopotentiel corrigé SIC-PP (b).

On appelle bande de valence la derniere bande completement remplie a T = 0 K, tan-
dis que la premiere bande vide ou partiellement remplie est appelée bande de conduction, ces
deux bandes étant séparées par un écart en énergie qu’on appelle communément le gap. On en
distingue deux types : direct et indirect. On parle de semi-conducteur a gap direct quand le
minimum absolu de la bande de conduction et le maximum absolu de la bande de valence se
trouvent au méme point k£ de la premiere zone de Brillouin. Comme on peut le voir sur la figure
1.3, le minimum de la bande de conduction et le maximum de la bande de valence se trouve au
point I' (k = 0), l'oxyde de zinc est bien un semi-conducteur a gap direct.

Afin de justifier la provenance de la bande de conduction et de valence de ZnO, rappelons la
configuration électronique du zinc et de 'oxygene :

3()ZTL : [AT]3d10482
sO : [He]25%2p*

Dans le cas de liaisons ioniques, la bande de conduction trouve principalement son origine
dans les orbitales 4s vides des cations Zn?t, tandis que les états 2p des anions O?~ forment
la bande de valence. Si les liaisons sont purement covalentes, la bande de conduction (valence)
provient de 1’état antiliant (liant) des orbitales hybrides sp3. La bande de valence étant native
des orbitales p, celle-ci est trois fois dégénérée (six fois en considerant le spin). La levée de
dégénérescence de la bande valence conduit a la formation de trois bandes distinctes appelées
A, B et C comme le montre la figure 1.4.
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FIGURE 1.4 — Levée de dégénérescence

Le couplage spin-orbite entraine une levée de dégénérescence de la bande de valence, qui se
scinde en deux sous bandes, I'une correspondant & un moment cinétique total J = +1/2, basse
en énergie et appelée bande de split-off, et 'autre & J = £3/2, qui est doublement dégénérée. Du
fait de la structure du cristal, un champ cristallin apparait, ce qui va lever la dégénérescence de
cette derniére bande en deux sous bandes de projections de moment cinétique total J, = +3/2
et J, = £1/2, correspondant respectivement a la bande des trous lourds et des trous légers
(nous reviendrons sur ce vocabulaire ultérieurement). La symétrie de ces différentes bandes
reste encore discutée, mais les résultats admis aujourd’hui présentent une symétrie I'; pour les
bandes A et C, et une symétrie I'g pour la bande B [13]. La connaissance des symétries des
différentes bandes est essentielle afin de prévoir les différentes transitions optiques autorisées,
qui seront différentes selon la polarisation du faisceau incident. En polarisation TE (ot le champ
E est perpendiculaire & I’axe ¢ du cristal), on observera surtout les transitions optiques A et B;
tandis qu’en polarisation TM (ou E est parallele a 'axe c), la transition C sera plus marquée.

b Concept de masse effective

Dans un cristal, on peut décrire un électron comme une particule de masse m,, de charge
—e et soumise a un potentiel V(r). Une autre approche consiste a considérer I’électron comme
une quasi-particule dotée d’une masse m}, appelée masse effective, et uniquement soumise aux
forces extérieures. La masse effective contiendra toute 'information du potentiel cristallin, et
son expression est donnée par [14] :

2E 17
* _ 312
m, =h [3/@81@] (1.1)

La masse effective d’une particule est donc inversement proportionnelle & la courbure de la
relation de dispersion de cette particule, d’ou la dénomination de bande des trous lourds pour
la bande de valence a faible courbure, et bande des trous légers pour la bande de valence a forte
courbure.

1.1.4 Excitation électronique : ’exciton de Wannier-Mott

Quand on excite un semi-conducteur, on peut faire passer un électron de la bande de va-
lence dans la bande de conduction. Le défaut d’électrons dans la bande de valence peut étre vu



comme une quasi-particule communément appelée trou. Lors de ces transitions optiques, 1’élec-
tron et le trou peuvent rester liés par interaction Coulombienne, et la quasi-particule résultante
de cette interaction est appelée exciton, correspondant ainsi au premier état excité du cristal.
Ce concept a été évoqué pour la premiere fois par FRENKEL en 1931 [15] puis par WANNIER en
1937 [16]. Notre étude restera ciblée sur les excitons de Wannier-Mott, dont le rayon de Bohr
ap est largement supérieur a la distance interatomique, qu’on retrouve typiquement dans les
semi-conducteurs. Les excitons se manifesteront par de fortes variations d’indices en dessous du
gap, que 'on pourra observer notamment sur des spectres de réflectivité que nous présenterons
dans la deuxieme partie.

Un traitement analogue a celui de 'atome d’hydrogéne nous permettra d’obtenir le spectre
en énergie de 'exciton. La fonction enveloppe de 'exciton, W(r¢,77,), est solution de I’équation
de Schrédinger :

Hew\lj(Feth) = Eex\I’(Fey'Fh) (1.2)

Ou I’Hamiltonien excitonique s’écrit :

hQ . h2 . 2
Hep = —— V% — —V2 4 B, °
h

(1.3)

2m: "¢ 2m

Ameye, |Te — 7|
Ce probleme a deux corps peut étre facilement résolu en changeant de variable, afin de
raisonner sur le déplacement du centre de masse de I'exciton R = (m}re + mj7)/(m) + my)
ainsi que sur le mouvement relatif de 'exciton 7= 7, — 7,. L’équation de Schrodinger devient :

2

o g U(7, R) = (Eew — E,) U(F, R) (1.4)
2u " 2M "R 4mege,r i) = \ea g) =T 2, '

Avec p = mimj / (m} + mj) la masse réduite et M = m} + mj la masse totale de 'exciton.
Finalement, la relation de dispersion s’écrit :

hK?

E., :Eg+m+EfL (1.5)

OuK = Ee + Eh est le vecteur d’onde du centre de masse et EfL représente 1’énergie de liaison
de l'exciton qui est donnée par la relation (1.6).

1 p/me

T2 2
n* €

El =

n

R, avec R, = 13.6eV (1.6)

L’énergie des excitons est donc discrétisée, et on aura différents niveaux d’énergies sous le
gap composés de I'état fondamental (n = 1) puis des états excités (n > 1) de 'exciton. Le rayon
de Bohr de I'exciton sera donné par la relation (1.7), et la fonction d’onde totale par la relation
(1.8). Le rayon de Bohr sera d’autant plus faible que la masse réduite est élevée. Celle-ci étant
indirectement reliée au gap du matériau, on aura des excitons a faible rayon de Bohr dans les
semi-conducteurs a grand gap.

ap = agerﬂn2 (1.7)
I
LB 1 L 25 " "
Vere(,R) =C Wexp (—7/exe) exp(iKR)  ue(Te)uy(Th) (1.8)
—_——
— Partie périodique de
Fonction enveloppe de I'exciton la fonction de Bloch

pour la BC et la BV



Une autre caractéristique importante des excitons est leur force d’oscillateur, qui décrit la
force de couplage entre les excitons avec le champ électromagnétique est donnée par la rela-
tion [17]. Celle-ci est proportionnelle a I’élément de matrice de transition dans I’approximation
dipolaire et donc au recouvrement des fonctions d’ondes décrivant ’électron ainsi que le trou :

S 2 V
c|T-€lUy) | —3 1.9
el ) s (19)

2w
fosc - T

Avec € la polarisation de la lumiere.

La figure suivante présente un spectre d’absorption d’une couche mince d’oxyde de zinc, ou
I’on observe les états excitoniques fondamental et excités, ou encore les transitions visibles selon
la polarisation du faisceau incident.
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FIGURE 1.5 — Spectre d’absorption de ZnO & 4.2 et 295 K en polarisation TE (a gauche) et TM
(& droite). Le nombre quantique principal n est noté entre parentheses [18].

1.2 Dispositifs de confinement de la lumiere

Comme nous 'avions précisé dans l'introduction, le confinement des modes du champ élec-
tromagnétique et électroniques permet d’augmenter drastiquement la force de couplage entre
ceux-ci. Nous détaillerons dans ce qui suit un des dispositifs utilisé pour confiner des photons,
qu’on appelle microcavité. Une microcavité est constituée d’'une couche d’un semi-conducteur,
entourée par deux miroirs possédant des coefficients de réflexion proches de 'unité. Un faisceau
lumineux est ensuite envoyé dans la microcavité, et les photons le constituant vont se retrouver
piegés. Ceux-ci vont effectuer des allers-retours entre les deux miroirs d’autant plus longtemps
que leurs coefficients de réflexion sont élevées et proches I'un de ’autre, et plus les photons res-
tent confinés longtemps, plus ils vont pouvoir interagir avec la couche active. La temps de vie des
photons peut étre obtenu a partir d’'une grandeur appelée facteur de qualité Q, caractéristique
de la microcavité.

1.2.1 Miroir de Bragg

Un miroir de Bragg (encore appelé DBR pour Distributed Bragg Reflector), est un dispositif
constitué d’une succession périodique de couches planes d’indices de réfraction différents. I1
permet d’atteindre, grace a des phénomenes d’interférences constructives, des coefficient de



réflectivité de l'ordre de 99,9 %. Un miroir de Bragg peut étre vu comme un filtre pour la
lumiere. En effet, par analogie avec un cristal, ou la périodicité du réseau induit un ensemble
d’énergies interdites et autorisées pour 1’électron, la périodicité des couches d’indices différents
va induire des énergies autorisées et interdites pour le photon.

Ainsi, au niveau de la bande d’arrét du miroir (équivalente au gap dans un semi-conducteur),
c’est-a~dire pour une bande d’énergie AFE donnée, la réflexion de la lumiere sera théoriquement
totale. Un traitement de la structure a partir des équations de Maxwell en utilisant le formalisme
des matrices de transfert nous donne analytiquement une valeur de la réflectivité [19] :

1 — ne(m2)2N 2
R=|—20 ™" (1.10)
s 2N
T B (%)
Ou ng est I'indice du substrat, ng est 'indice du milieu d’incidence, nq et no les indices des
couches utilisées, et N représente le nombre de couches. De méme, la largeur de la bande d’arrét
est donnée par la relation (1.11) [20] :

Agp = 2= (1.11)

Ou An = |n; — na| est le contraste d’indice.

En incidence normale, ’épaisseur des couches doit étre égale a un multiple de A\/4 pour
une réflectivité optimale. Afin d’augmenter la valeur de la réflectivité, on pourra augmenter le
nombre de paires, ou encore le contraste d’indice entre les paires, tandis que la largeur de la
bande d’arrét est gouvernée uniquement par le contraste d’indice, comme le résume la figure 1.6.
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FIGURE 1.6 — a) Influence du nombre de couche sur le coefficient de réflectivité b) Influence du
contraste d’indice sur le coefficient de réflectivité.

1.2.2 Microcavité

Quand on brise la périodicité d’un miroir de Bragg, un mode autorisé apparait dans la bande
d’arrét du miroir, qu’on appelle mode de cavité. La structure est représentée sur la figure 1.7
suivante. Typiquement, la périodicité du miroir est brisée lorsque ’on insere dans le miroir une
couche (qu’on appellera par la suite couche active) d’une épaisseur et d’un matériau différents.
Afin d’obtenir un confinement du champ électromagnétique aussi fort que possible, on s’attachera
a concevoir des microcavités dont I’épaisseur de la couche active soit de nAg/4n. avec n entier.
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FIGURE 1.7 — Structure classique d’une microcavité.

Le profil d’indice du dispositif ainsi que le module au carré du champ électrique sont présentés
sur la figure 1.8. L’intensité lumineuse du champ électrique est maximal au niveau de la couche
active.
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F1GURE 1.8 — Profil d’indice et module au carré du champ électrique pour une microcavité
constitué par deux DBRs H fO3/SiOy (neuf et six paires) et par une couche active de ZnO
épaisse de 3\/2.

Cette structure va permettre de pieger des photons au sein de la couche active, qui vont
effectuer des allers-retours entre les deux miroirs. Le temps de vie 7,5, du photon intra-cavité est
donnée par la relation [17] :

 (RiR)Y" N
2¢(1 — RyRy)"/?

Toh (1.12)

Le temps de vie des photons sera d’autant plus grand que les coefficients de réflexion des
miroirs seront proches et voisins de 'unité. On cherche bien entendu a concevoir des structures
présentant des temps de vie élevés, afin que les photons puissent interagir avec la couche active
aussi longtemps que possible. On peut relier 7,, au facteur de qualité Q de la microcavité,
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tel que Q = 2meTpn/Ao. On atteint aujourd’hui des facteurs de qualité dans les microcavités

planaires d’environ 30000 [21], ce qui correspond & des temps de vie des photons de l'ordre de
15 picosecondes.

1.2.3 Relation de dispersion photonique

Du fait du confinement des photons, on peut décomposer leur vecteur d’onde k en deux
parties kH et k, ou k, est quantifié et s’écrit k,l. = pw. Le module de k s’écrit :

|E| = /K3 +k2 ok = % - 27;35 (1.13)

On peut donc en déduire la relation de dispersion du photon :

hek he 2mn, e
— _ = kZ c\2 — En(1 Il
Ne ne [N +( Ao ) o(1+ E¢n?

E(k)

)2 (1.14)

Avec Ey = hc/Xo, qui est I'énergie du photon en kj = 0.

En projetant k dans le plan des couches, on peut exprimer Hk_“ H en fonction de HE H tel que

k| = ksinf. avec 0. 'angle d’incidence interne de la microcavité. D’apres la loi de Snell-Descartes,
sinf) = ncsinf., on peut donc réécrire k| :

ksint  E(k)sinf
ne he

ky = (1.15)

On substitue cette nouvelle expression de k| dans (1.14), on obtient finalement la relation
de dispersion photonique en fonction de ’angle d’incidence :

E9) = B (1.16)

. 1
(1 _ 517?320)5

Ainsi, deux parametres déterminent la position de I’énergie de résonance : I’épaisseur de la
couche et I'angle du faisceau incident. L’influence de ces deux facteurs est présentée sur la figure

1.9.
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FIGURE 1.9 — Influence de 'angle d’incidence (a gauche) et de ’épaisseur de la couche active (&
droite) sur la position du mode de cavité [11].
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Lorsque I’épaisseur varie, on observe un décalage du mode de cavité, qui peut sortir de la
bande d’arrét de la microcavité, tandis que lorsque 'angle d’incidence varie, ¢’est la bande d’ar-
rét toute entiere qui se déplace, et le mode de cavité reste centré dans la bande interdite. Une
analyse en angle sera donc tout particulierement adaptée pour déduire les courbes de dispersion
photonique, tandis qu’une analyse en épaisseur permettra d’accorder les modes optiques et ex-
citoniques.

Le confinement du photon a induit une modification importante de sa relation de dispersion,
habituellement linéaire en trois dimensions : celle-ci est désormais parabolique. Le confinement
a procuré au photon une masse effective, donnée par (1.17), qui est typiquement cing ordres de
grandeur plus faible que la masse de I’électron libre [17].

X Ey

S

(1.17)

1.3 Le couplage fort lumiére-matiere

1.3.1 Aspects historiques et théoriques

Le concept de régime de couplage fort dans les solides a été introduit des 1958 par JOHN
JosEPH HOPFIELD [2], suite & la théorie d’absorption excitonique qu’il trouvait incompléte. Se-
lon lui, les excitons jouent le role d’une onde de polarisation électrique, qui va interagir avec
le champ électromagnétique : un niveau électronique discret va entrer en résonance avec un
niveau photonique, et ces niveaux vont interagir via 'interaction dipolaire. Cette interaction va
lever la dégénérescence, et les nouveaux états propres du systeme sont des états mixtes appelés
polaritons excitoniques, séparés en énergie par le dédoublement de Rabi qui vaut deux fois I'in-
teraction.

On peut voir les nouveaux états propres comme une oscillation entre ’état excitonique et pho-
tonique a la fréquence de Rabi. En théorie, ces oscillations ne sont pas amorties, et la durée
de vie des polaritons excitoniques est infinie. Cependant, ces deux systemes sont en interaction
avec l’environnement, ce qui leur procure un certain élargissement dans le domaine spectral,
c’est a dire un temps de cohérence. Ainsi, le couplage fort pourra s’établir seulement si le temps
d’amortissement des deux systemes et le temps d’interaction sont grands devant la période des
oscillations.

Les regles de sélection du couplage imposent la conservation du vecteur d’onde, un exciton ca-
ractérisé par un vecteur d’onde k ne pourra donc étre couplé qu’avec un photon de méme E, ce
qu’on obtient généralement dans les matériaux massifs. Comme nous l'avions dit dans ’'intro-
duction, le couplage entre deux niveaux discrets est une condition suffisante pour ’obtention du
couplage fort, mais qui n’est pas nécessaire. En effet, le couplage fort est possible dans le cas
d’un couplage entre deux états ou un de ces états est noyé dans un continuum, a la condition
que ce dernier présente un spectre moins large que l'intensité de couplage V [22]. Dans une
microcavité a couche active massive, le photon est confiné suivant ’axe de croissance (z) et son
mouvement est libre dans le plan des couches (z,y) ; son vecteur d’onde est donc bidimensionnel
et le photon est dit 2D. L’exciton, lui, reste tridimensionnel et son mouvement est libre dans
les trois directions de ’espace. Par conséquent, un photon de vecteur d’onde dans le plan des
couches kﬂ peut se coupler avec tout exciton de méme vecteur d’onde k‘] dans le plan mais de

vecteur d’onde k:; quelconque. Le continuum formé par ’exciton massif présente un spectre tres
fin a cause de sa masse effective tres grande devant celle du photon, le couplage fort dans les
microcavités a couche massive est donc théoriquement possible [23].

Le couplage fort dans les solides a été observé expérimentalement en 1965 [24], mais il aura

fallu attendre 1992 pour la premiere observation expérimentale du couplage fort en microcavité
dans une structure a base d’arséniure de gallium [25]. Cependant, I’énergie de liaison des excitons
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dans GaAs est de 4.8 meV [9], ce qui est largement inférieur a 1’énergie d’agitation thermique
qui vaut 25 meV a température ambiante, I’état de couplage fort disparait en conséquence. La
communauté scientifique s’est donc orienté vers ’utilisation de matériau présentant de meilleures
propriétés optiques dans le but de concevoir des dispositifs destiné au grand public ou a l'in-
dustrie, comme GaN qui présente de grandes forces d’oscillateurs et une énergie de liaison des
excitons de 27 meV [23].

Le couplage fort persistant jusqu’a température ambiante a été démontré théoriquement dans
GaN en 1998 [26], puis vérifié expérimentalement en 2005 [27]. Comme nous 'avions dit dans
la partie 1.1.1, 'oxyde de zinc présente de nombreux avantages par rapport a GaN, dont nous
rappelons ici les deux principaux : une énergie de liaison de 60 meV, et une force d’oscillateur
quatre a huit fois plus élevée. Cela en fait donc un candidat de choix pour la réalisation de
dispositifs fonctionnant a température ambiante. ZAMFIRESCU ET AL. [28] ont démontré théo-
riquement la possibilité d’utiliser I’'oxyde de zinc pour obtenir le régime de couplage fort, ce qui
a renforcé l'intérét pour ce matériau dont ’étude est depuis ces dix dernieres années en pleine
expansion.

1.3.2 Traitement semi-classique

Le couplage fort dans les microcavités peut étre traité avec un modeéle semi-classique, dans
lequel le photon et l'exciton sont considérés comme deux oscillateurs harmoniques amortis,
couplés par un terme de couplage V [29]. L’hamiltonien du systéme dans la base des états non
perturbés |C) et |X) (correspondants respectivement au photon et a I’exciton) s’écrit sous la
forme d’une matrice 2 x 2 tel que :

_ (Epn = Jlpn 4
H= ( Vv Eezc - jrexc (118)

Les valeurs propres du systéme, obtenues en résolvant det(H — Ely) = 0, s’écrivent :

Em - (Eph + Ee;tc) /2
L= Tpn +Tez) /2
0= Ep, — Eey

A= th —Tes

1
Fs = By — jTy + 5\/41/2 46— A2 o (1.19)

La partie réelle correspond a ’énergie propre du systeme, tandis que la partie imaginaire
correspond a ’élargissement. Lorsque 1’on se place a la résonance, c’est a dire pour un detuning
6 nul, on distingue deux cas selon le signe de ’expression sous la racine :

— 4V? < A? : Le radicande est négatif, les énergies propres présentent des parties réelles
identiques, on est en régime de couplage faible.

— 4V? > A? : Le radicande est positif, on obtient deux branches polaritoniques séparées
d’une énergie qu’'on appelle dédoublement de Rabi, qui vaut AQ,q, = 24/V?2 — iAQ. Le
systeme va osciller entre 1’état photon et exciton, a une fréquence §2,.43;, on se trouve dans
le régime de couplage fort.

Cependant, cette derniére condition est trompeuse vu qu’elle fait intervenir seulement la
différence des élargissements. Il est plus cohérent de raisonner avec la condition stipulée dans le
paragraphe précédent, qui se réécrit mathématiquement :

TRabi = < min(Tpha Tezc) (1'20)

QRabi

La branche basse en énergie, correspondant & un état liant, sera appelée LPB (Lower Pola-
riton Branch), tandis que 1’état anti-liant s’appellera UPB (Upper Polariton Branch). A faible
k|, la LPB suit la dispersion photonique, tandis qu’a grand k|, elle suit la dispersion excitonique
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(et inversement pour la UPB), comme présenté sur la figure 1.10. Au niveau ou le couplage
est maximum (c’est-a-dire pour un detuning nul), on peut noter un anti-croisement des deux
branches polaritoniques, que 1’on cherchera a observer expérimentalement car il constitue une
preuve incontestable du couplage fort. La technique de réflectivité résolue en angle, détaillée
dans 'annexe B.1, est une des possibilités pour observer 'anti-croisement et démontrer 1’état de
couplage fort.
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FIGURE 1.10 — Evolution des courbes de dispersion polaritoniques pour différents detuning (en
haut) ainsi que les poids photon et exciton de la LPB correspondants (en bas). Les modes nus
sont représentés en pointillés [11].

La projection de la fonction d’onde des états couplés dans la base des états non couplés
nous donne les composantes photonique («;) et excitonique (/3;), qu’on appelle coefficients de
Hopfield [29]. Portés au carré, ces coefficient représentent les poids photonique et excitonique
du polariton, et sont donnés respectivement par (1.21) et (1.22) pour la LPB.

2
afpp = = (1.21)
4V2 4 (6 + hQRapi)?
2 (6 + RQgapi)?
= 1.22
Biprp V21 (5 + K2 (1.22)

La connaissance de ces grandeurs est primordiale car elle impactera fortement la nature de
nos polaritons. On remarque que ces poids dépendent essentiellement du detuning ainsi que de
I’énergie de dédoublement de Rabi. La valeur V' du couplage entre ’exciton et le photon est
proportionnelle & la racine carré de la force d’oscillateur [30], ainsi, le couplage (et par suite
I’énergie de dédoublement de Rabi) sera d’autant plus fort que la force d’oscillateur sera impor-
tante. Pour atteindre le couplage fort, on se tournera donc vers des structures ayant de grandes
forces d’oscillateurs, des élargissements de photon et d’exciton les plus faibles et les plus proches
possibles. Les élargissements photoniques et excitoniques peuvent étre respectivement atténués
en utilisant des miroirs de plus haute réflectivité, et une couche active de meilleure qualité
(exempte de fissures ou de défauts).

On peut maintenant se demander 'intérét d’utiliser des dispositifs de confinement, étant
donné que le couplage fort existe aussi dans des matériaux massifs. En fait, ce confinement
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induit de nombreuses modifications dans la nature des polaritons. Le polariton massif a une
énergie nulle en k= 0, ce qui empéche tout effet quantique collectif dans I'état fondamental.
En microcavité, le confinement du photon entraine une courbure de sa relation de dispersion, et
une énergie non nulle en k=0. Le polariton possede donc un niveau énergétique fondamental
qui est fini, ce qui va permettre ces effets quantiques collectifs (on rappelle que les polaritons se
comportent, sous certaines conditions, comme des bosons), et l'on s’attendra a une transition
de phase vers un condensat de Bose-Einstein.

1.4 De la condensation de Bose-Einstein vers le laser a polari-
tons

Du point de vue de leur comportement statistique, toutes les particules et assemblages de
particules peuvent étre classés en deux catégories : les bosons et les fermions. Les fermions
sont décrits par une fonction d’onde antisymétrique et possedent un spin demi-entier, ce qui va
donner lieu a des interférences quantiques destructives, qu’on appelle principe d’exclusion de
Pauli : deux fermions ne peuvent coexister dans le méme état quantique. Pour les bosons, la
fonction d’onde les décrivant est symétrique, et ceux-ci possédent un spin entier, on aura des
interférences quantiques constructives, ce qui amenera a ’attraction de Bose : les bosons peuvent
occuper le méme état quantique. Néanmoins, ces interférences sont possibles a la condition que
les fonctions d’ondes associées aux différentes particules se recouvrent, et soient cohérentes entre
elles, ce qui nécessite (comme nous allons le voir plus loin) de tres basses températures. Cette
propriété d’attraction bosonique va donner lieu a un phénomene spectaculaire : un systeme de
bosons va pouvoir subir une transition de phase vers 1’état de plus basse énergie, ou les Ny
bosons condensés seront décrits par une seule fonction d’onde 1g. On a la formation d’un fluide
macroscopique aux propriétés quantiques : le condensat de Bose-Einstein.

1.4.1 Aspects historiques et théoriques

Suite aux travaux de BOSE, qui proposa une statistique pour les photons différente de la
statistique classique de Maxwell-Boltzmann [31], EINSTEIN généralisa ces résultats a tous les
bosons puis prédit théoriquement ce phénomeéne de condensation particulier en 1925 [32]. En
vertu du principe de la dualité onde-corpuscule, la nature quantique d’une particule est carac-
térisée par sa longueur d’onde de DE BROGLIE, que 1’on peut voir comme ’extension spatiale de
cette particule. Celle-ci est donnée par la relation suivante :

B h

-~ 2mmkpT
Les effets quantiques surviendront quand la distance entre les particules sera du méme ordre

de grandeur que leur longueur d’onde de de Broglie. Pour cela, on peut soit augmenter le nombre

de particules dans notre systéme, soit en diminuer la température. Un traitement plus appro-

fondi de ce qui suit est présenté dans 'annexe A.

Adp (1.23)

Considérons tout d’abord un systéeme de N bosons sans interactions dans une boite de vo-
lume V' a la température T tous deux fixés, et ’on posera n = N/V la densité de bosons. Quand
N est suffisamment petit, les bosons suivent une statistique de Maxwell-Boltzmann. Lorsque
N augmente au dela d’une valeur seuil N,,qz, les N — N0 bosons iront se placer dans 1’état
fondamental : on dit qu’ils se condensent. On raisonnera toutefois en terme de densité critique
ne qui s’écrit ne = Npaz/V. On comprend bien I'analogie faite par Einstein, ou la phase non
condensée ne peut accueillir un boson supplémentaire, et est comparable a un gaz parfait saturé.

On peut raisonner de maniere plus intuitive sur un systeme de volume fini et constitué d’un

nombre fini de bosons, dans lequel on fait varier la température. A haute température, A\yp
est petit devant la distance entre les particules : on peut les traiter de maniere classique via la
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statistique de Maxwell-Boltzmann. Ensuite, on commence a réduire la température, et au fur et
a mesure de cette diminution, A\gp augmente et va devenir du méme ordre de grandeur que la
distance entre les particules : les ondes associées aux diverses particules vont se recouvrir par-
tiellement et interférer. En dessous d’une certaine température, appelée température critique 7,
une fraction macroscopique de la population des particules se condense dans ’état fondamental.
La présence des bosons dans la phase condensée stimule les bosons de la phase non condensée a
passer dans 'état fondamental, si bien que lorsque 1’on continue a diminuer la température du
systeme, la fraction condensée continue d’augmenter jusqu’a un maximal, théoriquement atteint
pour T =0 K.

Pour un systeme 3D sans interactions, on trouve que la valeur de la température critique est
donnée par :

2 h2 N %3
r.= s (v (3/2>) (1.24)

La valeur de T, reste inchangée si I'on augmente N et V tout en gardant le rapport N/V
constant, on peut donc passer a la limite thermodynamique (N — oo, V. — oo et N/V =
constante). Cependant la température critique attendue pour des atomes est de 'ordre du na-
noKelvin, EINSTEIN écrira lui-méme & EHRENFEST : [’idée est belle mais contient-elle une part
de vérité ?

Il faudra attendre 70 ans et le perfectionnement des techniques de cryogénie pour observer

pour la premiére fois ce phénomeéne : WIEMAN et CORNEL parviennent & condenser 90 % des
atomes de Rubidium d’un systéme refroidi a 170 nK [4], ce qui leur a valu le Prix Nobel de
Physique en 2000. A linstar du laser a photons, on souhaitait utiliser le condensat comme
laser a atomes, étant donné que ces derniers occupent un état identique et qu’une cohérence
de phase s’est établie. Cependant, atteindre ces températures extrémes nécessite des prouesses
technologiques qui ne sont pas tres confortables pour I'expérimentation.
Deés 1962, BLATT et MOSKALENKO avaient eu 'idée d’utiliser des particules plus légeres [33, 34]
afin de pouvoir expérimenter a des températures plus abordables, et ils se tournérent vers les
excitons dans les semi-conducteurs, dont la masse est d’environ 0,1 fois la masse de 1’électron
libre, soit 10~ fois plus petite que la masse de 'atome de Rubidium. On espérait donc atteindre
des températures de condensation de 'ordre du Kelvin.

1.4.2 Le polariton : un boson composite

Le spin total de ’exciton est entier, celui-ci est donc un boson composite de la méme maniere
qu'un atome appartenant a la famille des alcalins. Cependant, les excitons ont des énergies de
liaison beaucoup plus faibles que ces atomes (de I'ordre de la dizaine de meV pour les excitons
contre plusieurs dizaines d’eV voire de MeV pour les atomes), ils sont de ce fait beaucoup plus
fragiles, et ne se comportent comme des bosons seulement sous certaines conditions.

On rappelle que le commutateur entre opérateur annihilition b et création b bosonique vaut
strictement 1. Le commutateur entre ces deux opérateurs pour ’exciton, écrits dans la base de
’électron et du trou, s’écrit (1.25) [35] :

[,b] ~1—O(Na%) ot d représente la dimension du gaz d’exciton (1.25)

Les excitons sont donc assimilables a des bosons tant que leur densité reste inférieure a 1’in-
verse du rayon de Bohr, soit quand la distance entre deux excitons est supérieure a la distance
séparant 1’électron et le trou. Néanmoins, N doit étre suffisamment grand (en fait supérieur a
n.) afin de permettre la transition de phase vers un condensat. C’est pour cela que l'on tra-
vaille avec des semi-conducteurs a grands gaps : le rayon de Bohr est d’autant plus faible que
la largeur de bande interdite est grande, comme nous ’avions précisé lors du traitement par le
modeéle hydrogénoide en 1.1.4. Au dela d’une densité trop élevée, appelée densité de Mott, on
casse les excitons et on obtient un plasma d’électrons et de trous.
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En premier lieu, il était question d’utiliser directement les excitons afin de former un condensat
de Bose-Einstein, et 'utiliser comme source de lumiere cohérente suite a leur recombinaison
radiative, mais a cause des défauts du matériau, il s’avera impossible d’obtenir une cohérence de
phase & grande échelle. Le couplage fort en microcavités a relancé I'intérét général pour obtenir
un condensat dans une phase solide : le polariton!, résultant du couplage entre deux bosons,
est donc lui aussi un boson. Mais, de part sa nature photonique, sa masse effective est environ
un milliard de fois plus faible que celle des atomes de Rubidium [5], et le polariton verra moins
les défauts, une cohérence de phase a plus grande échelle pourra donc s’établir. On peut espé-
rer voir se former des condensats jusqu’a température ambiante, ayant une cohérence de phase
suffisament grande afin de 'utiliser comme émetteur de lumiere.

Cependant, un gaz de polaritons s’éloigne fortement du modele de gaz d’atomes dilués pré-
cédemment cité. Premierement, dans notre étude, nous considérons un gaz en deux dimensions.
Dans la limite thermodynamique, la condensation de Bose-Einstein est impossible pour un sys-
teme 2D (voir annexe A.2) mais toutefois autorisée dans un systéme fini. Pour palier la perte des
polaritons au travers des miroirs, le systéme ouvert est continuellement alimenté afin de recréer
des polaritons, et donc réaliser une condensation hors équilibre. De plus, les polaritons ont un
temps de vie fini ce qui ne leur permet pas d’atteindre I’équilibre thermodynamique (cependant,
I'importance n’est pas d’atteindre un équilibre thermique avec le milieu environnant, mais plutot
un équilibre thermique interne au gaz [5]). Du fait de ce temps de vie fini, la cinétique des pola-
ritons jouera un role fondamental dans les phénomeénes de relaxation, qui sont possibles car les
polaritons interagissent fortement entre eux via leur partie excitonique, alors que les hypotheses
de départ stipulent un gaz de bosons libres sans interactions. Ainsi, pour un gaz de polaritons,
on parlera plutét d’une quasi-condensation de Bose-Einstein [36], qui peut étre décrite par la
théorie thermodynamique ou étre totalement hors équilibre.

Dans la limite thermodynamique, le systéeme peut en revanche subir une transition de phase
vers un état superfluide qu’on appelle transition BKT, due a BEREZINSKII, KOSTERLITZ et
THOULESS [37, 38]. Cet état est tres proche d'un condensat de Bose-Einstein, on retrouve no-
tamment une occupation macroscopique de 1’état fondamental, et une longueur de cohérence
élevée. Cette transition est liée a 'appariton de vortex dans la phase condensée, qui donnent
lieu & d’autres propriétés stupéfiantes comme par exemple la magnétricité [39].

Le déclin radiatif des polaritons amene irrémédiablement a la création d’un photon, ’émission
de lumiere par le condensat sera alors cohérente, monochromatique et unidirectionnelle, ce qui
fait bien entendu penser a une émission laser. La force de ce nouveau type de laser est qu’il ne
requiert pas d’inversion de population comme dans les lasers classiques, on parlera ici de laser a
polaritons, comme proposé pour la premiére fois par IMAMOGLU en 1996 [39].

1.4.3 Condensation des polaritons et effet laser

Afin de réaliser un condensat de Bose-Einstein, nous avons vu que deux voies étaient envi-
sageables : augmenter la densité de particules ou abaisser la température de ces dernieres. Alors
que pour les expériences sur les condensats atomiques, on s’attache a diminuer la température,
les expériences sur les condensats polaritoniques visent a augmenter la densité de polaritons,
grace a un pompage optique. La relaxation des polaritons est gouvernée par des processus de
diffusions stimulés par ’état final, et le seuil de condensation dépendra de 'efficacité de ces der-
niers. Nous allons voir que ceux-ci dépendent spécifiquement de la température et du detuning,
et comment nous pourrons minimiser le seuil de condensation.

1. Par souci de sobriété, on utilisera la dénomination polariton & la place de polariton excitonique de cavité
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a Condensation dans la limite thermodynamique

Considerons tout d’abord que les polaritons ont un temps de vie infini, et qu’ils interagissent
avec un réservoir de phonons caractérisé par Trsseqn- Dans ce systéme idéal, les polaritons vont
pouvoir thermaliser vers T¢sequn, €t suivent une distribution de Maxwell-Boltzmann. A partir
de la densité critique n2(T}¢sequ), les polaritons vont subir une transition de phase vers un état
superfluide et suivent une distribution de Bose-Einstein. Cette densité critique dépend, comme
nous ’avons dit dans la section précédente, de la température ainsi que de la masse des particules
considérées. Or la masse effective des polaritons est d’autant plus faible que ’on se trouve a un
detuning négatif, car leur part photonique est plus élevée, donc la transition de phase vers
un condensat est thermodynamiquement favorisée aux detunings négatifs, et bien entendu aux
faibles températures.

La figure 1.11 représente le diagramme de phase de ZnO. Celui-ci permet de résumer les
différents régimes de fonctionnement d’une microcavité a base d’oxyde de zinc.
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FIGURE 1.11 — Diagramme de phase de ZnO [28].

Le trait vertical représente une limite en température (560 K dans ZnO) au dela de laquelle
le couplage fort devient impossible car 1’élargissement I'c,. des excitons est trop important. Le
trait horizontal représente quant & lui une limite en densité (qui est la densité de Mott) au dela
de laquelle les excitons sont détruits et réduits & un plasma d’électrons et de trous. Au dessus
de ces deux limites, on est dans un régime de couplage faible que I'on a dans les VECSELs, ou
la structure se comportera comme une diode électroluminescente ou une diode laser.

Notre intérét se trouve bien entendu en dessous de ces deux limites, ot un régime de condensation
est possible a une densité suffisamment faible a température ambiante.

b Cinétique de relaxation

Le diagramme 1.11 est obtenu si ’on considére le temps de vie des polaritons comme infini,
ou tout du moins tres grand devant le temps de relaxation des polaritons, ce qui est bien entendu
inexact dans les systémes réels. Expérimentalement, on forme tout d’abord des porteurs libres a
grand k)| grace a une excitation laser non résonante, afin que la cohérence induite par le laser soit
perdue avant que les polaritons aient relaxé vers ’état fondamental. Les porteurs vont s’apparier
pour former des excitons, qui vont constituer un réservoir afin d’alimenter la formation de po-
laritons & grand k) sur la LPB dont la composante excitonique est considérable. Les polaritons
vont ensuite relaxer le long de la LPB selon deux mécanismes : interactions polaritons-polaritons
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et polaritons-phonons (optiques et acoustiques). Les interactions polaritons-polaritons sont es-
sentiellement des collisions qui mettent en jeux uniquement la nature excitonique du polariton,
et sont donc d’autant plus efficaces que celle-ci est élevée. Les phonons optiques ont une relation
de dispersion tres plate, et interviennent tant que 1’énergie des polaritons restante a relaxer est
supérieure a leur énergie pour un vecteur d’onde quelconque, tandis que les transitions énergé-
tiques due aux phonons acoustiques, qui eux ont une relation de dispersion linéaire, se feront a
de faibles énergies et grands vecteurs d’ondes.

En théorie, ces deux mécanismes sont suffisamment efficaces pour permettre une thermalisation
vers Tpéseqan dans la partie encore trés excitonique de la dispersion [40], mais tout au long de la
relaxation, la composante excitonique des polaritons diminue et ceux-ci deviennent de plus en
plus photons. Les interactions deviennent donc moins efficaces au fur et & mesure de la relaxa-
tion. Les polaritons peuvent rester et s’accumuler dans une région appelée goulot d’étranglement
(bottleneck en anglais), située a l'inversion de courbure de la LPB, et observée expérimentale-
ment.

Cependant, en augmentant la puissance de pompage, on crée plus de polaritons, les interactions
polaritons-polaritons augmentent et la relaxation en k| = 0 devient possible. La figure 1.12
retrace les différents processus de relaxation.

E
e-
- {: - ==
LP | phonon exc-exc
emission scattering

A (atk =0) 4 k

LP emission

FIGURE 1.12 — Processus de relaxation [17].

Un parametre important régissant I’'obtention d’un condensat de Bose-Einstein de polaritons
est le temps de relaxation 7,¢;, qui correspond au temps nécessaire pour les polaritons de passer
d’une température induite par le pompage a la température T¢seqn, que 'on comparera a la
durée de vie des polaritons intra-cavité 7, [40].

Regardons tout d’abord les deux cas limites. Quand 7,4 < 7Tpo, la cinétique de thermali-
sation est assez rapide et le gaz relaxera vers un état & Teffective (généralement supérieure a
Tréseau, Ce N'est cependant pas génant car le plus important est que le gaz de polaritons soit
en équilibre thermique interne [5]), et on devrait obtenir un condensat de Bose-Einstein pour
des densités proches de celles prédites par un modele thermodynamique. D’autre part, quand
Trél > Tpol, la distribution des polaritons n’est pas thermalisée, et le seuil dépendra uniquement
de la cinétique de relaxation. On ne pourra pas parler de condensation de Bose-Einstein, mais
seulement de laser a polaritons.
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Or 7,4 est d’autant plus faible que le detuning est élevé, car cela favorise les interactions

polaritons-polaritons et polaritons-phonons du fait de la composante excitonique des polari-
tons plus importante; de méme qu’'une forte température améliore 'efficacité des interactions
polaritons-phonons. D’un point de vue purement cinétique, on préférera se placer a des detu-
nings positifs et a haute température, contrairement a un aspect thermodynamique.
Le seuil de condensation minimal résultera de ces deux tendances divergentes. On se place & un
detuning fortement négatif, ou la cinétique est un facteur limitant, puis on augmente le detuning :
le seuil devrait diminuer, puis atteindre un minimum, ou la cinétique et la thermodynamique
du systeme joue un role équivalent. On continue d’augmenter le detuning, le seuil augmente de
nouveau et la transition de phase est controlé par les parameétres thermodynamiques. Le detu-
ning optimum se trouvera a la limite ou la cinétique et la thermodynamique du systéme joue
le méme 10le, c’est a dire pour 7,4 = Tpy. Le detuning optimum dépendra aussi de la tempé-
rature : celle-ci a deux effets contraires, puisque 7,¢ diminue et ng(TTéseau) augmente quand
Trésean augmente, toutefois le detuning optimum diminuera quand la température augmentera.
L’évolution du seuil de condensation en fonction du detuning est présenté sur la figure 1.13,
pour une microcavité sur laquelle nous reviendrons dans le chapitre 2.
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FIGURE 1.13 - (a) Evolution du seuil de condensation en fonction du detuning pour une couche
active épaisse d’environ 2.5 A. (b) Evolution du seuil de condensation calculé avec les équations
semi-classiques de Boltzmann avec les parametres de la structure caractérisée dans (a) [21].

A une température donnée, le seuil diminue avec le detuning, passe par un minimum puis
augmente. Contrairement a des matériaux tels GaN, qui ont été largement étudiés, le detuning
optimum est ici positif. C’est en fait dfi au fort dédoublement de Rabi dans ZnO qui implique
un puits énergétique plus profond que pour GaN. A basse et a haute température, on remarque
un second minimum pour le seuil de condensation. En fait, pour ces detuning particuliers, la
relaxation est assistée par les phonons LO dont I’étude est détaillée dans la référence [41].
Bien que 'on ait donné toutes les conditions pour avoir 'accumulation d’une population ma-
croscopique de polaritons en k| = 0, ainsi qu'une thermalisation, deux autres facteurs cruciaux
sont a vérifier pour démontrer la formation d’'un condensat de Bose-Einstein. Cette transition
de phase est le passage d’une population incohérente vers une population cohérente, décrite par
une seule fonction d’onde macroscopique. On s’attendra donc a 1’établissement d’une cohérence
spatiale a grande échelle ainsi qu’a I'apparition d’une polarisation linéaire [5].
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En résumé, la preuve de I'obtention d’un condensat de Bose-Einstein polaritonique devra
vérifier les points suivants :

— Obtention de I’équilibre thermodynamique (thermalisation)*

Passage d’une distribution de Maxwell-Boltzmann & une distribution de Bose-Einstein

— Affinement de la largeur de raie (ce qui se traduit par une augmentation de la cohérence
temporelle)

— Apparition d’une polarisation spontanée

— Cohérence spatiale a longue distance

On rappelle que la condition marquée d’une étoile reste facultative concernant I’effet laser a
polaritons. Elle est cependant requise pour parler d’une condensation de Bose-Einstein. Avoir un
condensat de Bose-Einstein implique d’avoir un effet laser a polaritons, mais la réciproque est
fausse. En ce sens, l'effet laser a polaritons est moins strict. Concrétement, ces différents points
seront vérifiés grace a des mesures optiques, dont certaines feront ’objet du deuxieme chapitre.
En effet, les photons sortant de la microcavité sont une fraction des polaritons, I’analyse de la
lumiére réémise permettra de remonter aux propriétés des polaritons intra-cavité.

1.4.4 Intéréts du laser a polaritons

On peut présenter ici les atouts principaux d’un laser a polaritons vis a vis du VECSEL

(Vertical cavity surface-emitting laser), qui est un laser a photon trés proche de par sa structure
du laser a polaritons, mais qui opere en régime de couplage faible. Comme dans tous les lasers
conventionnels, un pompage optique amene la distribution électrons-trous hors de 1’équilibre,
et l'effet laser est obtenu si et seulement si la condition de Bernard-Durrafourg est remplie,
c’est-a-dire quand il y a inversion de population. La lumiere émise provient de la recombinaison
des électrons et des trous, qui est principalement stimulée.
En ce qui concerne un laser & polariton, on s’affranchit de cette inversion de population. L’émis-
sion cohérente débute deés que 'occupation de 1’état fondamental excéde 'unité, et provient de
la fuite des photons au travers de la microcavité. En ce sens, on s’attend a des seuils d’excitation
beaucoup plus faibles. Cette hypothese peut étre vérifiée par une étude en puissance, ou 'on
pourra observer une transition entre le laser & polaritons et le laser & photons [7].

Pour terminer ce premier chapitre, on rappelle ici les principales caractéristiques que devra
avoir une structure dans le but d’étudier des condensats de polaritons :

— Facteur de qualité élevé pour assurer un long temps de vie au photon et donc au polariton

Interactions polaritons-polaritons et polaritons-phonons suffisamment efficaces pour per-

mettre une thermalisation rapide

— Un faible rayon de Bohr ainsi qu’une énergie de liaison élevée pour avoir une forte densité
de Mott

— Une force d’oscillateur élevée pour assurer un couplage aussi fort que possible

Dans le second chapitre, nous nous attacherons a prouver uniquement ’augmentation de
la cohérence temporelle au dela du seuil grace a des mesures de photoluminescence dont les
principes sont développés dans l'annexe B.3. Les autres points comme la cohérence spatiale
ou l'apparition d’une polarisation spontanée n’étant pas démontré, on parlera seulement de
condensat pour qualifier la population partiellement cohérente de polaritons, et non pas de
condensat de Bose-Einstein.
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2 Etude spectroscopique de
microcavités a base de ZnO

Apres un bref exposé de ce que nous chercherons a observer au travers des différentes mesures
optiques, nous présenterons ’étude de deux microcavités a base d’oxyde de zinc : ZFeng et
71232. L’étude de ces échantillons est le fruit d’une collaboration entre quatre laboratoires :
le LABORATOIRE DE PHOTONIQUE ET DE NANOSTRUCTURES (Marcoussis), le CENTRE DE
RECHERCHE SUR L’HETERO-EPITAXIE ET SES APPLICATIONS (Valbonne), le LABORATOIRE
CHARLES CouLOMB (Montpellier) ainsi que 'INSTITUT PASCAL (Clermont-Ferrand). Le LPN a
réalisé la conception et la croissance des DBRs, tandis que les couches de ZnO ont été congues au
CHREA. LIP ainsi que le L2C effectuent tous les deux des mesures optiques sur ces structures.
L’obtention du couplage fort et de l'effet laser a polaritons sera vérifié pour ces deux échantillons,
puis je me concentrerai sur les principaux résultats et exposerai les phénomenes de commutations
polaritoniques et de propagation du condensat de polaritons. Les mesures seront effectuées en
intégralité a 77 K grace a un refroidissement par azote liquide, sous excitation non résonante a
partir d’un laser émettant a 266 nm, pulsé a 130 fs et cadencé a 76 MHz.

2.1 Observation du condensat

Ce sont des mesures combinées de photoluminescence dans le plan réel et de Fourier qui vont
nous permettre de vérifier la condition d’augmentation de la cohérence temporelle nécessaire
a l'obtention d’un condensat. Ces techniques sont présentées dans l'annexe B.3. Le principal
avantage d’une imagerie dans le plan de Fourier est que ’on accede directement a la dispersion
des polaritons, comme on peut le voir sur la figure 2.1 qui présente les spectres d’émission d’une
microcavité CdTe a 5 K pour trois puissances d’excitation [5].

b Emission angle, # (degree)
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FIGURE 2.1 — Observation de la condensation en k| = 0. (a) représente les spectres d’émission

en champ lointain. (b) Courbe de dispersion des polaritons obtenues grace a I'imagerie du plan
de Fourier pour les mémes puissances d’excitation que (a).
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Sous le seuil (a gauche), I’émission provient d’une zone large autour de # = 0. Au niveau du
seuil (au centre), I’émission devient beaucoup plus importante et se localise en § = 0, ce qui se
traduit par une augmentation de la cohérence temporelle. Le maximum d’émission provient du
bas de la LPB ou de plus en plus de polaritons viennent peupler I’état de plus basse énergie,
tandis que les autres états sont saturés. Au-dessus du seuil (& droite), le pic d’émission devient
encore plus intense. De plus, on remarque un léger décalage vers le bleu de la LPB au fur
et & mesure de 'augmentation de la puissance de pompage, généralement attribué aux fortes
interactions polaritons-polaritons au sein du condensat [5].

2.2 Microcavité ZFeng

2.2.1 Description de 1’échantillon

Contrairement aux échantillons classiques, dans lesquels la couche active de la microcavité
est directement épitaxiée sur le DBR inférieur, 'originalité de cette microcavité réside dans
I'utilisation d’un substrat massif d’oxyde de zinc d’une épaisseur de 500 pm. La figure 2.2
retrace la conception de 1’échantillon.

(1) (2) (3) (4)

FIGURE 2.2 — Etape 1 : On fait croitre six paires de H fO3/SiOy sur la couche active, qui
constitueront le DBR inférieur - Etape 2 : Une couche d’aluminium de 100 nm puis un substrat
de silice sont déposés sur le DBR - Etape 3 : La structure est retournée, et la couche active
est polie (mécaniquement puis chimiquement) jusqu’a une épaisseur de quelques centaines de
nanometres - Etape 4 : On fait de nouveau croitre un DBR H fO3/Si05 sur la couche amincie
de ZnO, constitué de neufs paires.

L’utilisation de ce nouveau type de microcavité combine deux avantages : la qualité cristalline
du substrat est exceptionnelle (il est donc exempt de défauts) et les DBRs diélectriques de grande
réflectivité autorisent des facteurs de qualité tres élevés, qui avoisinent 4000, ce qui n’avait jamais
été atteint auparavant dans ZnQO. De telles valeurs permettent d’atteindre des temps de vie pour
le photon de l'ordre de la picoseconde. Par ailleurs, cette technique de fabrication entraine un
fort gradient d’épaisseur, et I’échantillon présentera des zones allant d’une épaisseur de 100 nm
jusqu’a plus de 800 nm. L’énergie de dédoublement de Rabi dépendant de I’épaisseur de la couche
active, celle-ci atteint des valeurs s’échellonant de 180 a 260 meV. Ces propriétés permettent de
former des condensats dans une gamme de température allant de 4 a 300 K, et d’'une fraction
excitonique entre 17 et 96 % [21]. Une situation trés singuliére se produit dans ces zones épaisses
de I’échantillon, dans lesquelles plusieurs modes de cavités sont autorisés, et par suite autant de
modes polaritoniques, comme le montre la figure 2.3.
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FIGURE 2.3 — Spectre d’émission sous le seuil le long du gradient d’épaisseur [21].

Cette figure constitue par ailleurs la preuve que le systeme est dans un état de couplage fort :
au fur et & mesure que ’'on s’approche du mode excitonique, la courbure des modes polaritoniques
devient de plus en plus plate.

2.2.2 Observation du couplage fort et de I’effet laser

Les preuves du couplage fort ainsi que de 'obtention d’un condensat dans cette microcavité
ayant fait objet de la référence [21], je tiens toutefois a présenter les résultats d’une mesure
que j’ai effectué et qui m’a permis, pour la premiere fois, d’observer 'effet laser. La figure 2.4
présente les mesures dans ’espace réel et de Fourier pour différentes puissances d’excitation.
Dans l'espace de Fourier, nous distinguons deux courbes dispersions : celle a haute énergie
posséde une courbure plus plate que celle a basse énergie, ce qui témoigne de sa nature plus
excitonique et de I’état de couplage fort. Lorsque la puissance du laser augmente, les polaritons
vont relaxer le long de la branche inférieure (la branche supérieure étant défavorisée thermo-
dynamiquement car elle est trop proche des excitons), et les photons émis proviendront préfé-
rentiellement de cette branche. Une simulation numérique basée sur le modele semi-classique
présenté en ?? nous permet de déterminer les coefficients de Hopfield : en & = 0, les polaritons
sont & 47 % photon.

Au niveau du seuil, qui se situe entre 3 et 4 mW, on observe un amincissement de la raie
d’émission et une exaltation de I’émission qui gagne presque une décade, ce qui prouve ’aug-
mentation de la cohérence temporelle du condensat. Le léger décalage vers le bleu typique de
I’apparition de l'effet laser & polaritons du fait des fortes interactions polaritons-polaritons au
sein du condensat est aussi présent et vaut environ 2 meV. Dans ’espace réel, I’émission se
localise au-dessus du seuil et le pic d’émission devient plus intense et est de l'ordre de 1 pm?.
On pourra aussi remarquer que la courbure de la dispersion est nulle au dela du seuil, ce qui est
attribuée a une transition de phase vers un verre de Bose ayant fait 'objet de la référence [42].
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FIGURE 2.4 — Spectre d’émission dans I’espace réel et de Fourier pour des puissances moyennes
allant de 100 uW a 4 mW.

2.2.3 Commutation entre les modes polaritoniques

Nous allons montrer que dans les zones épaisses, ou plusieurs modes polaritoniques sont ac-
cessibles, les polaritons vont choisir une branche préférentielle pour condenser, et ’on pourra
observer des commutations entre ces différentes branches en jouant sur le detuning ou la puis-
sance d’excitation du laser.
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Raisonnons tout d’abord en fonction du detuning, et considérons une zone de ’échantillon

autorisant plusieurs modes polaritoniques tout en fixant la puissance de telle sorte que le systeme
se trouve dans un état d’émission laser.

-25°

Energie (meV)

FI1GURE 2.5 — Commutations polaritoniques provoquées par une diminution du detuning a une
puissance d’excitation constante.

L’émission provient de la LPB1, branche sur laquelle les polaritons préferent relaxer, comme
le montre la figure 2.5. Lorsque 'on se déplace vers des zones un peu plus épaisses, le detu-
ning diminue ainsi que la part excitonique des polaritons, ce qui va défavoriser les interactions
polaritons-polaritons qui permettent la relaxation vers I’état fondamental. Quand le mode de-
vient trop photonique et que la condensation est défavorisée cinétiquement, le systeme commute
au niveau de la branche plus excitonique et I'effet laser survient sur ce mode qui est cinétique-
ment plus favorisé et proche du detuning optimal.

Ce switching peut aussi étre controlé en faisant varier la puissance d’excitation du laser a

detuning constant. La figure 2.6 montre 1’évolution de ’émission lors de I'augmentation de la
puissance du laser.

25°  Angle 25°-25°  Angle 25° 25°  Angle 25°

FIGURE 2.6 — Switchs polaritoniques provoqués par une augmentation de la puissance d’excita-
tion du laser, a detuning constant.
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Au seuil, leffet laser survient au niveau de la LPB1, qui est 7 % photon et donc cinétiquement

favorisée, contrairement a LPBO0 qui est 27 % photon. Cependant, ’augmentation de la puissance
d’excitation va créer plus de porteurs de charges et par suite plus de polaritons, ce qui va stimuler
les interactions mettant en jeux les polaritons puis les autoriser a relaxer le long de la LPBO0 afin
d’atteindre ’état fondamental de ce mode.
Ce processus est treés intéressant pour deux raisons. D’une part, il ouvre la voie vers la conception
de lasers accordables qui fonctionneraient a bas seuil. D’un point de vue plus fondamental, la
modification de la fraction photonique lors d’un switch permet d’étudier des condensats aux
propriétés et aux comportements considérablement différents.

2.2.4 Propagation du condensat

Plusieurs mesures dans l'espace réel ont mis en avant un comportement surprenant du

condensat : celui-ci ne reste pas statique sous le spot d’excitation mais se déplace. Ce phénomene
est rendu possible notamment grace aux facteurs de qualité élevés qui procurent aux polaritons
une durée de vie suffisamment longue pour leur laisser le temps de se propager. D’autres cas de
propagation ont été reporté, mais dans une situation ou les facteurs de qualité sont de 'ordre
de 30000 (dans du GaAs), et ou la structure est congue de telle sorte que les condensats de
polaritons soient guidés [43].
Nous détaillons ici une étude complete d’un point de I’échantillon qui expose le cas de pro-
pagation le plus spectaculaire et intéressant que 1’on ait pu observer dans I’échantillon ZFeng.
La figure 2.7 présente une cartographie de I’échantillon, obtenue en pointant I’énergie du mode
polaritonique pour différentes positions du spot sur I’échantillon. On rappelle que les modes po-
laritoniques se décale vers les basses énergies quand on augmente I’épaisseur, et se décale vers les
hautes énergies quand on la diminue. Le profil d’énergie nous permettra donc de se représenter
le profil d’épaisseur.
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FIGURE 2.7 — Profil énergétique d’une zone de ZFeng.

Nous vérifions ici que ’échantillon présente un fort gradient, qui est de 'ordre d’une dizaine
de meV sur une zone d’environ 30 pum, ainsi qu’'une surface relativement homogene. L’étude
des diagrammes d’émission dans le plan réel de la figure 2.8 nous permettent de quantifier le
déplacement du condensat.
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FIGURE 2.8 — Diagramme d’émission dans ’espace réel pour des puissances allant de 500 uW a
2.3 mW.

Le déplacement du condensat est tres apparent au dessus du seuil, ou le maximum du pic
d’émission se déplace de 12 um selon x. Le spot d’émission est représenté par ’ellipse en pointillé
sur la figure. Intuitivement, on peut penser que le gradient joue un role majeur dans ce phé-
nomene. En effet, toutes les autres mesures effectuées, indépendamment des autres parametres
tels que le detuning ou le profil de surface, présentent des déplacements supérieurs & 5 um. Le
spot du laser jouerait un role répulsif qui éjecterait les polaritons et ceux-ci seraient accélérés
par le gradient. Cependant, aucune corrélation n’a pu étre établi entre la force du gradient et la
longueur de propagation du condensat.

On se propose maintenant d’étudier les mémes phénomenes pour une autre microcavité
sensiblement différente de I’échantillon ZFeng.

2.3 Microcavité 71232

2.3.1 Description de I’échantillon

La conception de cette microcavité est totalement différente que celle que nous venons d’étu-
dier, dans le sens ou celle-ci a été entierement épitaxiée. En contrepartie, 'oxyde de zinc de
cette microcavité est d’une qualité moindre en comparaison de celle de la microcavité ZFeng.
Le substrat est une couche de silicium sur laquelle des motifs (losanges, carrés, hexagones) de
différentes tailles ont été gravés, qui vont servir de précurseurs a la croissance. Le DBR infé-
rieur est constitué par 30 paires d’AIN/AlGaN et ceux-ci ne présentent aucune fissure pour les
motifs inférieurs une centaine de um. Ce résultat n’a jamais été réalisé auparavant et constitue
une prouesse technologique. La couche de ZnO présente une épaisseur de 7\/4 ce qui n’autorise
pas le multimode présent dans la microcavité ZFeng. Enfin, le DBR supérieur est constitué par
11 paires de H fO3/Si03. De plus, I’échantillon Z1214 ne possede pas de gradient d’épaisseur.
Cette caractéristique a été vérifiée par des mesures effectuées au laboratoire Charles Coulomb
de Montpellier, qui montrent que le mode polaritonique ne se décale pas pour des déplacements
de l'ordre de 100 pm. Ce degré de liberté étant supprimé, nous allons pouvoir regarder I'in-
fluence de celui-ci sur le comportement du condensat. Les mesures suivantes ont été effectuées
sur différents morceaux de 1’échantillon, que I'on peut observer sur la photographie 2.9.
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FIGURE 2.9 — Photographie de ’échantillon Z1232. On observe les motifs de différentes tailles

gravés post-croissance sur le substrat de silicium

Les zones mesurables de la microcavité sont celles qui présentent les mésas de différentes
formes. Cette conception particuliere avait pour but de regarder I'influence de la forme et de
la taille des mésas sur la viabilité des différentes couches relatives a 1’échantillon. Des mesures
préliminaires ont permis de déterminer le facteur de qualité de cet échantillon, qui dépasse 1400
pour certains points, comme le montre la figure 2.10 (le L2C a détecté de son coté des zones
présentant un Q de 1900), ce qui sont des valeurs suffisantes pour atteindre le régime couplage

fort avec un temps de vie du photon de 0.3 ps pour un Q de 1400.
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FIGURE 2.10 — Détermination du facteur de qualité de la microcavité 7Z1232.
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2.3.2 Observation du couplage fort et de l’effet laser

Des mesures (non présentées ici) d’imagerie dans ’espace réciproque ont permis d’observer
le changement de courbure des modes polaritoniques au fur et a mesure que 1’on se rapproche de
la relation de dispersion des excitons et donc de certifier I’état de couplage fort dans ce systeme.
Les spectres d’émission sont présentés sur la figure 2.11 ou j’ai fait le choix de mettre seulement
deux spectres : avant et aprés le seuil, uniquement dans l’espace de Fourier. Les mesures en
espace réel seront utilisées dans la section 2.3.3 afin d’étudier la propagation.
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FIGURE 2.11 — Spectre d’émission dans ’espace de Fourier pour des puissances moyennes de 3
et 3.5 mW.

Le seuil de I’émission laser, situé entre 3 et 3.5 mW, est vérifié grace a ’amincissement de la
raie d’émission, I’augmentation de 'intensité et au décalage vers les hautes énergies.

Cependant, on peut noter d'une part que le seuil est deux a cinq fois supérieur a ceux de
la microcavité ZFeng, d’autre part que I'intensité de ’émission est aussi beaucoup plus faible.
Concernant le seuil plus élevé, cela s’explique simplement par I’énergie de déboulement de Rabi
inférieure a celles que l'on trouve dans la microcavité ZFeng, ainsi que le moindre facteur de
qualité. L’émission plus faible provient de la grande réflectivité du DBR supérieur, qui possede
deux paires de plus que celui de la microcavité ZFeng.

2.3.3 Propagation du condensat

La figure 2.12 expose les spectres d’émission dans ’espace réel, ou le cercle en pointillé
représente le spot d’excitation.
Un faible déplacement du condensat selon y est visible, mais I'incertitude sur les mesures étant
de l'ordre du micrometre (instabilité du spot laser, vibrations du cryostat. .. ), on peut affirmer
que le condensat reste statique.
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FIGURE 2.12 — Diagramme d’émission dans I'espace réel pour des puissances moyennes allant de
1a3.5mW.

Ce résultat tres important nous permet d’avancer que la propagation des condensats de
polaritons est intimement liée & la présence ou non d’un gradient d’épaisseur de la couche active.
Quand celle-ci présente un gradient, comme la microcavité ZFeng, le spot d’excitation faiblement
répulsif éjecte les polaritons qui sont ensuite accélérés par ce gradient. Dans la microcavité 21232,
dont la couche active est plane, le spot expulse légerement les polaritons qui restent autour de
ce dernier.
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Conclusion

Au cours de ce stage, nous avons abordé 1’étude du couplage fort entre les excitons de semi-
conducteurs massifs et les photons piégés dans les microcavités planaires a base d’oxyde de zinc,
ainsi que de la condensation de Bose-Einstein en phase solide.

Un premiére partie a permis de détailler tous les outils nécessaires a la compréhension du
régime de couplage fort ainsi que les conditions nécessaires a 1’établissement de ce dernier.
On rappelle que lorsque le temps de cohérence de l’exciton ainsi que le temps de vie du pho-
ton intra-cavité deviennent supérieurs au temps caractéristique de 1’établissement du couplage
exciton-photon, les états propres du systéemes sont des états mixtes appelés polaritons que 1’on
peut voir comme une oscillation entre 1’état excitonique et photonique. Ceux-ci sont séparés
par un écart en énergie appelée dédoublement de Rabi, proportionnel a la racine carrée de la
force d’oscillateur de ’exciton. Or 'oxyde de zinc présente des forces d’oscillateur extrémement
élevées, cela en fait donc un candidat tres approprié a I’étude du couplage fort a température
ambiante.

Nous avons ensuite examiné le comportement bosonique des polaritons, qui reste valable
dans la mesure d’une faible densité. Ce comportement permet bien entendu 1’étude de tran-
sitions de phases quantiques, comme la condensation de Bose-Einstein. En outre, utiliser le
condensat comme source de lumieére cohérente, monochromatique et unidirectionnelle ouvre la
voie la conception d’un nouveau type de laser appelé laser a polaritons. L’avantage de ce nou-
veau type de laser est qu’il fonctionne a un seuil beaucoup plus bas que les lasers actuels, ce
qui serait bien sir trés avantageux en termes de consommation. I’oxyde de zinc est donc un
matériau idéal pour la conception de composants fonctionnant a température ambiante.

Enfin, la partie expérimentale de ce stage nous a permis de prouver I'état de couplage fort
et de l'effet laser via des mesures en champ lointain. Le changement de courbure des branches
polaritoniques a été observé ce qui est typique du régime de couplage fort en microcavités,
tandis que l'effet laser est prouvé en mesurant les fortes non-linéarités que montre le systéme
au-dessus du seuil. Ensuite, d’autres phénomeénes liés a la nature du condensat ont été étudiés.
Tout d’abord, la possibilité d’obtenir des commutations polaritoniques a été vérifié, qui sont en
trés bon accord avec les modeles théoriques qui décrivent le compromis entre régime cinétique
et thermodynamique. Enfin, I’étude de la propagation du condensat a été traité. On rappelle
ici un résultat marquant suite aux mesures effectuées : la propagation est fortement dépendante
du profil d’épaisseur de la couche active, on a pu observer des déplacements supérieurs a une
dizaine de micrometres.

Une étude plus approfondie de ces phénomenes devrait permettre d’amorcer la réalisation

d’autres composants opto-électroniques basés sur les condensats de polaritons, tels que les com-
mutateurs, les transistors et finalement les circuits polaritoniques.
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A Condensation de Bose-Einstein
pour des bosons massifs

Considérons un gaz de bosons massifs sans interactions, qui sont non relativistes et ou le
spin sera négligé. Ce systéme est & une température T et compris dans un volume V = L%, ot
L est la taille du systeme et d sa dimension.

Le nombre total de bosons est donné par :

+oo
N= [ fas(B)g(E)aE (A1)
Ou fpe(F) = E%‘“l est la fonction de distribution de Bose-Einstein (on notera kg1 = f3)
eXp ToF

Et g(E)dE représente la densité d’états dans I'espace des énergies.

A.1 Cas tridimensionnel

Dans un systeme a trois dimensions, la densité d’états dans ’espace des k est donnée par :

Amk2dk
g(k)dPk =~ ‘é (A.2)
()
Et ’énergie s’écrit £ = %
On obtient aisément g(E)dE tel que :
2V 3 N 3
g(E)dE = ﬁ(Qm)wr\/EdE ol V=1L (A.3)
Ainsi N3P g'écrit :
+oo 1 2V 3
N3P = / ~—(2m)2nVEdE
) e AE ) 1 2T E
2V 3 +oo 1 1
= —(2m §7T/ VEdE
w3 P L BB =) 1= exp —A(E — )

:2V(2m)g7r/0+oo VE

+oo
3 (D exp—B(E — p)l)dE
h ) =0

exp B(E — p) =

00 100
= K(Qm)%ﬂ " \/E(Z exp —3(F — p)l)dE
=1

=3 ;
3 oo X

:%(m)m ; VE(Y_ exp—(BEl) exp(Bul))dE
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On effectue un changement de variable en posant SEl = z :

2V s Xex [) [To°
N3P = ﬁ(2mﬁ)gﬂz I;?E/’é'u)/o 212 exp —(z)dx (A.4)
=1

On reconnait la fonction I'(t) pour U'intégrale, avec ¢t = 3/2. Or I'(3/2) = /7/2 :

4 s <X exp(Bpul)
3D __
N = ﬁ(2m’ﬂ'kBT)2 E ﬁT

=1

(A.5)

Or le nombre moyen de particules donné par fpp(F) est positif, ce qui implique que E > u
pour E quelconque, donc p sera négatif ou nul. N3p est bien entendu maximal pour p = 0,
potentiel auquel la condensation va avoir lieu. D’autre part, Zliolo 13% est la fonction zéta de
Riemann qui vaut ((3/2) ~ 2.612. On appellera N3P le nombre critique de bosons au-dela
duquel les bosons vont condenser, celui-ci s’écrit :

\% 3
N3P = 25 (2mrkpT)2((3/2) (A.6)
On peut ensuite exprimer la température critique :
21 h? N3P 2/3
730 = =1 ¢ (A7)
mkp \ VE(3/2)

La température critique dans le cas 3D dépend uniquement de la densité de particule, le
passage a la limite thermodynamique est donc possible.

A.2 Cas bidimensionnel

Dans un systeme a deux dimensions, la densité d’états dans l’espace des k est donnée par :

g(k)d*k = —5— (A.8)
(%)
2 . Y4 __ hk?
Et I'énergie s’écrit £ = 5~
On obtient aisément g(E)dE tel que :
25 . 9
g(E)dE = ﬁmﬂdE ouS=1L (A.9)
Les mémes types de calcul que pour le cas 3D permettent d’exprimer N3P tel que :
Foo 1 25 S X exp(Bul)
NQD:/ —mmrdE = —2mrkpT Y ——12 A.10
o expBE—p 1" pa2mmksl ) = (A.10)

I=1

Or, pour p = 0, la fonction de Riemann (1) diverge. La transition de phase vers un condensat
de Bose-Einstein pour un gaz de bosons 2D est impossible dans la limite thermodynamique.
Cependant, dans le cas ou la boite de dimension L est finie, on peut calculer une température
de condensation TP proportionnelle & N2P/Sin(N?P) [23]. On voit bien que la température
critique tend vers zéro quand on augmente la taille de la boite tout en maintenant la densité
constante.
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B Techniques expérimentales et
modélisation

La spectroscopie optique est I’étude des rayonnements réémis, absorbés ou transmis par un
matériau suite a une excitation lumineuse. L’Opération de Spectroscopie optique des Solides
avec laquelle j’ai travaillé dispose de plusieurs techniques d’analyses optiques : ellipsométrie, ab-
sorption optique détectée thermiquement, (micro)réflectivité (continue, résolue en angle, résolue
en temps a 1’échelle de la femtoseconde), mélange & quatre ondes, (micro)photoluminescence.
Ces différentes techniques permettent de sonder I’échantillon étudié, afin de réveler ses proprié-
tés intrinseques (indice, coefficient d’extinction, constante diélectrique, forces d’oscillateurs. . . ),
structurales (épaisseur, composition d’alliage, contrainte. ..) et enfin les propriétés extrinseques
(dopage, défauts. .. ). Les différents phénomeénes observables suite a l’excitation lumineuse d’un
matériau sont résumés sur la figure B.1.

Photoluminescence
’/T (mécanismes radiatifs)

Source lumineuse |::> ) . -
Echantillon a

) . =——>  Transmission
Réflectivité analyser

Ellipsométrie

“A  Absorption Optique
détéctée thermiquement

Photons réfléchis (mécanismes non-radiatifs)
—3> Photons transmis

=-==>» Photons réémis
==+==3» Phonons émis

Ficure B.1 — Réponses d’un matériau suite & son excitation lumineuse.

Lors de mon stage, j’ai eu ’occasion d’utiliser les techniques de micro-réflectivité et de micro-
photoluminescence, que je vais décrire dans ce qui suit.

B.1 Réflectivité

B.1.1 Principe

La réflectivité est une technique d’analyse consistant a mesurer, en fonction de la longueur
d’onde ou de I’énergie, I'intensité du faisceau lumineux réfléchi par ’échantillon. La figure B.2
montre un exemple de spectre de réflectivité d’un échantillon d’oxyde de zinc épitaxié sur saphir
ou trois zones aux comportements sont observés.

En dessous de 3.35 €V (1), le matériau est parfaitement transparent, la coefficient de réflexion
non nul tient du fait d’une réflexion partielle au niveau de 'interface avec le substrat. Au-dessus
du gap situé a environ 3.4 eV (3), le matériau est fortement absorbant. Enfin, la zone (2) reflete
les transitions excitoniques liées principalement aux excitons libres du matériau, au niveau des-
quelles 'interaction entre le photon incident et ’exciton est forte ce qui provoque d’importantes
variations de la constante diélectrique et donc du coefficient de réflectivité. Cette technique met
donc principalement en évidence les transitions intrinseques, mais aussi les modes de résonance
de la microcavité, que 1’on peut ajuster en se déplacant a la surface de I’échantillon (si la couche
active présente un gradient d’épaisseur), ou en faisant varier l'angle d’incidence du faisceau.
Quand les modes excitonique et photonique entrent en résonance, on apercoit un dédoublement
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FIGURE B.2 — Spectre de réflectivité d’un échantillon de ZnO [11].

du pic de réflectivité caractéristique de I’apparition des polaritons et du couplage fort. La courbe
d’anticroisement des deux modes peut aussi étre déduite de ces spectres comme le montre la
figure B.3, a partir d’une mesure résolue en angle, de méme que ’énergie de dédoublement de
Rabi.

3700

= = Reflectivity

5 3600 - Simulation (QP model) 1
8 S 3500 .
E :

c

2 I 3400 .
% GC) - :_;_’_;_’k_,:/_”
5 L

> 3200 i
i LPB

3100

L — - 1
3200 3400 3600 3800
Energy (meV)

F1GURE B.3 — Courbes de dispersion présentant I’anticroisement (& droite) démontrant le cou-
plage fort déduites des spectres de réflectivité résolue en angle d’un échantillon de ZnO (a
gauche).

B.1.2 Dispositif expérimental

Le dispositif expérimental que nous utilisons afin de mesurer les spectres de réflectivité d’un
échantillon est illustré sur la figure B.4. Celui-ci peut aussi servir pour effectuer une mesure de
photoluminescence, sur laquelle nous reviendrons dans la section B.3.

La source lumineuse est une lampe xénon (1) émettant une lumiére polychromatique dans la
gamme 0,23 - 2,5 um. Le faisceau traverse un objectif de microscope (2) de tres courte distance
focale afin de réduire le diametre du spot sur ’échantillon jusqu’a 2 um, d’ott une dénomination
de micro-réflectivité.

L’objectif permet de collecter les photons émis dans un cone situé en +25° : la résolution an-
gulaire est assurée par un diaphragme (3) placé sur le trajet des rayons lumineux afin de sé-
lectionner 'angle par translation. Une lentille (4), placée en amont de I’échantillon, focalise la
lumiere réfléchie par ce dernier sur les fentes d’entrée d’un spectrometre couplé a une caméra
CCD qui va détecter le signal. Le spectrometre assure le balayage des longueurs d’onde gréce
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F1GURE B.4 — Dispositif expérimental du montage de réflectivité et de photoluminescence réalisé
au laboratoire.

a un réseau commandé par un ordinateur. La caméra CCD, dont le capteur est une matrice de
1024 pixels sur 256, permet d’enregistrer en une seule acquisition une fenétre de longueur d’onde
dont I’étendue dépend du réseau utilisé.

Un cryostat a circulation d’hélium ou d’azote (5) contient I’échantillon qui est collé sur un sup-
port en cuivre, et permet de travailler & des températures allant de 5 a 300 K.

Les spectres obtenus sont ensuite normalisés, simplement en les divisant par le spectre de
réflectivité d’un miroir d’aluminium enregistré dans le méme intervalle d’énergie et avec les
mémes conditions d’expériences. Afin d’établir une corrélation entre les spectres obtenus expé-
rimentalement et ceux attendus théoriquement, on utilise un formalisme matriciel pour calculer
numériquement le coefficient de réflectivité, présenté dans la section suivante. Ces simulations
nous permettront par ailleurs de déterminer les énergies de dédoublement des structures étudiées.

B.2 Modélisation des spectres de réflectivité

B.2.1 Formalisme des matrices de transfert

La méthode des matrice de transfert [44] permet de calculer la réflectivité d’une structure
composé de n couches de matériaux caractérisés par leur indice optique. Celle-ci consiste a rem-
placer chaque couche de la structure par une matrice couche, et chaque interface entre deux
couches par une matrice interface, dont le produit nous donnera un matrice totale dont on
pourra déduire la réflectivité de la structure complete. Cette méthode est basée sur le fait que
les équations qui gouvernent la propagation de la lumiére sont linéaires et que la continuité de
la composante tangentielle des champs a travers une interface entre deux milieux isotropes peut
se traduire par une matrice 2 x 2.

Nous considérons la structure de la figure constituée de n couches paralléles insérées entre
deux milieux semi-inifinis : le milieu ambiant (indicé 0) et le substrat (indicé n+ 1). L’axe z est
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orienté selon I'axe de croissance des couches. Tous les milieux sont supposés linéaires, homogenes

et isotropes. Nous notons IV; I'indice de réfraction complexe de la i€ couche et d; son épaisseur.

Milieu O 0o

Y e X

n+1

FIGURE B.5 — Schéma de la strucure. j désigne l'interface entre les deux milieux ¢ — 1 et .

Nous noterons ET(z) et E~(z) les amplitudes complexes des ondes planes, se dirigeant
respectivement vers les z positifs et vers les z négatifs. Le champ total en z peut étre décrit par
un vecteur a deux composantes :

B(z) = (gfgg) (B.1)

Le champ en z peut étre relié au champ en 2z’ par une matrice appellée T telle que :

E+(2) _ T11 T12 E+(2/) (B 2)
E_(Z) T21 T22 B (Z/) )

La matrice T est en fait le produit entre une matrice interface (que 'on appellera I) et une
matrice couche (que 'on appellera C), grace a laquelle on décrira ’ensemble de la structure.

a Matrice interface I

Cette matrice relie les champs a l'interface entre deux milieux ¢ — 1 et ¢ tel que :

Ef 1(2)\ _ (In L2\ (Ef(2)
( j‘z_i(z)> N <I21 122) (Ej_z(z)> (55)

Les systémes d’équations suivants sont obtenu en écrivant les amplitudes réfléchies et trans-
mises, et exprimant les composantes du champ dans le milieu i-1 en fonction du milieu i.

J

+ _ + -
Ef =t Bl +riia B

— _ . . + - p—
E; 1 =ri1iBfiy + i By

+ _ 1 -+ . B nke
Eiia= (Eaz + T“lﬂEJ’,i)

_ 1 . It . I
T tic1y (rl_llej,i + T’_l”Ejyi)
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Or, rj;—1 = —ri—1,; et t—1ti—1; + 7“1-271 = 1, ce qui nous permet de déduire la matrice

interface qui s’écrit :

3

=L (b (B.4)
tj Tj 1

Ou r; et t; sont simplement les coefficients de Fresnel.

b Matrice couche C

Quand on considere une seule couche, caractérisée par son indice et son épaisseur, on peut
relier les champs a 'entrée en zy et a la sortie de la couche en zy + d par :

Ej(zo) _ [expid 0 E;-r(zo +d) (B.5)
E (20) 0  exp—j¢i) \Ej (20 +d) '
Ou ¢; est le déphasage induit par la traversée de la couche ¢ qui s’écrit :

¢ = %Nidcos 0; (B.6)

¢ Matrice T

La matrice T qui caractérise 'intégralité de la structure, est obtenue en multipliant les
matrices I et C, et relie les champs électriques du milieu d’incidence et du substrat.

Ey\ _ (T T2\ (Eiq (B.7)
Ey Tor Too 0 :

On peut donc exprimer Ej et E; tels que Ef = T11E;l,; et E; =T51 E,, . On obtient les
coefficients de réflexion et transmission en amplitude :

:%:%ett:%:% (B.8)
Et en intensité :
. T Npti,. Nopr| 1
R=r :T—ll et R= N tt* = No |Tu (B.9)

B.2.2 Modélisation de la constante diélectrique

Afin de caractériser la constante diélectrique de la couche active (qui va nous permettre de
déterminer par la suite les propriétés optiques du matériau), nous assimilerons les excitons & des
oscillateurs harmoniques, que nous traiterons grace au modele de Drude-Lorentz.

Considérons un ensemble d’oscillateurs, le principe fondamental de la dynamique s’écrit :

m la masse effective,

4 le vecteur déplacement,

v le coefficient d’amortissement,
wp la constante de rappel,

e la charge élémentaire,

et E = Eyexp [j(féﬁ — wt)]

d*i du

— Wil —eE  ou

En cherchant des solutions de la forme 4 = ug exp {j (Eﬁ — wtﬂ, on obtient :

—eE

2

uzm(wo—MQ—jq/w)

(B.11)
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Cette relation nous permet de déduire le vecteur polarisation pour un ensemble de N oscil-
lateurs :

Ne2E

P=—eNi=
enNu —w2—ij)

(B.12)

m (w

Puis la constante diélectrique grace a la relation constitutive du milieu qui s’écrit D=¢P=
eoep + P :

w2

p
= B.13
6’!’ 6b+u}8—w2—]h'yw ( )

O ¢, représente les contribution hors résonance de ’ensemble des autres transitions optiques.
w]% est la pulsation plasma au carré, et vaut Ne?/me, ce qui est I'expression classique de la force
d’oscillateur que nous avons introduit dans la section. Finalement, on peut écrire ’expression
de la constante diélectrique en fonction de I’énergie telle que :

A
— E? — jyE

Ou E.;. est Iénergie de I'exciton, hy ’élargissement a mi-hauteur, et A le parametre lié a
la force d’oscillateur de la transition.

€ = €p + (B.14)

E2

ExC

B.3 Photoluminescence

B.3.1 Principe

Cette technique d’analyse renseigne sur les propriétés intrinseques du matériau, mais surtout
sur les propriétés extrinseques comme les défauts ou les niveaux d’impuretés. L’échantillon est
excité grace a un faisceau laser, dont 1’énergie est supérieure au gap de ce dernier, et I’absorption
du photon crée une paire électron-trou possédant une quantité de mouvement importante. Le
retour a I’équilibre peut se faire via des processus radiatifs, avec émission de photons, ou via des
processus non radiatifs qui mettent en jeu des phonons. La spectroscopie de photoluminescence
est 'analyse des photons réémis par un échantillon. Il existe différents processus de recombinai-
sons optiques (recombinaison bande & bande, excitons libres, excitons piégés sur donneurs. .. )
que nous ne détaillerons pas ici car nous nous intéressons uniquement a la photoluminescence
provenant du couplage fort. En effet, les polaritons peuvent émettre de la lumiére lorsque leur
composante photon s’échappe de la microcavité.

B.3.2 Dispositif expérimental

Le dispositif est sensiblement le méme que pour le montage de réflectivité (voir figure B.4),
la différence vient de la source d’excitation (6), qui dans ce cas est un laser 266 nm pulsé, dont
la durée de I'impulsion est de 130 fs avec un taux de répétition de 76 MHz. Un expanseur de
faisceau (7) peut étre ajouté sur le trajet du laser pour augmenter la surface éclairée sur 1’objectif
et reformer un faisceau de rayons paralléles. Enfin une roue de densités optiques (8) est utilisée
pour abaisser la densité de puissance sur I’échantillon.

B.3.3 Imagerie dans ’espace de Fourier

Contrairement a une imagerie dans le domaine spatial qui permet d’obtenir directement le
spectre d’émission en deux dimensions, I'imagerie dans ’espace de Fourier permet d’obtenir
directement les relations de dispersion polaritoniques. En effet, on sonde ici la distribution des
polaritons dans I’espace réciproque en imageant le plan de Fourier a I’entrée du monochromateur.
On peut définir la direction d’un photon sortant de la microcavité par le couple (0, ¢), 6 étant
I’angle d’émission du photon par rapport a la normale de la microcavité et ¢ ’azimuth du
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photon. Le plan de Fourier est le plan dont chaque point rassemble tous les photons venant
d’une direction de I’échantillon, le montage optique permettant d’observer ce plan est présenté
sur la figure suivante :

Fente d'entrée
du spectrometre
ou est image le
plan de Fourier

Plan de Fourier

Echantillon Lentille de Fourier
] Objectif

F1GURE B.6 — Montage optique destiné a imager le plan de Fourier.

On image le plan de Fourier directement dans la fente d’entrée du monochromateur, orientée
suivant I’axe x, on conserve donc l'information sur I'angle d’émission 6 dans la direction de
la fente (direction x), et la longueur d’onde d’émission A peut étre analysée dans la direction
perpendiculaire (direction y) grace au réseau de diffraction du monochromateur, et un simple
changement de variable permet de passer du couple (6, ¢) au couple (E, k), et donc d’obtenir
la relation de dispersion polaritonique. On pourra passer simplement passer d’une imagerie a
I’autre en enlevant ou en mettant la lentille de Fourier dans le montage optique.
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Résumé

Etude des polaritons excitoniques dans des microcavités planaires a base de
ZnO

Ce mémoire est consacré a ’étude spectroscopique du couplage fort lumiere-matiere en
microcavité a base de ZnO ainsi qu’a la condensation de Bose-Einstein en phase solide, et
contribue aux travaux menés pour I'obtention d’un laser & polaritons fonctionnant jusqu’a
température ambiante.

Les structures étudiées seront caractérisées grace a des mesures de réflectivité et de photolu-
minescence dans le plan réel et dans le plan de Fourier, ce qui permet d’obtenir directement
les relations de dispersion des polaritons excitoniques de cavité et de démontrer I’état de
couplage fort. Des simulations numériques basées sur le formalisme des matrices de transfert
et un modele de quasi-particule nous permettront de modéliser nos structures et de vérifier
les corrélations avec les résultats issus des expériences.

Une étude plus particuliere sera dédiée a la propagation du condensat de polaritons ainsi
qu’aux parametres affectant cette propagation, puis a la possibilité d’effectuer des commu-
tations entre les modes polaritoniques.

Mots clefs : couplage fort lumiére-matiére, condensat de Bose-Finstein, laser a polari-
tons, microcavité, spectroscopies optiques, Téflectivité, photoluminescence, ZnO

Abstract

Study of excitonic polaritons in a planar ZnO based microcavity

This report is devoted to the spectroscopic study of the strong light-matter coupling in
Zn0O-based planar microcavities as well as Bose-Einstein condensation in the solid state, and
contributes to the work to obtain a polariton laser operating up to room temperature.

The structures studied are characterized through reflectivity measurements and photolumi-
nescence in the real plane and the Fourier plane, which directly provides polaritons dispersion
and demonstrate the state of strong coupling regime. Numerical simulations based on the
transfer matrices formalism and a quasi-particle model will allow us to model our structures
and check correlations with results from experiments.

A more specific study will be dedicated to the propagation of the polariton condensate as
well as the parameters the propagation parameters and the possibility to make switching
between polaritons modes.

Keywords : strong light-matter coupling, Bose-Finstein condensate, polaritons laser,
microcavity, optical spectroscopy, reflectivity, photoluminescence, ZnO
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