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Introduction

Les polaritons excitoniques sont des bosons composites issus du couplage
fort entre les excitons d’un semi-conducteur et les photons. Ce couplage fort
lumiere-matiere et la fagon de I'obtenir ne sont pas des notions évidentes.
D’abord, la réalisation du couplage fort nécessite des structures spécifiques :
généralement, microcavités semiconductrices [1, 2, 3, 4]. Dans ces structures,
un mode photonique peut étre sélectionné grace a une cavité optique créée
avec deux miroirs spécifiques appelés miroirs de Bragg. Egalement, un exciton
peut éetre obtenu en insérant une couche semiconductrice a l'intérieur de la
cavité. En assimilant, dans une image classique, les oscillations d'un photon
dans la cavité a un premier oscillateur et la paire électron-trou, ’exciton du
semi-conducteur, a un second oscillateur, nous pouvons voir les polaritons de
cavité comme les modes propres de vibration de ces oscillateurs fortement
couplés grace a la structure qui leur a donné naissance. Etant des particules
bosoniques (& spin entier), les polaritons peuvent connaitre une phase de
condensation de Bose-Einstein.

En effet, un condensat de Bose-Einstein est un état de la matiere résultant
d’une transition de phase qui se produit a ’échelle quantique ”quand”, une
”densité suffisante” de bosons non dégénérés, condense dans un état quan-
tique macroscopique. Cette prédiction mathématique des physiciens Satyen-
dranath Bose et Albert Einstein datant de 1924, n’a été mise en évidence
expérimentalement que soixante-dix ans apres, en 1995, par Eric Cornel et
Carl Wieman dans un systeme d’atomes de rubidium, puis, par Wolfgang
Ketterle pour des atomes de sodium [5, 6]. Parallelement, dans la physique
des semi-conducteurs en 2006, une condensation des polaritons excitoniques
dans une microcavité CdTe a été mise en évidence pour la premiere fois [7].

Ici, 'avantage majeur est 1'utilisation de montages expérimentaux beaucoup



INTRODUCTION

plus simples. De plus, comme la température de condensation est inverse-
ment proportionnelle a la masse du boson, les polaritons excitoniques, avec
leur masse tres légere (107 fois la masse d’un électron libre), présentent
une bonne alternative pour une condensation a des températures allant de
quelques Kelvins a I’ambiante selon la nature du semi-conducteur de la couche
active (devant des températures allant du nano-Kelvin au micro-Kelvin en
atomique) [8, 9, 10, 1]. Notons de plus que ces condensats peuvent étre créés
soit via une excitation non résonante générant un grand nombre de polari-
tons incohérents, soit via une excitation laser résonante, créant directement
le condensat et lui imprimant son profil et sa cohérence de phase.

A cause de la faible durée de vie des polaritons (de l'ordre de quelques
pico-secondes), et des interactions répulsives dues a la fraction excitonique,
les condensats créés par une excitation non-résonante dans les semi-conduc-
teurs sont, contrairement aux condensats atomiques, des systemes hors équili-
bre [11]. En effet, le pompage est indispensable pour alimenter le condensat
et maintenir sa population. Ceci se fait par I'intermédiaire d’un réservoir de
particules (électrons, trous, excitons, polaritons non condensés), crée suite au
pompage, en interaction avec lui méme et avec son environnement, notam-
ment, les phonons du réseau cristallin du semi-conducteur. Les interactions
des polaritons de cavité avec les différentes particules du systeme conduisent
a des processus de relaxation capables de les transporter du réservoir vers
le condensat. Ces processus ne peuvent assurer le gain dans le condensat
que si elles se passent pendant un temps plus court que la durée de vie des
polaritons. Ainsi, un état stable du condensat apparalt comme un équilibre
permanent entre les gains et les pertes.

L’intérét porté depuis les dernieres décennies a la condensation des po-
laritons revient d’une part, a leurs propriétés d’émission prometteuses d'un
effet laser a des puissances plus faibles que celle nécessaires pour avoir le la-
ser photonique ordinaire. D’autre part, a leur controlabilité par la géométrie
d’excitation dans le cas d’un pompage optique ouvrant la voie a une nouvelle
génération de dispositifs opto-polaritoniques [12, 13, 14].

Les condensats sont créés sur des dimensions dans le plan qui sont fi-
nies, soit tres focalisées (quelques micrometres), soit un peu plus étendues

(quelques dizaines de micrometres), et la dynamique spatiale est tres im-
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portante dans la génération du condensat. L’équilibre permanent doit alors
s’établir finalement entre les gains d’une part, et les pertes par émission
ainsi que le transport radial d’autre part. La nature hors d’équilibre est
donc spatiale autant que temporelle. Ce point a beaucoup moins été exploré
théoriquement, en particulier dans le cas de la dynamique a 2D et résolue
en temps. L’objectif de cette these est de développer les outils théoriques et
numériques pour comprendre et interpréter cette dynamique spatiale et tem-
porelle.

Théoriquement, la condensation de Bose-Einstein est décrite par plusieurs
modeles. Nous allons nous intéresser dans cette these au modele quantique
Gross-Pitaevskii généralisé [15, 2]. Ce dernier modele couple deux équations
qui décrivent, dans I’espace réel, I’évolution spatiale et temporelle de la fonc-
tion d’onde du condensat et de la densité du réservoir non condensé. Quand
la premiere équation correspond a l’équation de Schrodinger a laquelle se
rajoutent essentiellement un terme non linéaire et des termes complexes
décrivant les gains et les pertes. La seconde équation est inspirée de I’équation
de Boltzmann semi-classique. Elle résume dans un seul terme les détails des
différents processus de relaxation explicités dans le modele d’origine [16, 17].

La question du seuil des populations nécessaires pour avoir un condensat
de polaritons est une grande question. Expérimentalement, le seuil en popu-
lation initialement créée peut étre reconnu en mesurant la dépendance du si-
gnal des polaritons de la puissance de pompage. Théoriquement, alors qu’elle
a été tres peu abordée dans le cadre du modele de Boltzmann [17, 18, 10], la
question du seuil n’a jamais été étudiée en détails dans le cadre du modele
Gross-Pitaevskii.

En effet, le modele Gross-Pitaevskii est un modele riche. Il permet de
suivre la dynamique du condensat et d’accéder a plusieurs de ces propriétés
cruciales. D'une part, ce modele permet d’accéder a la contribution des
différentes énergies (potentille, cinétique, etc) dans 1’énergie totale du conden-
sat. D’autre part, il permet de comprendre 'effet de stimulation sur la réparti-
tion des populations dans le systeme.

Nous étudions dans cette these la dynamique spatiale, a 2D, et temporelle
de formation des condensats de polaritons. En se basant sur le modele Gross-

Pitaevskii, nous cherchons dans un premier temps, a travers le cas d’école
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d’une microcavité CdTe sous un grand spot de pompage, a comprendre
le comportement du condensat en fonction des parametres d’excitation et
de répondre a la question sur le seuil sous différentes configurations. Puis
nous essayons d’exploiter nos connaissances pour la simulation des résultats
expérimentaux sur une condensation de polaritons d’'une microcavité ZnO
soumise a une excitation focalisée. Le manuscrit est organisé comme suit :

Dans le premier chapitre nous donnons les outils nécessaires pour la
compréhension des poalritons de microcavité. D’abord, nous expliquons le
confinement des excitons et des photons et la formation des polaritons dans
une microcavité. Ensuite, nous regardons les polaritons en phase de conden-
sation de Bose-Einstein : nous expliquons le mécanisme de leur formation et
leurs propriétés d’émission. Ensuite, nous présentons les principaux modeles
théoriques qui décrivent la dynamique des condensats, notamment, celui que
nous adoptons dans ce travail, le modele Gross-Pitevskii. Et, nous expli-
quons finalement l'influence de la géométrie d’excitation sur la formation
d’un condensat.

Dans le second chapitre, nous proposons un schéma numérique basé
sur la combinaison de la méthode des différences finies a la méthode Runge-
Kutta 4 pour la résolution de I’équation de Gross-Pitaevskii dans le temps, et
a deux dimensions dans I’espace. Nous justifions la stabilité et la convergence
de notre schéma. Puis nous le validons a travers des tests comparant nos
calculs a des résultats existant dans la littérature.

Dans le troisieme chapitre, nous étudions les aspects du seuil de
la condensation des polaritons dans une microcavité CdTe. Sous excitation
continue, en se basant sur notre étude dynamique, nous mettons en évidence
la dynamique d’établissement du régime permanent. Nous proposons une
nouvelle approche en se basant sur 1’évolution de I’énergie propre du conden-
sat en régime permanent, la self-énergie, en fonction de la puissance de pom-
page. Et nous caractérisons le comportement du condensat aux alentours de
ce seuil a travers le calcul du temps d’établissement du régime permanent.
Ensuite, nous reprenons I'étude du seuil en modifiant la configuration du
pompage. Notamment, en jouant sur la taille du spot de pompage optique,
nous repérons, conformément a un résultat expérimental récent, une baisse

du seuil de condensation avec I'augmentation de la taille du spot.
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Dans le dernier chapitre, nous simulons les résultats expérimentaux
de condensation de polaritons d’'une microcavité ZnO. Nous analysons les
différents régimes de condensation et nous calculons la valeur du seuil. Nous
suivons la dynamique temporelle de la condensation et nous soulignons I'im-
portance du régime transitoire. Nous suivons également la dynamique spa-
tiale sous le spot ou nous identifions les principaux mécanismes de pertes.
Finalement, nous essayons de comprendre 1’origine des anisotropies de pro-
pagation qui apparaissent dans les expériences.

Finalement, nous récapitulons 'essentiel des résultats dans la conclusion

générale ol nous discutons aussi les éventuelles perspectives de ce travail.
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CHAPITRE 1. ETAT DE L’ART EXPEBIMENTAL ET THEORIQUE
DES POLARITONS DE MICROCAVITE

Dans ce premier chapitre, nous fournissons les outils nécessaires a la
compréhension des polaritons de microcavité ainsi que leurs propriétés col-
lectives en phase de condensation de Bose-Einstein. Dans une premiere par-
tie, nous introduisons les polaritons de microcavité en passant par les pro-
priétés de leurs briques de base : les excitons et les photons de microcavité.
Puis, dans une seconde partie, nous regardons les polaritons en phase de
condensation de Bose-Einstein et nous expliquons les mécanismes qui gou-
vernent cette phase. Cela nous permettra par la suite de comprendre 'origine
des différents signaux émis par la microcavité et les différentes phases qu’ils
représentent. Dans la troisieme partie, nous présentons le modele théorique
de Gross-Pitaevskii, notamment, sa version généralisée élaborée pour 1’étude
des condensats de polaritons hors équilibre. Dans ce contexte, nous abor-
dons l'influence de la géométrie du spot d’excitation sur la formation et la

manipulation des condensats.

1.1 Polaritons de microcavité

Une microcavité Fabry-Pérot est une structure planaire permettant de
confiner une onde électromagnétique et de sélectionner son énergie suivant des
modes bien déterminés. Une telle structure est composée de deux miroirs pa-
ralleles M, et My séparés par un milieu diélectrique d’indice n. et d’épaisseur
L. de I'ordre du micrometre, d’ou le préfixe micro pour cavité. Une micro-
cavité semiconductrice est aussi une microcavité de type Fabry-Pérot a mi-
roirs spécifiques. La structure typique d’une microcavité semiconductrice est
schématisée dans la figure (1.1). La structure comporte généralement, comme
miroirs, deux empilements périodiques, appelées miroirs de Bragg, dont les
périodes sont deux couches diélectriques d’indices de réfraction n, et n,. Dans
la cavité créée, on insere une couche semiconductrice, la couche active dont
les excitons se couplent au mode de cavité. Généralement, l'exciton de la
microcavité est un exciton 2D confiné dans un puits quantique. Nous allons
nous intéresser dans ce travail aux excitons (2D) d’un puits quantique CdTe,

puis, aux excitons (3D) d’une microcavité a couche active massive en ZnO :
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DES POLARITONS DE MICROCAVITE

FIGURE 1.1 — Structure typique d’'une microcavité semiconductrice.

bien que les parametres dans chaque systeme sont différents, la physique des

polaritons associés reste la méme.

1.1.1 Microcavité semiconductrice et modes photoni-

ques

Cavité Fabry-Pérot

Dans une image simple, nous considérons une cavité Fabry-Pérot ou les deux
miroirs M; et M; sont supposés d’épaisseurs tres fines ayant chacune deux
coefficients en intensités de réflexion et de transmission (R1,77) et (Ry,T3)
respectivement. L’intensité normalisée du champ total transmis par la cavité
apres une infinité d’allers-retours de 1'onde incidente entre les deux miroirs

(voir figure (1.2)) est donnée par [19]

Ty - L= R0 = Fy) 1 4
- VRER? |, 4/RR Smg(?)’ '
(1—VRiR)? 2

ou ¢ est le déphasage entre deux ondes transmises, du a la différence de

marche ¢ 9 9
T s
b= )\—05 = )\—C2nch cos ., (1.2)
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FIGURE 1.2 — Principe d’une cavité Fabry-Pérot.

avec . la longueur d’onde d’utilisation, n. U'indice (6. ’angle) de réfraction
a l'intérieur de la cavité et L. la largeur de la cavité. Le coefficient de
transmission de la cavité est relié a celui de réflexion par la relation simple
Trp+ Rrpp = 1 (en I'absence de pertes). Dans le cas ou I'ensemble des ondes
transmises par la cavité est en interférence constructive nous obtenons les
modes de la cavité. Ces modes correspondent donc a des minimas de réflexion
et des maximas de transmission (voir figure (1.3)). Ainsi, d’apres les deux
équations (1.1) et (1.2) , la composante suivant z, du vecteur k de 'onde
incidente, doit remplir la regle de quantification suivante

k, = 12—72, (1.3)
ou p est un entier. Par conséquent, les modes de résonance de la cavité ap-

paraissent aux longueurs d’ondes

A =p\. =2n.L.cos.. (1.4)

Particularités des miroirs de Bragg
Comme expliqué ci-dessus, les microcavités semi-conductrices sont des mi-

crocavités de type Fabry-Pérot a deux miroirs de Bragg. Un miroir de Bragg

9
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FIGURE 1.3 — Réflectivité Rpp et transmission Trp, sous incidence normale,

d’une cavité Fabry-Pérot d’épaisseur L, = — & deux miroirs de coefficients
Ne
identiques R; = Ry = 0.8.

est un miroir interférentiel : des interférences destructives en transmission et
constructives en réflexion se produisent a travers les N périodes de couches
semi-conductrices d’indices (n,, np) et d’épaisseurs (e, e,)(voir figure (1.4)).
La condition d’interférence détermine la condition sur les épaisseurs des
couches et nous obtenons sous incidence normale [20]

Ao

Nq€q + Mp€h :p?7 (15>

oll \g est la longueur d’onde incidente. Par conséquent, le signal total réfléchi
par le miroir présente un maximum sur une bande spectrale autour de A\
(voir figure (1.5)). Cette bande représente la bande des modes photoniques
interdits dans la structure. Elle est analogue a la bande interdite d’un semi-

conducteur et est appelée la "stop-band”. Sa largeur en énergie est fonction

du contraste d’indice 2B, | |
Agp=""01e "0 ] (1.6)
Wneff
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n, n

€y

FIGURE 1.4 — Schéma d’un Miroir de Bragg (n, < np).

avec
he
EO = —
Ao
et
NeCq + Np€p
Neff = —————— -
€qa T €p

Dans ce cas, différemment du cas d’un miroir simple, la détermination des
coefficients de réflexion et de transmission relatifs a un seul miroir de Bragg
nécessite un calcul semi-analytique par la méthode des matrices de transfert.
Le coefficient de réflexion d’un miroir de Bragg relatif a la fréquence centrale

Ao est donné sous incidence normale par la relation [21]

n n 2N
1 - = (_a>
ng \ My
R(/\O) - 0 0 oN )
()
g \ T

ou ng est 'indice du milieu d’incidence et ng celui du milieu de sortie. D’apres

2

(1.7)

les équations (1.5), (1.6) et (1.7), nous dégageons les trois propriétés suivantes
pour la réflectivité d’un miroir de Bragg :

— Plus les épaisseurs des couches sont élevées, plus la longueur d’onde

centrale de la "stop-band” augmente et cette derniere se décale donc

vers les basses énergies.
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FI1GURE 1.5 — Influence du nombre de périodes N sur la réflectivité d’un miroir

de Bragg, sous incidence normale pour une période SiOs/H fOs : n, = 1.47,

A
ny = 1.99, ng = ns =1 et nye, = mpep = ZO’ Ao = 380nm.

— Plus le contraste d’indice est élevé, plus la "stop-band” est large.

— Pour n, < ny, plus le nombre N de paires du miroir est élevé, plus
la réflectivité maximale R()\g) de celui-ci se rapproche de sa valeur
maximale 1. Cette propriété est illustrée dans la figure (1.5).

La longueur de pénétration d’une onde incidente dans les couches d’un miroir

dépend aussi du contraste d’indice, elle est donnée par

I /\0 Mg
DBR= — 5, -
4 ng(ny — ng)

Microcavité a miroirs de Bragg

Dans le contexte du couplage fort, I'intérét de l'utilisation des miroirs de
Bragg pour la conception de la cavité Fabry-Pérot réside dans les propriétés
de réflexion intéressantes de ces derniers : essentiellement, ’optimisation du
maximum de réflectivité en fonction de la longueur d’onde et la sélectivité
du meilleur mode de cavité a travers son positionnement dans la stop-band.
En effet, c’est de cette réflectivité que dépend une caractéristique importante

d’une microcavité qui est son facteur de qualité. Ce dernier facteur est pro-
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portionnel au nombre moyen d’allers-retours qu’effectue un photon dans la
cavité avant de s’en échapper. Il est définit par le rapport entre 1’énergie du

mode et sa largeur a mi-hauteur et est donné par

E. - VVERIR,

lorsque les réflectivités Ry et Ry s’approchent de 100%, le facteur de qualité

Q=

@ augmente fortement. Dans la pratique, il est souvent limité par des fac-
teurs extrinseques liés a la qualité de fabrication des échantillons. De plus, la
connaissance de ce facteur donne acces a un parametre important du systeme
qui est la durée de vie moyenne d’un photon de microcavité 7. : ce dernier
influe directement sur la durée de vie des polaritons issus du couplage fort

avec les excitons. En améliorant la valeur de @, la valeur de 7, augmente

_ hQ
Te = B

D’autre part, les épaisseurs des couches du miroir de Bragg données par
I'expression (1.5) doivent étre adaptées a I’épaisseur L. de la cavité. Ainsi, la
longueur d’onde de résonance des miroirs A\g doit vérifier \y ~ A.. La largeur

spectrale du mode de cavité 7. est donnée par

v 1-— VvV RlRQ

Ye = R (18)
2L€ff \ R1R2
ou v = < la vitesse de phase de 'onde confinée et L.;y = L. + Lppr, +

Lppr, la lcargeur effective de la couche active. D’apres I’équation (1.8), nous
constatons que pour un maximum de réflexion, i.e, dans la bande interdite,
nous obtenons le mode le plus fin. Un exemple de mode de microcavité a
miroirs de Bragg est donné dans la figure (1.6). Ce dernier illustre bien un
creux de réflectivité dans la stop-band correspondant au mode de la cavité.
Les minimas secondaires plus larges spectralement correspondent aux modes
de fuites appelés modes de Bragg. Nous rappelons que le nombre de modes

de la cavité est déterminé par son épaisseur (voir equation (1.4)).

Relation de dispersion des modes photoniques

La microcavité planaire permet de sélectionner les photons suivant I'axe des
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FIGURE 1.6 — Mode nu d’une microcavité ZnO a deux miroirs de Bragg
identiques de 5 périodes SiOy/H fOy (n, = 1.47/ n, = 1.99), sous incidence
normale, en I'absence de résonances excitoniques.

z, dans ce cas, la relation de dispersion du mode photonique de résonance se

he he =

oll, sous incidence normale, la composante k., du vecteur d’onde s’écrit :

met sous la forme :

21N,

k. = )
Ac

La relation (1.9) peut s’exprimer également en fonction de I’angle d’incidence
comme, kpy| = ksin(f.) et ny sin(0;) = ncsin(f.) (voir figure (1.2)). Une telle
expression est notamment utile pour les expériences de photoluminescence
résolues en angle. Dans la région des vecteurs d’ondes ou k| < k. nous

obtenons pour 'expression (1.9) :

kzh” thQhH
Epn (ko)) = Epn(kpny = 0)4 /1 + % 2 B (kppy = 0) + ﬁ
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ILE

BC

BV

FIGURE 1.7 — Création d’un exciton de semiconducteur suite a une excitation

avec un photon d’énergie hv.

ou 'approximation de la masse effective peut étre appliquée pour attribuer
une masse pour le photon de la microcavité : cette masse effective est tres
faible, cinq ordres de grandeurs plus faible que celle d'un électron libre («
10~5myg) [1]

1 1 PEy(kppy = 0) 2 1
== pn oh] )_ec__ 1 (1.10)
MmMph h 8k‘p

hl| ng Epn(kpn| = 0)

1.1.2 L’exciton de microcavité

Définition

Un exciton est un état lié électron-trou en interaction Coulombienne. Il est
formé suite a l'excitation des électrons de la bande de valence d’un semi-
conducteur. Cette excitation se traduit généralement par I’absorption d’un
photon d’énergie supérieure a celle du gap (bande interdite) du semiconduc-
teur F, et le passage de ’électron vers la bande de conduction. Autrement
dit, 'apparition d’un état vacant chargé positivement, le trou, dans la bande
de valence (voir figure (1.7)). Nous rappelons que ce travail porte autant sur

les polaritons issus d’excitons 2D dans les puits quantiques CdTe, que sur les
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excitons 3D dans le massif.

Relation de dispersion de ’exciton d’un matériau massif
Avec 'approximation de la masse effective , 'hamiltonien excitonique s’écrit

sous la forme
Hexc:He+Hh+VCa (111)

ou H, est 'hamiltonien de 1’électron donné par

2

P
H, = —< E
2m*+ g

e

et Hj, celui du trou, donné par

P2
H, = -1
2my,

avec (P2,/2m} ) et m}, le terme d’énergie cinétique et la masse effective de
I'électron (du trou) respectivement. Le potentiel Vi, représente I'interaction

coulombienne

62

|/ —
“ e | re — 1y |

ou ¢ est la constante diélectrique du semiconducteur et r. j, les cordonnées de
I'électron (le trou) (e est la charge électrique). Le systeme électron-trou liés
est assimilable a I'atome d’hydrogene, ainsi, une masse réduite fie.. peut lui
étre attribuée. Finalement, en fonction des coordonnées du centre de masse
de Vexciton R.,. et celle relatives & la distance 7¢., 'hamiltonien (1.11) se
réduit a [22]

1 Pree e’

Rea:c + _

Hexc =FE ’
7 * 2Memc 2/1Jexc dme ’ Texc ’

* *
MMy,

4 : _ _ * * :
avec la masse réduite fiez. = et M., = m} + m; la masse effective

mk +my
totale des deux particules électron-trou. Et, a 3D, les niveaux d’énergie de

I’exciton sont donnés par
h?K?
Egmc(KewC) = Eg + W::: + By,

avec, K., le vecteur d’onde du centre de masse de 'exciton et Ej' 'énergie
de liaison de l’exciton, pour un état quantique n, donnée par

3D
R?J
n?’

Ep =

(n=est un entier non nul)
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TABLE 1.1 — Parametres des excitons 3D dans les semiconducteurs GaAs,
GaN, ZnO et CdTe [23, 24, 25, 26, 27, 28, 29].

Semiconducteur GaAs | GaN | ZnO | CdTe
Rayon de Bohr ap (nm) 136 | 2.8 14 7

Energie de liaison EJ* (meV) 4.8 25 60 10.8
Gap 4 300K E, (meV) 1420 | 3420 | 3370 | 1440
Parametre de maille a (nm) 0.565 | 0.319 | 0.325 | 0.64
Energie de exciton B, (meV) | 1515 | 3487 | 3374 | 1596

ot, de facon analogue au Rydberg (R, = 13.6 eV') de I'atome d’hydrogene,
R3P = peacRy/(moe?) est le Rydberg effectif de I'exciton correspondant au
potentiel Coulombien. La distance moyenne entre l’electron et le trou, la

taille d'un exciton, est donnée par son rayon de Bohr ap :

eh?

Mea:ce2

ap =

En effet, selon I'ordre de grandeur de I’énergie de liaison et le rayon de Bohr,
nous distinguons deux types d’excitons :

— ceux présents généralement dans les semiconducteurs organiques et
caractérisés par une énergie de liaison relativement grande (E}' de
quelques centaines de meV) devant 1'énergie du gap E, (I'exciton est
plus stable dans ce cas) et une taille ap relativement petite, de sorte
que le trou et 1’électron peuvent étre localisés sur la méme molécule :
ce sont les excitons de Frenkel.

— et, ceux présents généralement dans les semiconducteurs inorganiques
et qui possedent des caractéristiques opposées aux excitons de Fren-
kel : une énergie de liaison faible (E]" de quelques meV) et un rayon
de Bohr ap grand devant le parametre de maille du réseau cristallin :
ce sont les excitons de Wannier-Mott.

Nous donnons, dans le tableau (1.1), une idée sur les caractéristiques des ex-
citons 3D dans les semiconducteurs inorganiques ou le couplage fort excitons
photons de microcavités est plus étudié. D’apres (1.1), pour un couplage fort
a températures proches ou égales a 'ambiante, les excitons de ZnO sont parmi

les meilleurs candidats : d’une part, ’énergie de liaison est a la fois élevée et
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inférieure a I'énergie du gap ce qui signifie un exciton plus “robuste”, face
aux agitations thermiques, et plus stables. D’autre part, la faible valeur du
rapport entre le rayon de Bohr de I'exciton et le parametre de maille, permet

d’atteindre de plus fortes densités excitoniques dans ZnO.

L’exciton a travers les propriétés optiques du semiconducteur
Les excitons d’un matériau peuvent étre reconnus a travers les propriétés in-
trinseques du matériau, notamment comme nous allons I'expliquer ci-dessous,
a travers la constante diélectrique. En effet, dans le cadre du modele de
Lorentz, un exciton peut étre associé a une fréquence propre dun oscil-
lateur forcé par une onde électromagnétique B = FE,e 7" envoyée dans
le matériau : ici, chaque exciton est assimilé a un oscillateur harmonique
découplé des autres oscillateurs (excitons) présents dans le matériau. L’équa-
tion du mouvement du systeme est donnée par I'équation du second ordre
suivante

m(]? + mgfy_f’> + mow?, T = —eﬁ, (1.12)

ol 7 est le déplacement de 1’électron par rapport a sa position d’équilibre,

—

—mow?,.0 7 est la force de rappel liant loscillateur électron-trou de pulsation

— . , . N
Propre Wezeo €t —mgy 7 la force traduisant 'amortissement dans le systeme.
En régime permanent, la solution de (1.12) peut s’écrire sous la forme :
T =T eI ce qui conduit, en remplacant dans cette méme expression, a
? —€ Em
m =

1.13
mo (ngco —w? — ]wa) ( )

A travers 'expression du vecteur déplacement B, nous pourrons déduire la

constante diélectrique du milieu,
B = Eosbﬁ + ? = 50&3 (1.14)

ol €¢ la constante diélectrique statique du milieu, ¢, la constante diélectrique
"background” et ? le vecteur polarisation du milieu induit par les N dipoles

(électron-trou) qui s’écrit sous la forme

P=_eNT (1.15)
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Finalement, & partir des trois relations (1.13), (1.14) et (1.15) nous obtenons
une relation de dispersion pour la constante diélectrique relative du matériau

de cette forme

w2

_ P
gr(W) o wc?acCO —w? — ]r)/w (1 16)
9 .
L wy)
’ EeQxCO_EQ_jhﬁYE'

Nous concluons a partir de (1.16) que ’énergie propre de 'oscillateur exciton
E...o est une énergie de résonance du matériau, Ay présente I’élargissement de
Ne?

mogo
pulsation des plasmons). Connaissant la largeur de la raie de résonance, nous

la raie excitonique et fuw, présente I'amplitude de cette derniere (wg =

pouvons accéder au temps de vie des excitons 7.... Dans ce cas, nous avons
supposé que tous les oscillateurs sont identiques d’énergie E..., constante,
et par conséquent, que la raie excitonique est d’élargissement homogene. La
prise en compte d’une distribution réelle, non uniforme, des énergies des
oscillateurs excitons, qui tient compte des différentes fluctuations présentes
dans le semiconducteur, se traduit par un élargissement inhomogene de la
raie spectrale.

Finalement, une description complete de I’exciton nécessite la connais-
sance de sa "force d’oscillateur”. Cette derniere caractérise 'intensité des
transitions dipolaires électriques. Par un calcul quantique, la force d’oscilla-

teur est donnée par I'expression suivante (a 3D) [30]

4eg\/Ep MoC wf)

T €2 2w

fosc -

Dans 'expression (1.16), la valeur de f,. est introduite comme terme correctif

de 'amplitude de la raie excitonique.

Relation de dispersion de l’exciton confiné dans un puits quan-
tique

Quand un puits quantique est introduit dans la couche active de la microca-
vité, nous parlons plutot d’un exciton 2D. D’abord, un puits quantique résulte
de l'incorporation d'une couche fine d’'un matériau semi-conducteur, entre

deux couches de semi-conducteurs, dont la bande interdite est plus étroite
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que celle des couches environnantes. Dans un puits quantique, le mouvement
d’un exciton reste libre suivant un plan de I’espace et subit un confinement
suivant la troisieme direction. Le vecteur d’onde de l'exciton devient donc
bidimensionnel et 'exciton est dit 2D. Les effets de confinement du mouve-
ment suivant une direction de I'espace se traduisent par la quantification de
I’énergie suivant celle-ci. Dans un puits quantique de type I, i.e. a gap direct,

I’hamiltonien de Pexciton 2D s’écrit :

Hepe = Hey+ Hey + Hy + Hp + Ve, (1.17)
avec )
el
H, = E,,
[ om) + Ly
P2
H., = ei_ + Ve(ze>7
ZmeL
By
h” - x
2y
2
th - 2 h*L —I—Vh(zh)
hl

ou V., Vj, respectivement les profondeurs en énergie des puits confinant 1’élec-
tron et le trou et Vi est toujours le potentiel d’interaction Coulombienne. En

coordonnées relatives et de centre de masse, I'hamiltonien (1.17) s’écrit

Il
Hexc = Eg + He(ze) + Hh(zh) ficae

Cela conduit finalement, a la relation de dispersion suivante pour l'exciton

2D
h2K62:L‘C||

Bty Keael) = By + ) + Bl + = + By, (1.18)
exc||

Dans (1.18), E! et E}' correspondent respectivement & énergie du n'me

niveau confiné dans le puits de ’électron et le trou alors que

1
Eg = _RSD/(TL + 5)27

représente 'énergie de liaison de Iexciton en 2D pour le méme niveau [22].
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1.1.3 Couplage fort exciton-photon : Le polariton de

microcavité

Définition et dimensionnalité

Par définition, un polariton excitonique est un boson composite issu du ”cou-
plage” entre un état excitonique et un état photonique. Et, dans une micro-
cavité, le couplage a l'origine du polariton créé dépend de la dimension de
I’exciton. En effet,

— dans le cas ou la couche active est massive, le polariton est issu d’un
couplage entre un photon 2D de vecteur d’onde k| et un exciton 3D
(dont le mouvement est libre suivant les trois directions de 1'espace)
de vecteur d’onde tridimensionnel [4()6270 ayant la méme composante
dans le plan, K. = kpn| = k.

— dans le cas ou un puits quantique est créé dans la couche active,
I’exciton est 2D, de vecteur d’onde bidimensionnel de composante dans
le plan K, et le couplage ne peut avoir lieu a nouveau que dans le
plan grace a la composante k| du photon, quand Ke,e| = kpn| = Ky
chaque mode photonique possede la possibilité d’interagir avec un état
excitonique.

Dans les deux cas, le polariton créé est 2D [31, 32].

Modele de deux oscillateurs couplés et relation de dispersion 2D

Nous avons vu ci-dessus qu’'un exciton de semi-conducteur d’énergie E.,. et
de vecteur d’onde, en 2D, K.,., peut étre assimilé a un oscillateur harmo-
nique. Il en va de méme pour le photon, dans sa microcavité, d’énergie F,y,
et de vecteur d’onde, dans le plan, k. Ainsi, dans un modele a deux ni-
veaux, ou un seul mode photonique et un seul état éxcitonique sont couplés,
le systeme exciton-photon peut étre traité comme un systeme de deux os-
cillateurs amortis couplés. Le couplage dans cette figure est assuré par la
microcavité. Et, il suffit d’exciter I'un des oscillateurs, ici, 'oscillateur exci-
ton, pour déclencher les vibrations du systeme. Les modes propres de vibra-
tion correspondent aux nouveaux états mixtes lumiere-matiere, les polaritons

(voir figure (1.8)). Dans la base des états |Wx g) et [Uep)) de exciton et le

21



CHAPITRE 1. ETAT DE L’ART EXPEBIMENTAL ET THEORIQUE
DES POLARITONS DE MICROCAVITE

Oscillateur 1 _ Oscillateur 2:
Exciton Couplage: V Fhoton de cavité E

122009099, 400500000 4. 0009000

F1GURE 1.8 — Modele de deux oscillateurs couplés exciton-photon.

photon respectivement, la matrice de couplage s’écrit :
En(ky) — gk hV (k
H(ky) = p(81) = 70t ) (1.19)
hv(kll) Eexc(kH> - jh'yemc

ol Ayeze €t Iryp, Teprésentent les énergies d’amortissement de I'exciton et le
photon respectivement, et le terme AV (kj|) représente I'énergie du couplage,

qui s’exprime en 2D en fonction de la force d’oscillateur par unité de surface

S comme suit [33, 34]
h2 fOSC
RV (ky) = \/zmogon%[zeff S

Les valeurs propres de la matrice (1.19), correspondant aux nouveaux modes
du systeme, sont

Eups(ky) = 5 (Bplky) + Beselk) = L (hpn + Freee) + 3h2(ky), (1.20)

ELPB(k:H) = %(Eph(kﬂ) + Eexc(kH)) - %(hr)/ph + h’ye:cc) - %hQR(kH)a (121)

les indices UPB et LPB désignent respectivement la branche polaritonique
haute (Upper Polariton Branch) et la branche polaritonique basse (Lower
Polariton Branch). Les parties réelles dans (1.20) et (1.21) correspondent
aux énergies de chaque mode alors que les parties imaginaires correspondent
a I’élargissement homogene de la raie spectrale de chacun de ces derniers.
L’énergie hQ2g correspond a l'écart énergétique entre la (UPB) et la (LPB),
Qg est appelée le la pulsation de Rabi :

hQR k|| \/4 hv kH) - ](h’th h’Yexc))27 (122)

avec 0(kj) = Epn(k)) — Eeze(k))) le désaccord de cavité ou le ”detuning”. Afin
d’examiner la nature du couplage, nous regardons le systeme a la résonance
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quand Epp, (k) = Eeze(ky), c’est a dire quand le ”detuning” § est nul.

BQ(K)) = \JARV)? — (s — Pece)?.

A partir des deux relations (1.20) et (1.21), nous pouvons remarquer qu’effec-
tivement, la dégénérescence des deux modes du systeme dépend de la nature
réelle ou imaginaire de h{)p :

— Si 4(AV)? < (hyph — FYexe)?, le nombre Ak est purement imaginaire
et donc les deux solutions complexes (1.20) et (1.21) ont la partie
réelle identique et ne different que par leurs parties imaginaires : les
modes du systeme ont la méme énergie et ne different que par leurs
élargissements spectraux liés aux parties imaginaires. Dans ce cas, on
n’observe pas un écart énergétique et le régime de couplage est dit
faible.

— Si 4(hV)? > (hyph — IYexe)?, le nombre hQp est un nombre réel
et donc les deux solutions complexes (1.20) et (1.21) se distinguent
énergiquement par un écart caractéristique appelé le dédoublement de
Rabi : il y a une levée de dégénérescence des états propres du systeme
et le régime de couplage est dit régime de couplage fort.

Les nouveaux états propres du systeme | UPB > et | LPB > sont des
combinaisons linéaires de ceux de I'exciton et le photon, |Wx k) et Vo)),

respectivement :

| UPB >= X (k)[¥xx)) + C(k)[Weu) (1.23)
| LPB >= X (k)[Ux k) — CUk) [P (1.24)

ot | X (k) |> + | C(ky) |*= 1. Les coefficients X (kj) et C(kj) sont appelées
les coefficients de Hopfield, ils dépendent du désaccord § et décident des
proportions en lumiere et en matiere de chaque polariton a travers le signe

de ce dernier [35]
2hV
M) = T Gl = e 2
0(ky) + hQr(ky)

OO = ARV + 0tk + RR) (126)

En regardant la nature de la branche polaritonique basse sur la courbe de

dispersion, nous notons que

23



CHAPITRE 1. ETAT DE L’ART EXPEBIMENTAL ET THEORIQUE
DES POLARITONS DE MICROCAVITE

)\E
\ /
\ /

Photon \ \UPB / §>0

Exciton S5 =0

- Dédoublement
de Rabi

Y

F1GURE 1.9 — Dispersion du polariton haut et polariton bas.

— pour un désaccord 0 < 0, le polariton bas est a caractere photonique,
— pour un désaccord § > 0, le polariton bas est plutot majoritairement
excitonique,
— et pour un désaccord o = 0, le polariton bas est équilibré en propor-
tions excitonique et photonique (voir figure (1.9)).
Nous notons finalement qu’a faibles vecteurs d’ondes, la courbure de la pa-
rabole de dispersion de I'exciton peut étre négligée devant celle de la courbe
de dispersion du photon étant donné que cette derniere est inversement pro-

portionnelle & la masse du photon qui est de U'ordre 10~°my (relation (1.10)).

24



CHAPITRE 1. ETAT DE L’ART EXPEBIMENTAL ET THEORIQUE
DES POLARITONS DE MICROCAVITE

1.2 Propriétés d’émission des polaritons de

microcavités

1.2.1 Le condensat de Bose-Einstein en physique sta-
tistique

Condensation de Bose-Einstein

Un condensat de Bose-Einstein (B.E) est un état de la matiere résultant d'une
transition de phase qui se passe a l’échelle quantique. La condensation de
(B.E) se produit quand une densité macroscopique de particules bosoniques
d’énergies et états quantiques différents ”condense” dans un état quantique
commun de plus basse énergie. En effet, pour un gaz de particules, a 1’échelle
de la longueur d’onde de De Broglie Appg,

h
App = —F——,
V2rmkpT

(m masse de la particule, kg constante de Boltzmann et 7' température du
gaz), les particules du gaz sont traitées de fagon quantique, c¢’est a dire comme
des paquets d’ondes. Ainsi, une baisse de la température du gaz, ou de la
masse des particules choisies, entraine un allongement, qui va jusqu’'au che-
vauchement et la ”condensation” en une onde macroscopique unique, des
paquets d’ondes (voir figure (1.10)). A savoir, la température critique pour
la condensation 7, est inversement proportionnelle a la masse d'une parti-
cule de celui-ci, a 3D, T, @, ou ny est la densité du gaz bosonique [36].
Les particules concernées pa?%cette transition sont évidemment les bosons
comme ils n’obéissent pas au principe d’exclusion de Pauli. Nous notons que
les conditions pour la condensation de (B.E) varient en fonction de la di-
mension du systeme [37]. A basses températures, les condensats atomiques
nécessitent des températures allant de quelques nK a quelques uK pour at-
teindre la dégénérescence quantique et donc des techniques de refroidissement

complexes.

Condensation des polaritons
Dans les semi-conducteurs, les polaritons issus du couplage fort excitons-

photons, présentent une alternative prometteuse d’une condensation de (B.E)
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F1GURE 1.10 — Condensation de Bose-Einstein a basse température [14] :
a hautes températures (7" >> T,), les atomes se comportent comme des
particules individuelle distantes de d. En baissant la température, tout en
restant en dessous de la température critique de la condensation, (T' > T,), la
nature ondulatoire commence a apparaitre. Une fois la température critique
est dépassée, (T' < T.), la condensation commence (en dessus des cadres :

bosons condensés : pic rouge, bosons non condensés : Gaussienne bleue).

a des températures allant de quelques K a I’ambiante. Ceci vient essentielle-
ment de la masse faible d'un polariton qui est huit ordres de grandeurs plus
faible qu'un boson atomique. Le prix a payer dans ce cas est la durée de vie
limitée de ces bosons composites : quelques pico-secondes devant une durée

de vie de l'ordre de la seconde pour les atomes dans un piege [1].

1.2.2 Génération des polaritons

Les polaritons de cavité sont généralement excités soit optiquement, a
travers un spot laser, soit électriquement a travers l'injection des porteurs.
Une excitation optique peut étre soit :

— non-résonnante, ou ’énergie du laser d’excitation est supérieure a celle
des polaritons bas. Cette excitation est dite incohérente : elle permet
de distinguer toute cohérence du signal émis par les polaritons de la
cavité de la cohérence du laser utilisé pour I'excitation.

— résonante, ou I’énergie du laser d’excitation correspond, a un vecteur

d’onde donné, a I'énergie du polariton bas. Dans ce cas I'excitation est
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dite cohérente, comme la cohérence du laser est cédée a la population
des polaritons qui se crée.
D’autre part, une injection électrique consiste en l'injection des électrons et
des trous dans la couche active de la microcavité a travers le dopage des
miroirs semiconducteurs de Bragg. A température ambiante, une approche
développée d’injection électrique a été démontrée dans des microcavités GaN

[38], ce résultat étant controversé a ce jour.

1.2.3 Processus de gain et de perte dans un condensat

Les condensats polaritoniques, contrairement aux condensats atomiques,
sont des systemes hors d’équilibre thermique gouvernés par des processus
de relaxation et de recombinaison. Généralement, les polaritons sont crées
dans la microcavité grace a un pompage optique non résonnant (incohérent)
avec la branche polaritonique basse (LPB). Le gain dans le condensat se fait
donc soit directement par la pompe, soit, grace a I’environnement complexe
généré par celle-ci appelé réservoir, qui rassemble les particules chaudes : les
électrons, les trous, les excitons et les autres polaritons, lors des processus
de relaxation thermalisant la LPB : dans le cas d'une excitation incohérente,
la relaxation des polaritons a grands vecteurs d’ondes est stimulée par I'état
final. Les principaux mécanismes de relaxation qui participent a la therma-
lisation du systeme sont [3, 16]

— Larelaxation via les phonons : participe au refroidissement du systeme.

— La relaxation via l'interaction polariton-polariton : ce processus est

notamment favorisé par le choix du detuning comme ce dernier af-
fecte les coefficients de Hopfield du polariton. En effet, comme déja
expliqué par la figure (1.9), un detuning positif conduit & un polari-
ton a caractere excitonique. Ce dernier favorise 'interaction polariton-
polariton. Ainsi, a hautes puissances, i.e., a fortes densités, ce proces-
sus de relaxation s’active (voir figure (1.11)). Il est moins efficace a
désaccord négatif.

— La relaxation par interaction des polaritons avec le réservoir qui est

tres efficace, et n’existe que dans le cas de 'excitation non-résonante.

Par ailleurs, les pertes en polaritons sont essentiellement dues aux faibles
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FIGURE 1.11 — Processus de gain et de perte dans un condensat de polaritons.

durées de vie de ces derniers. Ainsi, un état stationnaire du systeme apparait
comme une figure idéale ou ’équilibre thermique est maintenu, i.e., dans le

condensat, les gains et les pertes se sont compensés.

1.2.4 Laser a polaritons versus laser a photons

Plusieurs mécanismes de photoluminescence sont présents dans une mi-
crocavité semi-conductrice. On distingue : en régime de couplage fort, le
signal émis par les polaritons de la branche basse en plus du signal cohérent
issus du condensat qui est a I'origine du laser a polaritons. Puis, quand la den-
sité de porteurs atteint la densité de Mott, les excitons deviennent fragiles, et
s’ionisent en électrons et trous et le couplage devient faible, nous reconnais-
sons le laser a photons. Sur la courbe de photoluminescence en fonction de la
puissance de pompage, les deux régimes d’émission laser se distinguent par
I’apparition de deux seuils principaux (voir figure (1.12)) : un premier seuil a
basses puissances relatif a la condensation des polaritons et donc le début de

I’émission d'un signal non-linéaire dont la cohérence indique la présence du
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FI1GURE 1.12 — Dépendance de la photoluminescence de la puissance de pom-
page (allure en échelle logarithmique) : frontiere entre les différents régime

d’émission.

laser a polaritons. Puis, un second seuil, a hautes puissances, relatif au laser
a photons. La différence entre le laser a polaritons et le laser traditionnel est
fondamentale : quand I'amplification de I’émission nécessite une inversion de
population pour le dernier, elle dépend du taux de relaxation des porteurs
vers 1’état fondamental, pour le laser a polaritons, qui doit compenser les

pertes.

1.3 Modeles théoriques : Boltzmann versus

Gross-Pitaevskii

Théoriquement, la condensation de Bose-Einstein est interprétée dans le
cadre de deux modeles tres différents :

— le modele semi-classique de Boltzmann décrit, dans une approche issue

de la physique statistique, la condition d’équilibre thermodynamique

entre le réservoir de particules non condensées et le condensat.
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— le modele de Gross-Pitaevskii ne traite pas 'aspect statistique, et
décrit la formation du condensat dans un contexte hors d’équilibre.
Le réservoir joue le role d'une source de gain, et les mécanismes de
relaxation et les aspects thremodynamiques sont traités par des termes

ad hoc.
Dans ce travail, nous avons adopté ce dernier modele pour simuler les diffé-

rents aspects dynamiques de la condensation des polaritons de microcavité.

1.3.1 Modele quantique de Gross-Pitaevskii

L’équation de Gross-Pitaevskii standard
L’équation de Gross-Pitaevskii (G.P) se présente comme I’équation fonda-
mentale qui décrit, en seconde quantification, dans le cadre de la théorie
de champ moyen, la dynamique de la fonction d’onde macroscopique ¥ qui
décrit le comportement collectif de N particules en interactions. Ces interac-
tions sont vues par chaque particule comme un potentiel moyen de toutes les
interactions dans le systeme, et, sont représentées par le terme non-linaire
de I’équation de G.P. Dans le contexte des condensats atomiques qui sont en
équilibre thermique, 1’équation de G.P prend sa forme standard qui corres-
pond a I'équation linéaire de Shrodinger a laquelle se rajoute le terme non
linéaire décrit ci-dessus [39].

En seconde quantification, 'hamiltonien de N particules en interaction,

confinées dans un potentiel externe V,,; s’écrit
. . . 1 P PR
H= /dT\IJT(T)HO\IJ(T) +3 /drdr’\IlT(r)\I/T(r')V(r — ) (r)w(r)

ou

—h?
" ome
(m* étant la masse du Boson). L’interaction binaire est décrite par le potentiel

HO A + ‘/exb

V(r—r'). Les opérateurs W' (r) et U(r) sont les opérateurs champ des bosons,
ils créent et annihilent les bosons a une position donnée r respectivement.
Et, la version standard de I’équation de G.P se met finalement sous la forme

suivante [40]

L OV(rt) h?
ih ot _(_Zm*

A+ Veur(r) +g | W(r,1) 1) ¥(r, 1) (1.27)
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ol g est la constante relative aux interactions.

Gross-Pitaevskii : le modele généralisé

Comme déja expliqué dans ce chapitre, les condensats de polaritons sont
le plus souvent hors équilibre. L’équilibre thermique n’est atteint que si le
systeme atteint un régime stationnaire par une balance entre les gains et les
pertes. Pour tenir compte de ces effets, un modele généralisé qui consiste en
deux equations couplées a été introduit dans [15]. Le modele décrit, d'une
part, la dynamique de la fonction d’onde du condensat par une equation
G.P dissipative et, d’autre part, il tient compte de la dynamique du réservoir
des excitons et des polaritons non condensés créé suite au pompage optique

incohérent a travers une seconde équation, dans I'espace réel :

O (rt n?
ih gtn - {ELPB ot gr1p(ryt) + RGP (1, t) + Ve ()
h
Fa | W0 0) 415 [Raa(rt) — 2} W),
8nR@(tT’ ) = P(r,t) — yrng(r,t) — Rng(r,t) | (r,t) |,

tout le terme entre accolades dans la premiere équation est noté Hq p, les
constantes g et gr présentent les interactions binaires polariton du condensat
/ polariton du condensat et polariton du réservoir / polariton du condensat
respectivement. La constante G décrit le potentiel créé par le spot de pompage
P. La relaxation stimulée des polaritons depuis le réservoir vers le condensat
assurée par les processus de diffusion (principalement polariton-polariton et
polariton-phonon) est incluse dans le terme, linéairement dépendant de la
densité des particules du réservoir, Rng. Les pertes dues a la durée de vie
finie des polaritons du condensat et du réservoir sont représentées par les taux
Y. et yr respectivement et V., est un potentiel extérieur de confinement du
condensat [2]. La fonction d’onde W(r, t) vérifie la condition de normalisation

suivante

/ U 1) |2 dedy = N.(2), (1.28)

avec N,(t) la population du condensat intégrée spatialement. L’énergie Fyrpp

correspond a I’énergie initiale d’un polariton. Et, ’énergie totale du conden-
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sat est donnée par :
E. = hw. = Erpp + EBueshift,

avec Eppyesnipe 1'énergie du blueshift par les N, particules :

E _<\I/|(Hg‘p—ELpB)|‘1/>
Blueshift — < U ‘ U >

Les solutions du systeme de ces deux équations couplées ont souvent été
cherchées sous forme stationnaire dans le temps : W et ng prennent la forme
[15, 41]

\II<T7 t) - \Ifo(r)e_i‘%t N /p(/]ﬂ)e(‘b(T)_iwct)

ou p(r) et ¢(r) sont la densité locale et la phase locale de la fonction d’onde du
condensat respectivement et w,. la fréquence du condensat. Cependant, plu-
sieurs travaux expérimentaux récents, résolus dans l’espace et dans le temps
[42] montrent le besoin d'une étude dynamique du probleme. Récemment,
dans [43], une résolution dynamique basée sur les deux équations du modele
G.P généralisé a été menée en coordonnés polaires. Mais, ce choix de systeme
de coordonnées ne permet pas de traiter les anisotropies dans le condensat.
D’ou notre choix de résoudre plutot le systeme a deux dimensions en coor-

donnés cartésiennes.

1.3.2 Modele semi-classique de Boltzmann

Habituellement, la dynamique d'un condensat est étudiée a 1’aide du
modele semi-classique de Boltzmann valable dans l'espace réciproque. Ce
modele décrit la distributions des polaritons dans I’ensemble de la branche
polaritonique, le long de leur courbe de dispersion, et ne se restreint pas a
I’étude du seul condensat. Il permet donc, contrairement au modele Gross-
Pitaevskii, d’accéder aux détails des différents processus de relaxation res-
ponsables du gain en polaritons et la contribution de chacun d’entre eux dans
la dynamique du condensat. Bien que nous n’entrons pas dans les détails de

ce modele dans notre travail, nous soulignons son intérét dans la théorie
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des condensats et nous renvoyons le lecteurs vers les références suivantes
[16, 17, 18, 44, 1]. Nous notons d’ailleurs que, dans deux travaux récents, une

théorie sophistiquée qui réunit les deux modeles a été élaborée [45, 46]

1.4 Géométries d’excitation optique

Dans ce paragraphe, nous allons souligner I'intérét du choix de la géométrie
et la taille d’excitation optique dans la formation et la manipulation des
condensats de polaritons. D’abord, nous avons expliqué ci-dessus qu’une ex-
citation optique crée localement un nuage de particules non condensées :
le réservoir. Ainsi, a cause de leur fraction excitonique, les polaritons du
condensat entrent en interaction répulsive avec les particules du réservoir.
Ces interactions sont notamment favorisées a hautes puissance, i.e a fortes
densités. Et, elle conduisent a ’apparition d’un potentiel de ”dé-piégeage”,
vu généralement comme une colline de potentiel, qui expulse le condensat loin
du lieu d’excitation. Ainsi, I’énergie potentielle du condensat se transforme en
une énergie cinétique. Au sein de ce potentiel, les interactions répulsives entre
les polaritons du condensat lui méme participent a son expansion spatiale.
Dans I'équation de Gross-Pitaevskii généralisée, le potentiel de dé-piégeage

est représenté par les termes suivants :
Vdp - anR(Ta t) + th(r, t) + g | \11(7”7 t) |2 .

Ces propriétés cinétiques ont été exploitées pour la réalisation de nouveaux
dispositifs opto-polaritoniques comme les transistors a condensats de polari-
tons par exemple [12].

Généralement, un spot unique de profil spatial Gaussien est utilisé pour
exciter un condensat. Récemment, les propriétés d'une condensation sous
d’autres géométries d’excitation, notamment une excitation étendue [14, 47]
et une excitation annulaire [13], ont été étudiées. Sous une excitation de profil
Gaussien, 'étude menée dans [15], en accord avec les travaux expérimentaux
présentés dans [11, 48], a démontré une sensibilité fondamentale du profil du

condensat a la taille du spot.
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Flux de polaritons au sein du condensat

On définit le vecteur d’onde local du condensat par k.(r) = V,¢(r). Ce
dernier caractérise I'accélération des polaritons du condensats quand ils sont
expulsés loin du centre du spot. Sous un grand spot de 20 um, comme le

montre la figure (1.13), la vitesse du condensat augmente de facon radiale

(d) de la valeur zéro au centre a une valeur maximale de k. « l 2m*hw,.
Ce dernier résultat confirme 'existence d’un flux sortant de polaritons. Dans
I’espace réciproque, nous remarquons que la fonction d’onde s’étend de facon
symétrique par rapport a 'origine des vecteurs d’ondes k = 0. D’autre part,
sous un spot focalisé de 2 um, la vitesse du condensat augmente rapidement,
toujours de fagon radiale, avant que le régime balistique ne s’établisse (h).
Dans ce cas, le condensat occupe dans I’espace des vecteur d’ondes I'anneau

de rayon k. avec un minimum autour de k = 0 (f).

Comportement asymptotique a grande distance
Loin de la région d’excitation, la densité du condensat devient tres faible
et il est supposé décorrélé des interactions avec le réservoir. L’équation de

Gross-Pitaevskii se réduit donc a 1’équation suivante

h
2m*

V20 (wc—wLpB +%) =0

Et, en coordonnés polaires, le comportement asymptotique de la fonction
d’onde peut étre décrit analytiquement, dans 'espace réel, par une fonction

de Hankel
1 *
U(r — 0) o« —=exp(—kpenr), kpen = ;CHTZ

\/F

Conclusion

A travers ce chapitre nous avons abordé différents aspects théoriques
et expérimentaux des polaritons de microcavité. Nous allons consacrer le
deuxieme chapitre a l'exploitation numérique du modele Gross-Pitaevskii

généralisé, complet, a deux dimensions dans l'espace. Cette étude numérique
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F1GURE 1.13 — Résultats de simulations en régime stationnaire, en utilisant
le modele G.P généralisé, d'un condensat sous un spot de profil Gaussien de,
20 pm (colonne de gauche), puis 2 um (colonne de droite), & P = 2Py, et
P = 8Py, respectivement. Parametres : gr = 0; G = 0.0175 um?; g = 0.015
meV pm?; hR = 0.05 meV um?; hy. = 0.5 meV ; hyg = 2 meV ; Vo = 0,
[15].
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sera ultérieurement exploitée dans I’étude des aspects dynamiques des conden-
sats polaritoniques, puis dans la reproductions de résultats obtenus expéri-

mentalement dans des microcavités ZnO.
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Chapitre 2

Implémentation numérique du
modele basé sur I’équation de

Gross-Pitaevskii
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Nous proposons dans ce chapitre une approche numérique explicite pour
la résolution des deux équations couplées du modele Gross-Pitaevskii (G.P)
généralisé a deux dimensions. Cette approche est basée sur la méthode des
différences finies (DF') centrées appliquée aux variables spatiales combinée a
la méthode Runge-Kutta 4 (RK4) appliquée a la variable temporelle. Nous
détaillons 'implémentation numérique de notre approche. Afin d’examiner
son efficacité, nous présentons en premier lieu les résultats d’un ensemble
d’expériences numériques justifiant la stabilité temporelle et la convergence
spatiale de nos calculs. Puis, nous illustrons la validation du modele numéri-

que par la comparaison de nos résultats avec ceux de la littérature.
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2.1 Stratégies numériques pour 1I’équation de

Gross-Pitaevskii

L’équation de GP est une équation différentielle non linéaire difficile a
résoudre analytiquement d’ou le recours aux méthodes numériques. Dans ce
cadre, de nombreux travaux ont étudié la résolution numérique de I’équation
de G.P [49, 50, 51, 52, 53, 54]. Dans ce qui suit, nous donnerons une idée sur
une méthode numérique parmi les plus connues dans ce cadre. Pour d’autres
méthodes et pour plus de détails, nous renvoyons le lecteur a cet article de
revue [55] ot un recensement détaillé des différentes approches a été effectué.
Prenons la version standard de 1’équation de G.P dynamique unidimension-

nelle (I’équation ci-dessous est présentée sous forme adimensionnelle) :

OV (z,t) _18_2+
ot \ 2022

Vewt(z) + g | Y(z, 1) ]2) U(x,t). (2.1)

Nous rappelons que, dans le cadre de la simulation des condensats de Bose-
Einstein, V,,; est un potentiel extérieur de confinement et que le terme non-

linéaire g | W |? décrit les interactions binaires entre les bosons.

Méthode Crank-Nicolson/différences finies (CNDF) :

Pour la résolution de I’équation (2.1), la méthode implicite (CNDF) se sert de
la méthode d’Euler (voir annexe (A)), pour discrétiser la variable temporelle,
et de la méthode des DF centrées pour discrétiser les variables spatiales.
En utilisant cette derniere méthode, a une dimension, I'opérateur Laplacien

s’écrit sous la forme :

AANANNNA Zhuip) CRE Fhs
w) () e

ADY = [ =— .
@y = (5 .

Ainsi, entierement discrétisée par CNDF, I’équation (2.1) acquiert la forme

suivante :

1 , . ' , , .
= (Wl = W] = (AW, (AU 2

t

1
P (23)
_Z‘g|qjj 1 ‘2\IJj 1

n+s n+s’
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ol )
J _ j J
W, = s (W)
avec hy (j: 1 — ny) et by (n) les pas (compteurs) sur les variables spatiale
et temporelle respectivement. De cette facon, plutot qu’une seule équation
continue, nous obtenons un systeme d’équations associée chacune a un point
de discrétisation dans l’espace, que l'on résout dans le temps. L’équation

(2.3) peut se mettre sous la forme suivante
aVl LV bWt = (2.4)
ou
a=c=—ih;/4h2,
V=1 i/ 202+ (ihe/2) Vi + (igh/8) | Wiy + 94 P,
& = (iﬁt/zl) (AT) + [1 - (z’ﬁt/2) Vi, (igﬁt/e;) |0+ 2]
Le probleme s’écrit finalement sous la forme d’un systeme linéaire tridiagonal

(soluble par des méthodes simples comme la méthode d’élimination de Gauss

par exemple)

'+ 51 ¢ d*
a bV ¢
a b c (] =1 : 1, (2.5)
a b"j + 62 n+1 dnj
olt [¥] = [P/] et les constantes (3 et B tiennent compte des conditions

aux limites. L’écriture matricielle (2.5) est une écriture implicite qu’on peut
traiter par des méthodes de type prédiction correction par exemple :

— Etape prédiction : Iapproximation | \Ilfl +1/2 |2~| W/ |?, permet d’avoir
une premiere prédiction [W]y ; de la valeur de [W], ;.

— Etape correction : la prédiction [W¥]7,, peut étre améliorée en considé-

* .
1 ion U7 ‘I’iﬂ + 95
rant la correction W /2~ — 5
De fagon générale, nous remarquons que, pour le traitement numérique

du probleme G.P, on privilégie les techniques implicites pour la résolution
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temporelle. Ce choix est justifié par le fait que ces techniques de calcul sont
inconditionnellement stables. Cependant, ces dernieres souffrent de leur dif-
ficulté d’implémentation et leur cout élevé en temps de calcul et stockage
mémoire.

Dans ce travail, nous adoptons plutot une technique explicite simple a implé-
menter et satisfaisante dans le contexte de nos simulations. Ces méthodes ont
I'inconvénient d’étre conditionnellement stables ce qui impose des contraintes
sur le choix des pas de temps et d’espace. Ce choix a été fait dans d’autres
travaux, comme dans [56], ou il est affirmé que les méthodes explicites sont

les plus adéquates pour étudier les problemes a dynamique riche et rapide.

2.2 Schéma numérique et détails de I'implé-

mentation

Comme expliqué ci-dessus, nous proposons de combiner les algorithmes
DF et RK4 pour la résolution des deux équations couplées du modele G.P
généralisé, dans le temps, et a deux dimensions dans l'espace. Nous partons
donc des expressions (voir chapitre 1) :

.ha\lf(:v,y,t) _ {_ h?

] A + anR<x7 yvt) + th(I,y,t) + %xt(x,y)

ot 2m , (2.6)
b | Wo0,) P +i5 [Ron(o0) = b 0G0,
ong(x,y,t
% = P(‘Iay?t) - rYR”R('Iuy’t) - R’I’LR(I,y,t) | \Ij(a:ay?t) |2 :
(2.7)

Adimensionnement
Avant de commencer le calcul numérique, il est intéressant, voire primordial,
d’adimensionner les équations a résoudre. Selon [41], il est commode d’adi-

mensionner les équations couplées de V(x,y,t) et ngr(x,y,t) par rapport a

[ h 1
I'unité de longueur £ = /| —— et I'unité de temps — qui correspond a l'unité
mry Y
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d’énergie hy. Ainsi, adimensionné, le systeme ci-dessus s’écrit

OV(z,7,t) 1/ 0? 0? . o~ S~
D S B/ S e P t
? oF 9 652 + agg +anR(xay7 )+ g (I,y, ) (2 8)
. - U U~ O U '
+Vvext(x7y> + g | \I/(l’,y,t) |2 +§ [RHR(I,y,t) - fYC] } \I/(‘r7y7t)7
ongp(Z,7,t - o~ - o~ o~
% = P(l’,y,t) - ’anR(Ivyat> - RnR<x7y7t) ‘ \I](xayvt) |27 (29>
avec les parametres adimensionnés suivants :
- HAS ~ " o " .
T=o0= % t =t, U(2,9,t) = EV(x,y,t), nr(Z,7,t) = Enrlz,y,t),
_ Jr 5 _ 9 5 _ R 7 YR n ~ 7
gr = 7g:_7g: 7R:_7%:_7’Y:_7P$73/7t:
; hvg? ? 7i17£2 7€ v Ty ( )
=P t t ‘/e:v ~, y) = _‘/em ) .
y (xayv )e t(x y) h’}/ t(‘x y)
Implémentation

Pour la résolution spatiale, nous considérons la fenétre de calcul schématisée
dans la figure (2.1). Nous désignons a partir de maintenant par j (1:n; —1)
et [ (1:m;—1) les compteurs pour les variables Z et § respectivement comme
le montre la méme figure. En utilisant la version 2D du Laplacien discrétisé
par DF centrées (2.2), totalement discrétisées, les deux équations couplées

(2.8) et (2.9) s’écrivent sous la forme suivante

vt : : ~ , ; =
— = hy (W W) 4 hy (W U | =2 (B + Dy
ot
' ) ' 1.1 (2.10)
—igrny —iGPM — iV —ig | W +§Rnggj — 5%} AN
0 nj’l . ~ . .
= it (@R +R| W |2> ni, (2.11)
ot hy = et hy = % hy et By représentant les pas spatiaux.

h3
Par conséquent, nous obtenons pour ¥ ainsi que pour ng un systeme d’équa-
tions différentielles couplées associée chacune a un nceud (j,1) de la grille
spatiale que nous désignerons par k(1 : ny) dans ce qui suit. Cela conduit

finalement, en combinant les équations (2.10) et (2.11), a I’écriture matricielle
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;y ¥
I=n) @24

~

1
1
1 1
1 1
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1 1
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FIGURE 2.1 — Grille de discrétisation spatiale.

sulvante : 9

GO\ (0 ([

t —

O ponl) wt) el

— 0 MTL nRr

pitel) A2 el

A

ol les vecteurs colonnes sont donnés par : [¥] = [U¥], [ng] = [nf™] et
[P] = [P¥]. La matrice A est composée de deux sous matrices : une sous

matrice symétrique pentadiagonale My (les astérisques indiquent les éléments
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non nuls)

* %
* * *
* K X
* % ¥
* *
* %
* % *
* % ¥
* X ¥

* %
* * % %
* * *
* * *
* %
* *
* ¥ *
* % *
* % *
* %

*

* %
* % %
* % %
* % %

*

*
*

plus une sous matrice diagonale M,, . Ainsi, les éléments non nuls de A dans

chaque ligne £ sont aux maximum les cinq éléments suivants pour ¥

Appry = Agprr) = I
Alejemny) = Apotiny) = ha

A(k,k) = -2 (ill + ilQ) — ?:anll?_nk — ZgNPk
1~ 1
= Vi =g | OF [P By ™ = A

et I’élément diagonal pour ng

Nous résolvons finalement ce systeme par RK4 dans le temps, tout en connais-
sant la distribution spatiale initiale pour W et pour ng (voir annexe (A)).
Nous précisons que nous utilisons ici des conditions aux limites réflexives :
chaque valeur discrete associée a un nceud en dehors du domaine de calcul est
remplacée par celle du noeud sur le coté opposé. Du point de vue du stockage
et du calcul numérique, la "sparsité” de A est tres pratique et avantageuse
puisqu’elle permet d’effectuer des multiplications a la main et exonere d’un

stockage lourd de matrice pour chaque pas de temps.
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2.3 Etude de la stabilité et de la convergence

du schéma

La stabilité temporelle et la convergence spatiale sont des conditions in-
dispensables a remplir pour pouvoir exploiter un schéma numérique. Nous

allons donc discuter ces deux aspects de notre approche dans cette section.

Stabilité temporelle

Alors qu’'un schéma implicite est inconditionnellement stable, une condition
de stabilité reliant le pas spatial et le pas temporel doit étre respectée dans
le cas d'un schéma explicite. Pour un pas spatial donné, cela fixe une va-
leur maximale pour le pas temporel, qui une fois dépassée, des instabilités
numériques commencent a apparaitre. Des analyses de stabilité de la méthode
des DF combinée a la méthode RK4 pour la résolution de 1’équation de
G.P standard ont été menées dans [52] ou la dépendance aux conditions
aux limites a été discutée. En effet, un critere de stabilité a été établit pour
I’équation de G.P linéarisée ot la non-linéarité (|¥|?) a été traitée comme une
constante. Ce dernier s’est avéré comparable au critere de stabilité linéaire
correspondant a 1’équation de Schrodinger quand V.., = 0. Dans notre cas,
et d’apres [52], a deux dimensions, le critere de stabilité linéaire est donnée
par h, < h%/+/2 (dans tous nos calculs nous avons pris h, = h,). En partant
de ce résultat comme estimation initiale, nous avons pu repérer l'intervalle
de stabilité pour nos calculs.

Pour donner une idée sur le comportement de notre résolution, nous al-
lons considérer le probleme stationnaire traité dans [15] ou un condensat de
microcavité est supposé soumis a une excitation de profil Gaussien continue
dans le temps et en absence d’un potentiel extérieur V,,; = 0. Le systeme
des deux équations (2.8) et (2.9) est par la suite résolu en choisissant comme

distributions spatiales initiales pour ¥ et pour np :

VN,

U (7,7,0) = (}Np\/%e:cp {—(@+7%) [252}, (2.12)
nr(Z,9,0) = %e:cp {- (@ +7") /252}, (2.13)
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avec Py et 0, la puissance de pompage et la largeur de la Gaussienne adimen-
sionnées respectivement. Dans ce contexte, nous présenterons des résultats
sur I’évolution temporelle d'une grandeur physique pertinente et d'un grand
intéret expérimental qui est 1’énergie du blueshift. Cette derniere est obtenue
numériquement a partir de I’équation de G.P a travers des intégrations spa-
tiales pour chaque pas de temps. Pour tester la stabilité temporelle, nous
avons fixé dans un premier temps le pas spatial en fixant le nombre de
neeuds de la grille dans la fenétre de calcul, puis nous avons fait varier la
valeur du pas temporel. La figure (2.2a) montre comment pour les valeurs
de hy/h2 supérieures & la limite estimée de 1/v/2, les résultats divergent
tres rapidement. En diminuant ce rapport a des valeurs inférieures a 1/v/2,
nous commencons a atteindre le régime de stabilité des simulations : pour
hy / /33 = 0.597 la stabilité s’étend sur un intervalle de 75 ps environ. Cela
montre que le vrai critere de stabilité est inférieur a celui estimé. En baissant
encore le facteur hy/h2, la stabilité s’étend sur de plus longues durées. En
gardant ce comportement a I’esprit, nous avons adopté la stratégie numérique
suivante : en pré-définissant la durée de simulation souhaitée pour une grille
spatiale donnée, nous utilisons un critere de stabilité un ordre de grandeur
plus bas que celui estimé pour la méme durée. Cela nous a permis d’étre
toujours en zone de stabilité, et, d’économiser en temps de calcul notamment

pour nos simulations de courtes durées.

Convergence spatiale
Maintenant, afin de tester la convergence spatiale, nous avons varié¢ le nombre
de points de discrétisation, et, nous avons fixé le pas temporel a une valeur
assurant la stabilité pour chaque grille. Nous relevons, comme le montre la
figure (2.2b), des fluctuations pour les grilles les moins denses ((100 x 100)
et (200 x 200)). Le zoom dans la figure (2.2b) montre que, en augmentant
progressivement le nombre de points de la grille, i.e., en diminuant le pas
spatiale, les résultats convergent vers la ”méme” valeur.

Pour souligner quantitativement le comportement de cette convergence,
nous présentons dans le tableau (2.1), un résumé de nos résultats sur 1’évolu-
tion de la valeur du blueshift en fonction du nombre de points de discrétisation

suivant les directions x et y de l'espace (n; +1 = n; + 1). Le pas temporel
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FIGURE 2.2 — Blueshift par particule du condensat : (a) Stabilité en fonc-
tion du pas temporel pour une grille de 400 x 400 nceuds. (b) Conver-
gence en fonction du pas spatial pour un pas temporel de h; = 3.107%.
Parametres :m* = 7.44 x 107° mg (mg est la masse de I'électron libre);
gr = 0; G = 0.0175 um?; g = 0.015 meV pum?; hR = 0.05 meV um?;
hye =05 meV; hyrg =2 meV; Vg = 0; 0, = 20 pm; By = P = 60.790
pm=2 ps=t [15] and NI=% = 1.
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TABLE 2.1 — Convergence du blueshift a ¢ = 99 ps, pour plusieurs valeurs du

pas spatial, et deux valeurs du pas temporel respectant le critere de stabilité

dans tous les cas. La puissance de pompage est P = 60.790um ?ps~*.

Points de Pas spatial | Facteur de stabilité | Blueshift
discrétisation | (h, = hy) (fzt / ﬁi) (meV)
hy =3 x 107
100 0.2020 0.0074 0.84568
200 0.1005 0.0297 0.97233
300 0.0669 0.0671 0.97461
400 0.0501 0.1194 0.97485
500 0.0401 0.1868 0.97491
600 0.0334 0.2691 0.97493
hy =6 x 10"
200 0.1005 0.0594 0.97233
300 0.0669 0.1341 0.97461
400 0.0501 0.2388 0.97485
500 0.0401 0.3735 0.97491

prend deux valeurs dans le tableau h, = {3 x107*,6 x 107"} et le nombre de
points a été choisi de fagon que le critere de stabilité soit toujours respecté.
Selon nos calculs, pour iy = 3 x 1074, le second chiffre apres la virgule se
stabilise des que le nombre de points de la grille atteint (200 x 200), alors que
(460 x 460) points sont nécessaires pour stabiliser le quatrieme chiffre apres la
virgule. Ici, il s’avere qu'une fois qu’il commence, le processus de convergence
ne dépend pas effectivement de la valeur du pas temporel. Cette affirmation
est illustrée dans le tableau pour h; = 6 x 10~ qui correspond & un facteur
de stabilité deux fois plus grand. Ce dernier comportement permet de réduire
les couts en temps de calcul et de stockage des données dans la mesure ou
la relaxation du pas temporel est permise. De plus, un des parametres les
plus influents sur le comportement général du processus de convergence est
le parametre de pompage, qui, en augmentant, augmente tout le terme non-
linaire de I’équation de Gross-Pitaevskii. Pour vérifier cette idée, nous avons

effectué des tests de convergence pour les trois valeurs ascendantes suivantes
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TABLE 2.2 — Nombre de points de discrétisation pour une convergence en

1/1000 du blueshift calculé, pour trois puissances de pompage et t = 99 ps.

Puissance de pompage | Pas temporel Points de Blueshift
(um=2ps1) (hy) discrétisation | (meV)
3 x 1074 100 0.306
P, =25.835 —
6 x 10 100 0.306
3x107* 240 0.974
P, = 60.790 —
6 x 10 240 0.974
3x107* 490 1.503
P; = 85.106 —
6 x 10 490 1.503

du pompage : P, = 25.835 um 2ps~!, Py = 60.790 um 2ps~! et P3; = 85.106
m=2ps~1

surant la convergence a trois chiffres de précision. Les résultats sont résumés

, ou nous avons cherché le nombre de points de discrétisation as-

dans le tableau (2.2). A travers ce dernier nous remarquons qu’'une aug-
mentation de la valeur de la puissance de pompage décélere le processus de
convergence. Cela signifie que, afin de maintenir la méme précision des calculs
tout en augmentant la non-linéarité, il faut augmenter le nombre de points
de discrétisation. Ici encore, le pas temporel joue exactement le méme role
sur le processus de convergence. Les détails du calcul de convergence pour

les trois puissances sont fournis dans I’annexe (B).

2.4 Validation du code de calcul

Afin d’examiner la validité de nos calculs, nous présenterons dans ce
qui suit des comparaisons avec des résultats numériques existants dans la
littérature. Les tests considérés sont les suivants :

e [’étude du passage du régime transitoire au régime permanent d’un
condensat hors équilibre piégé dans un potentiel harmonique [53].
e [’étude d’un condensat de polaritons d’une microcavité semi-conduc-

trice sous excitation de profil Gaussien et continue dans le temps [15].
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Condensation dans un potentiel harmonique
Dans ce premier test, nous considérons la situation étudiée dans [53] concer-
nant un condensat dans un potentiel harmonique ou I’équation de G.P dis-

sipative a été exprimée comme suit

(2.14)

Veut(Z,7) = 1 (2% + 7°) est le potentiel harmonique bidimensionnel. En effet,
une telle écriture de I'équation de G.P suppose, différemment du modele
des équations couplées décrit dans le chapitre précédent, qu’'une popula-
tion permanente de polaritons est directement pompée dans le condensat. La
déplétion de cette population a travers des processus de diffusion polaritons-
polaritons, émanant des interactions répulsives causées par la fraction excito-
nique, est vue comme une saturation de gain : ce terme empéche la divergence
des calculs numériques. Afin de comparer directement nos résultats avec ceux
trouvés avec un schéma FDTD (Finite-Difference Time-Domaine) généralisé
dans ce travail, nous avons utilisé exactement les mémes parametres et la
méme distribution initiale : W(Z,y,0) présente la solution du premier état
excité d’une particule piégée dans un potentiel harmonique bidimensionnel

quand I'hamiltonien est réduit a celui de ’équation de Schrodinger
2
U(z,7,0) = ﬁ(:z« +ig)exp{— (F*+7°)}.

Nos résultats sont présentés dans la figure (2.3). Ils sont en tres bon accord
avec ceux reproduits avec les données extraites de la figure 2.c de [53].

Ce test présente une validation partielle pour notre résolution numérique.
En effet, bien qu’il introduise les termes de gain et de perte et qu’il repro-
duise la dynamique de la fonction d’onde, cet exemple ignore 'existence d'un
réservoir évoluant de facon spatio-temporelle a travers des processus de dif-

fusion.

Condensation sous un grand spot Gaussien

Pour aller plus loin dans notre validation, nous avons effectué un second
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FIGURE 2.3 — Evolution jusqu’a 'état permanent de la fonction d’onde d’un
condensat hors équilibre piégé dans un potentiel harmonique. Les cercles in-
diquent les résultats de notre schéma numérique alors que les tirets indiquent
ceux reproduits avec les données extraites de [53] pour : £ = 20 (bleu), = 10
(rouge), t = 5 (vert) and £ = 1 (noir). Les calculs ont été effectués avec une
grille 599 x 599 nceuds dans un domaine [, = l~y = 40 et avec un pas spatial
hy = 0.001. Parameétres : § = 1.0, P = 0.2,9, = 7 = 0.1.

test ol nous avons considéré le condensat de polaritons d’'une microcavité
II-VI démontré dans [11] et modélisé en régime stationnaire en utilisant les
deux équations couplées du modele G.P généralisé dans [15]. Ici, le pom-
page a été choisi comme un grand spot de profil Gaussien dans 'espace, de
largeur (o, = 20pm) et continu dans le temps. Dans nos simulations, nous
avons essayé¢ de reproduire les solutions stationnaires en faisant évoluer nos
calculs dynamiques jusqu’au régime permanent correspondant. Nous avons,
de maniere analogue a [15], effectué nos calculs en absence d’un potentiel
extérieur (V.. = 0) et avec les mémes parametres. Comme distribution ini-
tiale, nous avons choisi d’attribuer un profil Gaussien de meme largeur que le

spot d’excitation a la fonction d’onde et au réservoir : les expressions sont les
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FI1GURE 2.4 — Evolution jusqu’au régime permanent du blueshift par particule

dans le condensat. Parametres : m* = 7.44 x 107° mg; gr = 0; G = 0.0175
pm?; g = 0.015 meV pm?; hR = 0.05 meV' pum?; hye = 0.5 meV'; hyp = 2
meV ; Ve = 0; 0, = 20 pm; By = P = 60.790 =2 ps~' [15] and N'=") =
1.

mémes que dans les équations (2.12) et (2.13). Nous soulignons que le régime
stationnaire du condensat est insensible a ce choix de distribution initiale.
Nous commengons par représenter 1’évolution temporelle du blueshift par
particule sur la figure (2.4). Nous remarquons le passage du condensat par un
régime transitoire rapide avant que la dynamique du systeme n’atteigne un
régime permanent ot le blueshift calculé vaut 0.97meV ce qui est en accord
quantitatif avec la valeur expérimentale [11] et celle prédite théoriquement au
régime stationnaire correspondant [15]. Sur la figure (2.5), nous représentons
la variation suivant ’axe des y du vecteur d’onde local k. du condensat défini
comme le gradient de la phase de la fonction d’onde. Ce dernier caractérise
I’accélération du condensat quand il est éjecté depuis le centre du spot laser.
En comparaison avec le résultat trouvé dans [15], nos calculs révelent une

propagation légerement moins rapide loin du spot d’excitation. Nous remar-
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FI1GURE 2.5 — Vecteur d’onde local du condensat au régime permanent :
comparaison entre notre résultat (trait continue) et le résultat trouvé dans
[15] (tirets).

quons en plus que le régime balistique s’établit un peu plus loin avec un vec-
teur d’onde comparable. Cette différence est probablement due a une légere
différence dans la valeur de la masse de polariton utilisée. L’établissement
des propriétés stationnaires a partir de I’évolution des calculs dynamiques
jusqu’au régime permanent correspondant représente une seconde validation

partielle de notre schéma numérique.

Conclusion

Nous avons exposé, en détails, notre travail numérique pour la résolution
complete des équations de Gross-Pitaevskii. Nous avons justifié la stabilité et
la convergence de nos calculs. Nous avons justifié également la validité de nos
calculs. Cet effort numérique a été fourni et exploité pour la modélisation des
propriétés des condensats de Bose-Einstein des polaritons excitoniques des

microcavités semi-conductrices. Les chapitres suivants dévoilerons les princi-
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paux résultats que nous avons trouvés dans ce contexte.
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Le comportement autour du seuil de condensation de Bose-Einstein est
une question importante, pourtant, jusqu’aujourd’hui encore sans réponse
claire et définitive. Nous soulignons dans ce chapitre le comportement du

condensat de polaritons aux alentours proches du seuil de condensation. Et,
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nous proposons une définition de ce seuil, sous excitation continue, a travers
la self énergie qui dérive du terme non linéaire dans I’équation de Gross-
Pitaevskii. Ensuite, nous regardons le comportement du seuil en fonction de
la taille du spot de pompage, dans le cas d’école de la microcavité a puits
quantiques CdTe. Dans ce contexte, nous discutons des instabilités dans nos
résultats avec les parametres de la condensation dans la microcavité ZnO a
couche massive. Finalement, nous reprenons la réflexion sur le seuil a travers

des calculs sous excitation impulsionnelle.

3.1 Etat de D’art

Le seuil de condensation sous excitation non-résonante, via un réservoir,
est une grandeur expérimentale bien connue pour chaque systeme polarito-
nique étudié : dans chacun d’entre eux, on mesure l'intensité d’émission des
polaritons non-condensés puis celle du condensat en fonction de la densité de
puissance de I'excitation non-résonante, pour déterminer la densité de puis-
sance au seuil. Modulo quelques hypotheses sur la génération non résonante
des excitons dans le réservoir, celle-ci est ensuite traduite en une densité
critique d’excitons dans le réservoir au seuil de condensation.

D’un point de vue théorique, dans les deux modeles abordés au premier
chapitre, Boltzmann et Gross-Pitaevskii, le seuil, en densité de particules
présentes dans le réservoir en régime stationnaire, est bien défini dans le cas
d’une excitation homogene dans le plan (systémes 2D).

— Dans le modele de Boltzmann [18, 10] : notamment, une comparaison

des densités au seuil dans différents matériaux a été effectuée dans
[44].
— Dans le modele de Gross-Pitaevskii, le seuil est donné par la relation
analytique Rn = ..
Notons que le modele de Boltzmann peut étre prédictif sur la valeur du
seuil, déterminée sur la base de la connaissance de ’ensemble des taux de
relaxation et de recombinaison des états excitoniques. Dans le cas du modele
G.P, le parametre effectif R de relaxation entre le réservoir et la branche
basse polaritonique est, au contraire, ajusté pour reproduire les seuils mesurés

expérimentalement. Cependant, sous un spot laser, qu’il soit focalisé (1 — 3
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FIGURE 3.1 — Investigation du seuil en régime permanent selon des calculs
avec le modele de Boltzmann de 1’évolution de la densité de polaritons dans

le condensat en fonction de celle de ceux du réservoir [17].

pm) ou étendu (20 pm), la détermination du seuil est plus compliquée.

La détermination du seuil est rarement abordée dans la littérature ([15,
57, 41]). Certaines simulations numériques montrent des comportements sur-
prenants au seuil. Dans la référence [17], ou des calculs sous une excitation
continue, pour une microcavité CdTe ont été menés, le seuil a été considéré
comme, a peu pres, la densité de polaritons présents dans le réservoir en
régime permanent pour laquelle apparait une densité non nulle de polaritons
dans le condensat (voir figure (3.1)). Cependant, une telle définition n’est
pas vraiment claire et précise. D’une part, puisqu’un tel point est vraiment
difficile & identifier sur la courbe utilisée. De plus, 1’évolution de la densité
de polaritons dans le condensat en fonction de la densité de particule dans le
réservoir, montre un comportement différent de la caractéristique habituelle
d’un laser, avec un saut de la densité de polaritons au seuil. Cela souleve une

question sur la fagon avec laquelle ont été déterminés les résultats dans la
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région du seuil.

3.2 Etude d’un cas d’école sous excitation con-

tinue en grand spot

Pour étudier la détermination du seuil de condensation dans le cadre
du modele GP, nous allons prendre I’exemple d'un condensat sous un spot

relativement étendu.

3.2.1 Comportement aux alentours du seuil de conden-

sation

Nous considérons une excitation de profil spatial Gaussien, continue dans
le temps, démarrant a t=0. La taille du spot est fixée a 0, = 20 pum et, les
parametres sont de nouveau, ceux d’une microcavité CdTe [15] (déja utilisés
dans le deuxieme chapitre pour la validation du schéma numérique dans le
paragraphe ”Condensation sous un grand spot Gaussien”). Nous rappelons
que, dans notre résolution dynamique de I’équation de Gross-Pitaevskii, nous
avons considéré comme Gaussiennes, les distributions spatiales a t = 0, de ¥
et de nR
VN,
o/

ngr(x,y,0) = %exp{— (:L’2 + y2) /205} )

Nous commencons notre étude du seuil par 'examen de I’évolution cinétique

U(z,y,0) = ~—Leap {— (2> + 1) 202},

de la population N, dans le condensat, en fonction de la puissance de pom-
page. Lorsque la puissance augmente, nous pouvons remarquer trois compor-
tements a partir de nos résultats représentés sur la figure (3.2) :

— avant le seuil de condensation (a), la population du condensat connait
un faible pic transitoire vers 50 ps avant de décliner totalement au
régime permanent.

— apres le seuil de condensation (c), le nombre de polaritons dans le
condensat commence a augmenter avec le temps, puis sature au régime

permanent.
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FIGURE 3.2 — Evolution temporelle de la population N, des polaritons dans
le condensat. La puissance de pompage augmente de P < P (a), & P > P
(¢). Aux alentours proches du seuil (b), N, diverge. Les cercles indiquent le
début du régime permanent. Parametres :m* = 7.44 x 107° mg; gg = 0;
G = 0.0175 um?; g = 0.015 meV um?; hR = 0.05 meV pum?; hy, = 0.5
meV ; hyp =2 meV; Voge = 05 0, = 20 pum [15] et N =,

— dans le régime intermédiaire (b), nous remarquons qu’aucun régime
permanent n’est observé au bout de notre intervalle de calcul de 1800
ps, mais, au contraire, N, diverge.

Notons que le temps d’établissement du régime permanent dans les cas (a)
et (c) est de plusieurs centaines de ps, donc tres long devant les temps de
vie du réservoir et des polaritons. Ce temps est indiqué par un cercle sur la
courbe. Il sera discuté dans la section (3.2.3). En particulier, de nombreuses
expériences sont réalisées sous excitation de longue durée, typiquement 0.3—1
ns, dans des matériaux a grand gap (GaN,ZnQO), ce qui est souvent interprété
comme une condition d’excitation quasi-continue [9, 10, 58, 59, 60, 61, 62, 63].
Nous discuterons cette hypothese et I’établissement d’un régime stationnaire

sous excitation ”quasi-continue” dans le cas d’une microcavité ZnO, dans le
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FIGURE 3.3 — Evolution, en régime permanent, de la population du condensat
N, en fonction de la population initialement créée suite au pompage Np. Le

zoom a gauche est pris aux alentours proches du seuil.
quatrieme chapitre.

3.2.2 Nouvelle définition du seuil de condensation dans

les simulations

Nous adoptons ici un raisonnement similaire & celui dans [17] : nous
tragons, une fois le régime permanent établi, I’évolution de la population
de polaritons dans le condensat N, en fonction de la population initiale-
ment créée suite au pompage Np, et qui décline aprés une durée de 1/vg
([ P(z,y)dxdy = vgNp). Dans ce cas, nous ne pouvons toujours rien con-
clure sur le point de passage d’un régime avant le seuil, ou le condensat est
vide, a un régime apres le seuil, ou N, augmente progressivement en aug-
mentant la puissance (voir figure (3.3) : la divergence aux alentours du seuil,

dans la limite de notre temps de calcul de 1800 ps, s’étend sur 'intervalle
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étroit montré par le zoom sur la figure). Par conséquent, pour la recherche
du seuil de condensation, nous avons essayé une autre approche. Nous notons
que dans ces résultats, la population Np correspond a la population dans le
réservoir Ng:o) = [[ ng(z,y,0)dzxdy, & t=0.

En effet, dans I’étude des condensats, il est important de comprendre les
contributions partielles des différentes énergies dans 1’énergie propre totale

du condensat, le blueshift :
2

— Dénergie cinétique < V¥ | ;—;;A | ¥ > qui reflete la distribution du
condensat dans I'espace des impulsions.

— D’énergie potentielle < W | (ggng + hAGP + Vo) | ¥ > issue des
différentes interactions des particules du systeme en plus d'un éventuel
confinement.

— la self énergie < W | g | U [*| ¥ > qui est la signature du condensat
lui-méme.

Notons aussi qu’il est intéressant de suivre 1’évolution du terme de dissipation
zg < VU | (Rngr —7.) | ¥ > qui renseigne sur les gains et les pertes dans le
condensat. Sur la figure (3.4), nous examinons 1’évolution en fonction du
temps de chacune des énergies décrites ci-dessus par particules, pour deux
puissances, I'une avant le seuil et I'autre apres le seuil.

— avant le seuil (P = 0.76P'™), figure (3.4a), nous remarquons que les
pertes dépassent le gain. Ceci contrarie la formation du condensat et
la self énergie demeure nulle.

— apres le seuil (P = 1.76P™), figure (3.4b), le systéme ressent effet
d’un pic de gain qui apparait vers 7.5 ps, avant qu’il atteigne son
régime permanent ou les gains et les pertes se compensent (clampage
du gain). Notons le retard du pic de la self-énergie (apparait vers 18
ps) qui est le signe de la formation du condensat.

Sur la figure (3.5), nous tragons, une fois le régime permanent établi, I’évolu-
tion des différentes énergies par particule avec la puissance de pompage.
Nous remarquons que, pendant tout le régime avant le seuil, I'augmentation
de la puissance de pompage prend son role pour la compensation des pertes
mais, cela reste toujours inefficace pour la création d'un condensat. Nous

remarquons également, que, dans ce cas, toutes les fonctions des énergies
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FIGURE 3.4 - Evolution temporelle jusqu’au régime permanent des différentes
énergies par particule dans le condensat pour deux puissances de pompage :
une avant le seuil, & P = 0.76 P (Np = 2.1677 x 10%), graphe (a), et une
apres a P = 1.76 P (Np = 5.7805 x 10%), graphe (b). La légende est la

méme pour les deux figures.
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FIGURE 3.5 — Evolution des différentes énergies par particule dans le conden-
sat en fonction de la puissance de pompage une fois le régime permanent
établi. Le zoom en haut a gauche présente la self énergie par particules aux

alentours proches du seuil. Le seuil correspond & Np = 2.8515 x 10%.

possedent une singularité du premier ordre, i.e, une discontinuité de la dérivée
premiere. En effet, le comportement linéaire de la self énergie apres le seuil
peut étre démontré analytiquement en tenant compte des deux équations

suivantes valables en régime stationnaire :

P(x,y) = vrnr(z,y) + Rng(z,y) | O(z,y) [, (3.1)

< Rnpg >=<1,>. (3.2)

Sachant que P(z,y) = Pyf(x,y) (f(z,y) étant le profil spatial du pompage),
et en écrivant V(z,y) = vV N.Wo(x,y), ce qui suppose que le profil spatial
Uy(x,y) de la fonction d’onde au régime stationnaire est insensible a la puis-
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sance de pompage, I’expression de la self énergie notée E peut s’écrire

B~ [[ 410Gy | dudy

N.P N,
= 92% 0 //f(fv,y) | Wo(z,y) |* dedy — %.

Ainsi, apres le seuil, la self énergie par particule varie linéairement en fonction
de la puissance de pompage. Par conséquent, nous définissons le seuil de
condensation dans notre approche, par le point ou la self énergie connait
sa singularité ce qui correspond au déclenchement de la non-linéarité. La
discontinuité de la dérivée est un critere plus précis pour la détermination
du seuil que sur la base de la figure (3.3). Par conséquent, nous considérons
que nous avons proposé une approche satisfaisante pour la détermination du
seuil qui raccorde ’apparition d’'une population non nulle de polaritons au

déclenchement des effets non linéaires signatures du condensat.

3.2.3 Temps d’établissement du régime permanent

Apres avoir défini le seuil avec l'approche décrite dans le paragraphe
précédent, nous allons le caractériser a travers la poursuite du temps d’établis-
sement du régime permanent noté t,s en augmentant la puissance de pom-
page. Ce temps est défini comme I'instant auquel la variation de la population
dans le condensat est de 107° pres. Dans I'exemple donné sur la figure (3.2),
juste apres le seuil, il est de I'ordre de 1 ns et est indiqué par un cercle sur les
évolutions temporelles. Les résultats sont présentés sur la figure (3.6). Nous
soulignons d’abord la singularité au niveau du seuil P*" oli on détermine une
asymptote au temps ts; qui tend vers 'infini de part et d’autre de celle-ci.
Et, nous notons 'asymétrie de ce comportement asymptotique qui s’avere
plus adjacent pour les puissances avant le seuil. Par conséquent, si nous
considérons deux points de la courbe, d’abscisses symétriques par rapport au
seuil, par exemple P/P" = 0.95 et P/P" = 1.05, I'établissement du régime
permanent sera plus rapide pour les puissances avant le seuil. Ceci confirme
encore une fois qu’expérimentalement, dans le cas d’une excitation quasi-
continue, la région des puissances autour du seuil est une région difficile a

traiter et a exploiter.

63



CHAPITRE 3. SEUIL DE CONDENSATION ET STATIONNARITE

1 500 T T @ T T T T
'.
]
1250 | '
®
1
1
1000 o)
(o] \
— o6
»n 1 \
& 750} I
@ o
_._'U) ¢ b
! Q
500 o) ‘?&
S %
(o}
o)
250 Goeﬁeeoood e%%%eeeoeeeoo ]

0 L L L L L L
085 0.9 0.95 1 1.05h 1.1 115 1.2 125
P/P!

FIGURE 3.6 — Temps d’établissement du régime permanent en fonction de
la puissance de pompage normalisée par rapport au seuil : les cercles in-
diquent les points calculés alors que les courbes en tirets sont obtenus par
interpolation.

3.3 Effet de la taille du spot sur le seuil de

condensation

L’effet de la taille du spot sur le régime de condensation a été iden-
tifié tres tot, en distinguant le régime de forte focalisation du laser d’exci-
tation (< tighlty focused excitation =) et le régime des grands spots [15].
L’effet de la forme précise du spot, Gaussienne ou top-hat, a aussi été ex-
plorée expérimentalement [7]. Les effets de propagation dans le plan jouent
un role majeur dans le cas de lexcitation focalisée [48, 58]. Cependant, a
notre connaissance, il n’existe pas d’étude exhaustive de I’évolution du seuil
de condensation en fonction de la taille du spot dans les microcavités GaAs
et CdTe. Ce n’est que tres récemment qu'une telle étude a été menée, dans

le cas des microcavités GaN et ZnO. Dans cette partie, nous gardons le profil
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FIGURE 3.7 — Evolution, en régime permanent, de la densité seuil créée suite
au pompage avec I’augmentation de la largeur o, du spot d’excitation Gaus-
sien. Les cercles indiquent les points calculés. La courbe horizontale indique
la valeur du seuil 2D pour un spot infini.

spatial de I'excitation laser Gaussien et nous jouons sur sa taille o,. Nous
poursuivons le travail avec une excitation continue dans le temps afin de

pouvoir calculer le seuil pour chaque cas.

3.3.1 Microcavité CdTe

Pour un intervalle de o, = [6,40] wm, nous représentons le calcul du
seuil pour une microcavité CdTe sur la figure (3.7). Visiblement, le seuil de
condensation en densité de particules créée par le pompage baisse en aug-
mentant la taille du spot d’excitation. Cependant, il reste toujours supérieur
au seuil 2D estimé pour une excitation infinie.

En effet, ce résultat est en accord avec le résultat expérimental récent

[63] qui montre I’évolution du seuil de condensation sous excitation quasi
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FIGURE 3.8 — Mesures expérimentales du seuil de condensation en fonction
du diametre du spot d’excitation de durée 400 ps pour deux microcavités
Zn0 et GaN [63]

continue, une impulsion laser de durée 400 ps, pour deux microcavités a
matériaux a grands gaps, ZnO et GaN, en fonction de la taille du spot
d’excitation (voir figure (3.8)). Nous notons que, pour ce résultat, la ré-
augmentation du seuil au dela d’'un diametre de 10 um est attribuée a la
présence d'un désordre dans la structure, donnée que nous négligeons dans
nos calculs. Expérimentalement, chaque valeur du seuil est calculée en moyen-
nant sur les résultats de 10 mesures. De facon analogue, nous soulignons les
contraintes numériques dans ce genre de simulations et le soin particulier
qu’elles nécessitent. D’abord, la localisation de l'intervalle du seuil passe,
pour chaque valeur de o, par des simulations en fonction de la puissance de
pompage. Notons que chaque simulation nécessite 1’établissement du régime
permanent, et donc, un intervalle temporel de calcul relativement long vue la
divergence expliquée ci-dessus aux alentours du seuil. Ceci se combine a une
contrainte de stabilité numérique par rapport au pas spatial : en essayant
d’adopter un pas relaxé pour les grands diametres, des fluctuations dans les

résultats apparaissent. De plus, pour poursuivre 1’étude en fonction de la
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FIGURE 3.9 — Evolution, en régime permanent, de l’énergie cinétique,
I’énergie potentielle et la self énergie par particule du condensat en fonction

du diametre du spot de pompage pour une puissance P = 1.4P".

taille du spot, une fois déterminé le seuil pour chaque taille du spot, nous
reprenons les simulations pour une puissance de pompage fixée relativement
loin du seuil pour assurer 1’établissement du régime permanent.

Nous représentons sur la figure (3.9), pour une puissance P = 1.4P"
I’évolution de I’énergie cinétique, ’énergie potentielle et la self énergie du
condensat en fonction du diametre du spot. En effet, avec un petit diametre,
op, = 6 wm dans ce cas, la forte densité de particules créée sous le spot induit
I’apparition du condensat au cceur d'un potentiel répulsif qui 'expulse loin
du lieu d’excitation. Ce dernier fait explique le maximum d’énergie cinétique
observé en régime permanent dans la courbe ; signe de la ”fuite” permanente
des polaritons de la région d’excitation et la propagation du condensat. En
augmentant le diametre du spot, la baisse du seuil s’accompagne d’une baisse

de I’énergie cinétique du condensat. Dans ce cas, ce dernier est de plus en plus
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FIGURE 3.10 — Evolution, en régime permanent, de la population N, du

condensat (tirets) et du temps d’établissement du régime permanent

(cercles) en fonction du diametre du spot de pompage.

décorrélé des interactions avec le réservoir de particules non condensées. Nous
remarquons une légere augmentation de la non-linéarité et la condensation
est renforcée.

La courbe en tirets bleues dans la figure (3.10), montre la croissance
de la population du condensat en fonction de o, pour la méme puissance de
pompage. Nous remarquons aussi, a partir de la méme figure, que ceci affecte
le temps d’établissement du régime permanent qui croit également avec la

croissance du diametre du spot.

3.3.2 Microcavité ZnO

Nous avons déja souligné un intéréet particulier a la condensation des po-
laritons ZnO, justifié par les expériences en cours au L2C. Afin d’explorer

I'effet de la taille du spot d’excitation sur le seuil de condensation en ZnO,
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pour deux valeurs de la taille du spot : 0, = {2,4} pm. Parametres : m* =
7.1x107° mg; gr = 5x 107 meV um?; G =0; g = 2.209 x 1076 meV um?;
hR = 3.3 x 1075 meV um?; hry, = 0.35 meV ; hyg = 0.016 meV ; Vi = 0;
NI=P = 1 et Np = NY79 = 8.042 x 107

nous avons suivi, exactement, la méme démarche que précédemment avec
CdTe. La figure (3.11) montre I’évolution temporelle de la self énergie d'un
condensat ZnO pour deux valeurs ascendantes de la taille du spot Gaussien
de pompage o0,. Pour o, = 2 wm, nous constatons I'établissement du régime
permanent apres une courte phase transitoire. En augmentant la valeur a
op = 4 pm, aucun régime permanent ne s’établit dans la limite de notre
intervalle de calcul (450 ps), au contraire, des instabilités temporelles s’ins-
tallent. En conséquence, en faisant varier la puissance de pompage, nous ne
pouvons pas déterminer le seuil de condensation pour les o, dépassant la
limite supérieure d’'un intervalle étroit de valeurs. Sur la figure (3.12), nous

représentons le profil du module de la fonction d’onde du condensat ZnO
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FIGURE 3.12 — Module de la fonction d’onde du condensat ZnO suivant ’axe
des x pour deux valeurs de la taille du spot : 0, = {2,4} um, a t = 450 ps.

suivant une direction de l’espace. Nous remarquons qu’a ¢t = 450 ps ou le
régime permanent s’établit pour o, = 2 pm, des instabilités spatiales ac-
compagnent les instabilités temporelles déja mentionnées pour o, = 4 pum.
Sachant que pour toutes nos simulations nous avons bien veillé a ce que le
critere de stabilité numérique soit respecté, nous avons tendance a conclure
que les instabilités repérées dans les simulations sont plutot des instabilités

physiques relatives aux parametres du condensat ZnO.

3.3.3 Etat de I’art des instabilités

En effet, I'instabilité physique dans les condensats a été le sujet de quel-
ques travaux récents [64, 65]. La figue (3.13) montre les résultats d’une étude
1D dans le cadre du modele Gross-Pitaevskii [64], en régime stationnaire et
sous une excitation homogene dans ’espace. Ces résultats montrent que, se-
lon essentiellement les parametres de pompage et des durées de vies dans

le condensat (désignée ici v au lieu de ~,.) et dans le réservoir, deux régions
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FIGURE 3.13 — Limites de stabilité du régime stationnaire d'un condensat
1D soumis a une excitation homogene spatialement, selon les parametres de
puissance de pompage et des durées de vies dans le condensat et dans le

réservoir|64].

de stabilité et d’instabilité peuvent étre distinguées. A deux dimensions, la
figure (3.14) montre les résultats d'une étude extrémement récente, toujours
dans le cadre du modele Gross-Pitaevskii. Dans ce cadre, une comparaison
entre des calculs théoriques et des résultats expérimentaux, intégrés dans
le temps, a été effectuée : le pompage dans cette situation a été considéré
impulsionnel de profil spatial Gaussien. A travers cette comparaison, une
instabilité relative a la taille du spot de pompage a été confirmée : sembla-
blement a ce que nous observons dans nos expériences numériques avec les
parametres des polaritons ZnO (figures (3.11) et (3.12)), les instabilités se
prononcent en augmentant la taille du spot. A partir de ces deux études,
nous pouvons conclure que ’exploration de la condensation des polaritons
Zn0O exige un effort supplémentaire : les régions de stabilité et d’instabi-
lité selon les différents parametres, pour chaque taille du spot, doivent étre
d’abord définies.
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FI1GURE 3.14 — Densité du champ des polaritons : comparaison entre des
calculs théoriques G.P (de (f) a (j)) et des résultats expérimentaux (de (a)
a (e)), intégrés dans le temps [65] : la diminution progressive de la taille du

spot Gaussien prononce les instabilités dans le condensat.

3.4 Seuil de condensation sous excitation im-

pulsionnelle

Le pompage non-résonant du réservoir par une impulsion ultra-courte
(plus courte que la durée de vie du réservoir) est aussi tres utilisée dans les
expériences. Elle peut étre facilement traitée dans le cadre de notre modele
dynamique. Nous considérons de nouveau le méme condensat CdTe, soumis
a une excitation impulsionnelle de ¢, = 1.5 ps, toujours de profil spatial

Gaussien
P =Py x exp{— (2° +y*) /2012)} x exp {—2In2 (t — 2t,)° /t;}

Nous présentons sur la figure (3.15) I’évolution de la population N, (norma-
lisée) du condensat suite au pompage, pour deux puissances apres le seuil.
Nous remarquons d’abord que le condensat apparait apres un léger retard par
rapport a I'impulsion appliquée. Ce retard baisse en augmentant la puissance
de pompage. Nous observons un pic de population qui décline rapidement
et disparait définitivement. Nous avons examiné, comme précédemment,

I'évolution de (N..) avec la population initialement créée par le pompage (Np)
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F1GURE 3.15 — Evolution, en fonction du temps, de la population N, (nor-
malisée) des polaritons dans le condensat suite a une impulsion de pompage
de t, = 1.5 ps. Les puissances de pompage correspondantes sont choisies
apres le seuil tel que P" < P, < P;. La courbe en tirets noirs correspond a

I'impulsion d’excitation.

ou chaque particule est supposée toujours de durée de vie 1/vg. Différemment
du cas de l'excitation continue nous avons ici : Np = aNgZO) ou a > 1,
1 /2In2

= V_tp -

sont présentés sur la courbe (3.16) ou chaque valeur de N, a été déterminée

a , 1/~ étant I'unité de temps, voir section (2.2). Nos résultats

avec une intégration sur tout l'intervalle temporel de calcul. Dans ce cas,
nous n’avons aucun moyen clair pour saisir le seuil, cependant, nous pouvons
remarquer d’apres la courbe que nous franchissons le seuil de condensation
avec une population initiale 100 fois plus grande. Cette augmentation du
seuil est due aux pertes dans le condensat non compensées par le réservoir :
nous remarquons sur la figure (3.17) un régime de gain rapide responsable

de la création du condensat, puis le systeme finit en déficit de particules a
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FIGURE 3.16 — Moyenne temporelle de la population dans le condensat en

fonction de la population initialement créée suite a impulsion laser de 1.5 ps.
cause de l'extinction du réservoir.

Conclusion

Nous avons proposé dans ce chapitre une nouvelle approche pour ’étude
du seuil de condensation. Sous excitation continue, nous avons déterminé le
seuil a travers la discontinuité de la dérivée premiere de la self énergie qui si-
gnifie une transition de phase du premier ordre. Puis nous ’avons caractérisé
par la poursuite du temps d’établissement du régime permanent en fonction
de la puissance de pompage, o1 nous avons souligné le comportement asymp-
totique de ce dernier autour de P = P*. Sous excitation impulsionnelle, nous
avons souligné 'augmentation du seuil de condensation a cause d’un régime
de gain, efficace, mais qui décline rapidement a cause de la courte durée
de l'impulsion. Finalement, nous avons montré comment se comporte, sous

excitation continue, le seuil de condensation des polaritons CdTe en fonc-
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tion de la taille du spot de pompage. Dans ce contexte, nous avons souligné
une baisse du seuil pour une augmentation de la taille signée par une baisse
de I’énergie cinétique du condensat de plus en plus décorrélée des répulsions
avec le réservoir des particules non condensées. Pour les polaritons ZnO, nous
avons relevé dans nos simulations numériques, des instabilités hors le critere
d’instabilité numérique. Selon d’autres études théoriques dans le cadre du
modele Gross-Pitaevskii, ces instabilités sont des instabilités physiques dans

les condensats reliées aux différents parametre du systeme.
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Dans ce chapitre, nous faisons une étude dynamique complete d’un conden-

sat de polaritons d’une microcavité ZnO sous excitation, non résonante, foca-

76



CHAPITRE 4. MODELISATION DYNAMIQUE D’'UN CONDENSAT
D’UNE MICROCAVITE ZNO

FIGURE 4.1 — Microcavité ZnO. Les miroirs de Bragg sont formés d’une
période H fOy/Si05 : 6.5 périodes en bas et 10 périodes en haut. L’épaisseur
de la cavité varie de A\/2 a 5\ (A = 380 nm) [66].

lisée. Nous étudions les différents régimes de condensation et nous calculons,
avec 'approche présentée dans le chapitre précédent, la valeur du seuil. A
travers 'analyse de la dynamique temporelle du condensat, nous soulignons
I'importance du régime transitoire dans la formation du condensat. Et, a tra-
vers ’analyse de la dynamique spatiale, nous expliquons le comportement du
condensat sous le spot d’excitation. Finalement, nous essayons de comprendre
I'origine des anisotropies de propagation apparaissant dans les expériences en

augmentant la puissance de pompage.

4.1 Mise en évidence de la condensation dans

une microcavité ZnO

4.1.1 Microcavité ZnO et modes polaritoniques

Nous présentons ici les résultats d’une étude expérimentale antérieure,
menée au L2C, dans le cadre de la these de R.Hahe [67], de la condensa-
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tion des polaritons dans une microcavité ZnQO. Cette étude a mis en évidence
le role majeur joué par la dynamique spatiale et la propagation des polari-
tons dans la formation du condensat. Elle a ainsi motivé I’étude théorique
présentée dans ce chapitre. La microcavité étudiée est représentée dans la
figure (4.1) : I'épaisseur de la cavité varie de A\/2 & BA (A = 380 nm). En
effet, le gradient d’épaisseur affecte le detuning ¢ et permet de jouer sur les
fractions en exciton et en photon d’un mode polaritonique donné comme
expliqué dans le premier chapitre [10]. La couche active est en ZnO massif,
i.e, I'exciton de la cavité est (3D). Dans cet échantillon, sous excitation non
résonante, une condensation a des températures qui atteignent 300 K a été

observée [66].

4.1.2 Spécificités du pompage optique

Comme nous 'avons expliqué au premier chapitre, le choix du pompage
optique affecte directement la dynamique spatiale et temporelle du conden-
sat. Ici, la microcavité ZnO a été excitée avec

— spatialement, un spot Gaussien focalisé, comme dans la grande ma-
jorité des expériences menées sur les polaritons GaAs, CdTe, et plus
récemment ZnO et GaN.

— temporellement, avec des impulsions de ”longue durée” (400 ps) a
un faible taux de répétition (quelques kHz). Ce type d’excitation est
souvent qualifié de ”quasi-continue”, car la durée des impulsions est
longue devant le temps de vie des polaritons et du réservoir. Cette
durée est cependant comparable, notamment loin du seuil, a la dy-
namique de condensation comme démontré ici. Une vraie excitation
continue est utilisée dans les microcavités GaAs et CdTe. Cependant,
dans ZnO et GaN, les expériences sont presque toujours menées sous
ce type de laser ”quasi-continu” [9, 10, 58, 59, 60, 61, 63, 62].

4.1.3 Choix de ’expérience modélisée

Nous choisissons ici de modéliser I'expérience présentée dans les figures
(4.2),(4.3) et (4.4). D’abord, nous remarquons a travers le spectre de photo-

luminescence représenté dans la figure (4.2) la présence de plusieurs branches
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FIGURE 4.2 — Modes polaritoniques présents dans la microcavité, le spectre

est enregistré a 80K [58].

polaritoniques basses en plus de la raie excitonique (le spectre a été enregistré
a 80 K). Dans ce qui suit, nous allons nous intéresser a la condensation de la
branche LPB1 d’énergie Erpg; = 3.187 eV, a 300 K.

La figure (4.3) montre le spectre de photoluminescence mesuré a 300 K
[58]. Le spectre a été enregistré pour trois puissances de pompage, une avant
le seuil de condensation, et deux apres. Pour P« P le blueshift de ’énergie
de la branche LP By, signature de la répulsion réservoir-condensat, mesure 4
meV . En augmentant la puissance & P = 1.8 P la valeur a augmenté a 12
meV . D’autre part, nous notons que les polaritons de la branche LP B, sont
les polaritons tres photoniques de plus basse énergie, qui ne condensent pas.

La figure (4.4) montre les images 2D en espace réel du laser d’excitation,
de la branche LPBO0 non condensée et du condensat dans la branche LPB1
[58]. Au niveau du spot d’excitation, nous remarquons la présence d'une
anisotropie due en fait aux conditions expérimentales. Le nuage de polaritons
non condensés (LPBO0, graphe (b) de la figure (4.4)) est de profil étendu (de

largeur & mi-hauteur de I'ordre de 5 gm suivant y) en raison de la propagation
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FIGURE 4.3 — Spectre de photoluminescence relatif a la condensation de la
branche L P B; mesuré a 300 K. Les mesures correspondent a trois puissances
de pompage : P = 0.3 P, P = P et P = 1.8 P". Le blueshift mesuré
pour les puissances apres le seuil de condensation vaut 4 meV et 12 meV

respectivement [58].

balistique des polaritons qui le composent, et il est décalé d’environ 3 pum
en raison du gradient d’épaisseur de la microcavité; le comportement de la
branche LPBO0 ne sera pas discuté dans la présente étude.

Au niveau du condensat, les effets d’anisotropie de propagation sont ob-
servés en augmentant la puissance de pompage (voir la coupe suivant vy,
graphe (c) dans la figure (4.4)) : ils sont absents pour P « P (courbe en
pointillés) et présents pour P = 1.7 P"* (courbe continue). Ces effets sont,
soit des effets intrinseques dus a une augmentation de la non linéarité, soit
la conséquence de l'anisotropie du spot d’excitation qui affecte a son tour
le profil du réservoir. Etant formé sous excitation focalisée, une propagation
sur une distance qui atteint les 10 — 20 pm loin du centre d’excitation a été
observée dans le condensat obtenu. Nous notons dans ce contexte que, des
distances de propagations plus importantes, allant jusqu’aux 200 um ont été

observées dans une étude sur une microcavité GaAs, qui présente un facteur
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FIGURE 4.4 — (a-c) Images 2D en espace réel du laser d’excitation, de la
branche LPB1 non condensée et du condensat LPB1, & P = 1.7 P respec-
tivement, a T=300 K. (d) Coupes suivant la direction y : les courbes noires
correspondent au condensat & P = 0.3 P (tirets), P = P™ (pointillés) et
P = 1.7 P™ (trait continu). La courbe rouge correspond & la branche LPB0
a P =17 P [58].
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FIGURE 4.5 — Profil d’émission du condensat dans I’espace réciproque suivant
k, pour P = 1.7 P & T=300 K [58].

de qualité record augmentant la durée de vie des polaritons, et donc leur
distance de propagation [68].

Dans I'espace réciproque, comme le montre la coupe suivant k, représentée
dans la figure (4.5), 'émission est caractérisée par un minimum autour du
centre et deux maxima aux vecteurs d’ondes k, = £2 um, pour P = 1.7
P!, Ce profil est en fait la signature du caractére balistique de propagation

comme on 'a expliqué dans le chapitre 1, section (1.4).

4.2 Modélisation Gross-Pitaevskii

4.2.1 Parametres

Dans ce qui suit, nous présentons les résultats d'une étude dynamique
du condensat décrit dans la section précédente dans le cadre du modele
Gross-Pitaevskii. Dans nos simulations, nous considérons un spot de pom-
page continu dans le temps de profil spatial Gaussien de largeur o, = 2.04
um. Ainsi que dans le chapitre 3, nous continuons a considérer qu’a t=0, la
fonction d’onde du condensat W(x,y,0) et la densité du réservoir ng(x,y,0)
sont des Gaussiennes de meéme largeur que la Gaussienne du spot de pom-

page, et qu’il n’y a pas de potentiel extérieur V,,; = 0.
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Les parametres de simulation sont soit

— mesurés expérimentalement : la durée de vie dans le réservoir v , la
durée de vie dans le condensat 7. et la masse effective du polariton
MLpp1-

— déduits des relations analytiques : la constante g quantifiant les inter-
actions dans le condensat, la constante gr quantifiant les interactions
avec le réservoir et la constate R caractérisant la relaxation depuis
le réservoir vers le condensat. Ces derniers parametres peuvent étre
déterminés selon I’approche proposée dans [58]. D’abord, la constante
gr peut étre déterminée a travers la valeur du blueshift "mesurée
au seuil” et la densité dans le réservoir correspondante selon la re-
lation anﬁf{ = E. — Erpp. La constante g est donnée par la rela-
tion g = 2% X gxx, out z correspond A la variation de I’énergie de la
branche polaritonique par rapport a la variation de 1’énergie de 1'ex-
citon x = OEpp/0Fx et gxx la constante d’interactions excitons-
excitons donnée par la valeur gxx = 1.0 x 107° meVpm™*. Fina-
lement, la constante R peut étre calculée a travers l'approximation
suivante au seuil Rnil = .. Dans cette approche, la valeur de nf? est
donnée en (2D) plutot par la valeur théorique, déduite d'un modele
cinétique de condensation, nt' =5 x 10* ym=2 pour ZnO [10].

Le choix des parametres est encore assez ouvert pour les excitons et les polari-
tons ZnO : ces derniers doivent étre considérés comme ayant une incertitude
d’un facteur de 2 a 5. Cependant, ce choix est compatible avec toutes les

mesures effectuées sur la microcavité ZnO étudiée, comme discuté dans [58].

4.2.2 Etude des différents régimes de condensation

Population du condensat-population du réservoir

Dans ce paragraphe, nous allons examiner I'effet de la puissance de pompage
sur les populations dans le réservoir et dans le condensat. En effet, dans
le cas simple ou le condensat est excité avec un spot 2D homogene, nous
avons, jusqu’au seuil, une augmentation linéaire du gain en fonction de la

puissance de pompage : P = yrng, en régime stationnaire. Puis, de fagon
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FIGURE 4.6 — Evolution, en régime permanent, de la population Ng (a) et N,
(b), du réservoir et du condensat respectivement, en fonction de la population
initialement créée suite au pompage. Parameétres : m% pg, = 7.1 x 107° my,
gr = 5x 1078 meV um?, g = 2.209 x 107 meV pm?, G = 0, hR = 3.3 x 1076
meV um?, hyg = 0.016 meV, hy, = 0.35 meV, N0 = , et Ng:o) =

NU= = 20918 x 107.
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analogue aux lasers conventionnels, un clampage du gain a partir du seuil :
ng = ni = ~./R. Dans ce cas, avant le seuil, la densité | ¥ |? du condensat
est nulle, mais apres le seuil, elle évolue linéairement avec la puissance de
pompage
P — Pth

Ve oo
Pour le condensat ZnO que nous étudions, afin de suivre le comportement

| [*=

du condensat et du réservoir en augmentant la puissance de pompage, nous
tragons sur la figure (4.6), I’évolution, en régime permanent, de la population
(Ne = [[ | U(z,y,tss) |* dedy) et (Ngr = [[ ng(z,y,tss)dzdy), du conden-
sat et du réservoir respectivement, en fonction de la population initialement
créée suite au pompage (ypNp = [[ P(z,y)dzdy). Nous remarquons que,
— dans le réservoir, avant le seuil, la population Ng évolue linéairement
avec le pompage, apres le seuil, cette population tend a saturer : le
clampage du gain n’est pas immédiat dans ce cas.
— dans le condensat, avant le seuil, la population est nulle, apres le seuil
cette derniere tend a évoluer linéairement avec le pompage. En effet,
apres le seuil, et en tenant compte des relations (4.1) et (4.2) valables

en régime stationnaire

P(z,y) = yanr(z,y) + Rng(z,y) | ©(z,y) [, (4.1)

< Rnp >=< 1, >, (4.2)

Nous pouvons déduire la relation suivante entre les différentes popu-

lations
YrNp = YrNR + 7. Ne.

Calcul du seuil

En suivant la méme approche présentée dans le troisieme chapitre, nous
avons cherché le seuil de condensation correspondant aux parametres de
I'expérience présentée dans la section (4.1). Le seuil en densité de particules
initialement créées par le pompage (dans nos calculs, cette densité corres-

pond également a celle initialement présente dans le réservoir), déterminé
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FIGURE 4.7 — Evolution de la self énergie par particules dans le condensat,
en régime permanent, en fonction de la puissance de pompage normalisée
par rapport au seuil. Les cercles indiquent les points calculés, et la courbe

continue est obtenue par un fit linéaire.

a travers 'extrapolation de la self énergie (figure (4.7)), est de l'ordre de
4.03 x 10° um=2, qui correspond a environ 1/2 de la valeur expérimentale.
Nous pouvons noter que les valeurs de self-énergie sont tres faibles (quelques
peV), ce qui est lié a la faible valeur de g et au faible rayon de Bohr des

excitons ZnO.

Temps d’établissement du régime permanent

De fagon analogue a I’étude menée pour CdTe présentée dans le chapitre
précédent (voir figure (3.6)), nous examinons dans le figure (4.8), I'évolution
du temps d’établissement du régime permanent en fonction de la puissance
de pompage pour la microcavité ZnO étudiée. Nous remarquons que, dans ce
cas, la plage de puissances pour laquelle le temps ¢, diverge est plus large.

Cette derniere s’étend de 0.96 P & 1.33 P*. D’autre part, nous remarquons
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FIGURE 4.8 — Temps d’établissement du régime permanent en fonction de la

puissance de pompage normalisée par rapport au seuil.

que le profil autour du seuil est plus asymétrique et que 1’établissement du
régime permanent tend a se stabiliser loin du seuil a une valeur moyenne plus

élevée que dans CdTe, de 'ordre de 200 ps.

4.2.3 Etude des différents mécanismes de formation du

condensat

Afin de comprendre les différents mécanismes de formation du condensat
sous spot focalisé dans la microcavité ZnO, nous présentons dans la figure
(4.9) I'évolution des différentes énergies par particules dans le condensat en
fonction de la puissance de pompage, en régime permanent. En effet,

— dans I’étude menée pour la microcavité CdTe dans le troisieme cha-

pitre (voir figure (3.5)), la répulsion du condensat est renforcée en

augmentant le pompage, et renforce en conséquence, progressivement,
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FIGURE 4.9 — Evolution des différentes contributions & I’énergie par particule
dans le condensat en fonction de la puissance de pompage, une fois le régime

permanent établi.

la propagation du condensat.

— dans le cas de la microcavité ZnO, le parametre gr d’interaction avec
le réservoir est tres faible. Par conséquent, I’énergie potentielle, prin-
cipal moteur de la propagation du condensat, reste insensible a I'aug-
mentation de la puissance laser, ce qui entraine la baisse de I'énergie

cinétique, et du blueshift.

4.2.4 Etude de la dynamique temporelle du condensat

Nous avons expliqué au début de ce chapitre, qu’'une excitation de 400
ps est considérée comme excitation quasi-continue. Cependant, a travers le
calcul de 55 que nous avons présenté (voir figure (4.8)), nous avons souligné
la ”lenteur” du temps d’établissement du régime permanent dans la micro-

cavité ZnO. Par conséquent, pour une expérience qui dure seulement 400 ps,
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FIGURE 4.10 — Evolution temporelle, jusqu’au régime permanent, du blue-
shift, et des différentes énergies par particules dans le condensat, a P = 1.98

Pt selon la valeur calculée du seuil.

le régime transitoire est aussi important que le régime permanent. Dans la
figure (4.10 ), nous examinons 1’évolution temporelle, jusqu’au régime perma-
nent, du blueshift, et des différentes énergies par particules dans le conden-
sat, & P = 1.98 P selon la valeur calculée du seuil. Nous remarquons que
le régime transitoire, qui s’étend sur les 150 premieres pico-secondes envi-

ron, est marqué par des oscillations amorties. De telle oscillations n’existent
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FIGURE 4.11 — Spectre simulé de 1’énergie du blueshift. Le zoom est extrait

de la figure (4.3) correspondante au spectre expérimental.

pas dans CdTe (voir figure 3.4). En effet, le modele Gross-Pitaevskii est un
modele robuste pour caractériser le régime permanent. La dynamique précise
d’établissement de ce régime, et les oscillations qui y menent dépendent
des parametres de gain (R) et de saturation dans ce modele, et, des pa-
rametres additionnels d’amortissement pourraient étre pertinents et intro-
duits de maniere ad hoc. La nature des oscillations ici mises en évidence
devra étre étudiée de maniere plus approfondie, et éventuellement étudiée

expérimentalement par des études résolues en temps.

4.2.5 Comparaison avec I’expérience : spectre intégré

dans le temps

Afin de nous comparer aux mesures expérimentales, nous avons calculé le
spectre d’énergie (blueshift) intégré dans le temps, les résultats sont représen-

tés dans la figure (4.11). Ce spectre a été obtenu par la sommation de toutes
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les Lorentziennes de largeur hvy. = 0.35 meV/, centrées sur les valeurs de
EBiuesnifi(t) de la figure (4.10a). En effet, le spectre expérimental représenté
dans la figure (4.3) a été enregistré avec une caméra CCD, qui integre tout le
signal émis par le condensat au cours du temps, sans résolution temporelle.
Ainsi, le spectre intégré dans le temps que nous obtenons par le calcul, est
ce qui se rapproche le plus de la mesure expérimentale. En effet, le spectre
expérimental montre, & P = P (valeur mesurée), un pic principal (de 4meV)
et un pic secondaire, de blueshift. Le méme comportement est repéré dans le
spectre simulé, cependant, comme discuté au paragraphe (4.2.4), en tenant
compte de plus d’amortissement dans le systeme, la position des pics pourrait

étre modifiées.

4.2.6 Dynamique spatiale sous le spot

Pour avoir une plus ample connaissance des mécanismes de formation
du condensat, il est important d’analyser la dynamique locale sous le spot.
En effet, en partant de la premiere équation de Gross-Pitaevskii généralisée,
nous pouvons écrire I’équation de continué suivante pour les différentes po-

pulations sous la surface du spot (Sp)

% / /S [ 2(t) [ dody = / / Ron(t) | W) |* dady - / / P V7 (t)dxdy

. / / | W(t) 2 dudy,
Sp

_>
ou j le courant de probabilité quantique donnée par 1’expression

g [\p*?\y . xy?\y*]

Com*

(4.3)

Le théoreme de divergence permet d’écrire le terme faisant intervenir j
comme une intégrale de flux a travers le contour du spot Cp, et donc de

mettre 'équation (4.3) sous la forme

5 [ vwo R asay= [ Rno) puio) P asay— § T

= /S w0) P dady.
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L’équation (4.4) peut s’interpréter comme suit : tout gain en population du
condensat dans la région du spot vient de la relaxation depuis le réservoir
proportionnelle au taux de relaxation R. Et, toutes pertes locales en po-
pulations du condensat sont soit des pertes dues aux recombinaisons non
radiatives au taux 7., soit des pertes par flux sortant a travers le contour du
spot. Comme nous intégrons sur le contour du spot qui est par définition la
seule source de production des polaritons, il n’existe aucun gain par flux en-
trant. En intégrant la deuxieme équation de Gross-Pitaevskii sous la surface

du spot, nous pouvons écrire

/S&mwwwﬁmwzwm—m%w—im®. (4.5)

dt
Nous obtenons finalement en termes de population du condensat N., du
réservoir Ny en plus de la population créée par le pompage Np, sous le spot,
la relation suivante

S N{t) = 7eNp — AmNa(t) — - Nalt) — B(0) ~1N(D),  (46)

qui se réduit en régime permanent a la relation
YeNp = YrNR + @ + 7N, (4.7)

ou ¢ le flux de polaritons a travers le contour du spot qu’on peut voir
comme la population de polaritons mobiles du condensat avec un taux -, :
® = v,N™". Les résultats de I'étude de la dynamique de condensation sous
le spot sont donnés dans la figure (4.12). Dans le temps, le régime transitoire
est caractérisé par un pic intense de flux. En régime permanent, nous avons
trouvé que, 41% de la population initialement créée par le pompage directe-
ment sous le spot est dans le réservoir. Pour le reste qui condense, environ
76% de la population fuit de la région du spot. Le flux de polaritons vers
I’extérieur du condensat domine donc les pertes radiatives du condensat, et
doit étre compensé par un plus fort pompage du réservoir dans le cas d'une
condensation 2D.
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FIGURE 4.12 — (a) Champ de courant en régime permanent. (b) Evolution
temporelle des taux de polaritons mobiles par le flux ¢ et fixes sous le spot
de durée de vie 1/7., dans le condensat, et des populations dans le réservoir

créé sous le spot, de durée de vie 1/vg.
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FIGURE 4.13 — Simulation du profil 2D du condensat en champ proche : le
champ de vitesse est représenté par les fleches noires (P = 1.7 P™ : valeur

mesurée).

4.2.7 Investigation des instabilités spatiales et tempo-

relles

Nous avons noté au début du chapitre I'anisotropie de propagation qui
apparait en augmentent la puissance de pompage (voir figure 4.4). Nous
présentons ici, des résultats préliminaires de simulations de ces instabilités
dans le condensat. Selon les mesures expérimentales, en augmentant la puis-
sance de pompage, la durée de vie des polaritons baisse : dans les simulations
suivantes, ’énergie hy. = 1.8 meV. Dans la figure (4.13), nous représentons
le profil simulé du condensat, a 2D, en champ proche. De facon analogue
au profil mesuré expérimentalement (voir graphe (c) de la figure (4.4)), nous
remarquons une propagation anisotrope caractérisée par la fragmentation du
condensat en deux lobes. En effet, cette simulation a été réalisée avec un
spot d’excitation Gaussien, isotrope, ainsi, l’anisotropie de propagation ne

peut pas étre attribuée au profil du spot. Egalement, cette derniere a été
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FIGURE 4.14 — Evolution temporelle du blueshift du condensat, a P = 1.7

P (valeur mesurée).

réalisée avec des parametres numériques respectant le critere de stabilité de
notre schéma numeérique, déduit dans le deuxieme chapitre. Ainsi, comme
a été expliqué dans le chapitre précédent, sous-section (3.3.3), les instabi-
lités observées sont des instabilités physiques relatives aux parametres du
systeme. Ces instabilités sont a la fois spatiales et temporelles comme le
montre I’évolution du Blushift représentée dans la figure (4.14). Sur cette
figure, nous repérons la valeur mesurée de 12 meV (figure (4.3)) pour le

blueshift, & P = 1.7 P (valeur mesurée), juste au début de la condensation.

Conclusion

Nous avons exposé dans ce chapitre, les résultats de simulations dyna-
miques de la condensation des polaritons dans une microcavité a couche
Zn0O massive, soumise a une excitation non-résonante, quasi-continue. Cette
étude fournit beaucoup plus d’informations que I’étude antérieure menée par
R. Hahe, en régime stationnaire, et en coordonnées polaires de la méme
expérience de condensation. Nous avons accédé a travers notre simulation
dynamique a plus de détails sur les mécanismes de formation du condensat.
En étudiant la dynamique temporelle, nous avons souligné I'importance du

régime transitoire dans le processus de condensation. En étudiant la dyna-
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mique spatiale, nous avons pu identifier les différents mécanismes de pertes
de particules localement, sous le spot. Finalement, nous avons présenté des
résultats préliminaires sur les instabilités spatiales et temporelles, observées
expérimentalement lors de 'augmentation de la puissance de pompage. Dans
ce contexte, des études plus poussées sont nécessaires pour expliquer 1’origine

physique de ces instabilités repérées dans le condensat.
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Conclusion

L’objectif de cette these est la compréhension de la dynamique de forma-
tion des condensats de polaritons de microcavités, et de 'effet des différentes
configurations de stimulation sur le comportement des populations et de
I’énergie du systeme. Notre étude a été essentiellement exploitée ensuite pour
la simulation des différents aspects de la condensation des polaritons dans une
microcavité ZnO sous excitation focalisée. Pour ce faire, nous avons adopté
le modele Gross-Pitaevskii généralisé. Ce modele couple une équation non
linéaire qui décrit I’évolution spatiale et temporelle de la fonction d’onde
du condensat, a une seconde équation qui décrit la méme évolution pour la
densité de particules dans le réservoir, créée suite a ’excitation du systeme.

Dans un premier temps, nous avons proposé une approche numérique pour
la résolution complete du modele Gross-Pitaevskii généralisé a deux dimen-
sions en coordonnées cartésiennes. Cette derniere est basée sur la méthode
des différences finies appliquée aux variables spatiales combinée a la méthode
Runge-Kutta 4 appliquée a la variable temporelle. Nous avons justifié la
convergence et la stabilité de notre schéma et nous I'avons validé a travers la
confrontation de nos résultats avec des résultats déja publiés.

Nous nous sommes concentrés sur I’étude des aspects du seuil de conden-
sation des polaritons rarement abordés dans les travaux théoriques, notam-
ment, dans le cadre du modele Gross-Pitaevskii. En étudiant le cas d’école
du condensat CdTe sous un grand spot d’exciation continue dans le temps,
nous avons proposé une approche nouvelle pour la détermination du seuil.
Dans cette approche, le seuil est déterminé a travers la discontinuité de la
dérivée premiere de la self-énergie du condensat, signature d’une transition
de phase du premier ordre. En effet, grace a notre étude dynamique, nous

avons pu poursuivre le temps d’établissement du régime permanent en fonc-
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tion de la puissance de pompage. Ainsi, nous avons repéré une divergence
de ce temps aux alentours proches du seuil et, un comportement asympto-
tique asymétrique a la valeur du seuil. Sous la méme configuration temporelle
d’excitation, nous avons cherché a comprendre le comportement du seuil de
condensation en jouant sur le profil spatial par la variation du diametre
du spot. Nous avons trouvé, conformément a des résultats expérimentaux
récents pour des polaritons ZnO et GaN, une baisse du seuil avec I’augmen-
tation du diametre d’excitation. En analysant les différentes contributions
des énergies dans 1’énergie totale du condensat, nous avons montré que la
baisse du seuil est due a une baisse de ’énergie cinétique du condensat, i.e,
a une décorrélation progressive de celui-ci des interactions répulsives avec le
reservoir qui lui a donné naissance. En effet, des instabilités relevées dans les
simulations, et reliées selon des études récentes au choix des parametres, ont
empéché 'obtention de ces résultats pour les polaritons ZnO. Sous excitation
impulsionnelle, le déclenchement de la condensation est difficile a repérer. Ce-
pendant, nous avons montré 'augmentation du seuil de condensation grace
a un régime de gain efficace mais qui décline rapidement a cause de la courte
durée de I'impulsion.

Finalement, nous avons cherché a modéliser une expérience de condensa-
tion des polaritons dans une microcavité ZnO excitée par un petit spot en
régime quasi-continu. Avec notre modélisation dynamique, nous avons abordé
plusieurs aspects de la condensation qui ne pouvaient pas étre abordés avec
une simulation stationnaire antérieure de la condensation, dans la méme mi-
crocavité. Nous avons souligné I'influence importante du régime transitoire
sur la formation du condensat. A travers ’étude de la dynamique spatiale,
nous avons identifié les différents mécanismes de pertes sous la région du
spot. Et nous avons essayé d’accéder aux effets d’anisotropie observés dans
les expériences.

L’étude abordée dans cette these pourrait étre complétée en améliorant les
résultats des calculs numériques pour les parametres de la microcavité ZnO. Il
serait également intéressant d’explorer de nouvelles géométries d’excitations
récemment utilisées dans les expériences. Notamment, un spot allongé pour
une éjection uni-directionnelle du condensat, un spot top-hat pour limiter la

dépendance en taille de spot et le transport radial, un spot annulaire pour
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piéger le condensat. Le role de la relaxation devra aussi étre exploré dans le
cadre de ce modele, suivant des travaux récents dans lesquels il a été étudié

dans le régime stationnaire.
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Annexe A

Principe de la méthode
Runge-Kutta 4

De facon générale, les méthodes Runge-Kutta sont des méthodes tres uti-
lisées pour la résolution des équations différentielles. Leur popularité vient du
fait qu’elles sont d'une part, des méthodes de calcul explicites, d’ou la simpli-
cité de leur implémentation numériquement. D’autre part, leur utilisation ne
nécessite que la connaissance de la solution initiale. Nous nous restreignons
dans cet annexe a un rappel du principe de la méthode Runge-Kutta d’ordre
4 que nous avons utilisée dans notre travail numérique [69].

Considérons 1’équation différentielle du premier ordre suivante

dy

—= = f(t,y(t)).

)
La méthode rudimentaire pour la résolution de la forme discrete de ’équation
continue ci-dessus, est la méthode d’Euler qui utilise un développement de

Taylor au premier ordre :

dy _ y(t +h) —y(t)
dt hy
y(t+ he) = y(t) + hef(t, y(t))

h; étant le pas de discrétisation en t. Cette derniere définit donc deux suites :

— Une premiere qui permet de définir les valeurs de ¢

Terme initial : ¢

Relation de récurrence : t;,.1 = t; + hy
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— Une deuxieme qui permet d’évaluer la valeur de y

Terme initial : g

Relation de récurrence : y; 11 = y; + he f (ti, y;)

De cette facon, la valeur de la fonction inconnue y a un instant ¢ est une
fonction explicite de sa valeur a l'instant juste avant ¢t — h;. Son évaluation a
t par cette méthode manque de précision comme elle ne repose que sur une
seule évaluation de sa dérivée pendant une itération de ¢; a ¢, 1.

Autrement, la méthode RK4 définit la deuxieme suite pour le calcul de y

comme suit :

Terme initial : g

Relation de récurrence : y; 11 = y; + é (k1 4 2ko + 2k3 + ky)

avec

ki = hy % f(ti, yi)

h k
By = hox f(tit 5yt )

h k
k3:ht*f(ti+3tuyi+?2)

ky = hy* f(t; + he,yi + k3)

Ainsi, le calcul de y pendant une itération de t; a t;,1 passe par le calcul de
quatre estimations de la valeur de sa dérivée :
— La premiere estimation de la dérivée ki au point de départ ¢; corres-
pond a celle de la méthode d’Euler.
— La seconde estimation k, s’effectue a mi-intervalle

. h h
ko = hy * f(twr%ayw%) = hy * f(t; + éayi + Et * f(ti, vi))-

— La troisieme estimation k3 se refait & mi-intervalle en utilisant la valeur

de la dérivée au méme point calculée dans la seconde estimation

. h h N
ks = hy * f(ti+%7yi+%) = hy * f(tz + ?tayi + Et * f(ti+%,yi+%))-
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— Et, la derniere estimation k4 s’effectue a pas complet en utilisant la
valeur de la dérivée calculée a mi-intervalle dans la troisieme estima-

tion
ky = he* f(tivr, Gis1) = he s f(ti + he, yi + hy * f(tiJr%a ?jpr%))-

Finalement, la solution au pas suivant g;,; est la somme explicite de la so-
lution au pas précédent y; plus la moyenne pondérée des quatre estimations
ci-dessus de la méthode RK4.
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Data de convergence

Nous détaillons ici les calculs de convergence résumés dans les deux ta-
bleaux (2.1) et (2.2) du chapitre 2. Nous donnons dans les trois tableaux
(B.1) (B.2) et (B.3) les data pour les trois puissances ascendantes de pompage
P, = 25.835 um™2ps~t, P, = 60.790 um 2ps—! et P; = 85.106 um 2ps~!. Le
pas temporel prend les deux valeurs hy = {3 x 1076 x 107*} et le nombre
de points de discrétisation est choisi de sorte que le critere de stabilité soit

respecté dans tous les cas.
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ANNEXE B. DATA DE CONVERGENCE

TABLE B.1 — Convergence du blueshift a t = 99 ps, pour plusieurs valeurs du

pas spatial, et deux valeurs du pas temporel respectant le critere de stabilité

dans tous les cas. La puisance de pompage est P, = 25.835 um ?ps~ 1.

Points de Pas spatial | Facteur de stabilité | Blueshift
Discrétisation | (h, = ﬁy) (ﬁt / ﬁi) (meV)
hy =3 x 1074
100 0.2020 0.0074 0.30668
150 0.1342 0.0167 0.30641
200 0.1005 0.0297 0.30632
210 0.0957 0.0328 0.30631
220 0.0913 0.0360 0.30630
230 0.0873 0.0393 0.30629
240 0.0837 0.0428 0.30628
250 0.0803 0.0465 0.30627
300 0.0669 0.0671 0.30625
350 0.0573 0.0914 0.30624
400 0.0501 0.1194 0.30623
450 0.0445 0.1512 0.30622
500 0.0401 0.1868 0.30622
550 0.0364 0.2261 0.30621
600 0.0334 0.2691 0.30621
700 0.0286 0.3665 0.30621
800 0.0250 0.4788 0.30621
he =6 x 10~
100 0.2020 0.0147 0.30668
200 0.1005 0.0594 0.30632
300 0.0669 0.1341 0.30625
400 0.0501 0.2388 0.30623
500 0.0401 0.3735 0.30622
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TABLE B.2 — Convergence du blueshift a ¢ = 99 ps, pour plusieurs valeurs du

pas spatial, et deux valeurs du pas temporel respectant le critere de stabilité

dans tous les cas. La puisance de pompage est P, = 60.790 pum 2ps—*.

Points de Pas spatial | Facteur de stabilité | Blueshift
Discrétisation | (h, = h,) (ﬁt / ﬁi) (meV)
hy =3 x 10"
100 0.2020 0.0074 0.84568
180 0.1117 0.0240 0.95984
190 0.1058 0.0268 0.96933
200 0.1005 0.0297 0.97233
210 0.0957 0.0328 0.97314
220 0.0913 0.0360 0.97353
230 0.0873 0.0393 0.97381
240 0.0837 0.0428 0.97402
250 0.0803 0.0465 0.97418
260 0.0772 0.0503 0.97430
300 0.0669 0.0671 0.97461
400 0.0501 0.1194 0.97485
440 0.0456 0.1445 0.97488
450 0.0445 0.1512 0.97489
460 0.0436 0.1580 0.97490
470 0.0426 0.1650 0.97490
480 0.0418 0.1721 0.97491
500 0.0401 0.1868 0.97491
600 0.0334 0.2691 0.97493
700 0.0286 0.3665 0.97494
800 0.0250 0.4788 0.97495
hy =6 x 10"
100 0.2020 0.0147 0.84843
200 0.1005 0.0594 0.97233
300 0.0669 0.1341 0.97461
400 0.0501 0.2388 0.97485
500 0.0401 0.3735 0.97491

105



ANNEXE B. DATA DE CONVERGENCE

TABLE B.3 — Convergence du blueshift a t = 99 ps, pour plusieurs valeurs du

pas spatial, et deux valeurs du pas temporel respectant le critere de stabilité

dans tous les cas. La puisance de pompage est Py = 85.106 pum 2ps~*.

Points de Pas spatial | Facteur de stabilité | Blueshift
Discrétisation | (h, = h,) (ﬁt / Bi) (meV)
hy =3 x 10~
100 0.2020 0.0074 1.15056
200 0.1005 0.0297 1.41647
300 0.0669 0.0671 1.49896
310 0.0647 0.0716 1.49997
320 0.0627 0.0763 1.50039
330 0.0608 0.0812 1.50074
340 0.0590 0.0862 1.50104
400 0.0501 0.1194 1.50222
470 0.0426 0.1650 1.50291
480 0.0418 0.1721 1.50297
490 0.0409 0.1793 1.50304
500 0.0401 0.1868 1.50309
510 0.0393 0.1943 1.50315
600 0.0334 0.2691 1.50349
700 0.0286 0.3665 1.50371
800 0.0250 0.4788 1.50384
hy =6 x 10"
100 0.2020 0.0147 1.15045
200 0.1005 0.0594 1.41454
300 0.0669 0.1341 1.49897
400 0.0501 0.2388 1.50222
500 0.0401 0.3735 1.50310
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Résumé

Les polaritons de microcavité sont des états hybrides lumiere-matiere a
caractere bosonique. Dans les dernieres décennies, un grand intéréet a été ac-
cordé a leur phase de condensation de Bose-Einstein. Nous avons développé
dans ce travail des outils théoriques et numériques pour comprendre et in-
terpréter la dynamique spatiale et temporelle de la formation des condensats
de polaritons. Nous avons proposé une approche numérique pour la résolution
complete des équations couplées du modele Gross-Pitaevskii généralisé a deux
dimensions en coordonnées cartésiennes. Nous avons cherché a comprendre
les aspects du seuil de condensation sous différentes configurations spatiales
et temporelles d’excitation optique non résonante. Nous avons en particulier
proposé une nouvelle approche pour définir le seuil. Enfin, pour une conden-
sation sous exciation focalisée, dans une microcavité ZnO, nous avons pu

accéder a, et comprendre, quelques propriétés vues dans les expériences.

Mots-clés : exciton, microcavité, polariton, condensation de Bose-Einstein,

Gross-Pitaevskii.

Microcavity polaritons are hybrid light-material states of a bosonic na-
ture. In the last decades, an enormous interest has been paid to their Bose-
FEinstein condensation phase. We develop, in this work the theoretical and
numerical tools to understand and interpret the spatial and temporal dyna-
mics of the formation of condensates of polaritons. We propose a numerical
approach for the comprehensive resolution of the generalized Gross-Pitaevskii
model in two-dimensions in Cartesian coordinates. We sought to understand
the aspects of the condensation threshold under different spatial and tempo-

ral configurations of non-resonant optical excitation. In particular, we pro-
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RESUME

pose a new approach to define the threshold. Finally, for a condensation
under a focal exciation in a ZnO microcavity, we were able to access, and

understand, some of the experimentally observed properties.

Keywords : exciton, microcavity, polariton, Bose-Einstein condensation,

Gross-Pitaevskii.
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