Raport stiintific sintetic
privind implementarea proiectului
Cresterea si modelarea de reflectori Bragg pentru microcavitati cuantice

in perioada octombrie 2011 — septembrie 2014

Etapa 1 (octombrie 2011 - decembrie 2011)

Simularea si proiectarea asistata de computer a reflectorilor Bragg, care au fost crescute
prin tehnici laser Tn etapele urmatore, ofera posibilitatea de a modela o multitudine de tipuri de
reflectori Bragg pentru microcavitati semiconductoare folosind teoria matricei de transfer. Aceasta
abordare face posibila o estimare a priori a efectelor pe care diferite tipuri de interactii si
mecanisme fizice le pot avea asupra proprietatilor optice ale structurilor rezultante, cum ar fi: i)
dependenta de lungimea de unda a coeficientilor optici ai materialelor; ii) largirea spectrala indusa
de prezenta agentilor de dopaj; iii) posibila variatie a coeficientilor optici datorita prezentei
dopantilor, etc.

O simulare a unui spectru de reflectanta este ilustrata mai jos, pentru cazul unui reflector
Bragg alcatuit din 8 perechi de Aly,GagsN/AIN crescute pe un substrat de Si (111). Grosimea
straturilor este ajustata in asa fel incat banda de reflexie sa fie centrata pe o energie v, de 3.49 eV

(~355 nm), aceasta fiind energia de recombinare radiativd a unui exciton liber al GaN, la
temperatura camerei. Parametrii utilizati Tn aceasta simulare sunt: indicele de refractie al mediului
de incidenta (aer), ng = 1; indicii de refractie ai AIN (nan = 2.165) si Alp,GaggN (Nan.26a0.en = 2.52) la
355 nm [N. Antoine-Vincent et al., J. Appl. Phys. 93, 5222 (2003)]; indicele de refractie al
substratului de Si (111) (ns;i = 5.64) la 355 nm [J. Humlicek et al., J. Appl. Phys. 65, 2827 (1989)].
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Spectrul teoretic de reflectivitate al unui reflector Bragg alcatuit din
8 perechi de straturi de Alg>GaggN/AIN de grosime A/4 crescute pe Si (111).

Maximul estimat al reflectantei acestui reflector Bragg este R=0.94, la energia centrald
v,. Putem defini banda de reflexie ca fiind intervalul spectral centrat in v, pentru care R > 0.9.

Pentru un numar suficient de mare de straturi (N), largimea benzii de reflexie este proportionala
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cu diferenta dintre indicii de refractie ai celor doud materiale. Tn cazul structurii simulatd mai sus,
banda de reflexie are o largime de ~34 nm, ceea ce in domeniul energiei ar corespunde la o
largime de ~335 meV in acest domeniu spectral.

Principalul pachet de lucru din cadrul acestei etape a fost Modelarea reflectorilor Bragg
utilizdnd teoria matricei de transfer (WP1). in acest sens, am dezvoltat un cod numeric pentru
platforma MATLAB care incorporeaza elementele teoriei descrise in acest raport. Dupa cum am
aratat, acest program este capabil sa simuleze spectrele parametrilor optici ai unor structuri
dielectrice complexe, multistrat. El va fi utilizat pentru simularea si proiectarea reflectorilor Bragg
care urmeaza sa fie crescuti prin tehnici laser in cadrul etapelor urmatoare.

Pe partea de laborator, mentionam ca in aceasta perioada au fost efectuate adaptari ale
instalatiilor de depunere pentru cresterea de reflectori Bragg, cu aplicatii Tn domeniul
microcavitatilor semiconductoare. Tn acest sens, fondurile de logisticd au fost utilizate pentru: i)
achizitionarea unui sistem de microbalanta cu cuart folosit la monitorizarea in situ a grosimii
straturilor depuse; si ii) achizitionarea unui generator de radiofrecventa necesar experimentelor
de depunere laser pulsata asistatd de plasma a straturilor dielectrice.



Etapa 2 (ianuarie 2012 - decembrie 2012)

Lista activitdtilor desfdsurate, conform planului de lucru:

e Simularea de reflectori Bragg folosind teoria matricei de transfer
e Depunerea prin PLD de reflectori Bragg si medii active de ZnO si InN

e Caracterizarea optica (spectroelipsometrie), morfologica (AFM, SEM), structurala (XRD)
si compozitionala (SIMS) a structurilor obtinute.

Rezultate concrete ale etapei:

e Participarea cu 2 postere la conferinta EMRS 2012 - Spring Meeting

e Redactarea unei lucrari stiintifice publicata in Romanian Reports in Physics

Studiul straturilor active de InN si ZnO

Tnainte de a realiza simuldri si cresteri de structuri Bragg propriu-zise s-au considerat dous
tipuri de medii active pe baza carora sa se decide structura reflectorilor Bragg. Materialele
considerate ca medii active au fost InN si ZnO.

InN a fost considerat pentru aplicatii in celule solare, LED-uri si diode laser, fiind in prezent
folosit in aliaj ternar cu GaN in dispozitive electronice pe baza de heterostructuri [M.R. Krames et
al., J. Disp. Technol. 3 (2007) 160]. Probele au fost crescute prin ablatia laser a unei tinte de In
(puritate >99.999%) Tn atmosfera controlata de azot. Pulsurile emise de un laser cu ArF (A = 193
nm, durate de puls de 20 ns, rata de repetitie de 10 Hz, fluenta de 2 J/ecm?) au fost focalizate pe
tinta sub un unghi de 45 de grade.

Tabelul | sintetizeaza parametrii de crestere pentru probele studiate, care pot fi grupate in
2 seturi: i) unul crescut la diferite fluxuri ale azotului si temperaturd constanta a substratului de
550 de grade Celsius (probele A1, B1 si C1), si ii) unul obtinut la diferite temperaturi ale
substratului si flux constant de azot de 100 sccm (probele A1, A2 si A3).

Proba Flux de azot Temepratura a
(nume) (sccm) substratului (° C)
Al 100 550
B1 20 550
C1 5 550
A2 100 300
A3 100 50

Tabelul I. Conditiile de crestere ale diferitelor probe de InN.

Spectrele de raze X si imaginile SEM corespunzatoare probelor Al, B1 si C1 sunt prezentate
in Figura 1. Tn spectrele de raze X simbolul "@" este asociat picurilor corespunzitoare InN, Th timp
ce cele de In;03 sunt marcate cu "#". Contributiile substratului de safir sunt desemnate cu "*".
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Figura 1. Spectrele de raze X si imaginile SEM ale probelor A1, B1 si C1.

Spectrul de raze X al probei A1 demonstreaza o crestere puternic orientata a InN de+a
lungul axei ¢ a substratului de safir. Totodata, se observa o contaminare puternica a probelor cu
In,03 odata cu scaderea fluxului de azot, in timp ce rata de formare a InN ramane in buna masura
neafectata, fapt sugerat de intensitatile comparabile ale picurilor (002).

Un alt fel de efect se observa la mentinerea constanta a fluxului de azot si descresterea
temperaturii substratului (Figura 2). Tn locul unei contamindri cu In,05, principalul efect al
descresterii temperaturii substratului este formarea de picaturi de In pe suprafata substratului.
Disparitia InN la temperaturi joase este cel mai probabil cauzata de o energie cinetica redusa a
speciilor de In ablate, i.e. de o lungime de difuzie mult redusa a acestora, ducand in ultima instanta
la inhibarea formarii InN si dand nastere la formarea de picaturi de In.
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Figura 2. Spectrele de raze X si imaginile SEM ale probelor Al, A2 si A3.

Aceste rezultate ilustreaza mecanismele fundamental diferite prin care temperatura
substratului si fluxul de azot afecteaza formarea InN Tn timpul procesului de PLD asistat de plasma
de radiofrecventa. Rezultatele au fost sintetizate sub forma unei lucrari stiintifice publicata in
Romanian Reports in Physics. Ele se mai regasesc si intr-un poster (P3 4) - Structure, morphology,
and optical properties of InN and AIN nanostructures obtained by laser techniques - prezentat la
EMRS 2012 - Spring Meeting, sectiunea V - Laser materials processing for micro and nano
applications.

Desi s-a reusit cresterea cu succes de InN puternic orientat de-a lungul axei ¢, morfologia
structurilor crescute este columnara, nefiind adecvata pentru includerea in microcavitati cuantice.
Astfel, s-a considerat cresterea de ZnO, material cu bune proprietati excitonice, in vederea
realizarii ulterioare de microcavitati semiconductoare.

Caracteristicile optice ale straturilor subtiri de oxid de zinc obtinute prin tehnica PLD au fost
determinate folosind un spectro-elipsometru de tip J.A. Woollam V-VASE, cu unghi de incidenta
variabil si domeniul spectral cuprins intre 250nm si 1700 nm. Tn cazul oxidului de zinc depus prin
tehnica PLD, modelul optic cuprinde 4 straturi de material: substratul (sticla BK7 sau siliciu plus
oxid de siliciu nativ 3 nm), un strat amorf de ZnO (cu grosime de cativa nm), un strat EMA (efective
medium approximation) ce inglobeaza ZnO cristalin si goluri (crestere columnara) si stratul rugos.
Stratul rugos a fost aproximat ca fiind compus din 50% ZnO si 50% aer. In Figura 3 sunt prezentate
dependentele indicilor de refractie si ai coeficientilor de extinctie in functie de lungimea de unda
pentru filmele subtiri de ZnO, precum si valorile oxidului de zinc folosit ca referintd in modelul
EMA. Indicii de refractie in cazul filmelor depuse prin PLD au valori mai mici decat referinta
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deoarece ei sunt rezultanta unei medieri intre cele doua materiale cuprinse in modelul EMA (ZnO

si void).
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Figura 3. Dependentele de lungimea de unda ale indicilor de refractie si coeficientilor de extinctie
pentru straturile subtiri de ZnO depuse pe sticla si pe siliciu.

Masuratorile AFM au evidentiat rugozitati de aproximativ 1 nm pentru filmele de ZnO,
facandu-le astfel o alternativa viabild pentru realizarea ulterioara de microcavitati cuantice
semiconductoare. Aceste rezultate au fost incluse intr-un poster (P1 9) - Optical properties of
ZnO and MgZnO thin films as a function of thickness and Mg content - prezentat la EMRS 2012 -
Spring Meeting, sectiunea V - Laser materials processing for micro and nano applications.

Studiul reflectorilor Bragg de SiO,/TiO,

Am considerat ca cea mai potrivita solutie pentru realizarea oglinzilor Bragg centrate pe
lungimea de unda de 360 nm, este perechea de materiale SiO,/TiO,. Straturile de SiO; si TiO, au
fost depuse folosind un laser cu Nd:YAG lucrand la armonica a patra a laserului (266 nm), la o
frecventa de repetitie a pulsurilor de 10 Hz si o durata a pulsului de 5 ns. Pentru depunere
substratul a fost incalzit la 300 °C si am lucrat Tn atmosfera de oxigen la o presiune de 5x10 mbar.
Distanta tinta-substrat a fost de 4 cm. Filmele subtiri au fost depuse prin ablatia tintelor de Si si Ti
in atmosfera de oxigen. Folosirea microbalantelor de cuart ne-a permis sa controlam grosimile
straturilor prin controlul numarului de pulsuri laser. Pentru a produce o structura Bragg cu 3
perechi de straturi A/4 , centratd pe lungimea de unde de A = 360 nm, trebuie s3 consideram
indicele de refractie in calculul grosimii reale a fiecarui strat. Astfel, perechea de materiale
Si0,/TiO, trebuie sa fie de grosime 61 nm, respectiv 26 nm. Pentru stratul de SiO, au fost folosite
8400 de pulsuri, pentru cel de TiO, 4200 de pulsuri.

Structura obtinuta a fost caracterizata prin masurari de microscopie electronica de
transmisie Tn sectiune (TEM-cross section), masurari de spectro-elipsometrie si SIMS pentru
caracterizari compozitionale.

Din masuratorile TEM au fost determinate morfologia si grosimile reale ale straturilor
structurii Bragg. Se observa (Figura 4) ca straturile sunt uniforme, cu rugozitate redusa, iar valoare
grosimii acestora este foarte apropiata de cea stabilita prin proiectarea structurii.
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Figura 4. Imagine TEM-Cross Section a profilului structurii multistrat.

Spectrele de reflectivitate experimentale determinate in urma masurarilor de spectro-
elipsometrie sunt in buna concordanta cu spectrele calculate teoretic (Figura 5).
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Figura 5. Spectrele de reflectivitate teoretic si masurat al unei oglinzi Bragg reale
cu 3 perechi SiO,/TiO,.

in cadrul acestei etape s-au studiat doud tipuri de straturi active in vederea realizarii de
microcavitati semiconductoare complete si s-a reusit depunerea unui reflector Bragg de SiO,/TiO,
ai carui parametri optici sunt in bun acord cu simularile teoretice.

Ca rezultate concrete ale etapei mentionam: i) publicarea unei lucrari stiintifice in
Romanian Reports in Physics si ii) participarea cu doua postere la EMRS 2012 - Spring Meeting,
realizand astfel obiectivele propuse in planul lucru al proiectului pentru aceasta perioada.



Etapa 3 (ianuarie 2013 - decembrie 2013)

Lista activitdtilor desfdsurate, conform planului de lucru:

e Simularea de reflectori Bragg si microcavitati optice folosind teoria matricei de transfer
e Depunerea prin PLD si MAPLE de materiale optice AIN si Eu":LiYF,

e Caracterizarea optica (spectroelipsometrie), morfologica (AFM, SEM) si structurala
(XRD) a structurilor obtinute

Rezultate concrete ale etapei:

e Participarea cu 1 poster la conferinta EMRS 2013 - Spring Meeting

e Redactarea unei lucrari stiintifice acceptata spre publicare in Romanian Reports in
Physics

e Redactarea unei lucrari stiintifice acceptata spre publicare in Journal of Physics D

Studiul straturilor optice de AIN depuse prin PLD

Nitrura de aluminiu (AIN) este un semiconductor cu banda interzisa directa (6.2 eV la
temperatura camerei) care in momentul de fata este studiat pentru realizarea de surse de lumina
in ultraviolet, si implicit de microlaseri avand o structura de microcavitati semiconductoare.

Probele au fost realizate prin ablatia laser pulsata a unei tinte de Al metalic (puritate
>99.99%) in atmosfera controlata de azot reactiv. Armonica fundamentala a unui laser cu Nd:YAG
(A=1064 nm, T = 8 ns, frecventa de repetitie a pulsurilor de 10 Hz) a fost focalizata pe tinta sub un
unghi de incidenta de 45 de grade. S-au folosit doua fluente laser pentru procesarea probelor: 4,
respectiv 8 J/cm?. Probele au fost obtinute in urma ablatiei tintei de Al de citre 72,000 de pulsuri
laser. Materialul ablat a fost colectat pe substraturi de safir (001) si Si (100) cu strat de oxid nativ
amplasate pe un cuptor, la 5 cm de tinta. Temperatura substratului a fost mentinuta la 600 °C
pentru toate probele discutate in acest studiu. Intreaga procedurd de ablatie a fost asistatd de
prezenta plasmei de azot. Azotul molecular (N,) de Tnalta puritate (>99.99%) a fost introdus n
generatorul de plasma de radiofrecventa, functionand la o putere de 250 W, printr-un mass-flow
controller. In timpul depunerii, presiunea din camera de reactie a fost mentinutd constanta la 5 Pa,
pentru toate probele discutate mai jos. Inaintea fiecirei depuneri, tinta a fost pre-ablata timp de
15 minute Tn atmosfera de azot pentru a indeparta posibila sa contaminare cu oxid de aluminiu.

Figura 6 prezintd un spectru tipic de masurari de elipsometrie pentru componenta de
amplitudine W, si fitarea sa teoretica, pentru un film de AIN crescute pe substrat amorf de Si (100)
cu oxid nativ, la o fluenta laser de 8 JJem?.
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Figura 6. Componenta amplitudinii W masurata (linie franta) si fitata teoretic (linie continua)
pentru filmul de AIN crescut pe substrat de Si (100) cu strat de oxid nativ, la o fluent3 de 8 J/cm?.

Dependenta de lungimea de unda a indicelui de refractie al filmului subtire de AIN folosita
in modelul nostru este reprezentata in figura 7.
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Figura 7. Dependenta de lungimea de unda a indicelui de refractie al stratului de AIN.

Modelarea utilizata de noi pentru filmul subtire presupune o structura formata din doua
straturi: un strat de AIN avand o grosime de 1.007 um (0.3 nm) crescut deasupra unui strat de
SiO, avand o grosime de 3 nm (0.3 nm), adic3 stratul de oxid nativ. ITn modelul nostru s-a
presupus o rugozitate de 9.7 nm (+0.3 nm) pentru stratul de AIN. Datele experimentale au fost
fitate cu ajutorul unui model de dispersie Cauchy. Desi aceasta discutie a tratat raspunsul optic al
unei probe anume, trebuie mentionat faptul ca toate probele, depuse atat pe Si (100) cu strat de
oxid nativ, cat si pe substraturi de safir, manifesta un raspuns similar.
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Filmele subtiri de AIN obtinute au o transparenta fnalta pana la 350 nm. Sub aceasta
lungime de undi se poate observa o absorbtie puternicd. In baza modelului nostru ideal, acest
fenomen era de asteptat sa devina semnificativ doar pe la 200 nm. Putem lega originea acestei
absorbtii de Tmprastierea puternica a luminii la lungimi de unda joase de catre defectele
morfologice descoperite in urma investigatiilor AFM.

Rezultatele acestui studiu au fost sintetizate sub forma unei lucrari stiintifice acceptata
spre publicare in Romanian Reports in Physics.

Procesarea laser a filmelor subtiri de LiYF, dopat cu Eu®": studiu comparativ intre PLD si MAPLE

Fluorurile dopate cu pamanturi rare sunt una din cele mai studiate clase de materiale
pentru aplicatii ca: amplificatori optici, ghiduri de unda, up-conversion, surse de lumina alba etc.
LiYF4 este studiat in principal datorita potentialului sau in aplicatii laser, dat fiind numarul mare de
linii de emisie pe care acest material il poseda intr-un interval cuprins intre IR si UV.

Schema ganditda de noi pentru realizarea unui microlaser pe baza de LiYF; dopat cu
pamanturi rare care sa functioneze in baza conceptului de up-conversion este ilustrata mai jos.
Realizarea unui asemenea sistem de microcavitate semiconductoare nu a fost presupusa in planul
initial al proiectului, insa a fost abordata in urma unei colaborari neformale cu Institutul National
de Cercetare-Dezvoltare pentru Fizica Materialelor.

emisie UV

amplificata

pompaj in IR
reflectori

Bragg

reflectori

up-conversion Bragg

Figura 8. Schema unei microcavitati semiconductoare pe baza de up-conversion.

PLD este o tehnica adecvata pentru cresterea stoichiometrica de materiale complexe [H.U.
Krebs et al., Adv. Solid State Phys. 43, 505 (2003)]. Pe de alta parte, evaporarea laser pulsata asistata
de o matrice (MAPLE) este o tehnica folosita cu preponderenta pentru cresterea de polimeri si
materiale biologice [D.B. Chrisey et al., Chem. Rev. 103, 553(2003)]. Am comparat tehnicile MAPLE si
PLD in vederea Tmbunatatirii calitatii filmelor subtiri de Eu3":LiYF, pentru potentiale aplicatii ca
mediu activ in microlaseri.

Figura 9 ilustreaza difractogramele in geometrie w-26 (de sus in jos) atat pentru probele
obtinute prin MAPLE si PLD pe substraturi de Si (100), cat si pentru tinta presatd de Eu?":LiYF,,
10



respectiv fisa PDF nr. 04-005-5663 pentru LiYF, tetragonal monocristalin. Faza materialului tinta
este foarte similara celei LiYF, tetragonal monocristalin. Aceeasi faza se regaseste atat in filmele
crescute prin MAPLE, cat si cele obtinute prin PLD.

Film grown
by MAPLE
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pressed Eu3+:Li Fa

—

Lpowder target A

single-crystal 1 '
JLL'YF4 (P[l)F card \ . ]

A weresrera T T

20 25 30 35 40 45
20 (degrees)

-
0l

Figura 9. Difractogramele in geometrie Bragg-Brentano (de sus in jos) pentru probele obtinute prin
MAPLE si PLD pe substraturi de Si (100), pentru tinta presat3 de Eu*:LiYF,, respectiv fisa PDF nr.
04-005-5663 pentru LiYF4 tetragonal monocristalin.

Pe de alta parte, se observa diferente majore in morfologia filmelor subtiri obtinute cu
ajutorul celor doud tehnici (Figura 10). imbunatitirea rugozititii suprafetei in cazul cresterii prin
MAPLE este evidenta, acesta fiind de patru ori mai mica decat in cazul PLD. Acesta este un aspect
critic in cazul in care Eu®":LiYF, este considerat ca strat activ pentru realizarea de microlaseri pa
baza de up-conversion.
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Figura 10. Imagini AFM (sus) si SEM (jos) ale filmelor subtiri de Eu**:LiYF, obtinute prin MAPLE
(stanga), respectiv PLD (dreapta).

Aceste rezultate au fost sintetizate intr-o lucrare acceptata spre publicare in Journal of
Physics D.

Proiectarea microcavitdtilor semiconductoare cu strat activ de ZnO si oglinzi de SiO,/TiO,

Acest studiu reprezinta continuarea fireasca a rezultatelor obtinute in etapa anterioara.
Odata stabilite conditiile de obtinere a oglinzilor Bragg si parametrii optici ai straturilor structurii,
am proiectat microcavitati optice din ZnO cu oglinzi Si0,/TiO,. in figura 11a este prezentat profilul
de indice de refractie pentru o microcavitate optica formata din oglinzi Bragg cu 3 perechi de
straturi si cavitate 3A/2. Dupa cum se observa, cdmpul electromagnetic prezinta noduri la interfata
cu oglinzile si 3 ventre in interiorul cavitatii. Ventrele sunt punctele in care intensitatea campului
electromagnetic este maxima. In aceste puncte cuplajul este maxim fintre radiatia optica si
excitonul care se formeazd in material. Tn figura 11b este prezentat spectrul de reflectivitate
pentru o cavitate ideald, ca si in cazul oglinzilor Bragg pentru indici de refractie constanti si fara
absorbtie in filme, pentru a ilustra cele doua moduri polaritonice simetrice, formate in jurul
energiei de 3,44 eV in urma cuplajului Tntre modul cavitatii si modul excitonic.
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Figura 11. a) Profilul de indice de refractie la o microcavitate optica si amplitudinea campului
electric al luminii la propagarea prin cavitate. b) Structura de moduri in spectrul de reflectivitate al
unei cavitati ideale, fara dispersie si absorbtie.

n cazul unei structuri reale am considerat valorile (depinzand de lungimea de und3) pentru
indicele de refractie si absorbtia materialelor ce intra in componenta microcavitatii optice.
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Etapa 4 (ianuarie 2014 - septembrie 2014)

Lista activitdtilor desfdsurate:

e Depunerea prin PLD a microcavitatilor semiconductoare cu strat activ de ZnO si oglinzi
de SlOz/TlOz

e Caracterizarea structurilor obtinute

Rezultate concrete ale etapei:

e Participarea cu 1 poster la conferinta EMRS 2014 - Spring Meeting

Conform propunerii initiale, obiectivul principal al acestui proiect I-a constituit realizarea de
reflectori Bragg (DBRs) cu o calitate optica suficient de buna Tncat acestia sa poata fi considerati
pentru realizarea, Tn perspectivd, de microcavitati semiconductoare pentru aplicatii n
optoelectronica, cum ar fi micro-laserii cu prag de emisie ultra-redus.

in cea de-a doua etapa a proiectului s-a reusit depunerea prin PLD de reflectori Bragg de
Si0,/TiO, avand o reflectivitate re peste 90% prin ablatia alternativa a doud tinte de Si, respectiv Ti
(vezi Fig. 4 si 5). Acest fapt a permis ca in ultima parte a proiectului sa experimentam realizarea
unor structuri care nu au fost prevazute in planul initial. Astfel, au fost realizate filme subtiri de
fluoruri dopate cu pamanturi rare cu potential in realizarea de microcavitati pe baza de up-
conversion (Etapa 3).

Ultimele noastre eforturi s-au concentrat pe proiectarea si realizarea unei microcavitdti
semiconductoare complete, avdnd o calitate opticd suficient de bund incdt sd permitd observarea
cuplajului dintre foton si exciton. Datd fiind calitatea opticd foarte bund a reflectorilor Bragg de
Si0,/TiO, obtinuti anterior, etapa 4 s-a axat pe obtinerea unei microcavitdti semiconductoare
complete, cu strat activ de ZnO si reflectori de SiO,/TiO,.

Au fost produse cavitati din ZnO de grosimea A si de grosime 3A/2 folosind oglinzi din
perechi de filme subtiri de SiO,/TiO,.

Parametrii de depunere PLD sunt prezentati in tabelul Il. Pentru a obtine cavitatea A avand
o grosime de 152 nm, pentru stratul de ZnO au fost folosite 24.000 de pulsuri, iar pentru cavitatea
3A\/2 de grosime 228 au fost folosite 36.000 de pulsuri.
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Material Grosime (nm) Nr. pulsuri laser

Aer - -
Sio, 61 8400
TiO, 26 4200
Sio, 61 8400
TiO, 26 4200
Sio, 61 8400
TiO, 26 4200
Sio, 61 8400
Zn0 152; 228 24000; 36000
Sio, 61 8400
TiO, 26 4200
Sio, 61 8400
TiO, 26 4200
Sio, 61 8400
TiO, 26 4200
Sio, 61 8400

Substrat - Siliciu - -

Tabelul Il. Structura si conditiile de depunere pentru microcavitatile
semiconductoare de ZnO cu reflectori Bragg de SiO,/TiO,.

Echiparea instalatiei de PLD cu microbalanta de cuart achizitionata in cadrul primei etape a
proiectului a constituit un element crucial in controlarea cu precizie a grosimii diferitelor straturi
depuse. Figura 12 prezinta imagini de microscopie electronicd de transmisie (TEM) in sectiune
transversala a structurilor depuse.

Figura 12. Imagini TEM in sectiune transversala a structurii

cu oglinzi Bragg de SiO,/TiO; si strat activ de ZnO.
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Din imaginile TEM se observa ca straturile inferioare ale cavitatii au o rugozitate mai
scazuta decat cele superioare. Acest lucru poate fi explicat prin faptul ca defectele structurale
acumulate Tn timpul cresterii se propagd vertical. Tn ciuda propagérii acestor defecte, rezultatele
ulterioare au demonstrat buna functionalitate si potentialul structurilor obtinute de noi.

Pentru a demonstra experimental cuplajul modurilor excitonic si fotonic Th microcavitatile
optice obtinute, probele au fost caracterizate prin spectroelipsometrie. Au fost masurate spectrele
de reflectivitate in functie de unghiul de incidenta. In figura 13 sunt prezentate spectrele de
reflectivitate la diferite unghiuri intre 15 si 45 grade, pentru polarizare s, respectiv polarizare p, in
cazul cavitatii cu stratul activ de ZnO de grosime A.
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Figura 13. Dependenta spectrelor de reflectivitate de unghiul de incidenta al luminii pentru
cavitatea ZnO de grosime A: a) polarizare s (E_Lc); b) polarizare p (Ellc).

Spectrul de reflectivitate prezintd doua minime, corespunzatoare modurilor polaritonice.
Atunci cand unghiul de incidentad creste se observa deplasarea modului de joasa energie catre
energii mai mari. Acest mod corespunde modului cavitatii, iar deplasarea catre "albastru" cu
cresterea unghiului se datoreaza drumului optic mai mare pe care fotonul din cavitate trebuie sa-I
parcurga atunci cand unghiul de incidentd este mai mare. Tn acelasi timp, al doilea mod, cel care
corespunde excitonului, rdmane practic fix pentru o variatie mare a unghiului incident, energia
modului excitonic fiind independenta de directia de propagare a luminii. Atunci cand unghiul de
incidenta este mai mare de 25°-30° modul de energie mica ramane de aceasta data fix si incepe sa
se deplaseze in spectru spre modul de la energie mare. Daca are loc un efect de intersectare a
traiectoriilor celor doua moduri in spectrul de reflectivitate odata cu cresterea unghiului,
nseamna ca cele doua moduri raman necuplate. Acesta este cazul spectrelor din figura 13b, care
corespunde polarizarii p.
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Se stie ca in polarizare p, in oxidul de zinc sunt activi doar excitonii C, ce se caracterizeaza
printr-o forta de oscilator relative slaba. Acest lucru se afla explicat in lucrarea lui B. Gil si O. Briot,
Phys. Rev. B 55, 2530 (2001) si este ilustrat in figura 14.
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Figura 14. Spectre de reflectivitate ale ZnO. Tn lumina polarizatd s (E_Lc) doar tranzitiile
aferente excitonilor A si B sunt active. Tn polarizare p (Ellc) doar tranzitia excitonului C
este activa. Figura preluata din B. Gil si O. Briot, Phys. Rev. B 55, 2530 (2001).

Din acest motiv, in polarizare p, cuplajul cu cavitatea este la randul lui slab si practic cele
doud moduri nu formeaza poralitoni in cavitate. In schimb, in polarizare s, sunt activi excitonul A si
B, acestia avand forte de oscilator cu trei ordine de marime mai mari decat excitonul C. Acest fapt
face ca excitonul B sa fie mai bine cuplat cu modul cavitatii, iar la modificarea unghiului de
incidenta traiectoriile celor doua moduri sa nu se mai intersecteze. Ele se apropie pana la o
distanta minima, a carei valoare masurata in meV poarta numele de Rabi Splitting. Este vizibil un
efect de "anti-crossing" al modurilor atunci cand se variaza unghiul de incidenta al luminii, acest
efect fiind caracteristic cuplajului forte in microcavitati optice, demonstrand prezenta polaritonilor
in cavitate. Practic, in momentul cuplajului dintre foton si exciton se formeaza doua moduri
polaritonice separate de energia Rabi, ce caracterizeaza puterea cuplajului.

n cazul figurii 13a, energia de despicare Rabi a modurilor polaritonice este de aproximativ
Q =100 meV, valoare apropiata de cele prezentate in studiile teoretice precedente [M. Zamfirescu
et al., Phys. Rev. B 65, 161205(R) (2002)]. De remarcat este faptul ca pentru alte materiale, de
exemplu cavitatile din GaAs, acest parametru este de numai 7 meV [H. Deng et al., Rev. Mod.
Phys. 82, 1489 (2010)], iar efectul este vizibil doar la temperaturi criogenice. Tn cazul ZnO,
observarea cuplajului tare la temperatura camerei este posibila datorita energiei de legatura mari
a excitonilor in ZnO, de 60 meV, fata de numai 4 meV la GaAs.

Tn ceea ce priveste cavitatea 3A/2, aceste efecte sunt mai putin vizibile, grosimea cu 30%
mai mare a stratului de ZnO fata de cavitatea A facand ca absorbtia luminii in stratul activ sa fie
mai mare, si ducand la reducerea considerabila a efectului de cuplaj in cavitate. De aici rezulta ca o
serie de parametri ai filmelor ce intra in componenta structurii multistrat sunt critici pentru
obtinerea efectului dorit.
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Concluzii finale

Desi in cadrul acestui proiect in mod initial fusese prevazuta doar realizarea de reflectori
Bragg, in final s-a reusit obtinerea prin PLD a unei microcavitati complete cu strat activ de ZnO si
reflectori Bragg de SiO,/TiO, avand o reflectivitate de peste 90%. Este de notat faptul ca ablatia
laser pulsata (PLD) s-a dovedit o tehnica viabila pentru realizarea unor structuri atat de complexe,
compuse din 15 straturi individuale depuse alternativ pe un substrat.

Caracterizarile spectroscopice au pus in evidenta anticrossing-ul modurilor polaritonice in
cavitatea din ZnO de grosime A, ceea ce este o dovada directa a cuplajului forte in microcavitatea
fabricata. Faptul ca acest cuplaj este vizibil doar Tn polarizare s este un rezultat inedit. Desi exista
raportari recente asupra cuplajului forte in microcavitatile semiconductoare pe baza de ZnO [Ying-
Yu Lai et al., Light: Science & Applications doi:10.1038/Isa.2013.32 (2013)], pana in acest moment
nu exista o confirmare experimentala a prezicerilor teoretice privind selectivitatea cuplajului forte
in functie de polarizare. Datorita importantei rezultatelor obtinute, cercetarile asupra structurilor
fabricate vor continua dincolo de obiectivele proiectului pentru a putea pregati viitoare colaborari
la nivel international.

Tn ceea ce priveste diseminarea rezultatelor, pe perioada deruldrii proiectului au fost
publicate 3 articole in reviste cotate ISI, au fost prezentate 4 postere la trei conferinte
internationale, iar o lucrare stiintifica cu ultimele rezultate este in curs de redactare, atingandu-se
astfel obiectivele proiectului.

Director de proiect,
Flavian STOKKER-CHEREGI
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