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Abstract

ABSTRACT

The feasibility of a distributed Bragg refector (DBR) based on wide band gap 11-VI
semiconducting  alloys is  reported. @ The  refectivity spectra of a
Zno.66M0o.34S€/Zny 74Cdo 26Se DBR are calculated within the stratifed medium theory using
matrix representation. Both ternary alloys Zn;.\MgxSe and Zn;.Cd,Se are studied using the
empirical pseudpotential method for composition x in the range 0-1. This study is mainly
focused on the different energy band gaps, the valence band width, the electron and heavy
hole effective masses, the static and high frequency dieelctric constants and the refractive
index. For the DBR under load, the composition x for each alloy is taken in such a manner
to obtain a convenient diference between the respective refractive indices of each
constituent material. Both normal and oblique incidence are considered. For both cases the
efect of the number of pairs has been studied. We found out that the refectivity maximum
is enhanced as the number of pairs increases. The DBR bandwidth is found to be
dependent on the refractive indices diference. The refectivity spectrum is shifted towards
smaller wavelengths, and the Bragg wavelength is diminished as the angle of incidence is
augmented.

Résumé

La faisabilit¢ d'un réfecteur de Bragg distribué (DBR) basé sur des alliages semi-
conducteurs 11-VI a large bande interdite est rapportée. Les spectres de réfectivité d'un
DBR ZnggsMdo.345€/Zno.74Cdo 26Se sont calculés dans le cadre de la théorie des milieux
stratifiés en utilisant une représentation matricielle. Les deux alliages ternaires Zn;.xMgxSe
et Zn;xCd,Se sont étudiés a l'aide de la méthode empirique du pseudopotentiel pour une
composition x comprise entre 0 et 1. Cette étude se concentre principalement sur les
différents gaps d'énergie, la largeur de bande de valence, les masses efficaces des électrons
et des trous lourds, les constantes diélectriques statique et de haute fréquence et l'indice de
réfraction. Pour le DBR sous charge, la composition x pour chaque alliage est prise de
maniére a obtenir une différence adéquate entre les indices de réfraction respectifs de
chaque matériau constitutif. L'incidence normale et oblique sont toutes deux étudiées. Pour
les deux cas, l'effet du nombre de paires a été étudié. Nous avons trouvé que la réfectivité
maximale augmente a mesure que le nombre de paires augmente. La bande passante du
DBR dépend de la différence des indices de réfraction. Le spectre de réfectivité est décalé
vers des longueurs d'onde plus petites et la longueur d'onde de Bragg diminue a mesure
que l'angle d'incidence augmente.
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Introduction

INTRODUCTION

Les miroirs de Bragg ou réflecteurs de Bragg distribués (DBR : Distributed Bragg
Reflectors) jouent un rdle principal dans la conception et la fabrication des lasers de haute
performance [1,3]. En effet, les lasers a cavité verticale et a émission par la surface
(VCELs : vertical cavity surface-emitting lasers) constitue un domaine de recherche dont
I’intérét et I’activité vont en grandissant [4]. Ceci revient a ce qu’ils joignent un cofit
modéré, une haute efficacité et une largeur de bande convenable [5-13]. Ces composants
sont en fait des éléments clés de plusieurs systémes de communications optiques [1].
Cependant, un DBR a haute réflectivité est nécessaire pour des lasers a puits quantiques

présentant de faibles densités de courant de seuil [8].

L’efficacité d’un DBR dépend principalement de sa réflectivité and et se largeur de
bande qui dépendent a leur tour des indices de réfraction des matériaux dont est fabriqué le
DBR [7]. Bon nombre de DBR avec des réflectivités maximales dépassant les 95% ont été
rapportés dans la littérature [8]. En outre, si les matériaux constituant le DBR possédent
des parametres de maille commensurables, la croissance épitaxiale par jets moléculaires
(MBE: molecular beam epitaxy) du DBR avec la région active du laser devient possible
[9]. Plusieurs DBRs ont été réalisés par MBE en utilisant des semiconducteurs I11-V
comme AlAs/GaAs, InP/InGaAsP, and GaAsSb/AlAsSb, AlAsP/GaAsSbh, InGaAsP/InP
[10-16]. Ces matériaux Il1I-V sont pratiguement en accord de paramétre de maille et
possedent une différence élevée des indices de réfraction [14]. Pour les semiconducteurs
I1-VI, la situation semble un peu différente. 1l est difficile de trouver des combinaisons de
matériaux semiconducteurs I1-VI qui seraient prometteurs pour 1’obtention de DBRs

performants avec un nombre acceptable de périodes (paires de couches). Ceci est dil au fait
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qu’il n’est pas facile d’obtenir une différence adéquate des indices de réfraction des
matériaux formant le DBR. Cependant, certains DBRs & base de semiconducteurs I11-VI ont
été fabriqués tels que les DBRs ZnSSe/ZnMnSSe and ZnSSe/ZnMgSSe présentant des
réflectivités au voisinage de 80%. Cependant le nombre de périodes dans ces DBRs est
élevé vu que la différence des indices de réfraction des alliages constituant ces DBRs est
faible.

Les alliages ternaires semiconducteurs ZnMgSe sont trés attractifs pour les
applications optoélectroniques [18-19] notamment la région bleue du spectre
électromagnétique [17]. Ces matériaux ont été introduits par Okuyama et al. En 1991 [18].
Ils ont fait I’objet d’études intensives tant sur le plan théorique que sur le plan
expérimental [16]. En outre, ces matériaux ont un fort impact technologique qui provient
de leurs applications variees et étendues [20]. Ils sont potentiellement recommandés
comme revétements de protection a cause de leur haute dureté, haute conductivité
thermique, point de fusion élevé et module de compression important [21,22].

Le systeme ZnCdSe couvre des longueurs d’onde qui vont du visible a I'ultraviolet.
Il peut étre utilisé pour produire des dispositifs optoélectroniques émettant dans le bleu et
le proche ultraviolet pour le stockage des informations ainsi que dans le visible pour la
réalisation des applications d’affichage [23]. D’autres applications sont aussi possibles.
Elles incluent entre autres les cellules solaires photovolatiques a haut rendement [23,24].

Les deux matériaux ZnMgSe et ZnCdSe sont aussi des candidats tres attractifs pour
la fabrication des miroirs de Bragg [25-27] a cause de leurs propriétés optoélectroniques
trés convenables.

Dans le présent travail de these, nous intéressons a montrer la possibilité de fabriques des
DBR constitués a partir de périodes ZnogsMgo34S€/ZNno74aCdo2sSe. Le choix des
concentrations de magnésium et de cadmium est conditionné par les indices de réfraction
des deux alliages mis en ceuvre pour la réalisation du DBR étudié. Nous nous sommes
intéresses a déterminer le spectre de réflectivité de notre DBR sous incidence normale et
oblique. Nous avons examiné I’effet du nombre de périodes sur la réflectivité. Le nombre
optimal de périodes résultant a la meilleure réflectivité a été ainsi déterminé. Nos
simulations ont été conduite dans le cadre des la méthode des milieux stratifiés dans sa
représentation matricielle [5,28,29]. Nous avons étudié aussi ’effet de ’angle d’incidence
dans le cas de I’incidence oblique sur la réflectivité, la longueur d’onde de Bragg A et la

largeur de la bande du DBR.
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Les propriétés optoélectroniques des deux alliages ZnMgSe et ZnCdSe qui sont
utilisés pour la fabrication du DBR sont explorées moyennant la méthode empirique du
pseudopotentiel [30,31]. Les propriétés investies sont : les gaps d'énergie direct et
indirects, la largeur de la bande de valence, le gap antisymétrique et les masses effectives
des électrons et des trous. Ont été également examinés l'indice de refraction, la constante
diélectrique statique ainsi que la constante diélectrique de haute fréquence.

Les calculs de simulation de notre DBR sont conduits dans le cadre de la théorie des
milieux stratifiés connue pour sa simple formulation mathématique et sa grande flexibilité
[27,28].

La présente these est composée de cing chapitres :
Dans le premier chapitre, on introduit les notions fondamentales sur semiconducteurs et
plus spécialement les semiconducteurs I1-VI, leurs structures cristallines ainsi que leurs
différentes propriétés physiques. Un intérét particulier a été porté aux alliages ternaires
Zn1xMgxSe et Zn;«Cd,Se. Le chapitre 2 est consacré a la présentation des principes de
base du laser. Nous nous sommes intéressés aux niveaux d’énergie et transitions, a
I’équilibre d’une population atomique et I’inversion de population, aux modes de
pompages optique, electronique et chimique, a I’amplification optique, au role de la cavité
optique et aux propriétés du faisceau laser. La modélisation optique a été 1’objet du
chapitre 3 ou nous exposons la méthode des milieux stratifiés sous sa forme matricielle.
Ceci nous permettrait de déterminer le spectre de réflectivité de notre DBR sous différentes
conditions d’incidence et de nombre de périodes. Les propriétés optoélectroniques des
deux alliages formant notre DBR Zn; xMgxSe et Zn; xCdSe sont exposées dans le chapitre
4. Nous présentons en particulier les différents gaps d’énergie, les masses effectives des
porteurs ainsi que I’indice de réfraction. C’est ce dernier qui conditionne entre autres le
comportement et la forme du spectre de la réflectivité de notre miroir de Bragg. Enfin,
dans le chapitre 5, nous présentons les propriétés du DBR sous investigation sous
incidence normale ou nous examinons I’effet du nombre de périodes constituant le DBR,
puis sous incidence oblique ou nous explorons I’effet de 1’angle d’incidence ainsi que celui
du nombre de périodes sur la réflectivité et la longueur d’onde de Bragg Az du DBR sous

investigation.
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Chapitre 1 Notions fondamentales sur les semiconducteurs

Chapitre 1

NOTIONS FONDAMENTALES
SUR LES SEMICONDUCTEURS

1.1. Introduction

Les alliages semiconducteurs I1-VI sont utilisés dans les dispositifs optoélectroniques
couvrant la région spectrale allant du bleu au proche ultraviolet du spectre
électromagnetique [1]. En outre, les matériaux semiconducteurs I1-VI a large gaps
contenant Mg sont intéressants pour les dispositifs optoélectroniques dans I'ensemble du
domaine visible [2]. Les chalcogénures de magnésium sont des semiconducteurs a large
gap, ils ont un fort impact technologique d0 a leurs applications variees en
optoelectronique [3] et dans les dispositifs luminescents [4]. De méme, ces
semiconducteurs sont potentiellement un tres bon choix comme revétements protecteurs en
raison de leur dureté, de leur haute conductivité thermique, de leur haut point de fusion et
leur module de compressibilité élevé [5,6]. Les composes semiconducteurs a base de zinc
ont suscité un intérét considérable tant théoriquement qu’expérimentalement au vu de leur
vaste champ d’applications. lls sont utilisés comme matériaux de base dans les diodes
lasers, les détecteurs infrarouges, et les dispositifs photovoltaiques [7,8]. Dans ce travail,
nous nous intéressons aux propriétés électroniques et optiques des alliages ternaires 11-VI
Zn1xMgySe et Zn;.Cd,Se. Comme préalable a cela, nous avons choisi dans une premiére
étape de rapporter quelques notions fondamentales se rapportant aux semiconducteurs en

général et plus spécialement au semiconducteurs I1-VI.

1.2. Définition des semiconducteurs
Un semiconducteur est une substance dont les caractéristiques sont intermédiaires
entre celles d'un conducteur qui conduit I'électricité comme le métal et un isolant a travers

lequel I'électricité circule a peine. La facilité avec laquelle I'électricité circule est liée a
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I'ampleur de la résistance électrique de la substance. Si la résistance électrique est élevée,
le courant circule a peine, et si la résistance électrique est faible, le courant électrique

circule facilement.

1.2.1. Différents types des Semiconducteurs
1.2.1.1 Semiconducteur élémentaire

Le silicium (Si) et le germanium (Ge) sont des matériaux semiconducteurs
élémentaires. Quand ils sont des cristaux purs (semiconducteurs intrinséques), ces
substances sont proches des isolants, mais le dopage a une petite quantité de dopant fait

chuter fortement leur résistance électrique et les transformer en conducteurs.

1.2.1.2 Semiconducteurs composés

Les semiconducteurs composés sont constitués de plusieurs éléments par opposition
a ceux constitués d'un seul elément tels que le silicium. On peut combiner les éléments du
groupe 111 et ceux du groupe V du tableau périodique, ou encore les éléments du groupe 11

et du groupe VI, pour obtenir des composes dits I11-V et 11-VI par exemple.

Tableau 1.1. Différents types des semiconducteurs.

Type Matériaux

Semiconducteurs élémentaires | Groupe IV: Si, Ge

Semiconducteurs composes Groupe IV:

- Composés binaires : SiC, SiGe.

Groupe I1-VI:
- Composés binaires: ZnSe, CdTe, ZnS.
- Composés ternaires: CdzZnTe, HgCdTe,
HgZnTe.

Groupe I11-V:
- Composés binaires: GaAs, GaN, InP
- Composés ternaires: AlyGa; xAs, InsGa;<AsS,
AlGa; «N
- Composés quaternaires: AlGalnP, InAlGaP,
InGaAIP
- Composés quinaires: GalnNAsSb, GalnAsShP
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Groupe IV-1V:
- Composés binaires: PbSe, GaSe, PbTe
- Composés ternaires: PbSnTe, Tl,SnTes

1.2.1.3. Semiconducteur intrinséque

Un semiconducteur est dit intrinséque s'il est pur, sans impuretés ni défauts et loin de
toute perturbation thermique et/ou radiative. Dans un tel matériau, le nombre d’électrons
est égal au nombre de trous. Le taux d'impuretés ne pouvant étre nul ; il est trés faible

(moins d'un atome pour 10*2 atomes de I’é1ément semiconducteur).

1.2.1.4. Semiconducteur extrinséque
Un semiconducteur est dit extrinseque s’il comporte un taux d’impuretés trés grand
par rapport & celui du semiconducteur intrinséque (un atome pour 10° atomes de I'élément

semiconducteur). Selon la nature des impuretés il existe 2 types des semiconducteurs : type

n et type p [9].

1.3. Matériaux semiconducteurs 11-VI

Le semiconducteur dans cette recherche est de type I1-VI, c'est-a- dire qu’il est
constitué d’un élément de la colonne II et d’un ¢élément de la colonne VI de la
classification périodique de Mendeleiev. Ils sont des matériaux utilisés pour la fabrication
des dispositifs électroniques et optoélectroniques. Dans le Tableau 1.1 est rapportée une

partie du tableau périodique.

Tableau 1.2. Partie du tableau périodigue montrant les éléments de notre étude (en rouge:
éléements Il et V1) [9].

I-A-B 11-A-B B IVB VB VIB VIIB

Li® Be* B> c® N’ ok F

Nall Mg12 A|13 Si14 P15 816 C|17

Cu29 CaZO GaSl Ge32 ASSS Se34 Br35

Ag47 ZnSO | n49 SnSO SbSl TeSZ |53

Au79 Cd48 -I-i81 Pb82 Bi83 P084 At85
HQBO
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1.3.1. Propriétés structurales
Les composés 11-VI1 cristallisent, soit dans la phase cubique zinc-blende ou encore

dans la phase hexagonale wirtzite.

1.3.1.1. Structure zinc-blende
La structure cubique se compose des deux réseaux cubiques a faces centrées, formés

respectivement des atomes de la colonne Il et VI décalés lI'un de l'autre du quart d'une

diagonale égale “T‘/g . Le taux de remplissage de cette structure égale 0.34. Cette structure

est décrite par un réseau cubique a face centrée et dun empilement de type ABCABC
dans la direction [111] avec la base formée de deux atome en (000) et (1/4, 1/4 ,1/4). La
maille de Bravais contient 4 atomes du groupe Il (Zn, Cd, Hg) de coordonnée (0, 0, 0); (0,
1/2, 1/2); (1/2, 0, 1/2) ;(1/2, 1/2, 0) et quatre atomes du groupe VI (O, S ,Se, Te) dans les
positions (1/4,1/4,1/4); (1/4,3/4,3/4); (3/4,1/4,3/4); (3/4,3/4,1/4). Chaque atome se trouve
ainsi au centre d’un tétraédre régulier dont les sommets sont occupés par un atome de

’autre espece et chaque atome de (Zn, Cd) est entouré de quatre atomes de (Te, Se, S).

@ (Te, Se, S)

) @n.ca)

1/2

Figure 1.1. La structure cristalline zinc-blende et projection de la structure sur le plan (001).

1.3.1.2. Structure wiirtzite

La structure hexagonale est constituée de deux réseaux hexagonaux décalés 1'un par
rapport a 1’autre de 3/8 du parametre c. La maille élémentaire est constituée de deux
atomes du groupe Il occupant les sites (0, 0, 5/8) et (2/3, 1/3, 1/8) et deux atomes du
groupe VI occupant les sites (0, 0, 0) et (2/3,1/3,1/2). Par conséquent un atome du type Il
est entouré de quatre atomes du type VI disposés aux sommets d’un tétraédre régulier. La

structure wirtzite posséde un empilement de type ABABAB dans la direction [0001].

10
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5/8
1/8

o @

5/8

Figure 1.2. La structure wirtzite et projection de la maille élémentaire de la structure sur
le plan [0001] [5].

Les différents paramétres des binaire sont regroupées dans le tableau 1.3.

Tableau 1.3. Parametres physiques des différents composés semiconducteurs Cd-VI et

Zn-V1 , dans la phase cubique et wirtzite .

Zinc-blende Wiirtzite
Composé a (A) Eg (eV) a (A) c (A)
ZnS 5.410 ¥ 3.741 1 3.823 6.253 B
ZnSe 5.573 I3 2.721 11 3.886 ! 6.625 I
ZnTe 6.101 B | 228301 4314 B 7.044 B3
Cds 5.832 Il 2.42 P 4583 I3 7.484 B
Cdse 6.050 [ 170 4.301 B 6.007 Bl
CdTe 6.479 8 | 15250 4,583 B 7.484 131

Dans notre étude nous allons nous limiter & la structure zinc-blende.

1.3.2. Propriétés électroniques
Les semiconducteurs I1-VI a base de cadmium et de zinc sont caractérisés par une
grande largeur de bande interdite, correspondant a des longueurs d’onde située dans le

domaine du visible jusqu'a I'ultraviolet. Ces matériaux semiconducteurs possédent un gap

11
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direct varie de 3.741 eV (ZnS [3]) a 1.525 eV (CdTe [7]). Le minimum de la bande de
conduction et le maximum de la bande de valence se trouve au centre de la zone de

Brillouin (voir Figure 1.3).

1.3.3. Propriétés optiques

Les propriétés optiques des semiconducteurs dépendent de leur structure
électronique car elles mettent en jeu des transitions entre différents états électroniques.
Cette transition peut se faire sans changement de vecteur d'onde dans les semiconducteurs
a gap direct, ce qui permet l'absorption et I'émission de lumiére de fagcon beaucoup plus
efficace que dans les matériaux a gap indirect. Selon ces propriétés, le choix des matériaux
se fait pour les différentes applications désirées.

Eg (eV)
6.0
BeS T = 300K
BeSe Zinc blende
Mgs H-VI
ZnsS
4.0 \
350 nm BeTe MgSe MgTe
\i ZnSe
/ cds ZnTe
2.0
—_—
750 nm CdSe A\ CdTe
HgS * has
0.0 HgSe HgTe
5.431 5.653 5.869 6.096
4.8 o : 2 6.6

Parametre de maille [A]

Figure 1.3. Bande interdite des semiconducteurs 11-VI en fonction du parametre de maille [10].

La Figure 1.3 montre que la principale utilisation des matériaux 11-VI a base de zinc
et cadmium, est la réalisation des dispositifs fonctionnant dans le domaine du visible
jusqu'a l'ultraviolet, tels que les diodes électroluminescentes, les diodes lasers ou les
détecteurs [9]. Nous remarquons aussi que 1’incorporation de mercure permet de diminuer
considérablement le gap pour réaliser des dispositifs qui fonctionnent dans I’infrarouge
moyen jusqu'a I'infrarouge lointain. Ces matériaux sont tres utilisés pour des applications

militaires.

12
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1.4. Propriétés physiques des semiconducteurs ZnMgSe et ZnCdSe
1.4.1. Propriétés du ZnSe
1.4.1.1. Propriétés structurales

Le composé binaire semiconducteur ZnSe cristallise dans un arrangement zinc-
blende (Figure 1.1) ou avec une structure wurtzite (Figure 1.2). La structure wurtzite est
hexagonale. La structure zinc-blende est une structure d'origine cubique appartenant au
groupe spatial F43m, présentant un environnement tétraédrique et une méme hybridation
sp®, avec un taux de compacité de l'ordre de 0.34. La maille élémentaire de cette structure
est presque identique a celle du diamant a la seule différence, que chaque atome d'un
élément donné est entouré, dans un environnement tétraédrique, par quatre atomes de
I'espéce opposée [11]. Le paramétre de maille du ZnSe est a = 5.668 nm, sa masse molaire
est de 144.35 g/mol et sa densité volumique est égale & 5.27 g/cm®.

1.4.1.2. Propriétés optiques
Les propriétés optiques des semiconducteurs dépendent de leur structure électronique

car elles mettent en jeu des transitions entre différents états électroniques. Cette transition

peut se faire sans changement de vecteur d'onde k dans les semiconducteurs a gap direct,
ce qui permet l'absorption et I'émission de lumiére de maniére beaucoup plus efficace que
dans les matériaux a gap indirect. Cette différence oriente le choix des matériaux pour les
différentes applications désirées.

Le ZnSe est I'un des candidats les plus prometteurs dans le domaine de
l'optoélectronique. De ce fait, il a mobilisé des efforts considérables de la part de la
communauté scientifique. Outre son gap direct, il possede un coefficient d'absorption
optique élevé. Fort de son grand gap (2.7 eV a une température de 300 K, soit une longueur
d’onde de 460 nm) et de son indice de réfraction 2.67 (550nm) et 2.40 (10.6um), ZnSe a
été utilisé dans la réalisation de dispositifs optoélectroniques opérants dans le domaine du
bleu [10]. Aussi, peut-il étre envisagé pour des applications prometteuses dans l'affichage
sur les écrans plats, les sondes et les lasers. Cette technologie a été vite compromise; la

durée de vie de ces dispositifs n’était pas suffisante pour pouvoir les mettre sur un marché .
1.4.1.3. Propriétés électroniques

L’atome de zinc étant de type Il, il posséde deux électrons de valence sur une

orbitale s, et ’atome de sélénium possede six électrons de valence sur des orbitales s et p.

13
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. Structures de bande électronique
La structure des bandes est la relation entre I'énergie de la particule et son vecteur

d’onde k dans les directions de hautes symeétries dans la premiere zone de Brillouin. Elle se
décompose en bandes de valence, de conduction et interdite [12]. Le gap est la largeur de
la bande interdite. C'est I’énergie nécessaire au systéme pour faire passer un électron de la
bande de valence a la bande de conduction. Par définition, le gap est la différence
d’énergie entre le minimum absolu de la bande de conduction et le maximum absolu de la
bande de valence. Dans les semiconducteurs a gap direct, le minimum central de la bande
de conduction correspond a des €électrons de faible masse effective, donc tres mobiles. Les
semiconducteurs a gap indirect, leur bande de conduction correspond a des électrons de
grande masse effective, donc ayant une faible mobilité [13].

. Gap direct et gap indirect

Pour un cristal semiconducteur, le maximum de la bande de valence et le minimum
de la bande de conduction sont caractérisés par une énergie E et un vecteur d’onde k dans

I’espace réciproque. Si ce maximum et ce minimum correspondent a la méme valeur de k:
on dit que le semiconducteur est a gap direct. Dans le cas contraire, on dit que le
semiconducteur est a gap indirect. Cette distinction entre les semiconducteurs a gap direct

ou indirect est importante pour les différentes applications des matériaux.

La largeur du gap varie en fonction de la température. En géneral, les
semiconducteurs ont un gap dénergie entre 0 et 4 eV et une résistivité variant
entre 1073Q cm et10°Q cm. L'effet de la température sur le gap est décrit par I'équation
de Varshni [14]:

2

T
Eg(T) = Eg(0) — — (L1)

T+p

Ou Eg(0) est ’énergie du gap a T=0 K, a et p sont des parametres servant a décrire la

variation de la bande interdite en fonction de la température.
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a-Gap directe a-Gap indirecte
E Bande de Conduction E
\/\/\/ \/\“4 N
I Eg | hv“ K : I Eg
----------- /— Bande de valence --—---—-—i--—-—
0 C Kk 0 ke K

Figure 1.4. Transitions interbandes : a) Gap direct, b) Gap indirect [15].

1.4.2. Propriéetés du MgSe
1.4.2.1. Propriétes structurales

Les chalcogenures de magnesium (MgSe entre autres) sont des matériaux a large
bande interdite. Ils sont préconisés dans diverses applications en optoélectronique [16] et
pour les dispositifs luminescents [17]. Ces composés binaires peuvent cristalliser dans la
structure cubique zinc-blende : Les atomes de zinc et les atomes de magnésiums, forment
deux sous-réseaux cubiques a faces centrées, décalés I’un par rapport a I’autre d’un quart
de la grande diagonale principale du cube. Ils existent également dans la structure rocksalt
(NaCl). Cette derniere structure a une base diatomique : I'atome de Cl et I'atome de Na et

consiste en un treillis de CFC comme le montre la Figure 1.4.

Figure 1.5. Structure rocksalt (NaCl) [18].
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. Premiere zone de Brillouin
La premiere zone de Brillouin pour la structure zinc-blende a la forme d’un octa¢dre

tronque comme le montre la Figure 1.5.

Figure 1.6. Premiére zone de Brillouin [18].

a. Les points de haute symétrie

I': ce point est le centre de la premic¢re zone de Brillouin avec les coordonnées
kr(0,0,0).

X : ce point est le centre d’une face carrée de 1’octaédre qui appartient a 1’un des axes Ky,

ky ou k; avec I’'une des faces carrées. Nous avons donc :

2T
kx = 7 (illolo)

2T
k, = — (0,4+1,0)

2T
k, = (0,0,+1)

, = —
a
L : ce point est le centre d’une face hexagonale de I’octaedre dont les coordonnées sont :

ky == (1,11,

W : ce point se trouve sur I’'un des sommets des faces carrées. Les coordonnées sont :

2T 1
o =2 (0. 1),
a 2

Z : ce point est situé sur la ligne qui joint le centre d’une face carrée a ’'un des coins de

I’octaédre avec les coordonnées :

K —2”(11 1)
Z_a )2; .
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b. Les lignes de haute symétrie

A: cette ligne représente la direction <100>. Elle relie le centre I" au point X.

2: c’est un point appartenant au plan de symétrie ky= Ky ou ky= k; ou ky= k.

A: cette ligne est la direction <100>. Elle relie le centre de la zone (I') au centre d’une face

hexagonale qui est le point L de ’octa¢dre [11].

1.4.2.2. Propriétés optiques

Les propriétés optiques sont d’une importance fondamentale, car elles concernent
non seulement les parties occupées et inoccupées de la structure électronique mais aussi un
large spectre de propriétés. L’énergie du gap (calculée) du MgSe est de 2.825 eV (zinc-
blende) et 1.952 eV (NaCl). Les valeurs expérimentales sont respectivement de 3.6 [19] et
2.47 [20]. Les propriétés optiques des semiconducteurs se manifestent sous forme
d’interaction du rayonnement avec les €électrons qui sont interprétés selon trois processus :

(absorption fondamentale, émission spontanée et emission stimulée).

Cette propriété importante (absorption et diffusion) d’un matériau est décrite par les
parties réelle et imaginaire de la fonction diélectrique, I’indice de réfraction, le coefficient
d’extinction et la réflectivité. Par exemple les caractéristiques optiques des matériaux sont :

Le coefficient de réflexion R [21]:

_ (n-1)? +k? (12)

T (n+1)? +x2
Ou « est le coefficient d'extinction et le coefficient de transmission T [21]:

4n

T=t+Di+e (1.3)

Ou n est ’indice de réfraction. En générale, ’indice de réfraction est li¢ a la constante
diélectrique par la relation [18] :
= Ve (1.4)
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1.4.2.3. Propriétés électroniques

La configuration électronique du Mg est (1s* 2s%). Celle du Se est (1s® 2s* 2p° 3s?
3p®). Pour la structure de bandes du MgSe dans les deux phases (zinc-blende et rocksalt),
on s‘attend a avoir une bande interdite directe dans la structure zinc-blende et une bande
interdite indirecte dans la structure rock-salt.

1.4.3. Propriétés du CdSe
1.4.3.1. Propriétés structurales

Le séléniure de cadmium posséde une structure zinc-blende avec un parameétre de
maille a=0.608 A et une densité de l'ordre de 5.664 g.cm™ sachant que le composé CdSe
est plus stable dans la phase wurtzite avec les paramétres de maille a=0.430 A et ¢=0.702
A et une densité de l'ordre de 5.6615 g.cm™ [21].

1.4.3.2. Propriétés optiques
La principale propriété étant le gap avec sa nature et sa grandeur. L’énergie du gap
(calculée) du CdSe est de 1.675 eV dans la phase zinc-blende [21].

1.4.3.3. Configuration électronique
La configuration électronique du Cd est ([Kr] 4d'°5s?). Celle du Se est (1s? 2s® 2p°
3s” 3p®). Pour la structure de bandes du CdSe dans les deux phases (zinc-blende et

rocksalt), on s'attend a avoir une bande interdite directe.

1.4.4. Propriétés du Zn;.xMgySe
1.4.4.1. Propriétés structurales

Les propriétés structurales des alliages ternaires Zn;.xMgxSe dépendent de la
concentration x qui varie de 0 a 1. Rappelons que dans notre étude, on se limite a la
structure zinc-blende. Le parameétre de maille de notre alliage ternaire Zn;xMgySe est

donné simplement par la loi de Vegard [13]:
a=(1-x)azse + XApgse (1.5)

Dans notre travail nous avons adopté la relation utilisée par Jobst et al. [22] :
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a = Qznse + (aMgse — Aznse + 007))6 - 007x2 (16)

1.4.4.2. Propriétés optiques

Les alliages semiconducteurs Zn;.xMgxSe ont des applications dans les dispositifs
optiques dans la région bleue [23]. Pour contribuer a une meilleure compréhension des
propriétés des semiconducteurs a base de zinc et de magnésium, nous avons choisi
d’étudier ’alliage Zn;.xMgxSe. Ces alliages sont des candidats prometteurs [24,25] vu
leurs gaps d'énergie et leurs constantes du réseau qui peuvent varier dans une large gamme
avec la steechiométrie x. L’électroluminescence bleu-violet obtenue a partir de cristaux de
Zn1xMgxxSe a montré que ce matériau pourrait également étre utilisée pour des dispositifs
émetteurs de lumiéere de courte longueur d'onde [24].Un laser bleu-vert a base des
semiconducteurs 11-VI contenant Mg et opérant continuellement a temperature ambiante

avec une durée de vie supérieure a 100 h a été déja demontré [26,27].

1.4.4.3. Propriétes électroniques

Les semiconducteurs 11-V1 a base de zinc sont caractérises par une grande largeur de
bande interdite, correspondant a des longueurs d’onde situées dans le domaine du visible
jusqu'a I'ultraviolet. Ces matériaux semiconducteurs posseédent un gap direct. Le minimum
de la bande de conduction et le maximum de la bande de valence se trouve au centre de la

zone de Brillouin.
La variation de I’énergie du gap de I’alliage Zn;xMgxSe est donnée par [12] :

Eg(Zn,_,Mg,Se) = xEg(MgSe) + (1 —x)Eg(ZnSe) — x(1 — x)b .7

Ou b est le parametre de courbure (bowing parameter).

1.4.5. Propriétés de ’alliage ternaire Zn;.,Cd,Se

1.4.5.1. Propriétés structurales

Notre alliage Zn;«Cd,Se cristallise dans la structure zinc-blende. Son parametre de maille
varie entre 5.676 et 6.072 A pour une composition de cadmium comprise entre 0 et 1 [28].

La variation du parametre de maille du Cd;.xZn,S suit la loi de Vegard [13].
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a(Zn;_4Cdy,Se) = = (1 — x)azuse + Xacase (1.8)

1.4.5.2. Propriétés optiques
Les propriétés optiques de notre alliage Zn;4CdsSe dépendent fortement de sa
structure de bandes et de la grandeur et la nature de son gap d’énergie entre autres. Ceci

détermine dans une large mesure les applications potentielles de ce systéme.

1.4.5.3. Propriétés électroniques

La variation de 1’énergie du gap de I’alliage Cd,_,Zn,Se est donnée par [12] :

Eg(Zn,_,Cd,Se) = xEg(CdSe) + (1 — x)Eg(ZnSe) —x(1 —x)b  (1.9)

Eg(Zn,_,Cd,Se) = 1.658x + 2.721(1 — x) — x(1 — x)0.33 (1.10)

1.5. Applications des semiconducteurs

Les semiconducteurs possedent un domaine d'application trés important allant des
dispositifs optoélectroniques, les cellules photovoltaique, photonique a I'analyse biologique
et le diagnostic médical. Alors que le systeme d'alliage pour les composées ZnSe, MgSe,
ZnSe, ZnixMg,Se et Zn;Cd,Se est trés important pour ses applications dans les

dispositifs optoélectroniques.

1.5.1. Sources de la lumiere
1.5.1.1. Diodes électroluminescentes

Les propriétés de luminescence des semiconducteurs ouvrent de nouvelles voies dans
le domaine de l'optoélectronique. Ils sont susceptibles d'étre a la base des diodes
¢lectroluminescences. Ils ont la possibilité d’étre incorporés dans des structures mixtes

pour réaliser des matériaux organigues/inorganiques.

1.5.1.2. Lasers

Pour réaliser des composants optoélectroniques efficaces, il faut favoriser certains
phénomenes par rapport aux autres, par exemple, favoriser les recombinaisons radiatives,
pour avoir soit absorption ou émission spontanée. En utilisant le phénoméne de
I’émission en le stimulant, on a pu créer des lasers qui sont d’une tres large utilisation et

dans tous les domaines [27]. La diode Laser, encore appelée laser a semiconducteurs, laser

20



Chapitre 1 Notions fondamentales sur les semiconducteurs

a injection, laser a jonction, laser a hétérojonctions, laser & puits quantiques est une diode a
semiconducteur, précisément une diode électroluminescente, congue et utilisée de facon a
exploiter 1'effet laser. Le principe du laser est de convertir ’énergie de pompage en
énergie lumineuse par un amplificateur optique intégré dans une cavité résonante [29]. La

lumiére laser est intense et cohérente [29].

1.5.2. Cellules photovoltaiques

Les cellules photovoltaiques convertissent la lumiére en électricité avec I'exploitation
de I'effet photovoltaique. La découverte de l'effet photovoltaique remonte & I'anneée 1839
quand le physicien francais Edmond Becquerel [30] observa le changement de la tension
d'une électrode de platine sous l'effet de I'illumination par la lumiére. L'exploitation de cet
effet a commence a partir de 1950, lorsque les chercheurs de Bell Laboratoires aux Etats-
Unis fabriquérent la premiére cellule photovoltaique au silicium cristallin. Les cellules
solaires restant trop chéres pour avoir une exploitation a grande échelle, le défi est
aujourd’hui, de concevoir des matériaux moins onéreux. Dans ce contexte, une équipe de
I'Ecole Polytechnique Fédérale de Lausanne a développé un nouveau type de cellules

basées sur des films semiconducteurs nanocristallins [31].

1.5.3. Biologie

En biologie, les semiconducteurs sont utilises comme des sondes fluorescentes pour
sonder les propriétés des molécules biologiques [32]. A cause de la nature cristalline des
points quantiques ils présentent un avantage supplémentaire par rapport aux fluorophores
organiques. Ces molécules sont capables d'émettre par fluorescence de la lumiere a des
longueurs d'onde plus élevées. L'intérét particulier de I’application des points quantiques
en biologie vient du fait qu’ils sont préparés dans un milieu aqueux qui leur donne la
capacité de s'accrocher sur des molécules biologiques, telles que les protéines et les acides
nucléigue (ADN, ARN). Cette aptitude provient des ligands qui servent a faire des ponts
entre les points quantiques et le milieu environnant. A cause de la nature cristalline des
points quantiques ils présentent un avantage supplémentaire par rapport aux fluorophores
organiques. Ces molécules sont capables d'émettre par fluorescence de la lumiere a des
longueurs d'onde plus élevées, cependant ils sont sensibles au phénomene de photo
destruction [33].
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1.6. Conclusion

Dans ce premier chapitre, nous avons rappelé les propriétés fondamentales
essentielles des matériaux semiconducteurs (binaires et ternaires) qui nous intéressent du
fait qu’ils constituent les miroirs de Bragg auxquels est consacrée notre étude. Nous avons
revu principalement les propriétés structurales, électroniques et optiques de ces matériaux.

En fin, nous avons présenté quelques applications majeures des matériaux en question.
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Chapitre 2

PRINCIPES DE BASE DU LASER

2.1. Introduction

Peu d’innovations du siécle passé ont autant changé notre vie quotidienne que le
laser. Aujourd’hui, le laser (Light Amplification by Stimulated Emission of Radiation) est
entré dans le langage courant puisque, grace a ses caractéristiques particulieres, le laser est
exploité dans de trés nombreuses applications [1-7].

L’un des avantages décisifs des lasers est la possibilité d’obtention d’émission de
rayonnements a la fois trés directifs, monochromatiques et cohérents : cela permet d’une
part d’optimiser un éclairement de cible ou une concentration d’énergie, méme sur de
longues distances, et d’autre part de simplifier les optiques associées et de filtrer plus
efficacement les rayonnements parasites [8].

Aprés un rappel des principes de base du laser, des phénomenes physiques
contribuant a I’émission de lumicre laser, ainsi que les caractéristiques de cette lumicre,
nous présenterons les différents types de lasers : lasers a gaz CO,, lasers solides pompés

par diodes laser, et lasers a semiconducteur notamment les lasers a puits quantique.

2.2. Niveaux d’énergie et transitions
2.2.1. Dualité onde-corpuscule

Le but de ce paragraphe n’est pas de répondre en détail a la question complexe
«Qu’est-ce que la lumiére ?» 1l est toutefois difficile de parler de laser sans évoquer le
probleme de la nature du rayonnement. Celui-ci est-il plutét une onde ou plutét constitué
de corpuscules ? Le débat agitait déja les esprits des plus illustres philosophes grecs
(Aristote avait « pressenti » la nature ondulatoire, Empédocle et Pythagore, la nature
corpusculaire). Aprés des siecles de réflexion, de recherche et de polémique, la science

moderne répond aujourd’hui par une formule qui peut paraitre ambigué¢ mais qui, en fait,
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résume bien I’état de nos connaissances : la lumiére se comporte tantdt comme une onde,
tantdt comme des corpuscules.

C’est au début du 20°™ siécle (1900) que Max Planck, dans le but de résoudre
I’énigme du rayonnement du corps noir, a formulé une hypothése hardie, a 1’origine d’une
véritable révolution : les échanges d’énergie entre matiére et rayonnement ne pourraient
s’effectuer que par quantités discretes, multiples entiers d’une énergic élémentaire de
valeur E = hv baptisée quantum. v étant la fréquence du rayonnement concerné et h
constante de Planck.

Pour la premiére fois, une approche quantique de 1’énergie apparaissait, alors que les
monuments de la Physique (thermodynamique, théorie électromagnétique de Maxwell)
n’envisageaient que des variations strictement continues. Cing ans plus tard, les
confirmations expérimentales de la théorie de Planck ne permettant plus le doute, Albert
Einstein, aux prises avec une autre énigme (I’effet photoélectrique), reprenait 1’idée
quantique et résolvait son probleme spécifique en assimilant le rayonnement a un ensemble
de quanta (ou paquets) d’énergie électromagnétique de valeur hv, baptisés photons et
présentant un comportement corpusculaire (le terme de « grains » d’énergie est parfois
utilisé, mais il évoque des particules dotées de masse et préte ainsi a confusion). Cette
approche, révolutionnaire et efficace, ne regle cependant pas tous les problemes ; le
comportement ondulatoire de la lumiére, indéniable dans les expériences d’interférences,
de diffraction ou de polarisation, et génialement mis en équation par Maxwell, n’est pas
pour autant rayé de la carte. Il faut seulement se rendre a I’évidence : le rayonnement
présente un comportement soit ondulatoire, soit corpusculaire, suivant le type d’expérience
considéré ; ce comportement a double visage est baptise dualité onde-corpuscule.

Ces deux aspects d’'un méme phénomeéne peuvent apparaitre contradictoires, voire
inconciliables. En réalité, une approche statistique (ou probabiliste) permet de montrer
qu’ils sont complémentaires : il suffit d’admettre que I’intensité de ’onde associée a un
photon, est directement liée a la probabilité de présence du corpuscule en un point, ou
encore, au nombre moyen de photons passant en ce point. Une probabilité de présence
nulle traduit alors I’absence de rayonnement ; cette approche permet notamment
d’interpréter les expériences d’interférence, typiquement de nature ondulatoire, par
I’existence de photons.

Ainsi réconciliées, les deux théories recoivent de plus le soutien d’une autre théorie
universelle, celle de I’indétermination d’Heisenberg. Celle-Cci nous enseigne que pour

certains phénomenes, en particulier dans le monde de I’infiniment petit, on peut trouver
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certains couples de grandeurs caractéristiques ne pouvant jamais, par principe, étre
connues parfaitement les deux a la fois ; les relations liant les incertitudes avec lesquelles
on peut les connaitre simultanément portent le nom de relations d’indétermination de
Heisenberg. Un calcul de quelques pages [9] montre que ’incertitude An sur le nombre n
de photons mis en jeu dans une expérience et celle A¢ sur la phase ¢ de I’onde associée,

sont liées par I’inégalité.

An.Adp > 2m (2.1)

Si I’on souhaite individualiser un photon, il faut pouvoir déterminer n (ici n = 1) avec une
erreur An nulle ; on a alors indétermination totale de la phase de I’onde associée car
AP — oo.
Si I’on veut connaitre ¢ avec précision A¢ — 0, il faut tolérer que An tende vers I’infini ;
on perd alors 1’aspect corpusculaire.

Ce raisonnement est 1’'un des plus convaincants pour illustrer la complémentarité
entre les deux comportements du rayonnement, notamment dans le domaine qui nous
concerne ici : celui de la lumiére visible et des deux zones voisines du spectre (infrarouge

et ultraviolet) qui correspond au L (light) de laser.

2.2.2. Modéle idéalisé de ’absorption et de I’émission

La description du fonctionnement d’un laser passe par la compréhension des
phénomenes d’absorption et d’émission, constituant la base de la théorie de I’interaction
lumiere-matiere. Le modéle le plus adapté est de type énergeétique, issu des hypothéses de
Niels Bohr (1913) sur les états d’énergie des atomes. Ces derniers présentent des états
énergétiques stables et discrets, concrétisés par des niveaux quantifiés, le passage de 'un a
I’autre correspondant a une transition. Dans le modele idéalisé, chaque niveau est
parfaitement défini, la représentation graphique traditionnelle étant celle de la Figure 2.1
pour le cas simplifi¢ d’un couple de niveaux.

Par ailleurs, une transition peut se produire par absorption de lumiere de fréquence v
(I’atome passe alors a un état d’énergie supérieur, dit « excité ») ou par émission de
lumiére de méme fréquence, s’il est excité (il retrouve alors son état d’origine). Ce modéle
est parfaitement en accord avec la quantification de I’énergie et la dualité onde-corpuscule
si I’on suppose que le photon absorbé ou émis, correspondant & une onde de fréquence v,

présente une énergie égale a la différence entre les deux niveaux E; et E,.
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(2.2)

EZ - EZ = hV
E;
A )

Absorption Emission
VAVAVA SN
E,-E, = hv E,-E, = hv

¥
E,

Figure 2.1. Modele idéalisé des transitions entre deux niveaux d’énergie d’un atome :

absorption ou émission d’un photon d’énergie.

Chague atome présentant un couple (E1, E>) est donc susceptible d’absorber ou d’émettre

E;—Eq

un rayonnement de fréquence v = -

Ce modeéle a été précisé par Einstein, sur une base probabiliste, que 1’on peut résumer
ainsi: pour une population de N atomes en présence de rayonnement de fréquences variées,
dont N; sont dans I’état d’énergic E; (état dit fondamental, si I’atome est en situation
naturelle de « repos ») et N, sont dans 1’état excité E,, le nombre élémentaire de transitions

par absorption, pendant un temps élémentaire dt peut s’écrire :

dN; = B;,N;p(v)dt (2.3)
Avec
B12 probabilité d’absorption entre les niveaux E; et E,
N; atomes susceptibles d’absorber des photons,

p(v) densité spectrale du rayonnement ambiant.
Inversement, pour les atomes excités, le nombre élémentaire de transitions par

émission pendant le méme temps élémentaire peut s’écrire :
dNZ = A21N2dt (24)
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avec un signe - pour tenir compte de la diminution de N,
Ay1 probabilité d’émission entre les niveaux E; et Ej,

N atomes susceptibles d’émettre des photons.

On reconnait la formulation différenticlle classique d’une décroissance exponentielle

de No.

N,(t) = N,(0)e™#21t ou N, (0)e /" (2.5)

T est la constante de temps qui traduit la vitesse de retour a I’état fondamental ; elle
caractérise donc la durée de vie moyenne de 1’état excité. Les deux probabilités Bi, et Ay
sont liées aux propriétés intrinséques de I’atome considéré et portent le nom de coefficients
d’Einstein.

Le phénoméne d’émission se produisant naturellement, comme tout retour a
I’équilibre d’un systéeme physique possédant un excés d’énergie, recoit le nom d’émission
spontanée. Aucune hypothése n’étant formulée sur la direction de propagation des photons
ou sur leurs phases respectives, ce mode d’émission est baptisé incohérent spatialement :
en d’autres termes, les directions de propagation des photons et leurs phases sont
aleatoires. Ce modele représente une description simplifiée de 1’émission lumineuse
rencontrée dans les lampes a incandescence par exemple a un détail prés, mais
d’importance : dans ces sources incohérentes, les niveaux d’énergie discrets idéalisés

n’existent pas.

2.2.3. Mécanismes des transitions réelles

Plusieurs générations de physiciens se sont patiemment efforcées d’établir un
catalogue des niveaux d’énergie présents dans les atomes et les molécules. Les plus
acharnés furent les spectroscopistes qui traquerent les innombrables raies d’émission pour
en déduire la constitution fine de la matiére : « les raies d’émission sont le langage des
atomes » disaient-ils.

Le cas d’un atome isolé est le plus confortable a modéliser car il n’interagit pas avec
d’autres « confréres ». Il en va tout autrement dans les cristaux et les molécules, qui sont
constitués d’assemblages plus ou moins complexes d’atomes interagissant entre eux. Il est
donc prévisible qu’un gaz, constitué d’atomes en mouvement, relativement éloignés les

uns des autres, ne présentera pas les mémes niveaux d’énergie qu’un cristal aux atomes
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proches et fortement liés entre eux. D’une fagon générale, lorsque la masse volumique des
corps augmente, il en résulte un élargissement des raies qui peut conduire a 1’observation
de bandes de niveaux difficiles a séparer (non résolubles) méme a 1’aide de systémes
dispersifs trés résolvants.

Des lois complexes de la physique quantique, nous pouvons extraire deux
conclusions :
- Dans les cristaux, les interactions entre atomes compliquent le jeu en multipliant
considérablement le nombre de niveaux d’énergie a prendre en compte, ces niveaux
pouvant présenter une dégénérescence en bandes quasi-continues. Il existe, heureusement
pour le laser, des exceptions importantes : certaines raies, associées a la présence de
quelques atomes d’impuretés (en réalité des ions), demeurent tres fines.

Pour obtenir une émission trés monochromatique, le physicien devra faire preuve de

beaucoup d’ingéniosité pour trouver la bonne impureté, insérée dans le bon cristal [10];
- En outre, les « édifices » moléculaires ne sont jamais figés ; en premiére approximation,
avec notre approche macroscopique du monde microscopique, nous pouvons modeliser
leurs mouvements a partir des concepts classiques de la Mécanique sous forme de rotations
et vibrations. La Mecanique quantique en donne une représentation plus abstraite, mais
basée sur la méme idée : les mouvements de rotation et de vibration se traduisent, dans les
molécules, par une forte multiplication des niveaux d’énergie.

Ces quelques ¢léments simplifiés permettent d’imaginer pourquoi la recherche d’une
émission lumineuse trés monochromatique représentait un pari non gagné d’avance. En
pratique, les physiciens ont retenu quelques mécanismes de transitions qui se sont révélés
porteurs et que nous retrouverons dans les lasers actuels [10].

Les transitions électroniques, dans lesquelles les changements de niveaux d’énergie
s’effectuent par « sauts » des €lectrons d’une orbite a I’autre dans une population d’atomes
non ionisés : lors de la montée des électrons dans 1’échelle énergétique, ceux-Ci ne peuvent
pas quitter leurs atomes d’origine. C’est le modele le plus simple a appréhender avec une
approche mécanistique, c’est donc le plus répandu dans les ouvrages de vulgarisation
(Figure 2.2).

Les transitions ioniques, ou électroniques avec ionisation, dans lesquelles le
mecanisme de base reste identique, mais avec un apport d’énergie extérieure suffisant pour
que certains électrons soient arrachés a leurs atomes d’origine, transformant ceux-Ci en
ions. Ce mode d’excitation, rencontré dans certains gaz (argon) soumis & une décharge

électrique, est moins sélectif, mais aussi plus «brutal» car les électrons devenus libres
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véhiculent dans le milieu un surplus d’énergie sous forme cinétique, qu’il faudra évacuer

[10].

Les transitions moléculaires,

dans

lesquelles

les changements d’énergie

s’effectuent par une modification globale de I’état de vibration (distance variable entre

deux atomes constitutifs par exemple), ou de rotation des molécules. Ce mécanisme est

typique des gaz moléculaires, tel que le dioxyde de carbone (Figure 2.2).
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Figure 2.2. Transition electronique et niveaux moléculaires.

Les physiciens connaissant bien les ordres de grandeur des énergies a mettre en jeu

dans ces differents modes de transition, la formule de Planck permet aisément de prévoir

les domaines de fréquences, donc de longueurs d’onde concernée :

avec

E;

h=6.63x10734].s,

C=3x%x10% m/s.

transitions électroniques : AE e ;

transitions moléculaires : AE;, (vibrations) ;

AE.; (rotations).

—E;,=AE=hv=h /A

(2.6)

La hiérarchie énergétique étant bien établie ( AEq . > AE,;p > AE,:t), les valeurs de AE

conduisent a la prévision synthétique suivante :

raies de rotation pure : A = 25 um; émission dans I’infrarouge lointain ;

raies de rotation-vibration couplées : A = 1 um ; émission dans I’infrarouge proche;
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raies d’origine électronique (ou ionique) : A < 1 um; émission dans le visible et vers la

limite infrarouge.

2.3. Poids de la thermodynamique
2.3.1. Equilibre thermique d’une population d’atomes

L’obligation de raisonner sur une population d’atomes ou de molécules impose
d’envisager 1’équilibre thermodynamique d’un tel ensemble. Dés 1917, A. Einstein, aprés
avoir modélisé les phénomenes d’absorption et d’émission, a cherché a corréler ses
hypothéses avec I’incontournable loi statistique de Boltzmann, qui prévoit la répartition
naturelle de [I’énergie d’un systéme physique en fonction de la température
thermodynamique T : une population de N, atomes excités (énergie E,) cohabitant avec N

atomes a I’état inférieur E;, doit obéir a la relation d’équilibre :

(2.7)

Ou k est la constante de Boltzmann (k = 1.38 x 10723 J.K™1).

Cette relation permettant de déterminer I’ordre de grandeur des populations pouvant
coexister sur deux niveaux d’énergie E; et E, on est amené naturellement a regarder quelle
est la situation a température ambiante : T = 300 K donnant kT = 0.025 eV, un écart

d’énergie E; - E; de cette méme valeur conduit a :

2 —e1=036 (2.8)

36 % des atomes peuvent étre naturellement sur le niveau excité E; et 64 % « au repos ».

D’aprés la formulation de Planck AE = hv, ce domaine d’énergie correspond a
des transitions dont les longueurs d’onde sont situées dans I’infrarouge lointain ( A =
50 um ). Si I’on recherche une émission au centre du spectre visible (A = 0.5 um), I’écart

d’énergie doit étre proche de 2.5 eV, soit :
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= e100 5 10740 (2.9)

Pas de chance pour ’optique : il faudra chercher une solution pour inverser cette tendance,
puisque les niveaux excités semblent désespérément vides. De plus, Einstein a recherché

tout naturellement comment pouvait s’établir 1’équilibre absorption-émission a partir de la

relation :
dN; _ dNp (2.10)
dt dt
(équations (2.3) et (2.4)) qui conduit a :
NZ B12
—2_ 12 5() 2.11
N, A, " (2.11)

Or, cette relation est en contradiction avec la théorie de Boltzmann ; ne souhaitant pas
remettre en cause la thermodynamique, dont les principes fondamentaux eétaient

universellement vérifiés, Einstein décida judicieusement d’affiner son modéle.

2.3.2. Le coup de génie de I’émission stimulée

Pour sortir de I’impasse thermodynamique, il fallait admettre I’existence d’une
autre forme d’émission coexistant avec I’émission spontanée. Une fois de plus, I’intuition
d’Einstein fut la bonne ; il proposa le mécanisme suivant : lorsqu'un atome a I’état excité
E. interagit avec un photon incident d’énergic hv, et si cette énergie correspond a une
différence de niveau intrinseque E; - E; de valeur identique, I’atome retourne au niveau E;
en emettant un photon de méme fréquence ; cette émission « déclenchée » par le photon
incident constitue un exemple de transition provoquée a partir d’un état métastable vers un
état stable : elle a donc été baptisée stimulée ou induite. Pour compléter le modele,
Einstein a émis I’hypothése que ce phénomeéne était instantané, donc que le photon induit
était en phase avec le photon incident, et enfin, que sa direction était également celle du
photon incident (Figure 2.3). En reprenant le raisonnement développé pour quantifier le
phénomene d’absorption, provoqué lui aussi par un photon incident, la variation du nombre

d’atomes excités due a I’émission stimulée s’écrit :
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dNZ = _B21N2p(\}) dt (212)

avec B,, probabilité d’émission stimulée entre les niveaux E; et E,

N, « vivier » d’atomes susceptibles d’émettre.

En combinant les trois termes dN (équations (2.3), (2.4) et (2.12) : absorption, émissions
stimulée et spontanée), I’accord avec la théorie de Boltzmann est retrouvé a condition de
poser :

B12 = By = B symétrie des phénomenes d’absorption et d’émission stimulée

et

A,; 8mhv3

B, p(v) (2.13)

avec c la célérité de la lumiere.

Ces deux conditions permettent en effet de retrouver la célebre formule de Planck,
exprimant la densité spectrale de rayonnement p(v) pour une température donnée T, celle-

a2 méme qui a justifié I’hypothése quantique pour expliquer le rayonnement du corps noir :

8mhv3 1

p(v) = c®  exp(hv/KkT) —1

(2.14)

Le mécanisme de 1I’émission stimulée permet donc de retrouver la cohérence de
I’ensemble des phénomeénes physiques. Par contre, un calcul des ordres de grandeur met en
évidence une nouvelle fois le handicap de I’optique : dans le rapport A,1/B21 qui exprime la
probabilité d’émission spontanée par rapport a I’émission stimulée, la fréquence du
rayonnement apparait a la puissance 3 (équation (2.13)).Un rapide calcul numérique
indique que, dans le spectre visible, I’émission stimulée reste négligeable devant
I’émission spontanée, elle-méme déja peu probable (voir calcul de N, a partir de
I’expression (6)). Ce phénoméne ne fait qu’empirer dans 1’ultraviolet et a fortiori dans le
cas des rayons X. Au contraire, la faible fréquence de la radioélectricité donne une chance
a I’émission stimulée, ce qui explique pourquoi les ondes « radio » cohérentes ont été

maitrisées bien avant la lumiére cohérente.
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2.3.3. Inversion de population

L’émission stimulée exige donc de peupler le niveau d’énergie supérieure, l'idéal
étant de maintenir la condition N>>N; afin de disposer d’une réserve permanente d’atomes
excités susceptibles d’émettre : cette condition constitue une inversion de population
(Figure 2.4) puisqu’a I’équilibre thermodynamique « naturel » nous avons Vérifié que N»
restait trés inférieur & N1, du moins & température raisonnable. Tout processus artificiel
permettant d’obtenir une inversion de population est appelé pompage ; c’est une
opération hors équilibre, puisqu’a 1’équilibre, la thermodynamique continue de dicter sa
loi, sous la forme de la répartition statistique de Boltzmann (équation (2.7)).

NAVAVE e o h_l'H -
hv - SN
EQ—E-| P . PE A . WAVAVAS -
. e ‘ ., hv
ra Fd
# . . 4 - - N
/ _(H \\ -\ ! .'// : '
! ! 1 I _ 1
i b 1 \ i 'a '
bt % Ey B | @ 1E B
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E,
Eq _Ei-E !
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E,
0 No N
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(a) exemple de 3 niveaux, a I'équilibre
thermodynamique, sans pompage
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Figure 2.4. Principe de I’inversion de population.

Une analyse fine des possibilités d’inversion, en particulier I’examen des durées de
vie probables de chaque niveau (équation (2.5)), a conduit les opticiens a abandonner le
pompage a deux niveaux, pour se concentrer sur les processus a trois ou quatre niveaux.

Le pompage a trois niveaux alimente, a partir du niveau fondamental un niveau
supérieur qui doit présenter une durée de vie courte (état instable), afin de peupler
rapidement «par le haut» le niveau intermédiaire ; celui-ci doit, au contraire, étre de type
métastable, c'est-a-dire de durée de vie supérieure, afin de servir de réservoir. La transition
radiative a lieu par retour a I’état fondamental (Figure 2.4b).

Le pompage a quatre niveaux alimente, dans les mémes conditions, le niveau
intermédiaire métastable E,, mais la transition radiative se produit vers un autre niveau

intermédiaire E;, instable, depuis lequel s’effectue le retour au niveau fondamental ; ce
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dernier peut demeurer plus fortement peuplé que dans le pompage a 3 niveaux (Figure 2.4-

C).

D’autres mécanismes plus complexes existent : nombre de niveaux supérieur a 4,
utilisation de bandes de niveaux dans des cristaux, etc. Toutefois, certains peuvent étre
évoqués lors de la description des différentes familles de laser, en raison de leurs aspects
spécifiques : c’est le cas notamment du mode d’inversion utilisant le transfert d’excitation
(laser hélium-néon) et de mécanismes particuliers rencontrés dans les semiconducteurs
[10].

2.4. Modes de pompage
2.4.1. Pompage optique

Mis au point en 1950 sur le plan théorique par 1’équipe de A. Kastler, le pompage
optique fut le premier a provoquer ’effet laser dans le rubis (T.H. Maiman, 1960) ; il est
toujours utilisé aujourd’hui : une lampe a decharge impulsionnelle puissante délivre un
intense flash de lumiere dans un large spectre (lumiere blanche et ultraviolette). Le plus
souvent, le processus est répétitif avec une fréquence de quelques hertz a quelques dizaines
de hertz, imposée par le fonctionnement de la lampe elle-méme et par les phénomenes
thermiques. Le mécanisme simplifié des systemes a 3 ou 4 niveaux, présenté ci-dessus,
exige un pompage tres sélectif pour alimenter le niveau E; (figure 2.4 b) ou Ej3 (figure 2.4
c). La fréquence correspondante étant prélevée dans le spectre large du flash, le rendement
de I’opération serait trés faible et conduirait a des lampes de puissance prohibitive. En
réalité, on peut mettre a profit 1’existence de larges bandes d’absorption, quasi-continues,
situées dans 1’échelle énergétique au-dessus de E; ou E; : ces bandes se peuplent
abondamment en prélevant 1’énergie du flash sur une large partie de son spectre ; une série
de désexcitations rapides alimente ensuite le niveau supeérieur du processus a 3 ou 4
niveaux. Les matériaux adaptés a ce mode de pompage sont en fait des cristaux, dont la
maille recéle des impuretés possédant les niveaux d’énergie spécifiques qui permettent
d’obtenir la bonne configuration globale. C’est le cas notamment de 1’ion chrome (Cr®")
qui permet de constituer le cristal de rubis, en I’insérant dans une maille d’alumine Al,O3
[10].

Le rendement de ce type de pompage reste cependant faible en raison de la

dispersion spatiale de la lumiere du flash, de la présence dans cette lumiére de longueurs
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d’onde inutiles et bien sir des transitions non radiatives qui ne font que céder de I’énergie
thermique au milieu émissif et I’échauffent.

La dispersion spatiale peut-étre combattue par les configurations particuliéres des
réflecteurs associés aux lampes flash et les pertes thermiques exigent, le plus souvent, un
refroidissement forcé du milieu émissif. Enfin, la mauvaise sélectivité du pompage en
lumiére blanche a amené récemment la naissance du pompage en lumiére

monochromatique : en clair, un laser peut en pomper en autre [10].

2.4.2. Pompage électronique

Le pompage optique n’est pas adapté pour exciter un gaz qui présente des raies
d’absorption plus étroites en raison de la faible interaction entre atomes. La sélectivité
évoquée précédemment conduit a une impasse : les sources de lumiere présentant des raies
intenses adaptées aux gaz susceptibles de produire une émission stimulée restent
introuvables. Les lampes flash, méme puissantes, fournissent une énergie beaucoup trop
faible dans des domaines aussi étroits de longueurs d’onde.

La solution est apportée par le pompage électronique : les électrons fortement
accéléres d'une décharge électrique cédent une partie de leur énergie cinétique aux atomes
ou molécules d’un gaz sous pression réduite. Ce transfert d’énergie, complexe et variable
d’un gaz a I’autre, peut étre schématisé par trois processus simplifiés :
excitation de certains niveaux d’énergie : niveaux électroniques si le gaz concerné est
atomique ; et niveaux de rotation et vibration si le gaz est moléculaire ;
ionisation éventuelle des atomes ;
accroissement de 1’énergie cinétique moyenne des atomes ou des molécules.

Dans le cas ou le milieu émissif reste sous forme d’atomes excités, le laser
correspondant est de type atomique. C’est le cas notamment du laser hélium-néon ; mais
le mélange de gaz fait appel a un processus de pompage plus complexe dans lequel I’un
des gaz excités, transfere une partie de son énergie vers ’autre gaz [10].

Dans le cas ou le milieu émissif devient essentiellement ionisé, ce sont les niveaux
d’énergie des ions ainsi formés qui interviennent dans le processus d’émission stimulée ;
ils peuvent étre sensiblement différents de ceux de I’atome a I’état neutre. Le laser
correspondant est alors de type ionique (ou a gaz ionisé) ; c’est le cas du laser a argon
[10].

Par ailleurs, des procédés complémentaires peuvent étre mis en ceuvre afin

d’améliorer le rendement du pompage électronique : un champ électromagnétique haute
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fréquence peut venir renforcer I’effet cinétique des électrons de la décharge et un champ
magnétique statique peut «guider» cette décharge par le classique effet de striction : les
trajectoires electroniques sont confinées par les forces magnétiques qui ameénent les
électrons a suivre des mouvements hélicoidaux dont les rayons de courbures diminuent si
le champ appliqué augmente.

Une variante du pompage électronique est également utilisée dans les semi-
conducteurs : le déplacement d’électrons libres n’est pas envisageable dans les cristaux,
qui constituent de bons isolants ; par contre, un semiconducteur dopé est le siege de
phénoménes de conduction bien maitrisés. Les vitesses moyennes de transit des électrons
(et de leurs associés les « trous ») sont totalement différentes de celles rencontrées dans les
décharges en milieu gazeux ; leurs faibles valeurs interdisent I’exploitation d’effets
cinétiques importants. Cependant, les jonctions de deux semiconducteurs différents sont le
siege de phénomenes énergétiques non négligeables lorsqu’elles sont traversées par un
courant électrique. L’excitation de bandes de niveaux d’énergie (conduction et valence)
séparées par une bande interdite peut conduire a un phénomeéne d’inversion de population
qui sera analysé ultérieurement.

Le terme de pompage électronique désigne donc un ensemble de processus variés, la
majorité d’entre eux concernant les gaz en interaction avec une décharge électrique qui les
maintient en état de conduction ; le seul cas d’utilisation dans les solides est celui des semi-

conducteurs.

2.4.3. Pompage chimique

Le stockage d’énergie sous forme de réactifs chimiques est tres répandu ; il présente
I’avantage de pouvoir libérer rapidement, et dans un volume réduit, une énergie élevée. Or,
les réactions chimiques exothermiques peuvent aussi provoquer 1’excitation des molécules;
ce procedé, denommé pompage chimique, est utilisé pour exciter les niveaux d’énergie
vibrationnels et rotationnels de molécules, essentiellement diatomiques : le domaine
d’émission concerné est par conséquent celui de I’infrarouge.

En pratique, peu de réactions conduisent a une inversion de population et a une
émission stimulée exploitable ; on peut citer I’exemple du fluorure d’hydrogéne HF, qui

peut étre produit sous forme excitée HF* par I’intermédiaire de deux réactions :

F + H, - HF* + H + AE; avec AE; = 7,6 k]/mole (2.15)
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H+ F, - HF* + H + AE, avec AE, = 23,4 kJ/mole

Souvent schématisées par :

H, + F, > 2HF" + AE (2.16)

En fait, le réle du fluor sous sa forme atomique F est prépondérant ; ce dernier doit
donc étre généré en quantité suffisante avant réaction avec 1’hydrogéne. Deux voies sont
possibles :
dissociation de la molécule F, par réaction a haute température avec un réactif A :

F,+A—2F+A (2.17)

ou, le plus souvent, dissociation de la molécule d’hexafluorure de soufre SFg par décharge

électrique a haute tension :

SF¢+e—>SFs+F+e (2.18)

Les raies d’émission de la molécule excitée HF* se situent dans la bande infrarouge
2.6 a 3.3 um, zone de forte absorption atmospheérique. Pour faciliter la transmission a
grande distance, un décalage de longueur d’onde vers la fenétre spectrale atmosphérique
3.5-4.2 um est possible, en remplagant les atomes d’hydrogéne H par des atomes de
deutérium D ; la formulation des réactions (équations (2.15)) reste identique, mais le prix
de revient est fortement accru en raison de la rareté du deutérium.

D’une fagon générale, le pompage chimique est peu utilise en raison de sa
complexité : chambre primaire de génération du réactif, chambre principale de mélange et
de réaction, évacuation des gaz par pompe a vide, etc. Cependant, il est incontournable
pour obtenir de trés hautes puissances en régime continu, domaine de prédilection des

militaires.
2.5. Amplification optique

Le pompage et I'inversion de population étant maitrisés, 1’émission stimulée est

définitivement admise afin de respecter les lois fondamentales de la Physique, I’analyse
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d’une population d’atomes excités conduit & un constat intéressant, schématisé sur la
Figure 2.5. Si n photons incidents (ici n = 5) éclairent une population d’atomes en état
d’inversion, certains vont provoquer des émissions stimulées par interaction avec des
atomes excités (3 sur la figure). Certains ne connaitront pas d’interaction (1 dans la
configuration choisie ici). En moyenne, le nombre de photons présents peut augmenter
puisque le nombre d’atomes excités N, est au départ supérieur a N;, nombre d’atomes a
I’équilibre : dans ce cas, il y a amplification optique.

Einstein a poussé le raisonnement plus loin en envisageant des photons incidents
unidirectionnels : avec les hypothéses de 1’émission stimulée, les photons émis sous 1’effet
de ces photons incidents vont conserver la méme direction et les mémes phases. Par contre,
ceux qui sont libérés par émission spontanée présenteront des directions aléatoires et se
répartiront dans tout I’espace. Dans la direction spécifique des photons incidents (Figure
2.6), la lumiére d’origine stimulée sera donc largement prépondérante. La lumiere
émergente sera donc le résultat de la balance entre absorption et émission stimulée suivant
cet axe. La variation d’énergie entre I’amont et I’aval peut donc se calculer a partir de
I’évolution des populations N; et N, (équations (2.3) et (2.12)) qui permettent de

dénombrer respectivement les deux types de transitions:

dE(v) = hv.(dN, — dN;)

hv : Energie élémentaire de chague transition

dN; : Dynamique du milieu émissif

Par unité de temps, la variation de puissance correspondante s’exprime aisément en

fonction de N; et N5 :

dE(v) (dN2 dN,
-\ dt dt

dt at _> = hv.p(v).B (N = Ny) (2.19)
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Figure 2.6. Bilan schématisé de I’évolution d’une population en état d’inversion.

Il est alors évident qu’une amplification optique (dE/dt > 0) exige N, > Nj, condition

de I’inversion de population. Le milieu devient amplificateur (ou superradiant), alors qu’a

I’équilibre thermodynamique (N1 > Np) il
émissifs classiques, les ordres de grandeur d
un passage unique de I’onde incidente direct

utilisant la formulation traditionnelle de 1

est naturellement absorbant. Pour les milieux

e I'amplification limitent I'enthousiasme : pour

ive, le coefficient amplificateur reste faible. En

“amplification linéaire et progressive par un
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milieu homogene de longueur L, la puissance a la sortie P(v,L) s’écrit en fonction de la

puissance d’entrée P(v,0) :

dE
% P(v,L) = P(v,0).e(@M- L) (2.20)

Le coefficient amplificateur a, déterminé au centre du spectre visible, atteint environ 5%
par centimétre pour un cristal et reste inférieur a 1% par centimétre pour un gaz ; 1’écart
important de performance est dd naturellement & la différence du nombre de centres
émissifs, liée au nombre d’atomes présents par unité de volume. On peut donc prévoir,

qu’a puissance €gale, un laser a gaz sera plus long qu’un laser a cristal.

2.6. Raies d’émissions réelles
2.6.1. Trains d’onde et longueur de cohérence

La notion de longueur de cohérence peut étre abordée de facon trés pragmatique en
considérant que la lumiére émise lors d’une transition est constituée d’un train d’onde de
durée finie T, comportant une fréquence unique si la transition est idéalisée (Figure 2.1).
Deux trains d’onde de ce type, décalés dans le temps d’un intervalle At, peuvent interférer
si At < 7. Par contre, si At > 7, ils ne peuvent générer de phénoménes d’interférence car
ils ne sont plus corrélés temporellement ; le paramétre 7 est appelé durée de cohérence,
identifié dans ce cas a la durée de vie, et la distance parcourue avec la célérité c, pendant la
durée 7 , constitue la longueur de cohérence £ = ct. Une bonne image de ce concept est
donnée, en pratique, par un interférométre régle sur une différence de marche & voisine de
£: si § >7¢, les deux trains d’onde issus des deux bras de l’interférométre ne se
superposent jamais et les franges d’interférence disparaissent.

Ce modele en tout-ou-rien peut étre avantageusement remplacé par un concept plus
représentatif de la réalité, car la disparition des franges observée sur un interférometre est
en fait progressive en fonction de I’accroissement de § d. Si le train d’onde élémentaire est
considéré comme amorti exponentiellement (amplitude décroissante ene(“t/®), Ila
constante de temps t permet d’évaluer sa durée de vie réelle : au temps 7, son amplitude
est divisée par e, donc son intensité par e?(~ 7.4) ; deux trains d’onde, décalés d’un
intervalle t, interférent donc encore faiblement. Dans le formalisme désormais traditionnel
de I’analyse spectrale, il est équivalent de dire qu’un train d’onde est de durée infinie ou

que son spectre est infiniment étroit. Dans le langage des opticiens, on dira que ce train

44



d’onde présente une cohérence temporelle parfaite ou que I’émission est parfaitement
monochromatique. De méme, un train d’onde de durée finie correspondra a un
élargissement de son domaine spectral autour de la fréquence fondamentale (Figure 2.7).
En termes mathématiques, la relation entre le domaine temporel et le domaine spectral est
bien représentée par une transformation de Fourier : le spectre d’énergie (importance
énergétique relative des différentes fréquences) d’un signal X(t) s’exprime par le carré du

module de la transformée de Fourier de x(t) [11].

.-/ 7 .\-\.
Durée / A
p— _r'.l .\'\_ ——
AVAVAW — — -
"
i
A Navavavaval = A -
Train d'onde
Spectre

Figure 2.7. Train d’onde et spectre.

Si I’on applique cet outil mathématique au train d’onde amorti exponentiellement, on
observe un spectre en cloche, centré sur la fréquence de I’onde et de demi-largeur a mi-
hauteur Av = 1/2mt. La longueur de cohérence ¢ peut alors étre définie comme la distance
parcourue par le train d’onde pendant la durée t,¢ =ct; elle est inversement

proportionnelle a la largeur du spectre :

t=—.— (2.21)

Les deux grandeurs ¢ et Av sont complémentaires : elles permettent toutes les deux de
quantifier la cohérence temporelle des ondes lumineuses. Cette définition conduit a des
ordres de grandeur trés variables suivant la finesse du spectre : £ varie d’une fraction de
millimétre & plusieurs métres pour certains lasers. A titre d’exemple, une longueur de
cohérence de 1 cm pour une lumiéere émise au centre du spectre visible (2 = 0.5 um et

v = 6.10*Hz) correspond a une largeur spectrale Av = ¢/2nf = 4.8 GHz , soit en valeur
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relative Av/v = 8.107°, ce qui traduit déja une grande finesse (ces chiffres sont ceux de

I’argon ionisé [10].

2.6.2. Raies naturelles et élargissement

Mais finalement, quelle largeur de raie doit-on prendre en compte ? Nous sommes
déja passés de raies idéalisées, caractéristiques d’atomes isolés, a des raies élargies par les
interactions interatomiques dans les molécules ou les cristaux. Nous avons montré la
nécessité de I’inversion de population et détaillé les modes de pompage ; ceux-ci, en plus
de leur effet principal d’excitation du milieu émissif, apportent de 1’énergie thermique a ce
dernier, augmentant ainsi son agitation. Cet effet incontournable est une cause
supplémentaire d’élargissement des raies d’émission. Il peut étre minimisé par un
refroidissement forcé, mais jamais totalement supprimeé. Les consequences sont
particulierement sensibles pour les gaz, en raison de la forte indépendance des atomes ou
des molécules et de la valeur elevée de leur libre parcours moyen, surtout aux pressions
réduites utilisées pour le pompage électrique. La vitesse moyenne des centres emissifs est
suffisamment grande pour que l'effet Doppler-Fizeau devienne significatif ; la répartition
statistique de ces vitesses couvrant un domaine assez large, la répartition des fréquences
observées s'élargit donc fortement. Ce phénomeéne est le plus souvent résumé par le terme
élargissement Doppler, alors que c’est Fizeau qui a généralisé aux ondes luminecuses 1’effet
sonore observé par Doppler. La raie ainsi modifiée prend le nom de raie Doppler du gaz :
la raie rouge (4 = 0.6328um) du néon, dans les conditions de fonctionnement courant du
mélange hélium-néon, présente par exemple une largeur totale a mi-hauteur voisine de 1.5
GHz (42 = 2 X 1073 nm).

Pour les cristaux, le phénoméne d’élargissement dii a 1’agitation thermique est
présent bien que moins intense ; on parle d’élargissement thermique de la raie de
fluorescence. Mais, comme les raies naturelles sont plus larges pour les solides, en raison
des fortes interactions dans les réseaux cristallins, le bilan final reste favorable aux gaz :
pour le rubis, la largeur de raie globale a prendre en compte pour la raie rouge (44 =
0.6943 um) est de 330 GHz (44 = 0.53 nm) pour une température de 300 K, portée a 490
GHz pour une température de 350 K.
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2.7. Role de la cavité optique
2.7.1. Oscillateur laser

Toutes les parties du dispositifs semblent en place : choix du milieu émissif, mode de
pompage, connaissance des raies d’émission. Cependant, nous savons que le simple
passage d’une onde incidente déclenche une émission stimulée produisant un effet
amplificateur limité. De plus, ’hypothése de calcul impose un effet unidirectionnel (Figure
2.6). Si le milieu émissif est placé entre deux miroirs plans et paralleles, ces deux
restrictions disparaissent : 1’amplificateur devient périodique et la directivité est assurée
puisque la seule direction de propagation privilégiée est la normale aux deux miroirs ; toute
lumiére ne se propageant pas strictement suivant cet axe est rapidement perdue par
réflexions multiples et ne participe plus a Ieffet amplificateur. Les deux miroirs
constituent une cavité optique, multipliant les amplifications de lumiére dans le milieu
émissif, a condition toutefois que I’inversion de population y soit maintenue pendant un
temps suffisant. L’ensemble milieu émissif amplificateur systéme de pompage-cavité
optique, constitue un oscillateur laser (Figure 2.8). Naturellement, 1’extraction d'une
énergie exploitable a I’extérieur de la cavité exige la présence d’un miroir non totalement

réfléchissant.

~— Cavité optique ——,

1 1
z 2
z Milieu émissif -
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] =
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1 |~
- ) -~

Systeme
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Figure 2.8. Oscillateur laser.

2.7.2. Modes de résonance longitudinaux

L’analyse du fonctionnement de la cavité optique débouche, comme pour tout
oscillateur, sur la notion de résonance. Si ’on admet I’existence, en un point de la cavité, a
un instant appelé initial, d’'une émission d’amplitude a,, spontanée par exemple, il est
facile d’écrire ’expression de I’amplitude émergente sur ’axe optique aprés N allers-

retours, en tenant compte du coefficient d’amplification a(v) du milieu (équation (2.20)),
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de la longueur L de la cavité et des facteurs de réflexion (ry, ;) et de transmission (t;, t,)
en amplitude, des miroirs. Chaque aller ou retour produit :

une amplification en amplitude de valeur g, sur la fréquence v, avec :

G = gz — e[ot(\)). L] (2 22)

, 2 N . . , . - , e . - ,
un déphasage ¢ = 7” nL ou n est ’indice de réfraction du milieu émissif, milieu supposé

ici de méme longueur que la cavité.
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Figure 2.9. Modes de résonance longitudinaux d’une cavité optique : évolution du gain G..

La superposition des amplitudes a, des ondes, amplifiées par g, atténuées par t en
transmission et par r en réflexion, et déphasées de 2N¢, conduit a une série classique

convergente donnant I’amplitude totale A = }7_; ay.
L’intensité émergente correspondante s’écrit :

t3G

— * a2
[=A.A"=2a (1 — Gryry)? + 4Gryr, sin(@/2)? (2.23)

Le rapport G, = I/a? représente le gain global de la cavité (gain en intensité de

I’oscillateur) ; il peut étre tracé en fonction de v, de A, de ¢ ou de la longueur optique nL
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(Figure 2.9). On constate que la cavité va privilégier les fréquences correspondant aux pics

de résonance centrés sur vy, et séparés de Av :

C
v =k —
2nl,
5 (2.24)
Av= —
v 2nL

La largeur a mi-hauteur de ces pics se calcule aisément a partir de I’équation (2.23), avec la
régle d’approximation des petits angles pour sin(¢/2) , car les raies de résonance restent

fines :

28v = . (2.25)

Chaque pic de résonance constitue un mode longitudinal. Sa largeur est fortement
dépendante de la valeur du gain du milieu émissif, surtout pour des coefficients de
réflexion éleves qui permettent une grande concentration d’énergie dans la cavité.

L’apparition de I’effet amplificateur, couplé avec une cavité fortement réflective,
provogue une résonance aigué, caractérisée par des raies tres affinées. La tentation,
intuitive, d’abaisser la valeur de r pour le miroir chargé d’extraire la lumiére de la cavité
(miroir de sortie), doit étre limitée sous peine de perdre la qualité de la sélectivité : pour un
gain identique G = 1.01, une baisse du coefficient de réflexion 2 a la valeur 0.98,
provogue un élargissement de la raie de résonance a la valeur 26v = 247 kHz, se
rapprochant de la situation correspondant a un gain voisin de I’unité et r# = 0.99.

Si I’on compare ces largeurs avec celles des raies naturelles aprés élargissement, on
constate que la finesse de ces derniers est loin d’atteindre celle des raies de résonance
d’une cavité trés sélective. Le couplage milieu amplificateur-cavité conduit donc a une
sélection dans la raie élargie du milieu émissif, d’un groupe de modes étroits de la cavité
(Figure 2.10), le nombre de ces modes sélectionnés dépendant de la longueur de cavité L
qui fixe leur écartement Av = c /2nL (Equation (2.24)). Dans I’exemple précédent
(L=1m, n=1), si le gaz émissif est le classique mélange hélium-néon, la largeur de raie a
prendre en compte est celle du néon, élargie par effet Doppler, Av, = 1.5 GHz (8 5.2) ;

I'intervalle Av entre modes longitudinaux étant de 150 MHz, leur nombre atteint la dizaine
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dans la bande Av;, (précisément 11 si la cavité est centrée sur la raie Doppler). Le nombre
total exact de modes présents dépend du seuil de ’effet laser, c’est-a-dire de 1’accrochage
de l’oscillateur ; ce seuil résulte d’un subtil équilibre entre les conditions de pompage et la
qualité de la cavité résonnante. Sa présence induit, par définition, une réduction de la
bande globale d’émission de la cavité, grace a la limitation du nombre de modes présents
(Figure 2.10). Ce type de fonctionnement, le plus classique, est déenommé multi-mode
longitudinal ; les ordres de grandeur caractéristiques sont résumés par le Tableau 2.1.

Le moyen le plus tentant pour ne sélectionner que quelques modes, voire un seul,
afin d’obtenir une monochromaticité exceptionnelle, semble étre la réduction de la
longueur de cavité, qui accroit I’intervalle entre modes. Concrétisée dans les lasers a
semiconducteur, par leur nature tres miniaturisée [10], cette idée ne peut étre généralisée
car le volume émissif trop faible limite alors I’effet amplificateur dans la plupart des autres
milieux utilisés. Toutefois, une variante de ce concept peut procurer d’intéressantes
performances de cohérence temporelle, au détriment de la puissance totale emise : une
cavité de faible épaisseur et de trés grande sélectivité (coefficients de réflexion r? et r?
trés elevés) est couplée a la cavité émissive qui fournit I’énergie. La premicre joue le réle

d’un filtre spectral qui élimine la plupart des modes longitudinaux de la seconde.

Tableau 2.1. Caractéristiques du fonctionnement multi-mode longitudinal.

) Intervalle entre
. Largeur de raie Nombre de
Milieu émissif ] Longueur de deux modes

. a mi-hauteur . o modes

amplificateur cavité (m) longitudinaux )
GHz présents

(GHz)

Gaz : hélium-néon 1.5 1 0.150 ~ 10
Cristal : rubis 330 0.1 1.5 ~ 220

Semiconducteur 1200 0.001 150 ~
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Figure 2.10. Sélection d’un groupe de modes de résonance longitudinaux a I’intérieur de la

raie du milieu émissif (ici, raic Doppler d’un gaz, de largeur Av, a mi-hauteur).

Ce filtre, bien connu des opticiens sous le nom d’interférométre de Fabry-Perot
[12,13] recoit le plus souvent le nom d’étalon de fréquence dans le monde des lasers. Placé
a 'intérieur de la cavité principale d’un laser a gaz, cet étalon conduit, s’il est bien adapté,
a I’émission d’une raie unique d’une trés grande finesse ; la longueur de cohérence ¢ peut
atteindre des dizaines de métres et la finesse relative tres faible (# = 10m correspond a
5v /v = 0.8 x 1078 pour A = 0.5 um) est alors totalement a la hauteur de la réputation
du laser en tant que source trés monochromatique : le fonctionnement est alors de type

monomode longitudinal.

2.7.3. Modes de résonance transversaux

Dans le paragraphe précédent, nous avons considéré la cavité optique comme
monodimensionnelle en ne prenant en compte que les résonances suivant I’axe optique. En
réalité, les cavités fonctionnent en volume et les modes de résonance font intervenir les
trois dimensions de 1’espace [14,12]. Dans le cas général, en présence de surfaces latérales
refléchissantes, ces modes sont nombreux : on les repere par la notation TEM,y,,,;:
TEM (Transverse ElectroMagnétique) car les champs électriques et magnétiques
constitutifs des ondes lumineuses sont orthogonaux a la direction de propagation ; m et n
désignent les ordres des modes résonnants non paralléles a I’axe principal de la cavité ; q
désigne I’ordre des modes longitudinaux (le plus souvent non indiqué).

Dans le cas d’un laser, les faces latérales de la cavité étant trés peu réfléchissantes, le

nombre de modes transversaux demeure tres faible ; m et n sont limités a quelques unités.
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Effectivement, toute résonance présentant une légere obliquité par rapport a I’axe principal
de la cavité sera caractérisée par des pertes importantes (le raisonnement élémentaire et
intuitif de ’optique géométrique suggere d’ailleurs facilement qu’aprés de nombreuses
réflexions obliques sur les miroirs avant et arriere, la lumiere quittera la cavité par les
parois latérales). Contrairement aux modes longitudinaux, les modes transversaux sont
directement observables en étalant le faisceau issu de la cavité par une lentille convergente
de courte focale : la tache lumineuse ainsi observée sur un écran ne présente une symétrie
circulaire que pour le mode TEM,,, dans lequel les résonances obliques ne sont pas
présentes (Figure 2.11). Ce cas est celui d’une cavité plane idéale, parfaitement réglée, de
longueur importante par rapport au diamétre de ses miroirs et pratiquement dépourvue de
réflexions sur ses parois latérales ; les lasers a hélium-néon sont, par exemple, trés proches
de cette configuration [10]. Lorsqu’un mode transversal apparait, la répartition de lumiere
observée se dedouble (Figure 2.11) : exemple du mode TEM,,). Lorsque les deux
dimensions transversales présentent des résonances (metn # 0), la répartition se
dédouble suivant les deux axes (Figure 2.11 : exemple du mode TEM,,). Un moyen simple
de faire disparaitre ces modes transversaux lorsqu’ils apparaissent consiste a diaphragmer
la cavité afin de rendre négligeable son diameétre par rapport a sa longueur ; le volume
émissif reel étant alors réduit, la puissance émise est obligatoirement diminuée.

L’ensemble des concepts présentés jusqu’ici, concerne des cavités planes ; en réalité,
les configurations retenues sont souvent un peu plus complexes : en effet, toujours en
faisant référence aux lois élémentaires et intuitives de I’optique géométrique, il est naturel
de proposer utilisation de miroirs légérement concaves, afin de limiter les pertes latérales
en confinant mieux 1’énergie dans la cavité. Ce raisonnement a donné naissance a de
nombreuses géometries qui se distinguent les unes des autres par un subtil compromis
entre efficacité, facilité de réglage et stabilité [13] ; quelques exemples, faisant référence a
des miroirs sphériques, sont présentés sur la Figure 2.12. Bien que le calcul des cavités de
ce type se révele plus complexe (il fait largement appel a la résolution des équations de
Maxwell) [15], retenons que les résultats pratiques restent de méme nature, notamment la
description de modes sous la forme TEM,,,,,.

La conclusion la plus importante concerne le mode TEM,, : celui-ci est toujours
caractérisé par une répartition de lumiere axisymétrique, dont le profil radial en intensité

(densité de puissance par unité de surface) obéit a une loi gaussienne [16] (Figure 2.11) :
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I(w) = [oe(-2w*/ws)

Le rayon caractéristique w, du faisceau, pour lequel intensité est divisée par e?

(= 7.4) par rapport au centre, est appelé par convention rayon a 1/e2. Une intégration

élémentaire de la fonction I(w) entre 0 et wy montre que la puissance présente dans cette

section caractéristique (section a 1/e?) représente 86.5% de la puissance totale du

faisceau.
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Figure 2.11. Géométrie des modes de résonance transversaux.
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Figure 2.12. Les configurations de cavités résonnantes (courbures fortement exagérées).

53



2.8. Propriétés du faisceau laser
2.8.1. Cohérence spatiale et divergence

Le concept de cohérence spatiale, présent implicitement dans la description du
processus d’émission stimulée peut étre précisé de fagon trés pragmatique : les photons
induits sont en phase avec les photons incidents et la direction de propagation est
conservée ; de plus, la cavité résonnante impose une directivité de I’émission.

En premiére approximation, notamment en negligeant les effets de diffraction, on
peut donc estimer que le faisceau de lumiére émergent est paralléle et que ’onde émise est
plane si les miroirs sont eux-mémes plans ; dans toute section droite de faisceau, on admet
alors que la phase de I’onde est identique, cette homogénéité se conservant en aval lors de
la propagation. L’image évocatrice de cette propriété, souvent présentée dans la littérature
de vulgarisation, est celle d’un régiment de militaires marchant soigneusement au pas et en
rangs parfaits, les photons associés a une onde plane jouant le role de soldats disciplines
lorsque la propagation est cohérente spatialement. Les photons générés par emission
spontanée dans les sources incohérentes spatialement (lampes a incandescence, tubes
fluorescents) se présentent au contraire comme une foule déambulant de fagon aléatoire sur
une place publique ou un marché.

La simple observation d’un faisceau laser a grande distance montre que cette image
souffre toutefois d’un petit défaut : 1’élargissement du faisceau est la preuve que le
parallélisme n’est pas parfait. Une croissance du diamétre genéralement voisine de 1
mm/m, indique un angle de divergence proche de 1 mrad. La diffraction d’une onde plane
par un diaphragme circulaire dont le diametre est du méme ordre de grandeur que le
faisceau en sortie de cavité conduit a un chiffre voisin. L’existence de cette pupille de
sortie des lasers est donc rassurante pour la validité des hypotheses simplificatrices de la

propagation en ondes quasi-planes.

2.8.2. Propagation en mode gaussien

Une analyse plus fine, menée sur le mode d’émission TEM,,, donc a profil gaussien,
conduit a une théorie plus élaborée, vérifiée expérimentalement avec une bonne précision
pour les lasers actuels [15,16]. Pour une cavité concave ou plan-concave, la lumiere est
confinée dans un volume présentant une zone de section minimale appelée cercle de gorge
(Beam Waist ou Cavity Waist). Le rayon de ce cercle est bien sir le rayon caractéristique a

1/e? défini dans le paragraphe précédent et d’une fagon générale, toute limite de faisceau
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matérialisée sur un schéma est en fait une courbe caractérisée par 1’atténuation de
Iintensité a 1/e?(Figure 2.13).
Si ’origine est choisie au centre de ce cercle de gorge, le rayon du faisceau a la

distance z s’écrit :
Az 2
20, — 1,2 2.27
w§(z) = w§(0) {1 + lﬂwg(o)l } (2.27)

Au voisinage de la cavité, la limite du faisceau n’est donc pas rectiligne. Par ailleurs,

le rayon de courbure du front d'onde varie également en fonction de z :

— (2.28)

2 2
awg (0)
R(z) = 211 + l d }
Dans tout I’espace intra ou extra-cavité, la propagation s’effectue donc sous forme
d’ondes sphériques dont le rayon de courbure évolue ; ’onde plane n’existe strictement

que dans le plan du cercle de gorge puisque R (0) — oo.

- fwgt0) TV

A (] v Y

] f"@ JTELLAL LY :
VUV T EI T T 7777 -

Limite de faisceau 4 1/e2 T

Figure 2.13. Propagation en mode gaussien (TEM,,). Exemple d’une cavité concave

symétrique.
En pratique, il est intéressant de considérer le champ lointain, caractérisé par les
valeurs de z trés supérieures a z; = mwg(0)/24, appelée distance de Rayleigh. Dans ce cas,

la limite de faisceau devient rectiligne, puisque wy(z) évolue suivant une loi linéaire en

fonction de z :

wo(Z) ~ w(,(o% (2.29)
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Le demi-angle de divergence g est alors déduit simplement de la relation :

w,(0) _ A
ZRr - Wy (0)

tan 0 = (2.30)

Par ailleurs, I’expression du rayon de courbure du front d’onde se réduit a R(z) =
z, indiquant que le centre de courbure est alors confondu avec le centre du cercle de gorge.
Ces deux résultats en champ lointain ne sont pas contradictoires avec ceux de la
propagation en ondes quasi-planes, présentés plus haut : I’ordre de grandeur du demi-angle
de divergence reste le méme et le rayon de courbure de ’onde sphérique étant élevé par
définition puisque la condition z > zg est imposée, le front d’onde est peu différent d’un
plan. Le domaine d’application stricte de la propagation en mode gaussien, c’est-a dire
sous forme d’ondes sphériques a rayon variable R (z), reste celui du champ proche
(z = zgouz < zg). Ce cas n’est pas marginal, puisqu’il correspond souvent a celui de la
focalisation du faisceau par un composant optique convergent placé au voisinage de la
cavité. Dans de nombreuses applications, le calcul exact de la position et du diametre de la
zone de focalisation (cercle de gorge focalisé) doit prendre en compte les propriétés de
I’onde. La connaissance du rayon w,(0) du cercle de gorge intra-cavité, ainsi que sa
position par rapport au miroir de sortie est alors indispensable.

A titre d’exemple, et pour préciser les notions de champ proche et lointain, une
cavité émettant au centre du spectre visible (A = 0.514 um raie verte de 1’argon),
présentant un rayon w,(0) de 0.6 mm est caractérisee par une distance de Rayleigh zy de
2.2 m ; on peut donc admettre que son champ lointain commence au-dela d’une vingtaine
de meétres, ce que certains opticiens résument par I’expression suivante : pour une telle

cavité, I’infini est au bout du couloir.

2.9. Conclusion

Dans ce chapitre, nous avons présenté les principes de base se rapportant au laser et a
son fonctionnement. Nous introduit et discuté les niveaux d’énergie de transition, les
différents modes de pompages: optique, électronique et chimique, la cavité et
I’amplification optiques ainsi que les diverses propriétés du faisceau laser telles que la
cohérence, la divergence et la propagation gaussienne. La modélisation mathématique des
miroirs de Bragg faisant partie de la cavité optique des lasers fera I’objet du chapitre

suivant
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Chapitre 3

MODELISATION OPTIQUE

3.1. Introduction

Les miroirs de Bragg sont des structures multicouches particuliéres. Leur principale
propriété est de présenter un facteur de reflexion élevé, pouvant atteindre 100%, sans
absorption dans un certain domaine de longueur d’onde. Cette zone de grande réflexion est
centrée sur une longueur d’onde du miroir appelée longueur d’onde de Bragg Ag. cette
propriété est une conséquence de la géométrie de la structure : ce systéme multicouches est un
empilement périodique de couches alternées de deux matériaux, transparents dans la gamme
spectral d’intérét, d’indices différents. Le motif périodique est constitu¢ de deux couches
consécutives.
L’empilement est appelée miroir de Bragg lorsque 1’épaisseur optique du motif est demi
d’onde ou quart d’onde [1].

Ces miroirs peuvent étre utilisés pour la fabrication des lasers a émission verticale qui
ont de nombreux avantages: leur faisceaux est peu divergent, leur intégration sur des
dispositifs électroniques est plus facile, leur compacité permet de les utiliser dans des

microsystémes [2]. La figure (3.1) représente une cavité laser a émission verticale limitée par

I Cavité laser

Miroir de Bragg /
Substrat

Diélectrique

deux miroirs de Bragg [3].

Figure 3.1. Schéma d’une cavité laser a émission verticale.
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Dans ce chapitre, on cherche & modéliser le phénomeéne de réflexion des miroirs de
Bragg utilisées dans des diodes laser a émission verticale, dans le but d’avoir une réflexion
totale de la lumiére incidente i.e. un facteur de réflexion qui tend vers les 100%.

Pour ce faire, nous avons opté pour [I'utilisation de la méthode des matrices
caractéristiques. La méthode traditionnelle pour obtenir des fonctions optiques particulieres
consiste a empiler des couches d’indices de réfraction différents avec des épaisseurs adaptées.
Ceci est aussi possible par 1'utilisation de films inhomogénes d’indice de réfraction variable
en fonction de I’épaisseur [4,5].

Nous rappelons dans ce chapitre les principes de base qui gouvernent la propagation des
ondes électromagnétiques dans les milieux stratifiés. Nous décrivons d’une part un modele
qui permet le calcul des propriétés optiques des milieux stratifiés et d’autre part, nous
présentons une méthode approximative qui permet la détermination de la loi de dispersion des
milieux inhomogenes. Cela permettrait de simuler le comportement optique des films
inhomogenes pour différents profils d’indice correspondant au cas ou nos matériaux

contiendraient des points quantiques (quantum dots).

3.2. Milieu homogéne
3.2.1. Ondes planes progressives

Comme tout phénoméne électromagnétique en genéral, les ondes lumineuses sont
gouvernées par les quatre équations de Maxwell [6]. Dans un milieu homogeéne, isotrope, non
magnétique, de constante diélectrique complexe €, et en I’absence de sources, elles s’écrivent
en unité Sl [7].

oH
VxE=poo-, V.E=0

3.1)
O0E
VXH= Sosra» VH=0

ou I’on désigne par E et H les champs électrique et magnétique, et ou g, et , représentent la
permittivité électrique et la perméabilité magnétique du vide.

Nous nous bornerons a exprimer les relations a venir en fonction du champ électrique, dont
I’équation d’onde (résulte de la combinaison des équations (3.1))

0°E
VZE — HooEr 5y (3.2)
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qui admet comme solutions des ondes planes de la forme [8] :
E(r,t) = Eexp [i(k.r — wt)] (3.3)

de longueur d’onde dans le vide A = 2nc/m, de fréquence v = ®/2x, et dont le vecteur d’onde k
dirigé suivant la direction de propagation est défini de telle sorte que (E, H, k) soit un triedre

direct. k est lié¢ a o par la relation :

k = 1’1? (34)

oun=+/e. et ¢ = 1/,/ Ug &, n étant ’indice de réfraction.

Les ondes planes revétent une importance particuliere dans la mesure ou elles
constituent une base commode sur laquelle peut étre développée toute onde
électromagnetique. En outre, les équations qui régissent leur comportement a I’interface de

deux milieux sont simples et peuvent étre résolues rigoureusement [7].

3.2.2. Réflexion a l’interface de deux milieux homogénes

Considérons I’interface entre deux milieux semi-infinis: le milieu ambiant d’indice fi; et
un matériau isotrope d’indice complexe fi, tel qu’il est représenté par la Figure (3.1). L’indice
optique est défini par sa partie réelle n, et sa partie imaginaire k,, respectivement appelées
indice de réfraction et coefficient d’extinction.

ﬁz = nz - lkz (35)

Milieu 1

az

=i S
N &)
=

Milieu 2

Figure 3.2. Réflexion d’une onde sur une surface (chaque fléche représente un vecteur
d’onde). Les amplitudes des champs électriques associés sont indiquées prés de chaque

fleche.
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¢, est I’angle d’incidence et ¢, est ’angle de réfraction. Ces angles sont repérés par rapport a

la normale a la surface. La loi de Snell-Descartes relie les angles et les indices entre eux :

Le plan d’incidence est défini par 1’axe de propagation de 1’onde incidente et la
normale a la surface du matériau. Les composantes du vecteur champ électrique (E) sont
définies par rapport a ce plan. Les composantes paralléle et perpendiculaire au plan sont
indicées respectivement par TE (Transverse Electrique) lorsque E est le long de y et TM
(Transverse Magnétique) lorsque E est dans le plan (x,z). L’état de polarisation d’une onde
TE ou TM n’est pas modifié¢ apres réflexion.

Dans la mesure ou notre systeme est invariant selon les deux directions x et vy, les
conditions aux limites doivent étre satisfaites a tout instant et sur toute I’interface. Ceci
impose les mémes variations spatiale et temporelle du champ électrique en tout point du plan
(x,y), donc la conservation des composantes tangentielles des vecteurs d’onde [9]. Aussi, nous
pouvons écrire I’amplitude du champ électrique sous la forme E(r,t) = E(z) exp[i(kyx +

kyy — wt)], et dans chaque milieu i, E(z) peut s’écrire comme la somme de deux ondes se

propageant dans le sens positif +z (1 ) ou négatif —z (| ), selon

Ei (z) = Ej; exp(+ iky;z) + Eyy exp( —ik,;z) = (ET) (3.7)
1

Les conditions de continuité des champs électromagnétiques permettent de relier les valeurs
des amplitudes de part et d’autre de I’interface.

- En polarisation TE

(E1T + Eu) = (EzT + Ezl);

(3.8)
kz,1 (E1T + Eu) = (EzT + EZL)kZ,Z

* En polarisation TM

(En + Eu) kz,l/kl = (E1T + Eu) kz,z/kz

(3.9)
k1(E1T + Eu) = (EZT + EZL)kz
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Le coefficient de réflexion en amplitude est égal au rapport du champ réfléchi sur le champ

incident :

_Eu

r= 3.10
B (3.10)

A partir des équations (3. 8) et (3. 9) ce coefficient de réflexion est égal pour la polarisation
TE et TM respectivement a :

ﬁz COS ch - ﬁl COoS q)z

F12TE = % =
n, cos ®; + n; cos P,

5 B (3.11)
n; cos ¢, —n, cos P,

Fi2TM = % =
n; cos ®,; + i, cos P,

3.3. Systémes multicouches

Le principe de fonctionnement des systemes multicouches est base sur les interférences
multiples qu’une onde subit quand elle est réfléchie par différentes interfaces [10]. Ceci
permet a ces systéemes de présenter des propriétés optiques tres différentes selon le type
d’empilement [11].

Dans ce qui suit, nous allons décrire le formalisme permettant de calculer les propriétes
optiques d’une structure donnée. Plus particuliérement, nous nous intéressons a la
détermination du facteur de réflexion dans la gamme des longueurs d’onde utiles, sous
incidence normale et oblique. Ces calculs sont fondés sur la résolution des équations de
Maxwell dans le cadre d’un formalisme matriciel. Ils peuvent étre effectués par I'une des
deux méthodes dont la différence se situe dans la description des champs [12]:

- La méthode ellipsométrique : elle exprime I’amplitude du champ réfléchi en fonction
du champ incident, en distinguant la propagation a travers les interfaces et la
propagation dans les couches (matrice interface et matrice propagation).

- La méthode des matrices caractéristiques: elle considére 1’évolution des champs
électromagnetiques E et H en fonction de leur position dans la structure. La
propagation est appréhendée globalement dans la couche : elle est représentée par une
seule matrice appelée matrice caractéristique. Le champ réfléchi est ensuite calculé a

partir du champ global.
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Dans nos calculs, nous avons utilisé cette derniére méthode en raison de la simplicité
des formules qu’elle propose. En outre, cette méthode est classique et fréquemment utilisée
dans la littérature [13-15]. Nous rappelons par ailleurs qu’une comparaison entre les deux

meéthodes pour des cas simples a été faite par Callard [12].

3.3.1. Description du modéle proposé

Pour la détermination du comportement des couches a gradient d’indice de réfraction, la
couche est divisée en sous couches homogeénes paramétrées par un indice de réfraction et une
épaisseur [5,16-18]. Par conséquent, une couche a gradient d’indice est équivalente a un
empilement multicouche. De ce fait, la théorie optique des milieux stratifiés est utilisée pour
le calcul du facteur de réflexion des films a gradient d’indice de réfraction.

La theorie optique des milieux stratifies suppose que la structure etudiée est composée
d’un empilement de couches homogénes, isotropes a face planes et paralleles (Figure 3.3).

Dans ce qui suit, on indiquera par j, la j"*™ couche & partir de la surface. Le substrat est

considéré comme un milieu semi-infini dont I’indice est connu et noté fig.

1T 0
4 z,
1 ZZ
1
Ny 1
1V N
N
o o = ZL
o, \{

Figure 3.3. Empilement de N couches utilisées comme revétement anti-réfléchissant.
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Dans ces conditions, deux parametres sont suffisants pour définir les propriétés optiques
d’une couche : son indice complexe de réfraction fi; (donné par I’équation (3.5)) et son
epaisseur d;.

Quand les matériaux sont dispersifs et absorbants fi; dépend de la longueur d’onde A.
Cette dépendance devra étre prise en compte dans le calcul des propriétés optiques de la
structure multicouche.

De tels systémes sont caractérisés par leur facteur de réflexion R(A), leur facteur de
transmission T(A) et leur facteur d’absorption A(A). Ces facteurs font intervenir des rapports
d’énergie et vont dépendre de la longueur d’onde de la lumiére incidente sur la structure. La
lumiére incidente est représentée par une onde plane électromagnétique caractérisée par le
champ électrique de I’équation (3.3) ou le champ physique est constitué par sa partie réelle
soit :

21

E=E, cos(wt — KF’) aveck = Tﬁogz ou :

- w est la pulsation de ’onde ;

- Aest la longueur d’onde dans le vide ;

- Kest le vecteur d’onde dans le milieu ambiant ;

- &, est le vecteur unitaire dans la direction de propagation ;

- EO est un vecteur perpendiculaire a la direction de propagation ;

- 1, est I'indice du milieu ambiant.

L’axe de propagation est défini par ’axe z. L’origine des coordonnées, z = 0, est a la
surface de la structure. Chaque interface entre la couche j et j+1 est repérée par I’abscisse zj.
Notre objectif est de calculer le facteur de réflexion de nos miroirs de Bragge sous

incidence normale et oblique.

3.3.2. Calcul des propriétés optiques des milieux stratifiés

A la surface d’une structure stratifiée, la lumiére réfléchie est le résultat de
I’interférence entre toutes les ondes réfléchies a chaque interface de la structure.

La méthode de calcul est fondée sur la théorie de la propagation dans les milieux
stratifiés [19]. Elle exprime le champ électrique E et le champ magnétique H a la surface de la

structure (z = 0) en fonction des champs E et H a ’interface structure/substrat (z = zy).
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Dans le cas d’une onde se propageant dans un milieu matériel d’indice fil. La résolution
des équations de Maxwell montre que les relations entre les champs a la cote z = 0 et les

champs a la cote z; peut étre représentée matriciellement par :

()= (0, hm)( i ) o

ou Zg est I'impédance du vide donnée par :
Zo = |— (3.13)

0 est le déphasage de 1’onde dii a la traversée de la couche.

2T
= 75121 cos ¢ (3.14)

p est ’ladmittance optique, si le champ électrique est dans le plan d’incidence (polarisation
TE).

p =ficosd (3.15)

Lorsqu’il est perpendiculaire au plan d’incidence (polarisation TM), cette polarisation est
égale a :

n
~ cos

p (3.16)

La matrice (2x2) de 1’équation (3.12) est appelée matrice caractéristique du milieu, M(z) :

cosd§  —ip~!sin 8) (3.17)

—ipsind cos d

M@:(
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Dans le cas de deux milieux matériels adjacents s’étendant respectivement de z=0 a z

=2z, etdez=2;az =2, dindice fi; et fi,, les relations entre les champs sont données par :

(zoEf(l%)) = Miz,) (ZOEP(IZ(Z))> . (ZOE}(IZ(Z))) =Mz ~z) (Zféz(z))) (3.18)

Les champs E et H sont tangents aux interfaces, et donc continus lors de la traversée des

interfaces. Il est alors possible d’écrire la relation entre les champs sous la forme :

(fo(l%)> = M(z)M(z, —2,) (ZOE}([Z(ZZ)Z)) (3.19)

En ce qui concerne, la structure définie par la Figure 3.2, chaque couche peut étre

représentee par une matrice Mj (dj ) et la relation entre les champs a la surface de la structure

(z=0) et a I'interface structure/substrat est la suivante :

E(0) \ _ cos§  —ip;tsing;\ / E(zy)
(ZoH(0)> =1 (—ip]- siri §; éos 5; ]> (ZOH(I;N)) (3.20)

avec
21
8] = Tn]d] COoS (I)]
tel que ¢; et ¢, sont liés par la loi de Snell-Descartes : i, cos ¢ = fi; sin ¢; et

fij cos ¢; en polarisation TE

pi=19_ 1
Cos O;

en polarisation TM

L’équation (3.20) permet de calculer le facteur de réflexion de I’empilement. Le calcul fait
intervenir le rapport des amplitudes du champ incident et du champ réfléchi. Chaque champ

-iéme

E(z;) et H(z;) peut étre interprété comme la superposition dans le j°™ milieu d’un champ
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incident noté Ej; et d’'un champ réfléchi noté E;;.En rappelant que, d’aprés les équations de

Maxwell :

H=-—¢,AE (3.21)

et en appliquant les conditions de continuités des champs tangents aux interfaces, on obtient :

Ejr + Ejy = E(Z)

Zo (3.22)
Ejp — By = —H(Z)
p
L’équation (3.22) peut s’écrire sous forme matricielle :
1
Eq\ 1 /1 _5\ E(Z)
)=5 | ( ’ ) (329
i) 2 1 1\Z,H(z;)

\' &)

A la surface (z = 0) le champ incident et le champ réfléchi vérifient la relation (3.23)

[t -2

(522) =31 1 2 (i) (3.24)
\' %)

Le coefticient de réflexion en amplitude tel qu’il était déja défini au paragraphe 3.2.2 est
égal au rapport du champ réfléchi sur le champ incident (voir équation 3.10). Ce champ peut

étre calculé en combinant les équations 3.20 et 3.24.
N - _1 -
(Em) _1 Po 1—[ cosd;  —ip;~" sin§; ( E(zy) ) (3.25)
Eor 2 kl l ) L —ipj sin §; cos §; ZoH(zy) '
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Or, d’apreés I’équation (3.21), H est relié a E dans le substrat (z = zy) par :

ZoH(zy) = psE(zy)

L’équation (3.25) devient alors :

1
1 /1 I N 6 . -1 . 6
(E0l> _ L Po |1—[ cos §; —ip;~*" sin §; ( E(zy) ) (3.26)
Eor/ 2 1 1 I\—ip;sin§; cos §; psE(zn) '
Po

o)

Le rapport des champs E, et Ey; de 1’équation (3.26) permet de calculer aisément r le
coefficient de réflexion en amplitude. Le facteur de réflexion polarisée se calcule directement
par la relation :

R=rr" (3.27)

R est différent pour la polarisation TE et TM, respectivement, sous incidence oblique. Dans le
cas d’une lumiére non polarisée, le facteur de réflexion total R est donc a moiti¢ di a la

polarisation TE et a moitié dd a la polarisation TM.

3.4. Conclusion

Dans ce chapitre, nous avons dérivé les modeles mathématiques permettant de décrire le
coefficient de réflexion ou réflectivité dans le cas des milieux homogénes ou nous avons
déterminé la réflectivité a I’interface entre ces milieux, puis dans le cas des milieux stratifiés
qui correspondent au cas des miroirs de Bragg auxquelles nous nous intéressons dans le
présent travail. Nos miroirs de Bragg étant constitués d’empilements périodiques de
matériaux ZnMgSe/ZnCdSe, nous présenterons dans le chapitre suivant les propriétés de ces

matériaux avant de passer a celles de nos miroirs de Bragg.
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Chapitre 4

PROPRIETES OPTOELECTRONIQUES DES
ALLIAGES TERNAIRES ZnMgSe ET CdMgSe

4.1. Introduction

Dans ce chapitre, nous allons présenter 1’essentiel de nos résultats de simulation des
propriétés électroniques et optiques des alliages semiconducteurs ternaires Zn; xMgxSe et
Cdi.xMgxSe dans la phase zinc blende, en fonction de la concentration x. Ces résultats sont
obtenus en utilisant la méthode empirique du pseudopotentiel (EPM) [1] connue pour sa
grande précision et son faible colt computationnel. Notre objectif principal est de montrer
comment vont varier les différentes grandeurs étudiées en fonction de la concentration x du
prise dans l'intervalle 0-1. Nous rappelons que contrairement a la majorité des études
entreprises sur les alliages semiconducteurs ou le parametre de maille de l'alliage est
calculée comme étant la moyenne linéaire de ceux correspondant aux composes parents,
notre étude prend I'effet du bowing du paramétre de maille du Zn;.xMgxSe. Ceci confere a
nos résultats une qualité meilleure. Pour le Zn;.xCdySe I’interpolation linéaire est mise en

ceuvre pour la détermination du parameétre de maille.

4.2. Propriétés électroniques et optiques
4.2.1. Gaps d’énergie

La dépendance du gap direct Er.r au centre de la zone de Brillouin, des gaps indirects
Erx et Er. du Zn;«xMgSe dans la phase zinc blende est montrée sur la Figure 4.1. On note
que le gap direct Er.r augmente de facon monotone lorsque la composition x augmente de

0 a 1. Les gaps indirects Er.x et Er.. augmentent d'abord respectivement jusqu'a x=0.4 et
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x=0.5, puis ils diminuent. Notre matériau reste a gap direct sur toute la plage des

compositions x (0 a 1). Un comportement similaire a été rapporté dans Réfs. [2,3].
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Figure 4.1. Variation des gaps direct Err et indirects Er.x et Er._ en fonction de la
composition x du Zn;.xMgxSe.

Les gaps d'énergie Ex.x et E_.. aux points de haute symétrie X et L de la zone de
Brillouin en fonction de la concentration du magnesium ont été également calculés et
tracés sur la Figure 4.2. On note que le gap Ex.x diminue de fagcon monotone a mesure que
la composition x de l'alliage augmente alors que le gap E ... augmente sur la méme plage

de composition.
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Figure 4.2. Variation des gaps Ex-x et E .. en fonction de la composition x du Zn;.-
xMgxSe.
4.2.2. Largeur de la bande de valence
La variation de la largeur de la bande de valence du Zn;.xMgxSe avec la composition
x est illustrée sur la Figure 4.3. Elle diminue de fagon monotone lorsque la composition x
augmente de 0 a 1. Ainsi l'ionicité de notre matériau diminuerait a mesure que l'on

incorpore avantage d'atomes Mg.
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Figure 4.3. Variation de la largeur de la bande de valence en fonction

de la composition x du Zn;.xMgySe.
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4.2.3. Gap antisymétrique

Une autre propriété importante observée dans la structure des bandes est I'existence
d'un gap énergétique entre la premiére et la deuxieme bande de valence au point de haute
symétrie X. Ce gap dit antisymétrique a été propose par Chelikowsky et al. [4] comme une
mesure qualitative de l'ionicité du cristal. En effet, il augmente avec la croissance de
l'ionicité ou du transfert de charge. Ceci a été confirmé pour plusieurs semiconducteurs 1V-
IV, 111-V et 11-VI [5-7].

La Figure 4.4 montre que ce gap antisymétrique dans le Zn;«MgxSe diminue a
mesure que la composition x augmente indiquant par conséquent une diminution de
l'ionicité de notre matériau. Ce résultat a pu étre prédit a partir du comportement de la
largeur de la bande de valence.
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Figure 4.4. Variation du gap antisymétrique en fonction de la composition x du Zn;.-
xMgyxSe.

4.2.4. Masses effectives des porteurs

Les masses effectives des électrons et des trous lourds sont des paramétres qui
peuvent donner d'importantes informations sur les propriétés de transport dans les
semiconducteurs. Ces parameétres peuvent étre obtenus a partir de la structure des bandes
d'énergie du matériau.

Théoriquement la masse effective est généralement un tenseur de rang 2 et dépend

donc de la direction. Cependant, si I'on considére I'approximation des bandes paraboliques,
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on peut déterminer les masses effectives au voisinage du maximum de la bande de valence
et du minimum de la bande de conduction, comme étant des scalaires, & partir de la

courbure des bandes selon I'expression suivante [8] :

1 47 0°E(K)
T IEW) 4.1
m  h® ok® (41)

k étant le vecteur d'onde et h la constante de Planck.

Les masses effectives des électrons aux points de haute symétrie I', X et L ont été
calculées. Leur évolution en fonction de la composition x de l'alliage Zn;.xMgySe est
montrée sur la Figure 4.5. La masse effective des électrons au point I" augmente d'abord
pour X variant de 0 a 0.5 puis diminue au-dela de x=0.5. La masse effective au point X
diminue d'une maniere monotone lorsque la composition x augmente de 0 a 1, alors que la
masse effective au point L augmente, de la méme facon, sur la méme gamme de

concentrations.
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Figure 4.5. Variation de la masse effective des électrons (en unité de mg) en fonction de la

composition x du Zn; \Mg,Se aux points de haute symétrie I', X et L.
La masse effective des trous lourds au centre de la zone de Brillouin a été examinée

et représentée sur la Figure 4.6. Cette masse effective augmente d'abord pour x entre 0 et

0.2 puis diminue pour x entre 0.2 et 1.
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Figure 4.6. Variation de la masse effective des trous lourds (en unité de my)

en fonction de la composition x du Zn; xMg,Se.

4.2.5. Indice de réfraction

La connaissance de lindice de réfraction est d'une grande importance dans la

conception des composants a hétérostructures ainsi que d'autres dispositifs a guidage

d'onde. C'est pourquoi nous nous sommes interessés a déterminer cet indice de réfraction

dans le cas de notre matériau.

L'indice de réfraction est calculé en utilisant I'expression empirique de Herve et

Vandamme [9] :

OUA=136eVetB=34¢eV.

(4.2)

Nous avons adopté ce modele car il est connu pour donner des résultats en meilleur

accord avec l'expérience pour les semiconducteurs I11-V que d'autres modeles [10,11].

La Figure 4.7 représente l'indice de réfraction comme fonction de la composition x

du Zn,4Mg,Se dans lintervalle 0-1. On remarque que cet indice de réfraction diminue
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d'une maniére monotone lorsque la composition x augmente de 0 & 1. On peut donc
affirmer que toute augmentation de la composition x de l'alliage réduit considérablement

l'indice de réfraction.

2.6 1

]
.
.
.
.

2.0 —T ' T T 1 - 1 - 1 1 " T "~ T " T
0.0 0.1 0.2 0.3 0.4 0.5 0.6 0.7 0.8 0.9 1.0

L'indice de réfraction(n)
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Figure 4.7. Variation de I’indice de réfraction en fonction de la composition x du Zn, \Mg,Se.

4.2.6. Constantes diélectriques

La constante diélectrique constitue une information essentielle lors de la conception
des capacitors ainsi que dans d’autres conditions ou un matériau devrait introduire une
capacité dans un circuit. Dans les matériaux polaires les déplacements atomiques créent

des dipbles.
La constante diélectrique de haute fréquence & est déterminée comme le carré de

l'indice de réfraction [12] :

g, =n’ (4.3)

Quant a la constante diélectrique statique ¢,, elle est reliee a celle de haute fréquence a

travers le modéle de Harrison [12] :

-1
=L+ (4.4)
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as(1+2a])
v=—t—__°7

4.5
2a] (4-5)

a,eta, étant respectivement la polarite et la covalencité du matériau reliées par [12] :
a?=1- aﬁ (4.6)

La Figure 4.8 illustre le comportement des constantes diélectrique statique et de haute
fréquence de l'alliage Zn;xMgxSe lorsque la concentration du magnesium varie de 0 a 1.
On note que la constante diélectrique statique augmente de facon monotone avec la
composition x alors que la constante diélectrique de haute fréquence diminue quasi-

linéairement.
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Figure. 4.8. Variation des constants diélectriques statiques et de haute fréquence en fonction de la

composition x du Zn; xMg,Se.

4.3. Propriétés électroniques et optiques
4.3.1. Gaps d’énergie

Le gap direct Er.r de I’alliage ternaire Zn; «CdxSe diminue lorsque la concentration x
de Cd augmente de 0 a 1. Par contre les gaps indirects Er.x et Er.. augmentent a mesure
que la concentration x augmente. La Figure 4.9. montre I’évolution des gaps considérés
pour des concentrations de Cd variant de 0 a 1. Notre alliage est a gap direct pour les
concentrations 0 < x < 1. Pour x=0, i.e. pour le ZnSe, on obtient Err = 2.71 eV, Er.
x=3.17 eV et Er.=3.79 eV en tres bon accord avec les valeurs expérimentales 2.70 eV,
3.18 eV et 3.31 eV [13,14]. Pour le CdSe, on obtient Er.r = 1.69 eV, Er.x=3.87 eV et Er.
1=3.61 eV en tres bon accord avec les valeurs expérimentales 1.69 eV, 3.87 eV, et 3.61 eV
[15,16].
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Figure 4.9. Gaps d’énergie direct Er.r et indirects Er.x et Er._du Zn; «CdxSe dans la phase

zinc-blende en fonction de la composition x de Cd.

La Figure 4.10 montre la variation des gaps Ex.x et E_.. de I’alliage Zn; xCdxSe en
fonction de la composition x variant elle-méme de 0 a 1. Ces deux gaps augmentent non-

linéairement lorsque la composition x augmente de 0 a 1.
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Figure 4.10. Gaps Ex-x et E_.. du Zn;xCd,Se dans la phase zinc-blende en fonction de la

composition x de Cd.
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4.3.2. Gap antisymétrique

Le gap antisymétrique antisymétrique a été calculé pour notre alliage Zn;«CdySe
dans la phase zinc-blende et tracé en fonction de la composition de Cd allant de 0 a 1 dans
la Figure 4.11. Ce gap augmente de facon monotone a mesure que la composition X

augmente de 0 a 1. L’on peut déduire alors que 1’ionicité de notre alliage augmente a

mesure que 1’on s’¢loigne du ZnSe vers CdSe.
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Figure 4.11. Gap antisymétrique du Zn;xCd,Se dans la phase zinc-blende en fonction de

la composition x de Cd.

4.3.3. Largeur de la bande de valence

La variation de la largeur de la bande de valence de notre matériau avec la

composition x de Cd est illustrée par la Figure 4.12. Elle augmente de facon monotone

avec I’augmentation de la composition x de 0 a 1.
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Figure 4.12. Largeur de la bande de valence du Zn;«Cd,Se dans la phase zinc-blende en
fonction de la composition x de Cd.

4.3.4. Masses effectives des porteurs

Les masses effectives des électrons et des trous lourds dont I'évolution en fonction de
la composition x de I’alliage est représentée respectivement sur les Figures 4.13 et 4.14
diminue (pour les électrons) et augmente (pour les trous lourds) de fagon monotone autant

on incorpore davantage d’atomes de Cd dans le ZnSe.
Il est a noter que la masse effective des trous lourds varie quasi-linéairement avec la

composition x alors que la masse effective des électrons augmente selon une loi

quadratique.
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Figure 4.13. Masse effective des électrons du Zn;.,Cd,Se dans la phase zinc-blende en

fonction de la composition x de Cd.
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Figure 4.14. Masse effective des trous lourds du Zn; xCdSe dans la phase zinc-blende en

fonction de la composition x de Cd.
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4.3.5. Indice de réfraction

L’indice de réfraction de notre matériau Zn;.xCd,Se a été calculé est représenté sur la
Figure 3.8. Il augmente de fagon monotone pour x entre 0 et 1. Ce comportement de
I’indice de réfraction était prévisible du fait du comportement décrit plus haut du gap

fondamental de notre matériau.
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Figure 4.15. Indice de réfraction du Zn;.xCdySe dans la phase zinc-blende en fonction de la

composition x de Cd.

4.3.6. Constante diélectrique
Tout comme I’indice de réfraction, les constantes diélectriques statique &, et de haute
fréquence &, croit d’une maniére monotone pour toutes les compositions 0 < x <1

comme le montre la Figure 3.9.
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Figure 4.16. Constantes diélectriques statique ¢, et de haute fréquence ¢, du Zn;.xCdySe

dans la phase zinc-blende en fonction de la composition x de Cd.

4.4, Conclusion

Dans ce chapitre, ont été présentées les propriétés électroniques et optiques des
deux alliages ternaires Zn;.xMgxSe et CdixMgxSe comme les gaps d'énergie direct et
indirects, le gap antisymétrique, la largeur de la bande de valence, les masses effectives des
électrons et des trous aux points de haute symeétrie I', X et L de la premiére zone de
Brillouin. La dépendance de toutes ces grandeurs de la composition x de lalliage a été
examinée. Ces résultats ont été déterminées dans le cadre de la méthode empirique du

pseudopotentiel.
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Chapitre 5

ETUDE DU MIROIR DE BRAGG
ZnMgSe/ZnCdSe

5.1. Introduction

Ce chapitre est consacre a la présentation de nos résultats de simulation du miroir de
Bragg (DBR : Distibuted Bragg Reflector) ZnMgSe/ZnCdSe obtenus moyennant la théorie
des milieux stratifiés sous sa représentation matricielle. Nous présenterons dans un premier
temps D’effet du nombre de périodes ZnMgSe/ZnCdSe constituant le DBR sur la
réflectivité de notre DBR en incidence normale. Ensuite nous montrerons 1’effet de ’angle
d’incidence avec le nombre de périodes dans le cas de I’incidence oblique sur le spectre de

réflectivité, la longueur d’onde de Bragg A et la largeur de bande du DBR.

5.2. Méthode de calcul

Le calcul de la réflectivité du DBR étudieé est effectué en utilisant la méthode des
milieux stratifiés. Notons que cette approche est connue pour son simple formalisme et sa
grande flexibilité. Des détails supplémentaires sur cette méthode sont donnés par Nubile et
Born [1,2]. Dans cette technique, le milieu inhomogéne est divisé en N couches
inhomogénes avec un indice de réfraction IVJ Chaque couche est représentée par un
matrice caractéristique complexe M;. Les matrices M, et M, correspondent respectivement

au milieu ambiant et au substrat considérés comme étant semi-infinis comme détaillé par
Born et al. [2].
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L’on peut écrire la relation simplifi¢e

ﬁ M; | M (5.1)

Jj=1

Plus explicitement, ona :

d; ind;fr1
b] I H_[ Lpiossm d; co?:sl,- ]l [Ps] (5:2)

Ou §; est le déphasage introduit par le couche j,
21
et 6; est déterminé a partir de I’angle d’incidence 6, suivant la loi de Snell-Descartes

1\7]- sin; = N, sin 6, (5.4)

Pour une polarisation électrique transverse (TE), p; = IVJ cos 6}, et pour une polarisation
magnétique transverse (TM), p; = IVJ /cos 8;, les coefficients de Fresnel sont calculés pour

les deux polarisations et pour chaque longueur d’onde en utilisant les relations :

o= (2) 1= (2, 6

La réflectivité est alors exprimée comme :

1 * *
R = > (RreR7Tg + RryR7p) (5.6)
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5.3. Résultats et discussion

5.3.1. Incidence normale

Sur la Figure 5.1 est représenté le spectre de la réflectivité calculée pour notre DBR
Zno.66M0o.34S€/Zng 74Cdo 26Se avec respectivement 20, 30, 40 et 60 paires sous incidence
normale. En inspectant cette figure, on peut noter que :
1. Chaque spectre est centré sur la longueur d’onde d’intérét soit 634 nm.
2. Le maximum de réflectivité est amélioré lorsque le nombre de paires constituant le DBR
augmente. L’on note que ce fait est généralement rencontré et a été reporté pour plusieurs
DBRs faits avec différents matériaux [3-5,6,7]. Maximov et al. [8] ont rapporté sur la
fabrication de DBRs a base de (Zn,Mg,Cd)Se en utilisant 1’épitaxie par jets moléculaires
(MBE : Molecular Beam Epitaxy) et ont trouvé que la réflectivité du DBR est améliorée a
mesure que le nombre de paires constituant le DBR est augmenté. Il est a rappeler que la
réflectivité du DBR dépend de la différence des indices de réfraction des matériaux dont
sont faites les coucheés alternées pour former le miroir de Bragg. En accord avec Maximov
et al., F.C. Peiris et al. ont trouvé la méme tendance concernant ’effet du nombre de paires
sur la réflectivité des DBRs ZnMgSe/ZnCdSe et ZnMgSe/ZnSeTe) obtenus par MBE et
contrélés par la technique du coupleur optique [9].
3. la largeur de bande du DBR et par conséquent la largeur du canal de transmission
dépendent essentiellement de la différence entre les indices de réfraction des alliages
ternaires ZnggsMgo32Se et Zng74Cdo26Se qui froment le DBR. Nous rappelons dans la
Figure 5.2 la dépendance des indices de réfraction des deux matériaux Zn;.xMgySe et Zn;.
«CdxSe calculés dans le chapitre précédent. L’on note que ces indices de réfraction ont été
calculés en utilisant la méme démarche que celle rapporté dans [10-12]. On remarque que
I’indice de réfraction du Zn;xMgySe diminue lorsque la concentration X du magnésium
augmente de 0 a 1 alors que celui du Zn;.xCdsSe augmente avec 1’augmentation de la
concentration du cadmium. Les deux indices de réfraction représentés sur la Figure 5.2

peuvent étre fittés par les expressions suivantes :

Nznmgse = 2-512 — 0.489x — 0.003x> (5.7)
Nyncase = 2440 + 0.359x + 0.054x2 (5.8)
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Figure 5.1. Spectre de la réflectivité pour le DBR ZngssMgo.325€/Zng 74Cdo 26Se

avec 20, 30, 40, 60 paires sous incidence normale.
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Figure 5.2. Indice de réfractions des alliages Zn; xMg,Se et Zn; ,CdxSe

en fonction de la composition x.
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Pour nos deux matériaux ZngesMgossSe et Zng74Cdo26Se, I'indice de réfraction vaut

respectivement 2.345 et 2.537. La différence entre les deux valeurs est de 0.19.

5.3.2. Incidence oblique

Nous intéressons dans ce qui suit a I’effet de ’angle d’incidence sur la réflectivité du
miroir de Bragg ZnossMgo34Se/Zng74Cdo26Se sous investigation. On note que le nombre
de paires dans I’empilement constituant le DBR est choisi de maniere a rendre maximale la
réflectivité de I’empilement sans pour autant introduire de contraintes ou difficultés quant a
la réalisation technologique du DBR. Nous commengons d’abord par déterminer le nombre
optimal de paires pour un angle d’incidence de 20°. La réflectivité obtenue dans ce cas est
représenté sur la Figure 5.3. Comme on I’a remarqué déja pour I’incidence normale, la
réflectivité de notre DBR est améliorée & mesure que le nombre de paires croit de 20 a 60.
L’on note cependant que cette amélioration de la réflectivité est plus importante en allant
de 20 a 30 paires que lorsqu’on passe de 40 a 60 paires. Pour cela, nous allons fixer le
nombre de paires a 40 et examiner I’effet de 1’angle d’incidence sur le spectre de la
réflectivité du DBR considéré. Cet effet est visible sur la Figure 5.4 qui montre que lorsque
I’angle d’incidence augmente de 20° a 80°, le spectre de réflectivité est decalé vers les plus
faibles longueurs d’onde. La longueur d’onde de Bragg Az qui correspond a la longueur
d’onde centrale diminue quant I’angle d’incidence devient plus grand. Ce comportement
est qualitativement similaire a celui rapporté pour le DBR de configuration GaP;-
xShx/GaPg,Shog [3] ainsi qu’a celui décrit dans la Réf. [13] pour des DBRs a base de
matériaux diélectriques. En outre, en accord avec ce que rapporte la Réf. [3], le maximum

de réflectivité diminue légerement avec I’augmentation de 1’angle d’incidence.
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Figure 5.3. Spectre de la réflectivité pour le DBR ZngssMgo.345€/Zng 74Cdo 26Se

avec 20, 30, 40, 60 paires pour un angle d’incidence 8 = 20°.
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Figure 5.4. Spectre de la réflectivité pour le DBR ZngssMgo.34Se/Zng 74Cdo 26Se

avec 40 paires sous incidence oblique 8 = 20°,40°,60°,80°.

La variation de la longueur d’onde de Bragg A5 avec I’angle d’incidence 6 pris dans
I’intervalle 0°-80° est montrée sur la Figure 5.5 pour un nombre de paires de 40. 11 apparait
clairement que Az diminue de 0.615 pum valeur correspondant a une incidence normale, a
0.566 um obtenue pour un angle d’incidence 6 = 80°. Une telle situation a été reporté
pour un DBR GaP;.Shy/GaPy,Shys. La variation relative est autour de 7.9% alors que
pour le DBR GaP;.xShy/GaP,Shog, la variation relative obtenue était de 5.8%. Un fit

quadratique de Az donne :

Ag(um) = 0.615 — 5417 X 10756 — 1.281 X 107°62 + 1.042 x 107863 + 7.8122
x 1071994
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Figure 5.5. Longueur d’onde de Bragg Az en fonction de I’angle d’incidence pour N=40

paires.

On peut procéder de la méme manicre pour des angles d’incidence de 30°, 40°, 50°, 60°,
70° et 80°. Les spectres de réflectivité correspondants sont donnés dans les Figures 5.6-
5.11.
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Figure 5.6. Spectre de la réflectivité pour le DBR ZngssMgo.325€/Zng 74Cdo 26Se

avec 20, 30, 40, 60 paires pour un angle d’incidence 8 = 30°.
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Figure 5.7. Spectre de la réflectivité pour le DBR ZngssMgo.345€/Zng 74Cdo 26Se
avec 20, 30, 40, 60 paires pour un angle d’incidence 8 = 40°.
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Figure 5.8. Spectre de la réflectivité pour le DBR ZngssMgo.34Se/Zng 74Cdo 26Se

avec 20, 30, 40, 60 paires pour un angle d’incidence 8 = 50°.
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Figure 5.9. Spectre de la réflectivité pour le DBR ZngssMgo.345€/Zng 74Cdo 26Se

avec 20, 30, 40, 60 paires pour un angle d’incidence 8 = 60°.
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Figure 5.10. Spectre de la réflectivité pour le DBR ZngssM(o.345€/Zng 74Cdo 26Se

avec 20, 30, 40, 60 paires pour un angle d’incidence 8 = 70°.

Reflectivity

0.0 . : : : : : : :
0.50 0.55 0.60 0.65 0.70 0.75

Wavelength (um)

Figure 5.11. Spectre de la réflectivité pour le DBR Zng gsM(o.34S€/ZNo.74Cdg 26S€
avec 20, 30, 40, 60 paires pour un angle d’incidence 8 = 80°.
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Une inspection des Figures 5.6-5.11 permet de faire ressortir les remarques
suivantes :

La réflectivité de notre DBR est améliorée a mesure que le nombre de paires croit de
20 a 60. Notons toutefois que le meilleur compris correspond a choisir un nombre de
périodes de 30 ou 40.

Lorsque I’angle d’incidence croit tout en en maintenant le nombre de périodes a 30,
le spectre de la réflectivité est décalé vers des longueurs d’ondes de plus basses valeurs
comme montré sur la Figure 5.12.

La longueur d’onde de Bragg Az diminue.
La largeur de chaque spectre de réflectivité diminue également.

La variation de la longueur d’onde de Bragg A5 peut étre donnée analytiquement par

la relation :

1.0

N=30 pairs =0

—— 0=40°

Reflectivity

Wavelength (um)

Figure 5.12. Spectre de la réflectivité pour le DBR ZngssMdo.345€/Zng 74Cdo 26Se
avec 30 paires sous incidence oblique 8 = 20°,40°,60°,80°.
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5.4. Conclusion

Le spectre de réflectivité du DBR ZngesMgo.34S€/ZNng74Cdo26Se est déterminé pour les
deux incidences normale et oblique. Pour I’incidence oblique nous avons considéré une
série d’angle de 20° a 80° par un pas de 10°. Pour les deux types d’incidences, nous avons
considéré I’effet du nombre de périodes constituant le DBR. Le maximum de réflectivité
est amélioré par I’augmentation du nombre de périodes. Ce dernier est dépend des
contraintes technologiques de fabrication des exigences relatives aux pertes optiques qui
dépendent de D’épaisseur du DBR. La largeur de bande du DBR est conditionnée
essentiellement de la différence des indices de réfraction des matériaux constituant le
miroir de Bragg. Le spectre de la réflectivité est décalé vers les longueurs d’ondes de
valeurs inférieures ainsi que la longueur d’onde de Bragg lorsque I’angle d’incidence

augmente.
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Conclusion

CONCLUSION

Les objectifs que nous étions fixés dans le cadre de cette thése étaient I'exploration
dans une premiére étape, en fonction de la composition x des propriétés électroniques et
optiques des alliages ternaires semiconducteurs Zn;xMgxSe et Zn;.xCd,Se dans la phase
zinc-blende, en prenant en considération I'effet de la non-linéarité du paramétre de maille
du premier alliage. Cette étude a été menée dans le cadre de la méthode empirique du
pseudopotentiel (EPM). Dans une seconde étape, nous nous sommes principalement
intéressé a 1’étude du miroir de Bragg (DBR : Distributed Bragg reflector) constitue de
I’empilement de périodes ZnoesMgo34Se/Zng74Cdo26Se sous incidences normale et
oblique. Nous avons examiné I’effet du nombre de périodes ainsi que 1’effet de I’angle

d’incidence sur la caractéristique principale de notre DBR qui est la spectre de réflectivité.
Les principaux resultats obtenus peuvent étre résumes comme suit :

Etude de I’alliage ternaire Zn; \MgySe

= Le gap direct Er.r augmente de facon monotone lorsque la composition x augmente
deOa

= Les gaps indirects Er.x et Er.. augmente d'abord respectivement jusqu'a x=0.4 et
x=0.5, puis ils diminuent. Notre matériau reste a gap direct sur toute la plage des
compositions x (0 a 1).

= Le gap Ex.x diminue de facon monotone a mesure que la composition x de l'alliage
augmente alors que le gap E .. augmente sur la méme plage de composition.

= La largeur de la bande de valence du Zn; xMgxSe diminue de facon monotone
lorsque la composition x augmente de 0 a 1.

= Le gap antisymétrique dans le Zn; xMgxSe diminue a mesure que la composition x
augmente indiquant par conséquent une augmentation de lionicité de notre
matériau.

= Les masses effectives des électrons aux points de haute symétrie T', X et L ont été

calculées. La masse effective des électrons au point I augmente d'abord pour x
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Conclusion

variant de 0 a 0.5 puis diminue au-dela de x=0.5. La masse effective au point X
diminue d'une maniere monotone lorsque la composition x augmente de 0 a 1,
alors que la masse effective au point L augmente, de la méme facon, sur la méme
gamme de concentrations.
= La masse effective des trous lourds augmente d'abord pour x entre 0 et 0.2 puis
diminue pour x entre 0.2 et 1.
L'indice de réfraction diminue d'une maniére monotone lorsque la composition x
augmente de 0 a 1.
= La constante diélectrique statique augmente de facon monotone avec la
composition x alors que la constante diélectrique de haute fréquence diminue

quasi-linéairement.

Etude de I’alliage ternaire Zn;.,Cd,Se

= Le gap direct Err de I’alliage Zn;«CdxSe diminue lorsque la concentration de Cd
augmente de 0 a 1.

= Lesgaps indirects Erx et Er. augmentent a mesure que X augmente.

= Notre alliage est a gap direct pour toutes les concentrations 0 < x < 1.

= Le gap antisymétrique augmente de fagon monotone a mesure que la composition x
augmente de 0 a 1. L on peut déduire alors que I’1onicité de notre alliage augmente
¢galement a mesure que 1’on incorpore davantage d’atomes Cd dans le ZnSe.

= La largeur de la bande de valence augmente de facon monotone avec
I’augmentation de la composition x de 0 a 1.

= La masse effective des électrons diminue non-linéairement alors que celle des trous
lourd augmente quasi-linéairement avec la composition de Cd.

= L’indice de réfraction augmente de fagon monotone pour x entre 0 et 1.

= Les constantes diélectriques statique &, et de haute fréquence &, croissent d’une

maniére monotone pour toutes les compositions 0 < x < 1.

Miroir de Bragg

Incidence normale
Le spectre de la réflectivitt a été calculée pour notre DBR
Zno66M0o.34Se/Zng 74Cdo 26Se avec respectivement 20, 30, 40 et 60 paires sous incidence

normale. 1l en ressort que :
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Conclusion

Chaque spectre est centré sur la longueur d’onde d’intérét soit 634 nm.

Le maximum de réflectivité est amélioré lorsque le nombre de paires constitua nt
le DBR augmente.

La largeur de bande du DBR et par conséquent la largeur du canal de transmission
dépendent essentiellement de la différence entre les indices de réfraction des
alliages ternaires Zno gsMgo.34Se et Zng74Cdo 26Se qui froment le DBR.

Pour nos deux matériaux ZngesMgossSe et Zng74Cdo26Se, I’indice de réfraction

vaut respectivement 2.345 et 2.537. La différence entre les deux valeurs est de 0.19.

Incidence oblique

Dans ce cas, le nombre de paires dans I’empilement constituant le DBR est choisi de

maniere a rendre maximale la réflectivité de I’empilement sans pour autant introduire de

contraintes ou difficultés quant a la réalisation technologique du DBR.

La reflectivité de notre DBR est améliorée a mesure que le nombre de paires croit
de 20 a 60.

L’on note cependant que cette amélioration de la réflectivité est plus importante en
allant de 20 a 30 paires que lorsqu’on passe de 40 a 60 paires.

Lorsque I’angle d’incidence augmente de 20° a 80°, le spectre de réflectivité est
décalé vers les plus faibles longueurs d’onde.

La longueur d’onde de Bragg A5 quant I’angle d’incidence devient plus grand.

Le maximum de réflectivité¢ diminue légerement avec 1’augmentation de I’angle
d’incidence.

La longueur d’onde de Bragg A5 diminue de 0.615 pwm valeur correspondant a une
incidence normale, a 0.566 um obtenue pour un angle d’incidence 8 = 80°.

La largeur du spectre de la réflectivité diminue également.

Comme perspectives de ce travail, on peut citer :

- L’effet de I’absorption des couches constituant I’empilement du DBR.

- L’introduction dans le DBR de matériaux de basse dimensionnalité de dimension O et 2

qui conduiraient a un meilleur contréle des indices de réfraction et par conséquent de la
réflectivité du DBR.
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