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Introduction générale

Il existe, dans les domaines spectraux du proche et moyen infrarouge 1 (NIR-MIR),
une forte demande de sources cohérentes. Que ce soit dans le domaine des télecom-
munications, de la spectroscopie ou de la détection des gaz, cette demande n'est pas
complètement satisfaite par les sources laser. Bien que celles-ci soient présentes sur
presque tout ce domaine de fréquences, elles ne sont souvent pas accordables, ou leur
plage d'émission spectrale est extrêmement reduite. Une autre catégorie de sources
cohérentes permet, grâce à des matériaux optiquement non-linéaires, de faire de la
conversion de fréquences à partir de sources existantes, et d'accéder ainsi à de nou-
veaux domaines de fréquences, avec une grande bande d'accordabilité. Ces sources
reposent sur des matériaux dont la susceptibilité électrique possède un terme quadra-
tique χ(2). Dans ces matériaux χ(2), l'interaction de deux champs E1 et E2 de fréquence
respective ω1 et ω2 produit une polarisation non-linéaire, P (2) = ε0χ

(2)E1E2, oscillant
aux fréquences somme et di�érence. Cette polarisation est à son tour à l'origine de
deux nouveaux champs de fréquence ω1 + ω2 et |ω1 − ω2|.

L'utilisation de matériaux non-linéaires permet par exemple de générer de la lumière
verte et bleue dans le niobate de lithium (LiNbO3) à partir d'une source infrarouge [1],
ou de fabriquer des sources accordables sur plusieurs microns grâce aux oscillateurs
paramétriques optiques (OPO). Toutefois, les OPO sont encombrants et mal adaptés à
des exploitations hors des laboratoires de recherche. Idéalement il faudrait disposer de
sources compactes, fonctionnant à température ambiante et accordables sur une large
bande spectrale. Suivant la marche de la réduction de la taille des dispositifs opto-
électroniques, la recherche en optique non-linéaire s'est orientée vers la conversion de
fréquences dans des dispositifs intégrés. Dans des guides d'ondes de quelques microns
carrés de section, on peut atteindre des densités de puissances optiques très élevées,

1. Ces gammes s'étendent de 0.8 à 20 µm environ.
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sans la limite imposée par la di�raction dans les milieux massifs et, par conséquent,
avec une e�cacité de conversion beaucoup plus élevée. En optique non-linéaire guidée,
deux matériaux tirent leur épingle du jeu : le LiNbO3, dont l'inconvénient est de ne
pas être transparent au-dela de 5 µm, et l'arséniure de gallium (GaAs), dont le χ(2) est
six fois plus grand que celui du LiNbO3, et dont la plage de transparence va de 0.9 à
17 µm, mais qui est optiquement isotrope.

Cette thèse porte sur la réalisation et la caractérisation d'une source paramétrique
guidée en GaAs. A partir d'un champ de pompe de longueur d'onde autour de 1 µm,
cette source permet la génération paramétrique entre 1.2 et 2.4 µm (bien que d'un
point de vue théorique elle pourrait émettre au-delà, le signal expérimente une forte
atténuation sur l'intervalle 2.5-4.2 µm, dont l'origine est attribuée à l'absorption de
l'AlOx) [2]. Plus spéci�quement, à partir de cette génération paramétrique, nous vi-
sons à la réalisation d'un OPO, dont la puissance beaucoup plus importante permettrait
de nombreuses applications. Une de ces applications, soutenue par les questions envi-
ronnementales actuelles, concernerait la détection de polluants aérosols qui possèdent
des pics d'absorption très fort dans le MIR.

La nature isotrope du GaAs nous conduit au problème de l'accord de phase que
l'on peut schématiser de la manière suivante. En raison de la dispersion des matériaux,
deux champs de fréquences di�érentes se propagent à des vitesses de phase di�érentes.
Au bout d'une certaine distance, appelée longueur de cohérence, l'amplitude du (des)
champ(s) généré(s) par interaction non-linéaire décroît au lieu de croître, car le proces-
sus de conversion de fréquence devient destructif. Un moyen de compenser la dispersion
est de faire appel à des matériaux biréfringents qui ont la particularité de posséder un
indice de réfraction di�érent selon l'orientation de la polarisation du champ. Malheu-
reusement, le GaAs n'est pas biréfringent et ne peut béné�cier de cette technique.

Toutefois, d'autres méthodes d'accord de phase sont disponibles. L'une d'elles, dite
quasi-accord de phase (QPM), se base sur l'inversion périodique du signe du χ(2) du
milieu de propagation pour remettre en phase la polarisation avec le champ à chaque
longueur de cohérence, et conserver ainsi une interaction constructive. Dans le cas des
guides d'ondes en GaAs, le QPM est di�cile à mettre en ÷uvre car il repose sur des
reprises d'épitaxie qui donnent lieu à des pertes optiques trop élevées.

En 1975, van der Ziel proposa une autre méthode d'accord de phase, basée sur la
biréfringence de forme [3]. Elle repose sur la croissance alternée de couches de deux
matériaux d'indices de réfraction di�érents. Un mode polarisé parallèlement (TE) ou
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perpendiculairement (TM) aux couches, expérimente alors un indice de réfraction e�ec-
tif di�érent en raison de conditions aux bords di�érentes. Cette technique est beaucoup
moins di�cile à mettre en ÷uvre que le QPM. Néanmoins, dans une structure où l'on
alterne des couches de GaAs et d'AlGaAs, la biréfringence créée ne compense pas to-
talement la dispersion si l'on souhaite travailler dans le NIR [3]. En particulier, il est
impossible d'accorder en phase une onde de pompe à 1 µm polarisée TM et un signal à
2 µm polarisé TE. Toutefois, au début des années 90 un groupe de l'Université d'Illinois
a découvert comment former un oxyde d'aluminium stable dans le temps [4,5]. De plus,
ce processus d'oxydation est sélectif car il permet de transformer les couches riches en
Al en un oxyde d'aluminium (AlOx), dont l'indice de réfraction est beaucoup plus faible
que celui de l'AlGaAs. Une équipe de Thomson CSF a alors repris l'idée de la biré-
fringence de forme et l'a appliquée à des guides d'ondes à base de GaAs dans lesquels
on insert des couches d'AlOx [6]. La biréfringence de la structure est ainsi ampli�ée
et arrive à compenser sa dispersion, même dans le NIR. La première démonstration
d'accord de phase dans des guides d'ondes GaAs/AlOx a alors été faite en 1997 [7]. Ces
dix dernières années de nombreuses expériences de mélange à trois ondes ont été réali-
sées dans ce type de structure par l'équipe Dispositifs Optiques Non-linéaires d'abord
au sein de Thomson CSF, puis du laboratoire Matériaux et Phénomènes Quantiques :
génération de di�érence de fréquences [7], génération de �uorescence paramétrique [8,9]
et génération de second harmonique [9, 10]. En particulier l'e�cacité du processus de
�uorescence paramétrique dans un guide de 3 mm de long a été estimée à 1.5×10−6 ce
qui, en comparaison avec les guides d'ondes LiNbO3 est trois fois plus grand pour un
guide sept fois plus court [11].

Malgré ces résultats encourageants, cette structure sou�re de pertes de propagation
importantes qui limitent ses perfomances. En 2002, des mesures de pertes ont montré
que les pertes étaient dues à de la di�usion dues aux imperfections des guides [12].
L'essentiel des pertes étant une conséquence de l'oxydation, les e�orts, au cours de
cette thèse, ont été tournés vers la recherche de leur origine au niveau microscopique.
En particulier nous avons souhaité véri�er si la rugosité des di�érentes interfaces de la
structure augmentait lors de l'étape d'oxydation. En ce sens, cette thèse s'est articulée
autour des équipes DON et MN2P du laboratoires MPQ ; la première ayant développé
la structure paramétrique guidée en GaAs et la seconde disposant de moyens et du
savoir-faire liés à la microscopie électronique en transmission, technique mise en ÷uvre
pour la caractérisation de cette rugosité. Nous avons aussi travaillé à la réduction des
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pertes de propagation via la recherche des conditions d'oxydation optimales. En�n nous
avons progressé vers la réalisation d'un oscillateur paramétrique optique intégré en ca-
ractérisant l'e�cacité de conversion non-linéaire de notre dispositif et en modélisant
di�érentes cavités résonnantes que nous avons ensuite fabriquées et testées.

Organisation du manuscript

Dans le chapitre 1 nous introduisons les concepts de base de l'optique non-linéaire.
Le problème de l'accord de phase y est souligné et di�érentes méthodes pour le résoudre
sont présentées. Dans le cas des guides d'ondes non-linéaires à base de GaAs, nous mon-
trons que l'accord de phase par biréfringence de forme est la solution la plus e�cace
et la plus simple à mettre en ÷uvre, mais qu'elle doit recourir à l'utilisation de l'AlOx
pour une émission dans le NIR-MIR.

Le chapitre 2 est consacré à la conception et la fabrication de guides d'ondes à
biréfringence de forme. Nous présentons les contraintes liées à la présence d'AlOx, dont
il faut tenir compte pour concevoir un OPO pompé à une pompe de longueur d'onde
autour de 1 µm, permettant la génération sur une large bande spectrale située dans le
NIR-MIR. Nous exposons ensuite les di�érentes étapes technologiques nécessaires à la
réalisation des guides d'ondes GaAs/AlOx en insistant sur les propriétés de l'AlOx.

Partant de l'hypothèse que l'étape d'oxydation, indispensable à l'accord de phase
par biréfringence de forme, était susceptible de détériorer les interfaces du c÷ur des
guides d'ondes, et par conséquent être à l'origine des pertes optiques, nous avons ef-
fectué un travail poussé de caractérisation des interfaces. Le chapitre 3 est consacré
à cette étude qui a été réalisée par microscopie électronique en transmission (MET).
Après avoir résumé le mode de fonctionnement d'un MET et ses di�érents modes
d'acquisition de données, nous présentons les résultats d'une étude comparative que
nous avons faite pour identi�er la méthode de préparation de lames minces la mieux
adaptée à nos guides d'ondes. Ensuite nous exposons les résultats de nos di�érentes
caractérisations par MET. Ils portent sur la quanti�cation de la rugosité des interfaces
avant et après oxydation, mais aussi sur l'identi�cation des modi�cations chimiques
des couches de GaAs et d'AlGaAs voisines des couches d'AlOx. Une caractérisation
des e�ets de l'oxydation montre de plus que l'AlOx formé n'est pas homogène mais
qu'il est constitué de grains polycristallins entourés d'oxyde amorphe, possiblement à



Introduction générale 5

l'origine de di�usion supplémentaire.
En�n, dans le chapitre 4 nous nous focalisons sur les propriétés optiques de nos

guides d'ondes. Tout d'abord, nous présentons les résultats de calculs des pertes de
propagation basés sur les données expérimentales du chapitre 3, et con�rmons que les
pertes sont essentiellement dues à la rugosité des interfaces GaAs/AlOx. Nous expo-
sons ensuite les résultats de la première mesure d'ampli�cation paramétrique dans des
guides d'ondes GaAs/AlOx. Cette mesure nous a permis de caractériser avec précision
le coe�cient de gain paramétrique de nos guides, paramètre important pour la réalisa-
tion d'une cavité résonnante. Un autre paramètre important pour la réalisation d'une
telle cavité est le coe�cient de pertes de propagation dans celle-ci. Nous avons donc
recherché les conditions d'oxydation minimisant les pertes, en faisant des mesures de
pertes systématiques dont nous présentons les résultats. Finalement, en tenant compte
de ces éléments, basés à la fois sur une étude des matériaux et sur des caractérisations
optiques, nous avons modélisé plusieurs cavités résonnantes dans le but de fabriquer le
premier OPO intégré à base de GaAs.
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Chapitre 1

Optique non linéaire en guide d'ondes

Ce chapitre a pour but de présenter les concepts de base de l'optique non-linéaire né-
cessaires à la compréhension du fonctionnement de notre source guidée en GaAs/AlOx.
Dans une première partie nous expliquons l'origine de la non-linéarité optique, puis pré-
sentons les processus les plus courants lors de mélanges à trois ondes. Nous présentons
ensuite le cas des guides d'ondes non-linéaires puis soulignons le problème de l'accord
de phase et les di�érentes techniques pour l'obtenir.

1.1 Concepts fondamentaux d'optique non-linéaire

1.1.1 Origine de la non-linéarité

Tout matériau peut être décrit comme un ensemble de particules chargées. L'ap-
plication d'un champ électrique tend à déplacer ces particules : les particules chargées
positivement dans le sens du champ électrique, celles chargées négativement dans le
sens opposé. Dans le cas des matériaux diélectriques, ces particules sont fortement liées
mais conservent une certaine élasticité qui se traduit par un déplacement transitoire
des charges par rapport à leur position d'origine. Dans un modèle classique, les noyaux
étant beaucoup plus lourds que les électrons, on peut considérer avec une bonne ap-
proximation que seuls ces derniers se déplacent. Ces légers déplacements sont à l'origine
de l'apparition de moments dipolaires dont la moyenne se traduit, à l'échelle macrosco-
pique, par une polarisation du milieu. Cette polarisation induit elle-même un champ
électrique qui se superpose au champ initial. Si le champ appliqué oscille (si on éclaire
le matériau avec un laser par exemple) les électrons oscillent à la même fréquence for-
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mant un ensemble de dipôles oscillants. Dans les matériaux non magnétiques l'e�et du
champ magnétique est beaucoup plus faible et peut être négligé.

La position d'un électron de masse m et de charge -e sous l'e�et d'un champ élec-
trique E(t) est solution de l'équation :

∂2x

∂t2
+ Γ

∂x

∂t
+ ω2

rx+
(
ξ(2)x2 + ξ(3)x3 + . . .

)
=
−e
m
E(t) (1.1)

où ωr est la fréquence de résonance de l'électron et Γ/2 son taux d'amortissement.
Considérons dans un premier temps la réponse harmonique, en négligeant les termes

ξ(2)x2 + ξ(3)x3 + . . ., à une onde monochromatique de la forme :

E(t) =
1

2
{E0 exp(−iωt) + c.c.} (1.2)

où ω est la fréquence de l'onde et c.c. désigne le complexe conjugué.
En insérant 1.2 dans 1.1 et en considérant que | ∆ |=| ω−ωr |� ωr (approximation

quasi-résonnante), on obtient :

x(t) =
eE0

4mωr

exp(−iωt)
∆ + iΓ/2

+ c.c. (1.3)

La polarisation induite étant dé�nie par P = −Nex, avec N la densité de dipôles par
unité de volume, on note qu'elle varie comme le champ électrique. On reformule alors
la polarisation en faisant intervenir la susceptibilité électrique χ :

−→
P (t) = ε0χ

−→
E (t) (1.4)

avec ε0 la permittivité diélectrique du vide. Dans le cas simple d'un champ électrique
su�samment faible, χ = χ(1) et la réponse est linéaire. Toutefois, dès que l'amplitude
du champ devient importante (dans le cas d'un laser par exemple), l'écart à l'équilibre
des électrons est plus important et la force de rappel devient non linéaire. Les termes
anharmoniques ξ(2)x2 + ξ(3)x3 + . . . doivent alors être pris en compte dans la résolution
de l'équation 1.1. Comme l'illustre la �gure 1.1, si la réponse à un faible champ est
linéaire (a), ce n'est plus le cas pour un champ important (b), et une analyse spectrale
de la polarisation fait apparaître, en dehors d'une composante de fréquence ω, des
composantes de fréquence 2ω, 3ω, ... et une composante de fréquence nulle. Des champs
électriques de fréquences di�érentes de la fréquence du champ initial sont donc générés.

Il n'est plus possible de résoudre analytiquement l'équation du mouvement 1.1, mais
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Figure 1.1 � Illustration de la relation non-linéaire entre la polarisation P et

le champ électrique E. Pour un champ incident faible, P apparaît comme une

réponse linéaire de E à la fréquence ω. Pour un champ plus fort, P se déforme et

contient des harmoniques de ω.

dans la limite où les composantes anharmoniques sont petites devant la composante
harmonique on montre que la polarisation peut s'écrire sous la forme d'une série de
puissances de

−→
E :

−→
P (t) =

−→
P (L)︷ ︸︸ ︷

ε0χ
(1)(t) ·

−→
E (t)︸ ︷︷ ︸

−→
P (1)

+

−→
P (NL)︷ ︸︸ ︷

ε0χ
(2)(t) :

−→
E (t)2︸ ︷︷ ︸

−→
P (2)

+ ε0χ
(3)(t)

...
−→
E (t)3︸ ︷︷ ︸

−→
P (3)

+ . . . (1.5)

où χ(n) est un tenseur d'ordre (n+1) dé�nissant l'ordre nème de la susceptibilité dont la
structure est caractéristique de la symétrie du matériau. Dans cette expression, nous
avons isolé la partie linéaire

−→
P (L), la seule à s'exprimer dans le cas de faibles champs,

de la partie non-linéaire
−→
P (NL).

Considérons maintenant un milieu non-linéaire en interaction avec un champ élec-
trique

−→
E , résultant de la somme discrète d'ondes planes monochromatiques

−→
E n de
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vecteurs d'onde
−→
kn et de fréquences ωn :

−→
E (−→r , t) =

∑
n>0

−→
E n(−→r , t) =

∑
n>0

∑
i=x,y,z

1

2
Ei(ωn)−→ei exp

(
−iωnt+ i

−→
kn · −→r

)
+ c.c. (1.6)

où −→ei est le vecteur unitaire pointant dans la direction de l'espace i, et Ei(ωn) est l'am-
plitude de la composante de polarisation −→ei du champ électrique

−→
En

2. La non-linéarité
du matériau se manifeste par l'existence d'une polarisation, fonction non-linéaire du
champ électrique, qui admet un développement en puissances des composantes de ce
champ. La polarisation apparaît donc comme une somme de composantes de Fourier
spatiales et temporelles, et l'équation 1.5 devient :

−→
P (t) =

∑
m

∑
i=x,y,z

P
(p)
i (ωm)−→e i exp (−iωmt+ i−→κ m · −→r ) (1.7)

avec P (p)
i (ωm) la non-linéarité d'ordre p :

P
(p)
i (ωm) = ε0

∑
n1,...,np

∑
i=x,y,z

χ
(p)
i,i1,...,ip

(
−ωm;ωn1 , ..., ωnp

)
Ei1(ωn1)...Eip(ωnp) (1.8)

où la somme est limitée aux indices nj véri�ant :{
ωm =

∑p
j=1 ωnj

−→κ m =
∑p

j=1

−→
k nj

Les susceptibilités non-linéaires χ(p) possèdent une symétrie de permutation, de telle
sorte que l'expression 1.8 est inchangée pour toute permutation du type :{

nj ↔ nk

ij ↔ ik

et si l'on permute les indices associés aux coordonnées cartésiennes de la même façon
que l'on permute les fréquences des susceptibilités, on obtient une relation du type :

χ
(p)
i,...,ij ,...

(
−ωm;ωn1 , ..., ωnj

, ..., ωnp

)
= χ

(p)
ij ,...,i,...

(
−ωnj

;ωn1 , ..., ωm, ..., ωnp

)
(1.9)

Par ailleurs, loin de toute fréquence de résonance du matériau, les susceptibilités
non-linéaires sont indépendantes de la fréquence. D'après la symétrie de Kleinman [13],
elles deviennent invariantes par permutation des indices de coordonnées cartésiennes
sans changer les fréquences.

Maintenant que nous venons de voir l'origine de la non-linéarité des processus op-
tiques dans les matériaux, tournons-nous vers la recherche de l'expression des champs
électriques couplés dans ce type de processus.

2. A l'inverse du champ
−→
En qui est réel, Ei(ω) est une quantité complexe.
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1.1.2 Équation d'onde dans les milieux non-linéaires

A�n de décrire la propagation du champ électrique à travers le matériau, il est né-
cessaire de prendre en compte le couplage entre les ondes lumineuses et la polarisation
induite par ces champs. En absence de charges, l'équation d'onde, pour le champ élec-
trique dans un milieu diélectrique, isotrope et non magnétique, est issue des équations
de Maxwell où la polarisation joue le rôle d'un terme source :

∇2−→E =
1

c2

∂2−→E
∂t2

+
1

ε0c2

∂2−→P
∂t2

(1.10)

Pour les processus d'ordre 2 on peut réécrire la polarisation selon l'expression 1.5 :
−→
P =

ε0χ
(1)−→E +

−→
P (2) et l'on obtient :

∇2−→E =
ε

ε0c2

∂2−→E
∂t2

+
1

ε0c2

∂2−→P (2)

∂t2
(1.11)

où le terme ∂2−→P (2)

∂t2
prend en compte le transfert d'énergie entre les champs à di�érentes

fréquences, couplés par la non-linéarité.
Analysons ce processus en considérant trois ondes planes monochromatiques colinéaires
de fréquences ω1, ω2 et ω3 avec ω3 = ω1 +ω2 (génération de fréquence somme (SFG)) :



−→
E 1(
−→
k , t) =

1

2
{E1(z)−→e 1 exp [i(k1z − ω1t)] + c.c.}

−→
E 2(
−→
k , t) =

1

2
{E2(z)−→e 2 exp [i(k2z − ω2t)] + c.c.}

−→
E 3(
−→
k , t) =

1

2
{E3(z)−→e 3 exp [i(k3z − ω3t)] + c.c.}

(1.12)

Les trois ondes échangeant de l'énergie au cours de la propagation selon z, nous avons,
par rapport à l'équation 1.6, introduit la dépendance en z de leur amplitude. On peut
toutefois se placer dans l'approximation de la fonction enveloppe, c'est à dire considérer
que la variation de cette amplitude au cours de la propagation est très faible à l'échelle
de la longueur d'onde optique :∣∣∣∣d2Ei(z)

dz2

∣∣∣∣� ∣∣∣∣kidEi(z)

dz

∣∣∣∣ (1.13)

Dans le cas de la somme de fréquence, la projection de
−→
P (2) sur les axes i=1,2,3

donne :

P
(2)
i (ω3) =

ε0
2

∑
j,k

χ
(2)
ijk (−ω3;ω1, ω2)Ej(ω1)Ek(ω2) (1.14)
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En insérant les équations 1.12 et 1.14 dans 1.11, on obtient le système d'équations
couplées décrivant la variation de l'amplitude des champs dans le cas de la SFG [14] :

dE1

dz
= i

ω1deff
n1c

E∗2E3 exp (−i∆kz)

dE2

dz
= i

ω2deff
n2c

E3E
∗
1 exp (−i∆kz)

dE3

dz
= i

ω3deff
n3c

E1E2 exp (i∆kz)

(1.15)

où ni = n(ωi), ∆k = k3 − k2 − k1 est le désaccord de phase entre les trois ondes, et
deff est le coe�cient non-linéaire e�ectif donné par :

deff =
1

2
−→e 3. χ

(2) (−ω3;ω1, ω2) : −→e 1
−→e 2 (1.16)

Si l'on s'intéresse maintenant au cas de la génération de fréquence di�érence (DFG),
où l'on a ω3 = ω1 − ω2, la projection de

−→
P (2) sur les axes i=1,2,3 donne :

P
(2)
i (ω3) =

ε0
2

∑
j,k

χ
(2)
ijk (−ω3;ω1,−ω2)Ej(ω1)E∗k(ω2) (1.17)

et l'on obtient le système d'équations couplées pour la DFG :

dE1

dz
= i

ω1deff
n1c

E2E3 exp (i∆kz)

dE2

dz
= i

ω2deff
n2c

E∗3E1 exp (−i∆kz)

dE3

dz
= i

ω3deff
n3c

E1E
∗
2 exp (−i∆kz)

(1.18)

où le désaccord de phase vaut cette fois ∆k = k1 − k2 − k3.
Maintenant que nous disposons des systèmes d'équations couplées pour les processus

de SFG et de DFG, nous allons les résoudre.

1.1.3 L'exemple de la génération de second harmonique

On s'intéresse à un milieu non-linéaire de longueur L, caractérisé par une suscepti-
bilité du second ordre χ(2), auquel on applique une onde plane intense, que l'on appelle
pompe, de fréquence ω1 = ω2 = ω et d'amplitude E(ω) se propageant selon l'axe Oz.
Le champ électrique présent initialement est donc de la forme :

E(z, t) =
1

2
{E(ω) exp [i (kωz − ωt)] + c.c.} (1.19)
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où kω = n(ω)ω/c est le vecteur d'onde de la pompe dans le milieu non-linéaire d'indice
de réfraction n(ω) à la fréquence ω. Le milieu peut alors exhiber une polarisation non-
linéaire contenant deux composantes de Fourier : l'une de fréquence nulle, l'autre de
fréquence ω3 = 2ω,

P (2)(2ω) = ε0χ
(2) (−2ω;ω, ω)E(ω)2 (1.20)

Cette polarisation rayonne à son tour une onde lumineuse, à la fréquence double de
celle de la pompe, à l'origine de la génération de second harmonique.

Pour la SHG de type I 3, dans le cadre de l'approximation de l'enveloppe lentement
variable et de la symétrie de Kleinman [15], le système d'équations couplées devient :

dEω(z)

dz
= i

ω

nωc
deffE

∗
ω(z)E2ω(z) exp (−i∆kz)

dE2ω(z)

dz
= i

ω

n2ωc
deffE

2
ω(z) exp (i∆kz)

(1.21)

où Ea×ω(z) ≡ E(z, a × ω), ∆k = k2ω − 2kω est le désaccord de phase, et deff =
1
2
−→e 3·χ(2)(−2ω;ω, ω) : −→e 1

−→e 2 est le coe�cient non-linéaire e�ectif. Si l'on considère
que l'amplitude de la pompe ne varie pas au cours de la propagation, la puissance
du second harmonique, P2ω(L), après une distance L, est générée avec l'e�cacité de
conversion :

η =
P2ω(L)

Pω(0)
= η0 sinc2

(
∆kL

2

)
(1.22)

où η0 est donné par :

η0 =
8π2d2

effL
2Pω/A

n2
ωn2ωcε0λ2

ω

(1.23)

avec A, l'aire du faisceau de pompe.
Comme on peut le remarquer dans l'expression 1.22, l'e�cacité de conversion de

la génération de second harmonique varie avec le sinc2 du désaccord de phase entre la

3. L'accord de phase peut être obtenu selon deux schémas distincts dits de type I ou de type II

et caractérisés par la polarisation des di�érentes champs électriques en interaction. Si l'on considère

les champs E1(ω1), E2(ω2) et E3(ω3) tels que ω3 = 2ω1 = 2ω2 (SHG) ou ω3 = ω1 + ω2 (SFG) ou

ω3 = ω1−ω2 (DFG) alors, dans le cas de l'accord de phase de type I, E1 et E2 ont la même polarisation

alors que dans le cas d'accord de phase de type II leur polarisations sont orthogonales.
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a) b)

Figure 1.2 � a) E�ets du désaccord de phase entre la pompe et le second har-

monique. b) E�cacité normalisée au cours de la propagation (d'après [16]).

pompe et le second harmonique. La �gure 1.2a illustre l'importance d'un bon accord
de phase entre les deux champs. Au cours de la propagation, l'impact du désaccord de
phase est très sévère, comme on peut le voir sur la �gure 1.2b. À l'entrée du milieu
non-linéaire, une partie de l'énergie de pompe est transférée au second harmonique.
Toutefois, les deux ondes ayant des vitesses de phase di�érentes, le transfert d'énergie
devient moins e�cace au cours de la propagation et après une distance Lc = π/∆k,
appelée longueur de cohérence, l'énergie est transférée du second harmonique vers la
pompe. En raison de la dispersion, la condition d'accord de phase dans les milieux
optiques n'est, en général, pas satisfaite. Il existe di�érentes techniques pour obtenir
l'accord de phase, que l'on présentera en section 1.3.

1.1.4 Autres interactions

Parmi les autres processus d'interactions du second ordre, nous pouvons mentionner
ceux intervenant lorsque qu'un matériau non-linéaire est éclairé par deux faisceaux
monochromatiques de fréquences ω1 et ω2, colinéaires et de même polarisation. Dans
ce cas le champ total dans le matériau peut s'écrire :

E(z, t) =
1

2
{E1 exp [i (k1z − ω1t)] + E2 exp [i (k2z − ω2t)] + c.c.} (1.24)

où ki = niωi/c est le vecteur d'onde du faisceau à la fréquence ωi, dont l'indice optique
est ni (i=1 ou 2). Peuvent alors intervenir :
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� le doublage de fréquence décrit précédemment : ω = 2ωi et χ(2) de la forme
χ(2) (−2ωi;ωi, ωi) avec i=1 ou 2,

� la somme de fréquences : ω = ω1 + ω2 et χ(2) (−ω1 − ω2;ω1, ω2),
� la di�érence de fréquences : ω = ω1 − ω2 et χ(2) (−ω1 + ω2;ω1,−ω2).

Figure 1.3 � Transitions virtuelles dans un système à deux niveaux : a) transmis-

sion, b) SFG, c) DFG (un photon incident de fréquence ω2 provoque l'émission

d'un autre photon à la même fréquence) ou �uorescence paramétrique (un photon

de fréquence ω2 est émis spontanément).

Bien que les équations couplées fournissent une bonne description des processus du
second ordre, le caractère formel de cette approche illustre peu leur contenu physique.
Une description quantique de ces phénomènes, très parlante, s'appuie sur le concept
de transition virtuelle et d'états intermédiaires introduits par Shen [17]. Contrairement
aux transitions réelles, comme l'émission stimulée, l'émission spontanée ou l'absorption,
qui font intervenir une interaction résonnante du champ électrique avec le milieu, les
transitions virtuelles ont lieu entre des niveaux d'énergie aux temps de vie ultracourts,
où la densité d'état est nulle. La �gure 1.3 montre quatre exemples de processus faisant
intervenir des transitions virtuelles :

� Un photon de fréquence ω, avec h̄ω < E2−E1, excite le système dans un état qui
n'est pas un état propre et est réémis aussitôt. Le temps de vie du niveau virtuel,
très court mais non nul, est à l'origine du ralentissement de la lumière dans un
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milieu matériel 4 (�gure 1.3a).
� Dans le cas de la somme de fréquence (�gure 1.3b), un premier photon d'énergie
h̄ω1 excite le système dans un premier niveau virtuel, puis un second photon
d'énergie h̄ω2 excite le système vers un second niveau virtuel. Lors du retour à
l'équilibre, un photon de fréquence ω3 = ω1 +ω2 est émis 5. Dans le cas particulier
où deux photons de même fréquence ω excitent le système vers un niveau virtuel,
le photon émis possède une fréquence double de celle de ces photons, soit 2ω :
c'est le phénomène de génération de second harmonique.

� Dans le cas de la di�érence de fréquence (�gure 1.3c), après l'absorption d'un
photon de fréquence ω1, un second photon de fréquence ω2 < ω1 induit l'émis-
sion d'un photon de même fréquence en faisant redescendre le système vers un
niveau virtuel plus bas, puis un troisième photon de fréquence ω3 = ω1 − ω2 est
émis lors du retour du système vers le niveau fondamental. On remarque que
cette interaction est à la fois une génération de fréquence et un phénomène d'am-
pli�cation. Dans le cas où le champ E(ω3) est initialement nul, on appele les
champs aux fréquences ω1, ω2 et ω3, faisceau pompe, signal et complémentaire,
respectivement.

� Il est aussi possible d'obtenir une paire de photons signal et complémentaire en
l'absence de faisceau source à la fréquence ω2 (�gure 1.3c). Ce phénomène qui ne
peut être décrit de façon classique, est appelé �uorescence paramétrique (PF) et
découle de l'interaction de la pompe avec le bruit quantique via la non-linéarité
de second ordre.

Somme et di�érence de fréquence

Il est possible d'évaluer l'e�cacité de conversion des processus de SFG et DFG si
l'on néglige la variation d'amplitude des deux ondes incidentes au cours de la propa-
gation (faible e�cacité de conversion). Pour cela on intègre tout d'abord les systèmes
d'équations couplées 1.14 et 1.17 le long de la propagation. Après la propagation sur
une longueur L dans le milieu non-linéaire, l'amplitude du champ E3 produit par SFG

4. Macroscopiquement, ce retard est associé à l'indice de réfraction du matériau dans le cadre de

l'électrodynamique classique.
5. Seuls des �ux de photons su�samment intenses permettent à la seconde transition d'avoir lieu

dans le temps de vie du premier niveau virtuel.
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vaut :

|E3|2 =

(
ω3deff
cn3

)2

|E1|2|E2|2L2 sinc2

(
∆kL

2

)
(1.25)

L'e�cacité de conversion η s'obtient en intégrant les intensités Ii = 2ε0nic|Ei|2 sur la
section A des trois faisceaux :

η =
P3

P1P2

= ηnormL
2 sinc2

(
∆kL

2

) [
W−1

]
(1.26)

où Pi est la puissance à la fréquence ωi, et ηnorm est l'e�cacité de conversion à l'accord
de phase ∆k = 0, normalisée à la longueur d'interaction :

ηnorm =
1

A
8π2d2

eff

n1n2n3cε0λ2
3

[
W−1cm−2

]
(1.27)

avec λ3 = 2πc/ω3. De la même façon, on obtient une expression similaire de l'e�cacité
de conversion du processus de DFG.

Ampli�cation et �uorescence paramétrique

Lorsqu'une onde de pompe intense de fréquence ωp et une onde de signal de fré-
quence ωs < ωp traversent un milieu non-linéaire, il y a ampli�cation du signal et
génération d'une onde complémentaire. Toutefois, la recherche des solutions du sys-
tème d'équations couplées 1.18 se fait en posant des conditions initiales di�érentes de
celles de la DFG, à savoir :

Ec(0) = 0

|Ep(0)| ≈ |Ep(z)|
|Es(0)| � |Ep(0)|

(1.28)

Après une interaction sur une distance L, on obtient pour les champs signal et com-
plémentaire :{

|Es(L)|2 = |Es(0)|2 cosh2 (gL)

|Ec(L)|2 = |Es(0)|2 sinh2 (gL)
(1.29)

où g est le coe�cient de gain paramétrique dé�ni comme suit :

(gL)2 =
Pp

2npA
16π2d2

effL

ε0cnsncλsλc
(1.30)
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Il est courant de réexprimer ce coe�cient en fonction d'un facteur de dégénérescence,
δ, dé�ni comme suit :

ωs =
1

2
ωp(1 + δ)

ωc =
1

2
ωp(1− δ)

En dé�nissant λ0 = 2λp, la longueur d'onde du signal et du complémentaire à la
dégénérescence, et n0 = n(λ0) ≈ ns ≈ nc on obtient l'expression suivante pour le
coe�cient de gain paramétrique :

(gL)2 =
Pp

2npA
16π2d2

effL
2

ε0cn2
0λ

2
0

(1− δ2) (1.31)

Ce coe�cient est maximum à la dégénérescence (δ = 0), et diminue à mesure que l'on
s'en éloigne (δ → 1). On exprime l'ampli�cation du signal à travers le gain paramétrique
G, dé�ni en fonction du désaccord de phase par [16] :

Ps(L)

Ps(0)
= 1 +G = 1 + (gL)2 sinh2 (

√
(gL)2 − (∆kL/2)2)

(gL)2 − (∆kL/2)2
(1.32)

Dans la plupart des cas, on peut se placer dans le régime de faible gain où (gL)2 �
(∆kL/2)2, et l'on réexprime G comme :

G ' (gL)2 sinc2

(
∆kL

2

)
(1.33)

A l'accord de phase parfait (∆k = 0), G ' (gL)2. En�n, on relie la puissance du
complémentaire généré au gain paramétrique à travers l'expression :

Pc(L)

Ps(0)
=
ωc
ωs
G (1.34)

Il existe aussi un processus, appelé �uorescence paramétrique, au cours duquel un
photon pompe de fréquence ωp est spontanément converti en une paire de photons
d'énergie plus faible. La fréquence ωs du photon signal et ωc du photon complémen-
taire doivent respecter la conservation de l'énergie, d'où ωp = ωs + ωc. Ce phénomène
est un e�et strictement quantique, prédit dès 1961 [18], mais que l'on traite de ma-
nière semi-classique en assimilant la pompe à un champ classique 6 et en quanti�ant

6. Ceci est possible en tenant compte que la pompe est un champ intense, contenant donc un très

grand nombre de photons.
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les champs signal et complémentaire [17,19].
On interprète ce phénomène par l'existence de la �uctuation du vide que l'on peut

assimiler à la présence d'un demi photon dans chacun des modes signal et complémen-
taire ou d'un photon dans l'un de ces deux modes. Au voisinage de chaque fréquence
ωs (respectivement ωc 7) il existe un nombre �ni de modes de bruit quantique agissant
comme signal d'entrée �e�ective� de signal (resp. de complémentaire). Ces modes in-
teragissent avec la pompe, donnant lieu à de la �uorescence paramétrique pouvant être
perçue comme une génération d'un signal et d'un complémentaire (à travers la DFG)
et d'une ampli�cation du signal (resp. du complémentaire) (à travers l'ampli�cation
paramétrique à la fréquence ωs (resp. ωc)). On détermine la puissance du signal d'entrée
de l'expression 1.34, pour des fréquences comprises dans une bande δωs, en plaçant un
quantum d'énergie dans chaque mode inclus dans cette bande, divisé par le temps de
transition τ , et l'on obtient :

dPs(0) = h̄ωs
∆Ns

τ
=
h̄ωs
2π

dωs (1.35)

avec ∆Ns = ns∆ωsL/2πc et τ = nsL/c [20, 21]. On obtient, dans le régime de faible
gain, la puissance de sortie du complémentaire, en intégrant dPc à l'aide des expres-
sions 1.33 et 1.34 :

Pc(L) = (gL)2 ωc
2π

∫ +∞

−∞
sinc2

(
∆kL

2

)
dωs (1.36)

Cette dernière expression, proportionnelle à la puissance de pompe, est strictement la
même (en inversant les indices s et c) si l'on considère le bruit quantique comme un
complémentaire �e�ectif�.

1.1.5 L'oscillation paramétrique optique

Le gain d'ampli�cation paramétrique est souvent faible, même pour de fortes inten-
sités de pompe. Une manière d'augmenter ce gain est de placer un milieu non-linéaire
dans un résonateur constitué, par exemple, de deux miroirs. Ce faisant, si le gain para-
métrique compense les pertes optiques du dispositif, il y a oscillation du signal. Dans un
tel dispositif, appelé oscillateur paramétrique optique (OPO), signal et complémentaire
sont créés par �uorescence paramétrique, et leurs puissances augmentent rapidement

7. en raison de la symétrie du processus
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lorsque le seuil d'oscillation est dépassé. Les champs doivent toujours respecter la condi-
tion d'accord de phase : conservation du moment et de l'énergie. Pour une propagation
colinéaire des trois champs cela implique

ωp[n(ωp)− n(ωp − ωs)] = ωs[n(ωs)− n(ωp − ωs)] (1.37)

Il est donc possible d'accorder la longueur d'onde d'un OPO, en contrôlant les
indices de réfraction. Cela peut se faire, par exemple, en modi�ant la température
d'accord de phase ou la longueur d'onde de la pompe. Puisque les longueurs d'onde du
signal et du complémentaire ne dépendent pas d'une résonance du milieu non-linéaire
mais de la conservation de l'énergie et du moment, un OPO peut émettre sur une très
large bande spectrale, limitée le plus souvent par la bande de ré�ectivité des miroirs,
ou la transparence du milieu. La largeur spectrale du signal et du complémentaire est
contrôlée par la bande du gain paramétrique, la largeur spectrale de la pompe, l'inter-
valle spectral libre (ISL) et la �nesse (F ) de la cavité 8.

Ce dispositif existe sous di�érentes con�gurations, parmi lesquelles on trouve l'OPO
simplement résonnant (SROPO) et l'OPO doublement résonnant (DROPO). Nous les
avons schématisées sur la �gure 1.4. Dans le cas du SROPO, la ré�ectivité des miroirs
d'entrée et de sortie est quasi-nulle pour la pompe et le complémentaire (Rp ≈ Rc ≈ 0)
mais est très élevée pour le signal (Rs ≈ 1). Dans le cas du DROPO, la ré�ectivité est
aussi très élevée pour le complémentaire (Rc ≈ 1) 9.

L'OPO peut être assimilé à un laser dans lequel les émissions spontanée et stimulée
sont remplacées par la �uorescence paramétrique et l'ampli�cation paramétrique res-
pectivement. Le gain au seuil gth est atteint lorsque le signal et le complémentaire sont
tous deux résonnants, et que l'accord de phase est respecté (∆k = 0). En égalisant le
gain sur un aller et les pertes sur un aller/retour on montre que le gain au seuil, dans
un SROPO de longueur L, et dans le régime faible gain, vaut :

(gthL)2 ' 2[1−Rs exp(−αsL)] (1.38)

8. L'ISL d'une cavité de longueur L est l'écart en fréquence entre deux modes longitudinaux suc-

cessifs, et est dé�ni par ISL = c/2nL. La �nesse est dé�nie en fonction de la largeur spectrale de ces

modes ∆ω : F = ISL/∆ω
9. Contrairement aux lasers, le gain est unidirectionnel puisque l'accord de phase impose la conser-

vation du moment. Le signal et le complémentaire sont ampli�és uniquement dans la direction de

propagation de la pompe. Il existe toutefois des con�gurations, dites à double passage (de la pompe),

où le miroir de sortie ré�échit une partie de la pompe pour permettre l'ampli�cation à l'aller et au

retour.
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Figure 1.4 � Schématisation d'un OPO simplement (a) et doublement (b) réson-

nant.

où αs désigne les pertes associées au signal. De la même façon on trouve pour le gain
au seuil dans un DROPO une valeur plus faible que dans un SROPO, en raison d'une
ré�exion du signal et du complémentaire :

(gthL)2 ' [1−Rs exp(−αsL)][1−Rc exp(−αcL)] (1.39)

où αc désigne les pertes associées au complémentaire.
Dans la bande de gain paramétrique, les fréquences accessibles par le signal et le

complémentaire correspondent à celles des modes longitudinaux de la cavité : ωs,c =

ms,cπc/Ls,c où ms, c est un entier et Ls,c est la longueur optique à la fréquence ωs,c.
Les modes qui oscillent doivent respecter la conservation de l'énergie (ωp = ωs + ωc)
tout en minimisant le désaccord de phase (∆k = kp − ks − kc) et donc en expérimen-
tant le gain maximum. L'ensemble des fréquences possibles d'émission constitue une
contrainte plus forte pour les DROPOs (deux conditions) que pour les SROPOs (une
seule condition). Ceci provoque une plus grande instabilité des DROPOs par rapport
au SROPOs. En e�et, un changement de la longueur de la cavité, induit par une varia-
tion de température ou des vibrations acoustiques par exemple, décale les fréquences
de résonance de la cavité (elles s'éloignent ou se rapprochent). Puisque ce décalage se
fait de la même façon pour le signal et le complémentaire, la conservation de l'énergie
n'est plus respectée. Toutefois, comme le montre la �gure 1.5, il existe d'autres modes
de cavité qui peuvent satisfaire à cette règle. Ainsi, avec une �uctuation de la longueur
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Figure 1.5 � Instabilités dans un DROPO : les modes longitudinaux de la ca-

vité de fréquences ωs et ωc minimisent le désaccord de phase. Si la cavité est

instable (modi�cation des longueurs optiques), il peut y avoir des sauts de modes

de sorte que la paire signal/complémentaire de fréquence ω′s et ω′c minimise le

seuil d'oscillation paramétrique. (illustration d'après [16]).

de la cavité, de nouveaux modes oscillant dans l'OPO, parfois éloignés des modes de
départ, apparaîssent et béné�cient d'un gain maximum. Pour cette raison, le SROPO
est souvent préféré au DROPO, malgré un gain de seuil plus élevé.

1.2 Interactions non-linéaires en guides d'ondes

Nous avons vu précédemment que deux conditions doivent être satisfaites pour
obtenir une conversion de fréquence e�cace. Tout d'abord, les intensités mises en jeu
doivent être importantes, ce qui peut s'obtenir en focalisant fortement un faisceau
laser. Ensuite l'interaction doit se faire sur une longue distance, ce que l'on peut faire
en collimatant ce même faisceau. On voit donc que les milieux massifs ne sont pas
les meilleurs supports, puisqu'on n'y peut satisfaire les deux critères à la fois. Dans
les guides d'ondes optiques, en revanche, les modes interagissant peuvent être très
fortement con�nés, et se propager sur de grandes distances, ce qui en fait de bons
supports pour l'optique non-linéaire [22,23]. Nous présentons dans cette partie les gui-
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Figure 1.6 � Représentation schématique d'un guide d'ondes : dans la direction

verticale le con�nement est assuré par la présence de couches con�nantes dont

l'indice de réfraction, ng, est plus faible que l'indice du c÷ur, nc ; latéralement

c'est la présence de l'air, n = 1 < nc qui assure le con�nement.

des d'ondes semi-conducteurs et les changements concernant les résultats entrevus en
section 1.1

1.2.1 Structures semi-conductrices guidantes

Les guides d'ondes optiques sont des structures permettant le con�nement de modes
électromagnétiques dans les dimensions transverses, et leur propagation dans la direc-
tion longitudinale. Ceci est possible si, comme schématisé sur la �gure 1.6, une couche
guidante, d'indice ng et d'épaisseur de l'ordre de la longueur d'onde, est entourée par
deux couches con�nantes d'indice nc < ng. La lumière est con�née dans la couche d'in-
dice le plus grand grâce au phénomène de ré�exion totale interne. Sa propagation le
long du guide est caractérisée par un indice �e�ectif�, neff , de sorte que nc < neff < ng.
Dans la direction latérale, le con�nement est assuré par une variation de l'indice, qui
peut être réalisée en gravant un ruban. Le guide peut être vu comme la juxtaposition
de trois régions d'épaisseur di�érente. Selon la profondeur de gravure, le mode perçoit
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une perturbation de l'indice (auquel cas on peut traiter le problème de propagation de
l'onde de façon 1D) ou bien la di�érence d'indice est importante et un traitement du
problème à 2 dimensions s'impose.

Les modes se propageant, dits modes guidés, sont en nombre discret à une fré-
quence donnée [24]. Leur recherche passe par la résolution des équations de Maxwell
qui s'écrivent, dans le cas d'une onde monochromatique de fréquence ω dans le vide

∇×
−→
E = −iωµ

−→
H et ∇×

−→
H = iωε0n

2−→E

où n est l'indice de réfraction à la fréquence ω. Si l'on considère un guide plan symé-
trique composé d'une couche guidante d'indice ng, comprise entre x = −d et x = +d,
entourée par deux couches con�nantes d'indice nc < ng, n(x) vaut ng si |x| < d et nc
sinon. En combinant ces deux équations on obtient l'équation d'onde

∇2−→E + k2
0n

2−→E = 0

avec k0 = ω/c. Si l'onde se propage selon la direction z on peut l'écrire sous la forme

E(x, t) = Em(x) exp[i(βz − ωt)]

où β est la composante selon z du vecteur d'onde, aussi appelée constante de propa-
gation, et Em(x) sont les champs électriques associés aux modes guidés, avec m=0, 1,
2, ... L'équation d'onde s'écrit alors[

d2

dx2
+ k2

0n
2 − β2

]
−→
Em(x) = 0

Cette dernière équation est une équation aux valeurs propres β. Les solutions se classent
en modes TE ou TM, selon que le champ électrique ou magnétique est orthogonal à la
direction de propagation :

−−→eTE = ey
−→y0

−−→
hTE = hx

−→x0 + hz
−→z0

−−→eTM = ex
−→x0 + ez

−→z0

−−→
hTM = hy

−→y0

(1.40)

Chaque mode est caractérisé par :
� un indice e�ectif qui détermine sa vitesse de phase.
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� une distribution spatiale transverse φm(x) présentant m zeros le long de l'axe Ox.
Dans un guide ruban, le champ associé à un mode guidé 2D peut s'exprimer de la façon
suivante :

E(x, y, t) = E0φm,n(x, y) exp [i(βz − ωt)] (1.41)

où β = neffω/c est la constante de propagation du mode, E0 est l'amplitude com-
plexe et φm,n(x, y) est la distribution modale du champ pour laquelle on applique la
normalisation suivante :∫

φ2
m,n(x, y)dxdy = 1 (1.42)

Prenons maintenant en considération des guides GaAs/AlxGa1−xAs que l'on fait
croître par épitaxie sur des substrats de GaAs. La croissance permet de varier la concen-
tration en Al de x = 0 à x = 1. On voit sur la �gure 1.7 que l'on peut faire varier l'indice
de réfraction de chacune des couches constituant les guides, et ainsi �nement dé�nir
l'indice e�ectif des modes guidés. La ligne verticale représente le seuil d'absorption du
GaAs : au-delà de l'énergie de la bande interdite le matériau devient absorbant. Notons
aussi que le substrat étant en GaAs, matériau ayant l'indice de réfraction le plus fort,
les modes sont susceptibles de fuir vers le substrat. Pour éviter ce désagrément il faut
insérer une couche con�nante su�samment épaisse pour bien repousser le mode dans
le c÷ur guidant (voir �gure 1.8).

1.2.2 Conversion de fréquence en guide d'ondes

Par rapport au traitement en ondes planes, e�ectué en section 1.1.2, la recherche
des expressions de l'e�cacité de conversion normalisée prend en compte la distribution
spatiale des modes interagissant. Considérons trois modes décrits par l'expression 1.41,
pour lesquels on admet que E0 est une fonction lentement variable au cours de la
propagation selon (Oz ). Le recouvrement spatial des distributions φ1(x, y), φ2(x, y) et
φ3(x, y), et du coe�cient non-linéaire deff (x, y), s'exprime via l'intégrale de recouvre-
ment non-linéaire :

Γ =

∫
deff (x, y)φ1(x, y)φ2(x, y)φ3(x, y)dxdy (1.43)

La résolution du système d'équations couplées 1.15 pour la SFG (avec ω3 = ω1 + ω2)
ou 1.18 pour la DFG (avec ω3 = ω1−ω2), en multipliant chaque expression par Γ/deff ,
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Figure 1.7 � Dispersion de l'alliage AlxGa1−xAs en fonction de x (d'après M. A.

Afromowitz [25]).
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Figure 1.8 � Fuite d'un mode TE0 vers le substrat dans une structure GaAs/e

Al0.7Ga0.3As/1 µm GaAs/1 µm Al0.7Ga0.3As à λ=2 µm. Si e=e1=1 µm le mode

est bien con�né (a) mais si e=e2=0.5 µm le mode fuit vers le substrat (b).
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conduit à une nouvelle expression de l'e�cacité de conversion normalisée :

ηnorm =
8π2

n1n2n3cε0λ2
3

|Γ|2 (1.44)

La comparaison des expressions 1.44 et 1.27 permet de dé�nir l'aire e�ective Aeff
qui permet d'utiliser l'expression de l'e�cacité de conversion dans l'approximation des
ondes planes dans le cas de l'optique guidée :

Aeff =

∣∣∣∣dmaxΓ

∣∣∣∣2 (1.45)

où dmax correspond à la valeur maximale que peut prendre deff (x, z) dans le guide
d'ondes.

1.3 Techniques d'accord de phase

Nous avons vu en sections 1.1.3 et 1.1.4 que l'e�cacité de conversion des di�érents
processus non-linéaires dépend du désaccord de phase ∆k entre les ondes impliquées. À
l'inverse de la conservation de l'énergie, la condition d'accord de phase ne se réalise pas
automatiquement. Pour illustrer ce phénomène, écrivons la relation de conservation
du moment dans le cas de la SHG et voyons son implication sur l'indice des modes
fondamental et de second harmonique :

2kω = k2ω ⇒ 2
ω

vφ(ω)
=

2ω

vφ(2ω)
⇒ 2n(ω)ω = n(2ω)2ω (1.46)

En raison de la dispersion chromatique des matériaux, les vitesses de phase des
ondes sont di�érentes puisque leurs fréquences di�èrent. Par ailleurs, dans les guides
d'ondes, la dispersion modale s'ajoute à la dispersion du matériau. Toute la di�culté est
donc d'égaliser les indices de réfraction de l'onde de pompe et du second harmonique.
Dans la suite nous présentons les solutions les plus courantes pour réaliser l'accord de
phase en guide d'ondes :

� accord de phase biréfringent, où l'on fait propager deux ondes selon deux polari-
sations di�érentes,

� accord de phase modal, où l'on fait propager deux ondes dans deux modes d'ordre
di�érent,

� quasi-accord de phase, où l'on compense périodiquement le déphasage entre le
mode fondamental et le second harmonique.
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1.3.1 Accord de phase par biréfringence

Dans les milieux biréfringents, l'indice de réfraction n'est pas unique et dépend des
directions de propagation et de polarisation de la lumière incidente. Si le milieu est
uniaxe il possède deux indices de réfractions principaux tandis qu'il en possède trois
s'il est biaxe. Attribué à Joseph Giordmaine et Paul Maker en 1962, l'accord de phase
par biréfringence repose donc sur le fait que deux ondes dont les polarisations sont
correctement orientées, expérimentent chacune un indice di�érent [26].

La �gure 1.9 illustre ce phénomène dans un milieu uniaxe : pour une certaine
polarisation ordinaire o de la lumière, l'onde voit un indice ordinaire no. En revanche,
si la lumière est polarisée selon une direction extraordinaire e, elle expérimente une
relation de dispersion di�érente et voit un indice extraordinaire ne. Dans cet exemple
le matériau non-linéaire est uniaxe négatif (ne − no < 0) et l'on peut satisfaire la
condition d'accord de phase si l'onde de pompe et le second harmonique sont polarisés
selon les axes ordinaire et extraordinaire respectivement, et que ne(2ω) = no(ω).
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Figure 1.9 � Accord de phase par biréfringence.
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1.3.2 Accord de phase modal

Dans les guides d'ondes l'accord de phase dépend des indices e�ectifs des modes
interagissant plutôt que de l'indice de réfraction du matériau. Il est alors possible de
dessiner des structures guidantes permettant de dé�nir �nement les fréquences d'accord
de phase. Par exemple on peut utiliser le fait que les modes d'ordres supérieurs ont
un indice plus faible, et accorder en phase TE0(ω) et TM2(2ω) pour la génération de
second harmonique : nTE0(ω) = nTM2(2ω).

Toutefois, l'e�cacité de conversion associée à ce type d'accord de phase est réduite
en raison du faible recouvrement non-linéaire des modes

∫
deffφ

∗
2ω(z)φ2

ω(z)dz. Si les
modes sont de symétries di�érentes leur recouvrement est nul (voir �gure 1.10). En
revanche, si les modes sont de même symétrie, les e�cacités de conversion sont non
nulles mais tout de même réduites par rapport au cas idéal d'une interaction entre deux
modes fondamentaux TE0 et TM0.

Bien qu'une optimisation du dessin du guide d'ondes permette d'augmenter de
manière importante le recouvrement non-linéaire [27], il est plus judicieux d'exploiter
l'interaction entre des modes fondamentaux.
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Figure 1.10 � Recouvrement entre modes selon leur symétrie : a) modes asymé-

triques, b) modes symétriques.
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1.3.3 Quasi-accord de phase

Dans le cas des matériaux optiquement isotropes, comme le GaAs, l'indice de ré-
fraction ne dépend pas de la polarisation de la lumière. Si le matériau non-linéaire est
peu ou pas biréfringent, on use parfois du quasi-accord de phase (QPM) 10, introduit
par Armstrong en 1962 [14]. Le QPM permet de compenser la di�érence des vitesses
de phase entre la polarisation non-linéaire et le champ généré évoquée en section 1.1.3.
Après une distance correspondant à la longueur de cohérence Lc, le transfert d'énergie,
qui se fait initialement entre la pompe et le champ généré, se fait entre le champ généré
et la pompe. En ajustant la phase de la polarisation chaque fois que les champs ont
parcouru une distance Lc il est possible de toujours transférer l'énergie de la pompe
vers le champ généré. Pour cela on retourne périodiquement les domaines χ(2) ce qui
a pour e�et de changer le signe de toutes les composantes du tenseur de susceptibi-
lité non-linéaire 11. On voit sur la �gure 1.11 que la puissance de la polarisation croît
continûment au cours de la traversée du cristal, avec toutefois une e�cacité de conver-
sion réduite d'un facteur (2/π)2 par rapport au cas d'accord de phase parfait 12. Le
désaccord de phase se réécrit alors sous la forme :

∆k = kp − ks − kc −K (1.47)

où K = 2mπ/Λ est le vecteur du réseau formé par le retournement périodique, de
période Λ, du signe du χ(2).

Ce principe a été expérimenté avec succès dans des dispositifs non-linéaires basés
sur l'utilisation de matériaux ferroélectriques ( [1, 28]), polymériques ( [29]) et semi-
conducteurs ( [30,31]).

Aujourd'hui, l'obtention du quasi-accord de phase dans le GaAs repose le plus sou-

10. Le QPM permet aussi dans certains matériaux, comme le LiNbO3 par exemple, d'exploiter un

coe�cient non-linéaire plus grand que celui accessible avec l'accord de phase par biréfringence.
11. Dans un QPM d'ordre m (m impaire) le retournement de la polarisation se fait tous les m×Lc.
12. Le coe�cient non-linéaire e�ectif, dm, pour une interaction QPM est relié au coe�cient non-

linéaire e�ectif d'une interaction conventionnelle via la relation suivante :

dm =


2
mπ

deff pour m impaire

0 pour m paire

L'e�cacité de conversion dépendant du carré du coe�cient non-linéaire e�ectif, il y a une réduction

d'un facteur (2/π)2 pour un QPM d'ordre 1.
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Figure 1.11 � Intensité normalisée de SHG au cours de la propagation dans le cas

parfaitement accordé en phase (PM) et dans un milieu non-linéaire quasi-accordé

en phase d'ordre 1 et 3 (d'après [16]).

vent sur l'utilisation de templates GaAs/Ge/GaAs tels que représentés sur la �gure 1.12
d'abord proposée par Eyres [32].

1.3.4 Accords de phase par biréfringence de forme

Dans les guides d'ondes (plans ou 2D), le con�nement vertical des modes est assuré
par la présence, de part et d'autre du c÷ur guidant, de couches d'indice de réfraction
plus faible que celui du c÷ur. L'accord de phase par biréfringence de forme repose sur
la création, au sein du c÷ur, de discontinuités d'indice. Tout mode polarisé dans la
direction TM (perpendiculairement aux plans des couches) subit une discontinuité aux
interfaces. Les indices e�ectifs des modes TE (polarisé parallèlement aux couches) et
TM sont donc légèrement modi�és, mais dans des quantités di�érentes, créant ainsi
une biréfringence dite de forme. En particulier, on peut créer de la biréfringence dans
un matériau optiquement isotrope tel que le GaAs.

Ce type de biréfringence peut être appliqué à des guides constitués d'un coeur
guidant multicouche et périodique. Les indices ordinaire et extraordinaire sont alors



32 Optique non linéaire en guide d'ondes

Couche 
de Ge

2. Epitaxie d’une couche 
de GaAs inversée

3. Photolithographie

4. Gravure chimique5. Reprise de croissance

1. Substrat de GaAs

Figure 1.12 � Schéma d'obtention du QPM en GaAs.

donnés par les relations suivantes [24,33] :
n2
o =

h1

Λ
n2

1 +
h2
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n2
e

=
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Λ
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n2
1

+
h2

Λ

1

n2
2

(1.48)

où n1 et n2 sont les indices des couches 1 et 2 d'épaisseur respective h1 et h2, et Λ

est la période de la structure. La biréfringence de forme ∆n = nTE − nTM augmente
sensiblement avec le contraste d'indice |n1 − n2|. On dispose alors de trois degrés de
liberté supplémentaires pour réaliser l'accord de phase nTM(2ω) = nTE(ω).

Cette méthode a été utilisée pour la première fois dans des structures GaAs/AlGaAs
par Van der Ziel en 1975 pour la génération de second harmonique à 10.6µm [3]. Mal-
heureusement, la biréfringence maximale atteignable avec ces matériaux ne permet pas
d'obtenir l'accord de phase dans le proche et moyen infrarouge.

En 1990 Dallesasse découvre un procédé de formation d'un oxyde d'aluminium
stable (AlOx) [4]. Ce procédé permet d'oxyder des couches d'AlxGa1−xAs de façon sé-
lective, en privilégiant les couches à forte teneur en aluminium. Par ailleurs, l'indice
de réfraction de l'AlOx (n ≈ 1.6) est très di�érent de celui du GaAs (n ≈ 3.4), et la
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biréfringence de forme obtenue dans des structures GaAs/AlOx permet de compenser
la dispersion, et par conséquent la conversion de fréquences, à plus basses longueurs
d'onde [34].

Grâce à cette nouvelle solution, de nombreuses interactions non-linéaires sont rapi-
dement démontrées :

� DFG entre une source à 1 µm et une source accordable autour de 1.3 µm pour
produire un signal ajustable compris entre 5.2 et 5.6 µm [35].

� SHG à partir d'une source continue à 1.6 µm ou d'une source pulsée à 2.1 µm
( [10] et [36] respectivement).

� �uorescence paramétrique à l'aide d'une pompe à 1.06 µm [8].

Dans toutes ces expériences, l'e�cacité de conversion était limitée par des niveaux
de pertes élevés : un à deux ordres de grandeur plus importants que dans les guides
d'ondes GaAs/AlGaAs non oxydés ou dans les guides d'ondes LiNbO3 à faibles pertes.

Aujourd'hui, malgré une réduction considérable de ces pertes dans les guides d'ondes
GaAs/AlOx, les pertes supplémentaires induites par l'étape d'oxydation demeurent
l'obstacle majeur dans la démonstration de l'oscillation paramétrique optique. Néan-
moins, l'équipe DON du laboratoire Matériaux et Phénomènes Quantiques a dernière-
ment fait la démonstration des très bonnes performances atteignables dans ce type de
structure :

� une e�cacité de conversion dans un processus de �uorescence paramétrique esti-
mée à ηFP = 1.5 · 10−6 ( [9]) soit une amélioration d'un facteur 2 par rapport à
la démonstration de De Rossi et al. [8],

� une ampli�cation paramétrique G = 4.5% dans un guide d'ondes de 3 mm, ce
qui est la plus grande valeur reportée à ce jour dans un guide d'ondes semi-
conducteur [37],

� une e�cacité de conversion dans un processus de SHG η = (130 ± 20) % W−1

dans un guide de 3 mm ( [9]) ; ce qui est la plus grande valeur reportée pour un
guide AlGaAs à ce jour et correspond à une e�cacité de conversion normalisée
ηnorm = 1500±200 % W−1 cm−2, comparable avec les meilleurs résultats obtenus
dans des guides d'ondes PPLN [38].

En�n notons la récente publication de Khurgin et al. [39], qui proposent d'obtenir
de la biréfringence de forme dans des guides d'ondes AlGaAs suspendus. Leur idée
reprend le concept de slotted waveguides proposé initialement pour des guides d'ondes
en silicium [40], mais en faisant des ouvertures d'air parallèles au plan des couches. De
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cette façon ils envisagent une e�cacité de conversion ηDFG = 400 W−1cm−2, pour un
processus de DFG entre une pompe à λp = 1060 nm et un signal à λs = 1554 nm.
L'intérêt d'une telle structure réside dans la grande biréfringence créée avec seulement
une fente d'air. Par ailleurs, Khurgin suggère la possibilité d'accorder en phase les trois
ondes en faisant varier, à l'aide d'actuateurs électrostatiques, l'épaisseur de la couche
d'air.

1.4 Conclusion

Dans ce chapitre nous avons présenté les concepts de base de l'optique non-linéaire :
origine microscopique, exemples de mélange à trois ondes et intérêt de l'oscillateur pa-
ramétrique optique. Nous avons vu que dans les guides d'ondes les densités de puissance
sont plus importantes que dans les milieux massifs ce qui permet d'atteindre des e�-
cacités de conversion supérieures. Nous avons aussi souligné l'importance de l'accord
de phase, qui se traduit par le respect de la conservation de l'énergie et du moment des
champs interagissant entre eux. Lorsque le matériau non-linéaire n'est pas biréfringent
nous avons montré qu'il existe di�érentes techniques pour obtenir l'accord de phase.

Le GaAs est optiquement isotrope mais possède une susceptibilité d'ordre 2 parmi
les plus importantes des matériaux conventionnels [16]. Dans ce cas, les techniques
d'accord de phase les plus courantes sont le quasi-accord de phase et la biréfringence
de forme. La première sou�rant de pertes importantes, l'équipe DON s'est tourné vers
la biréfringence de forme, et a déjà montré les bonnes performances obtenues dans des
guides d'ondes à biréfringence de forme GaAs/AlOx.

Dans le chapitre qui suit nous présentons les aspects technologiques liés à l'emploi
de l'AlOx. L'AlOx a en e�et �xé un certain nombre de contraintes pour le design de
structures pour la conversion de fréquences.



Chapitre 2

Conception et réalisation de guides

d'ondes GaAs-AlOx

La comparaison des di�érentes techniques d'accord de phase adaptées au GaAs
laisse entrevoir l'intérêt certain de la biréfringence de forme via l'utilisation de l'AlOx.
Cette solution fut proposée en 1996 par Thomson CSF [6,7], dont sont issus les membres
de notre groupe de recherche qui ont poursuivi les e�orts pour la réalisation d'un OPO
intégré.
Dans ce chapitre nous décrivons les étapes de conception et de réalisation d'une source
non-linéaire en GaAs/AlOx. Nous insistons sur les contraintes liées au design de la
structure, mais aussi sur les di�cultés rencontrées lors des étapes de fabrication.

2.1 Un design optimisé pour la conversion de fré-

quence

2.1.1 Structure

La recherche d'une structure permettant de réaliser l'accord de phase grâce à la
biréfringence de forme est soumise à de nombreuses contraintes, parmi lesquelles la
plus importante est la compensation de la dispersion du guide par la biréfringence.

Cette recherche, e�ectuée dans le cadre de la thèse de Marco Ravaro, a été réa-
lisée à l'aide de simulations à une dimension (1D) via la méthode de la matrice de
transfert [24]. Ce choix est justi�é par le temps de calcul très réduit par rapport à
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des simulations 2D. Cela est particulièrement vrai dans le cas où la largeur du guide
est plus grande que sa hauteur. En e�et, dans ce cas de �gure, le fait de négliger le
con�nement latéral ne réduit que très peu la précision des calculs, et il reste possible
de véri�er les résultats 1D en faisant appel à d'autres méthodes. La méthode de la
matrice de transfert permet de calculer les valeurs propres (indices e�ectifs des modes
propagés) et les vecteurs propres (distribution spatiale de ces modes) d'une structure
multicouche. Les premières sont nécessaires pour véri�er les conditions d'accord de
phase alors que les secondes sont utilisées pour déterminer l'intégrale de recouvre-
ment non-linéaire (éq. 1.2.2). Ces simulations ont été réalisées en considérant le modèle
d'Afromovitz pour le calcul des indices de réfraction des couches d'AlxGa1−xAs [25]
et en considérant un indice de réfraction de 1.6 pour l'AlOx [41,42].

Dans le cas de structures GaAs/AlGaAs dont la croissance est réalisée sur du GaAs
(100), les interactions du second ordre ne peuvent se faire qu'entre deux ondes polari-
sées TE et une onde polarisée TM 13. Par ailleurs, l'indice e�ectif des modes TM est
plus faible que celui des modes TE en raison de la biréfringence de forme. Pour que la
biréfringence compense la dispersion il faut donc mettre en ÷uvre un accord de phase
de type I 14, c'est-à-dire avec la pompe à λp ≈ 1 µm polarisée TM. On peut alors écrire
la condition d'accord de phase sous la forme suivante :

nTM0(1 µm) = nTE0(2 µm) (2.1)

Lors de la recherche des solutions propres d'une structure par les simulations 1D,
l'objectif est donc de résoudre l'équation ci-dessous, qui traduit la compensation de la
dispersion du mode TE0 entre 1 et 2 µm par la biréfringence :

nTE0(1 µm)− nTE0(2 µm)︸ ︷︷ ︸
dispersion

= nTE0(1 µm)− nTM0(1 µm)︸ ︷︷ ︸
biréfringence

(2.2)

L'optimisation de la structure répond à un certain nombre de contraintes imposées
par :

1. la maximisation de ses performances à travers :

13. TE : le champ électrique est parallèle au plan des couches ; TM : le champ électrique est presque

parallèle à la direction de croissance.
14. L'accord de phase de type I ou de type II fait référence à la polarisation des ondes signal et

complémentaire. Dans le cas de type I, le signal et le complémentaire ont la même polarisation (TE

dans nos guides), alors que dans le cas de type II ils sont polarisés orthogonalement.
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� la maximisation de l'intégrale de recouvrement non-linéaire via la recherche de
modes ayant des distributions spatiales les plus proches possibles, et en tenant
compte de la diminution du χ(2) de l'AlGaAs avec la concentration en Al [43],

� la réduction du nombre de modes guidés pour éviter le couplage de la pompe
injectée dans des modes non accordés en phase ;

2. la présence d'AlOx dans le c÷ur :

� l'oxydation sélective est possible pour des épaisseurs de couches supérieures à
environ 10 nm [44],

� l'oxydation sélective de l'AlxGa1−xAs est d'autant plus rapide que l'alliage est
riche en Al (la cinétique d'oxydation est 8 fois plus rapide si x = 0.98 que si
x = 0.92) et on considère que si x < 0.7 les couches ne s'oxydent pas 15 ; les
gaines ne devant pas être oxydées mais repousser le plus possible les modes
guidés dans le c÷ur, on �xe leur teneur en Al à 70 %,

� l'oxydation étant responsable de la plus grande partie des pertes de propaga-
tion, il faut limiter le nombre de couches d'AlOx.

La dispersion du GaAs entre 1 et 2 µm vaut 0.21. La biréfringence doit donc atteindre
cette valeur. La première chose a été de �xer le rapport des épaisseurs des couches
d'AlOx (h1) et de GaAs (h2). La biréfringence diminue avec l'augmentation de h1 et
h2. La �gure 2.1a indique qu'une biréfringence de forme su�sante pour compenser la
dispersion est obtenue pour des épaisseurs d'AlOx de 40 nm ou moins. La �gure 2.1b
montre qu'avec cette condition il faut au moins 5 couches d'AlOx pour atteindre une
biréfringence su�sante. Dans la mesure où les pertes de propagation sont susceptibles
d'augmenter avec le nombre de couches d'AlOx, il est préférable d'opter pour une struc-
ture ayant le moins de couches d'AlOx, soit 5 dans notre cas.

Deux structures ont alors été dessinées, l'une dont l'accord de phase à la dégéné-
rescence est atteint pour une longueur d'onde de pompe λp = 1.064 µm (référencée
ART235), et l'autre pour λp = 1.03 µm (référencée ART237). Ces structures sont
décrites dans le tableau 2.1.

15. À 420◦C la vitesse d'oxydation, voxy, d'une couche de 100 nm d'AlxGa1−xAs est

voxy<0.001 µm/min, voxy=0.006, 0.02, 0.08 et 0.6 µm/min pour x=0.6, 0.77, 0.84, 0.92 et 0.98 res-

pectivement [45,46].
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Figure 2.1 � Variation de la biréfringence de forme, à 1.03 µm, de la struc-

ture suivante : substrat GaAs/1000 nm Al0.7Ga0.3As/h1 AlOx/n×(h2 GaAs/h1

AlOx)/1000 nm Al0.7Ga0.3As/air, a) pour di�érentes valeurs des paramètres h1

et h2 et avec n=5, b) pour n variable, h1=30 nm et la plus petite valeur de h2

permettant un bon con�nement du mode TM0 (d'après [2]).

ART235 ART237

Couche Matériaux Épaisseur (nm) Répétition Épaisseur (nm) Répétition

protection GaAs 30 30

con�nante Al0.7Ga0.3As 1000 1000

c÷ur
AlOx 34.5 37.5
GaAs 272

×4
255

×4
AlOx 34.5 37.5

con�nante Al0.7Ga0.3As 1000 1000

tampon Al0.92Ga0.08As 1000 1000

substrat GaAs / /

Table 2.1 � Structures simulées pour ART235 et ART237 (détails des croissances

en annexe B.
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2.1.2 Performances attendues

A�n d'obtenir des dispositifs optimisés aux longueurs d'onde de travail voulues,
un certain nombre de contraintes ont été retenues pour la recherche du dessin des
structures. Malgré tout, ces structures peuvent être a�ectées par d'autres contraintes,
essentiellement technologiques, modi�ant principalement leur accordabilité et leur co-
e�cient de gain paramétrique.

Figure 2.2 � Courbe d'accordabilité de ART237.

Sur la �gure 2.2, on constate que les longueurs d'onde du signal et du complémen-
taire peuvent être accordées sur une très grande bande spectrale à travers une très
faible variation de la longueur d'onde de pompe. Cette caractéristique est un grand
avantage dans l'optique de l'intégration d'une diode laser avec un OPO. Elle est une
conséquence de la plus grande dispersion du guide autour de 1 µm qu'autour de 2 µm,
ainsi que l'illustre la relation suivante entre la longueur d'onde de la pompe, du signal
et du complémentaire [47] :

λs,c =
2λp

1± α
√

λ0
p

λp
− 1

(2.3)

où α désigne l'ouverture de la courbe d'accordabilité, dé�nie par :

α =

√√√√ ∂nTM0

∂λ
(λ0

p)

2
∂nTE0

∂λ
(λ0

s)
− 1 (2.4)
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où l'on constate qu'une plus grande dispersion pour la pompe augmente l'ouverture
de l'accordabilité. Dans ces deux relations, l'exposant 0 fait référence à la valeur à la
dégénérescence.

Cependant, la dispersion des guides d'ondes est extrêmement dépendante de pa-
ramètres mal maîtrisés lors de la croissance des structures ou de la fabrication des
guides. Il a été montré que celle-ci varie de manière considérable avec la variation des
épaisseurs des couches, de leur indice de réfraction ou de la largeur des guides [47]. La
�gure 2.3 illustre la modi�cation de la courbe d'accordabilité de la structure ART235.
Sur la �gure 2.3a on montre qu'une incertitude de 1 % sur la valeur de l'indice du GaAs
n'a qu'une faible incidence sur la position de la dégénérescence. De plus, les indices de
AlxGa1−xAs sont connus avec une précision de l'ordre de 1 %�. Il est donc clair que
l'indice de réfraction des couches d'AlxGa1−xAs n'est pas un facteur limitant.

En revanche, l'indice de réfraction de l'AlOx semble varier avec le procédé d'oxy-
dation. Cette valeur oscille entre 1.4 et 1.6 selon les sources [42, 48, 49]. Une telle
incertitude entraîne une grande variation de la position de la dégénérescence, comme
le montre la �gure 2.3b.

Lors de l'épitaxie par jet moléculaire, la précision sur les épaisseurs des couches est
de l'ordre de 1 %. On constate sur la �gure 2.3c, qu'une telle variation pour le GaAs
déplace la dégénérescence de 5 nm. L'épaisseur des couches d'AlOx est encore plus dif-
�cile à maîtriser. En e�et, les couches d'Al0.98Ga0.02As tendent à se rétracter au cours
de l'oxydation. Le facteur de contraction dépend des conditions d'oxydation et peut
atteindre facilement 10 %. On voit sur la même �gure que la variation de l'épaisseur
de ces couches se traduit aussi par un déplacement de la dégénérescence.

En�n, avec la réduction de la largeur des guides, les indices e�ectifs des modes
propagés diminuent. Cet e�et est plus fort pour le signal et le complémentaire dont
la longueur d'onde est plus grande que celle de la pompe. A�n de maintenir la condi-
tion d'accord de phase, l'indice e�ectif de la pompe à la dégénérescence doit diminuer.
La conséquence d'une telle variation est le déplacement vers les plus hautes longueurs
d'onde de la dégénérescence.

L'autre grandeur a�ectée par les contraintes mentionnées précédemment, est le co-
e�cient de gain paramétrique dé�ni en section 1.1.4. Dans l'équation 1.31, on voit que
ce coe�cient dépend de deux paramètres : le facteur de dégénescence δ, et l'aire de
section e�cace Aeff , dé�nie en section 1.2.2 pour les guides d'ondes.

Le premier constat est donc que plus on s'éloigne de la dégénérescence, plus on
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a) b)

c) d)

Figure 2.3 � Variation de l'accord de phase de ART235 en fonction de : a) l'indice

de réfraction du GaAs, b) l'indice de réfraction de l'AlOx, c) les épaisseurs des

couches et d) la largeur des guides (pour trois processus paramétriques di�érents),

d'après [47].

réduit le coe�cient de gain paramétrique. La seconde chose est que plus on s'éloigne de
la dégénérescence, plus l'intégrale de recouvrement entre les modes diminue, réduisant
par la même occasion le coe�cient de gain paramétrique. Notons qu'au-delà de 4 µm
le mode complémentaire n'est plus guidé car il fuit dans le substrat. La génération
paramétrique dans les structures ART235 et ART237 autorise donc une émission entre
1.2 et 4 µm. Dans cette plage, le coe�cient de gain paramétrique ne diminue que d'en-
viron 20 % par rapport à la valeur maximale obtenue à la dégénérescence, permettant
d'espérer la réalisation d'un OPO largement accordable.
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2.2 Fabrication des guides GaAs/AlOx

Nous détaillons dans cette section les di�érentes étapes de fabrication des guides
d'ondes GaAs/AlOx. Des défauts apparaissent au cours de leur fabrication, respon-
sables de pertes optiques qui a�ectent la qualité du dispositif, et réduisent ses perfor-
mances en terme de conversion non-linéaire de fréquences.

2.2.1 De la croissance à la gravure

Croissance

Les croissances de toutes les structures étudiées au cours de ces dernières années
ont été réalisées par Xavier Marcadet de III-V Lab à Palaiseau. La méthode d'épitaxie
employée est l'épitaxie par jets moléculaires (EJM), parfaitement adaptée à la réalisa-
tion de structures multicouches pour l'optique. En e�et, l'EJM permet un contrôle très
précis des épaisseurs des di�érentes couches, ce qui est indispensable à la réalisation
de structures accordées en phase à la longueur d'onde choisie. De plus l'EJM permet
la croissance de structures multicouches avec des interfaces très abruptes, ce qui est
indispensable pour limiter les pertes par di�usion au cours de la propagation des modes
guidés.

Les éléments sélectionnés, comme par exemple Ga, As et Al, sont chau�és dans des
cellules d'e�usion ou de Knüdsen. Après évaporation, la propagation de ces espèces
jusqu'au substrat se produit dans un régime de jet moléculaire (pas de collision pen-
dant leur trajet) comme l'enceinte est maintenue sous ultra-vide (≈ 10−10 torr). De ce
fait, les atomes ou molécules évaporées interagissent donc seulement à la surface du
substrat. Ils y sont soumis à di�érents processus (adsorption, dissociation, di�usion,
chimisorption ou absorption) pour �nalement former le matériau cristallin recherché.

Les faibles �ux utilisés (0.01 à 0.3 nm/s) permettent d'atteindre des épaisseurs aussi
faibles qu'une mono-couche. Par ailleurs, la température de travail, comprise usuelle-
ment entre 450 et 600◦C pour le GaAs, plus faible que pour les autres techniques
d'épitaxie, permet de limiter les phénomènes d'interdi�usion des espèces aux inter-
faces. L'émission des �ux d'espèces peut être interrompue au moyen de caches localisés
en face des ori�ces des cellules. De cette façon, il est possible de modi�er la composition
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Figure 2.4 � Représentation schématique d'un bâti EJM.

chimique et les propriétés des couches épitaxiées.
Comme l'illustre la �gure 2.4, un bâti EJM est généralement équipé de plusieurs

cellules d'e�usion, d'un manipulateur pour le chau�age de l'échantillon et sa rotation,
d'un canon à électrons et d'un écran pour l'analyse RHEED 16, et d'autres accessoires.

Lors de la croissance d'alliages multiples du type AlxGa1−xAs, une attention parti-
culière doit être portée à toute interruption de croissance et aux changements de tempé-
rature des cellules sources. L'emploi d'alliages digitaux, ou super-réseaux équivalents,

16. La di�raction d'électrons de haute énergie (Re�ection High Energy Electron Di�raction en an-

glais) est une technique sensible à la morphologie de surface, et qui renseigne au cours de la croissance,

sur la monocristallinité, l'orientation, la planéité et l'arrangement atomique de la couche de surface.

Ces données sont utilisées pour l'optimisation des conditions de croissance. Il est aussi possible d'ob-

server in situ une dynamique de croissance, via des variations temporelles de l'intensité de la tâche

spéculaire du diagramme RHEED. L'intensité oscille avec une période directement liée à la crois-

sance d'une monocouche. L'évaluation de ces changements temporels permet de déterminer la vitesse

de croissance des di�érents matériaux épitaxiés (GaAs, AlAs, AlGaAs), et donc est une indication

précieuse pour l'obtention de couches d'épaisseur et de composition données.
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repose sur l'alternance de couches d'alliages binaires (GaAs et AlAs par exemple), dont
la période est de quelques monocouches. Cette alternative a émergé dans la seconde
moitié des années 90 pour la croissance par EJM d'alliages ternaires ou quaternaires,
sans utiliser de sources supplémentaires ni changements laborieux de la température
des cellules, lors des interruptions de croissance [50,51]. Cette technique a été employée
pour la réalisation des couches d'Al0.7Ga0.3As, d'Al0.92Ga0.08As ou d'Al0.98Ga0.02As, pré-
sentes dans les deux structures réalisées (ART235 et ART237), comme on peut le voir
dans les �ches de croissance en annexe B.

Dans le cas particulier de structures multicouches GaAs/AlAs, malgré l'excellente
dé�nition des interfaces, une rugosité de l'ordre de 3 Å, a souvent été mise en évi-
dence, soit par des mesures de di�raction de rayons X en incidence rasante [52] ou par
des mesures de transport électronique [53,54]. Toutefois, plus récemment des rugosités
d'interface de 2-2.5 Å, voire même 1.5 Å, ont été évaluées par des mesures RHEED [55]
ou sous champ magnétique [56] mais ces performances restent exceptionnelles. Dans le
cas de nos échantillons, le bâti de croissance utilisé est à l'état de l'art et la rugosité des
interfaces GaAs/AlGaAs se situe autour de 3 Å. Il apparaît donc de façon évidente,
qu'une première source de pertes par di�usion des photons au cours de leur propagation
dans les guides GaAs/AlOx, est intrinsèque à la méthode de croissance des structures.

Gravure

La fabrication des guides d'ondes fait intervenir les étapes technologiques suivantes :
lithographie, gravure (décrites dans cette section) et oxydation sélective (décrite en sec-
tion 2.2.2).

La lithographie consiste en la dé�nition du motif géométrique que l'on cherche à
reproduire - dans notre cas : des guides d'ondes de 3-4 µm de large (ainsi que des mesas
de 50 µm de côté, utilisés pour tester l'oxydation). La méthode utilisée ici consiste en la
photolithographie UV d'une résine photosensible. Une couche de résine photosensible
est étalée de manière homogène à la surface de l'échantillon, puis étuvée. Les motifs
à reproduire sont imprimés en chrome sur un masque de verre, qui est plaqué sur la
surface de l'échantillon. On insole ensuite l'échantillon avec une lampe UV. Les zones
de résine insolées polymérisent, alors que celles masquées ne changent pas. Lors du
développement de la résine, selon qu'elle est dite positive ou négative, les zones poly-
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mérisées se dissolvent ou non. Il reste alors un motif en résine qui est soit le positif,
soit le négatif, du motif du masque. Lors de la gravure qui est ensuite réalisée, la résine
protège les zones de l'échantillon situées en dessous.

Il existe de nombreux moyens de graver les échantillons. Deux grandes classes
émergent : les gravures humides et les gravures sèches. Parmi celles-ci, présentons suc-
cinctement le principe des gravures chimiques et de la RIE (acronyme de reactive ion
etching).

Les principales étapes des gravures chimiques humides font intervenir des méca-
nismes d'oxydo-réduction à la surface du semi-conducteur, et le retrait de produits
de réaction solubles. La vitesse de gravure peut donc être limitée par la di�usion des
espèces gravantes actives à la surface, ou par le retrait du produit soluble. Ce type de
gravure produit parfois des �défauts� liés à une anisotropie de gravure ou une sélectivité
des espèces chimiques gravées. Par rapport aux gravures sèches, les gravures chimiques
imposent de disposer d'une grande quantité de solutions acides, augmentent les risques
liés à l'exposition à des produits chimiques et des fumées. La formation de bulles lors
de la gravure peut aussi être à l'origine de régions non gravées uniformément. En raison
de l'aspect plus ou moins isotrope de ce type de gravure, il est nécessaire de dé�nir
un masque de résine plus grand que le motif �nal recherché à cause du phénomène de
sous-gravure.

La gravure ionique réactive (RIE) repose sur le bombardement ionique de l'échan-
tillon. Cette technique permet une gravure de nature à la fois physique (réaction entre
le matériau et un plasma) et chimique (réaction entre le réactif et les surfaces). Des gaz
réactifs entrent dans le bâti sous vide et sont ionisés par un signal radiofréquence. Les
électrons, issus de cette ionisation, plus mobiles que les ions, sont facilement adsorbés
par l'échantillon, le polarisant négativement. La perte d'électrons par le nuage ionique
polarise celui-ci positivement. Les ions sont donc accélérés vers l'échantillon, interagis-
sant, comme nous l'avons dit, par voie physique et chimique. L'avantage majeur de la
RIE est sa grande isotropie. En revanche, cette technique est plus lourde à mettre en
÷uvre que la gravure chimique, et son taux de gravure plus bas.

La diversité des solutions o�ertes explique les changements successifs de techniques
de fabrication des guides d'ondes AlOx. Nous les résumons dans le tableau 2.2.

Les premières démonstrations de conversion de fréquence utilisant l'accord de phase
par biréfringence de forme ont été faites sur des guides gravés par RIE [7,35]. Les guides
étaient alors gravés en deux fois : un ridge était d'abord gravé dans la couche con�nante
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[6] 1996 RIE (gravure double) 5 7

[8] 2001
chimique (gravure double) :

0.3 4
H2SO4 :H2O2 :H2O

[2] NC

chimique (gravure simple) :

NC 2

homogénéité moyenne ;

H2SO4 :H2O2 :H2O rugosité des �ancs :

σrms=3 nm

[9] 2006

chimique (gravure simple) :

0.4 2

bonne homogénéité ;

HBr :CH3COOH :Cr2K2O7 rugosité des �ancs :

σrms=2 nm

Cette thèse
chimique (gravure simple) :

non mesurable
délamination des

HBr :H2O2 :H2O couches d'AlOx

Table 2.2 � Historique des méthodes de gravure des guides d'ondes (NC = non

connu).

supérieure pour assurer le con�nement latéral des modes de propagation, puis un mesa

plus large était gravé dans un deuxième temps, découvrant le c÷ur multicouche a�n de
permettre l'oxydation ultérieure (cf. �gure 2.5a). Ainsi les couches riches en Al situées
sous le ridge étaient complétement oxydées sans que les fronts d'oxydation n'aient à
se rejoindre. De cette façon il ne pouvait y avoir de détérioration des propriétés des
guides liée à une suroxydation de ces couches.

Bien qu'o�rant un meilleur contrôle de la taille et de la forme des motifs gravés, la
RIE fut remplacée par une gravure chimique au moyen de la solution H2SO4 :H2O2 :H2O,
o�rant des �ancs de guides plus lisses et permettant de réduire les pertes de propa-
gation. Comme indiqué dans le tableau 2.2, l'essentiel des pertes était dû à l'étape
d'oxydation.

Dans l'espoir de réduire les pertes intrinsèques à l'oxydation, le schéma à double
gravure a été abandonné au pro�t de la gravure plus profonde des guides, permet-
tant à la fois le con�nement latéral et l'exposition du c÷ur à l'air pour son oxydation
(cf.�gure 2.5b). Outre la réduction de la di�usion par les �ancs des guides, grâce à la
réduction de la rugosité par rapport à la RIE, la gravure chimique plus profonde d'un
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Figure 2.5 � Schéma d'une structure a) doublement ou b) simplement gravée.

a b

Figure 2.6 � Images MEB de guides d'ondes : a) gravé avec une solution à base

de H2SO4 (d'après [2]), b) gravé avec une solution à base de CrK.

motif plus étroit permet une réduction du temps d'oxydation. La �gure 2.6a illustre un
tel guide. On constate une légère sélectivité de la gravure : les couches plus riches en Al
sont un peu plus gravées. Cela n'a pas de conséquences sur les pertes car cette forme
en dents de scie est invariante dans la direction de propagation, n'entraînant donc pas
de transfert d'énergie d'un mode guidé à un autre.

La solution H2SO4 :H2O2 :H2O a ensuite été substituée par une solution plus ani-
sotrope et moins sélective : HBr :CH3COOH :Cr2K2O7, dite solution 1 :1 :1. L'emploi
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de cette dernière a permis une légère réduction de la rugosité des �ancs de 3 vers 2 nm
rms (mesurée au microscope à force atomique). De plus, on constate de façon quali-
tative une meilleure homogénéité de gravure avec la solution 1 :1 :1 (cf. �gure 2.6b).
Toutefois cette solution est délicate à manipuler (durée de vie courte, évolution rapide
du comportement de gravure, ...) et les résultats de la gravure peuvent être variables.

2.2.2 Oxydation sélective des guides d'ondes

En 1978, Tsang oxyde pour la première fois une surface d'AlAs par voie humide et
thermique [57]. Toutefois cet oxyde se révèle peu stable et se détériore avec le temps.
En 1990, Dallesasse cherche à accélérer le processus d'oxydation de couches enter-
rées d'AlAs [4] ; pour cela il s'oriente vers un procédé élaboré par Frosch et Derik en
1957 pour l'oxydation du silicium [58]. L'oxyde obtenu, stable dans le temps [5], sera
ensuite très étudié au cours des années 90 pour son utilisation dans la �lière des semi-
conducteurs III-V.

L'oxyde d'aluminium, communément appelé AlOx, obtenu par oxydation latérale
humide présente, un grand nombre de propriétés intéressantes :

� il est stable d'un point de vue chimique, contrairement à l'oxyde obtenu par
hydrolysation atmosphérique, et peut servir de couche de protection [5],

� il est obtenu de façon sélective, c'est-à-dire que les couches adjacentes en GaAs
et en Al0.7Ga0.3As ne sont pas oxydées par voie latérale humide [5],

� c'est un isolant électrique, béné�ciant ainsi aux dispositifs actifs pour le con�ne-
ment électrique,

� son indice de réfraction est très faible par rapport à celui de l'AlAs [42,48,49].

Ces propriétés ont béné�cié à la �lière III-V sur de nombreux plans :

� obtention de VCSELs à très faibles courants de seuil [59] et avec de meilleurs
rendements [60],

� utilisation comme oxyde de grille dans la réalisation de transistors MOS à e�et
de champ [61],

� réalisation de miroirs de Bragg de haute ré�ectivité GaAs/AlOx [62],
� fabrication de cristaux photoniques [63] et de microlentilles [64],
� con�nement latéral dans des cavités VCSELs [65,66],
� augmentation de la biréfringence de forme dans les dispositifs GaAs/AlAs pour
l'optique non-linéaire [7, 34].
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Nous présentons dans la suite les principales caractéristiques de l'oxydation latérale
humide, étape indispensable à la réalisation de notre dispositif.

Principes de l'oxydation latérale humide de l'AlGaAs

Il est possible d'oxyder sélectivement des couches d'AlxGa1−xAs à forte concentra-
tion en Al dans une structure multicouche. Ce processus se fait par les �ancs de la
structure, non pas par la surface. Il est donc nécessaire de découvrir préalablement les
couches que l'on souhaite oxyder. C'est pour cela que nous gravons les guides d'ondes
avant l'étape d'oxydation, et que la gravure découvre complètement le c÷ur multi-
couche.

Cette oxydation se fait dans une enceinte à haute température (300 à 600◦C) et à
pression ambiante. Un �ux de vapeur, dont la température se situe entre 70 et 95◦C,
est transporté par un gaz neutre (N2 le plus souvent) à travers l'enceinte. Les espèces
oxydantes di�usent à partir des �ancs de la structure et transforment l'AlxGa1−xAs en
AlOx. Selon les conditions d'oxydation, l'AlOx est soit amorphe, soit composé d'alu-
mine polycristalline entourée d'une gaine amorphe 17.

Les couches à forte teneur en Al s'oxydent facilement en raison de la réactivité de
l'Al avec l'oxygène (ou OH) issu de la vapeur d'eau. L'As produit aussi le composé
As2O3, et peut réagir avec l'hydrogène pour former AsH3. Ces deux derniers composés
tendent à s'évaporer facilement hors de l'AlOx [70]. Les réactions chimiques proposées
pour expliquer l'oxydation latérale humide sont les suivants [71] :

1. 2AlAs+6H2O(g) ⇔ Al2O3+As2O3(l)+6H2

2. As2O3(l)+3H2 ⇔ 2As+3H2O(g)

3. As2O3(l)+6H2 ⇔ 2AsH3+3H2O(g)

Lors du processus d'oxydation sèche, l'Al2O3 est obtenu par réduction de l'oxygène
O ou O2 en O2−. Dans le cas de l'oxydation humide, en revanche, l'oxygène est déjà
dans cet état d'oxydation au sein de la molécule d'eau. L'agent oxydant n'est donc

17. Ces deux structures sont deux étapes successives de l'oxydation [67] et correspondraient à des

cinétiques di�érentes. L'origine de cette di�érence n'est pas résolue car la cinétique d'oxydation dépend

de nombreuses variables parmi lesquels : les paramètres du processus d'oxydation, le taux d'Al [44,68]

et l'épaisseur [44] des couches oxydées, l'orientation cristalline [69], ...
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Figure 2.7 � Progression du front d'oxydation grâce au transport des espèces

oxydantes à travers l'oxyde déjà formé : a) position du front d'oxydation au sein

de la couche d'AlxGa1−xAs, b) schématisation des canaux de transport des espèces

chimiques, où 1 et 2 sont des pores respectivement bloqués dans l'oxyde et à une

interface (d'après [72]).

pas l'oxygène mais l'hydrogène présent sous forme du proton H+. L'oxydation de AlAs
forme alors Al2O3 via la réduction du proton en atome H, et produit le composé As2O3

(réaction 1). Ce dernier entraîne la production d'espèces très volatiles contenant l'As :
As et AsH3 (réactions 2 et 3). L'évacuation des produits arséniés est indispensable à
l'avancement du front d'oxydation au sein d'une couche d'AlxGa1−xAs.

L'oxydation s'appuie sur les mécanismes de di�usion dans la partie déjà oxydée
de la couche d'AlxGa1−xAs. Toutefois, le mouvement thermique des ions O2− ou des
molécules O2 et OH est trop faible, dans la gamme de température à laquelle se fait
l'oxydation, pour permettre à ces espèces de di�user à travers le réseau cristallin. La
progression du front d'oxyde se ferait donc grâce au va-et-vient des espèces oxydantes
et des produits de réaction, soit à l'interface AlOx/semi-conducteur, soit via les joints
de grains cristallins d'Al2O3 comme l'illustre la �gure 2.7 [72].

Au cours de la progression de l'oxyde, des canaux permettant le transport des
espèces oxydantes et des produits de la réaction sont créés. Le front d'oxydation avance
le long de ces pores en faisant pénétrer les molécules d'eau ou les ions O2−, mais on
constate après des temps longs que ces pores ne progressent plus, ni dans l'oxyde, ni
aux interfaces. On trouve dans la littérature plusieurs tentatives d'explication de ce
phénomène, comme par exemple l'obturation des pores de l'oxyde par l'oxygène [45],
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ou par un blocage induit par l'accumulation des produits de la réaction de type As2O3

aux interfaces [73].

Phénomène de contraction des couches oxydées

Un problème important, évoqué plus tôt (section 2.1.2), est qu'au cours du procédé
d'oxydation latérale humide, se produit une réduction volumique de la couche oxydée,
se traduisant par une diminution de son épaisseur. Au niveau des propriétés optiques,
cela se traduit par un déplacement de la courbe d'accord de phase et, en particulier,
de la longueur d'onde de dégénérescence.

Ce phénomène peut s'expliquer par la réduction du volume, a3
0/4, occupé par atome

d'aluminium dans γ-Al2O3 (a0=2.85 Å), phase majoritairement identi�ée dans l'AlOx,
par rapport à celui dans l'AlAs (aquiv.=3.57 Å). Dans ces conditions le facteur de
contraction théorique est d'environ 20 % entre l'AlOx et l'AlAs. Cependant les valeurs
reportées les plus courantes se situent autour de 10-12 % [74], probablement car l'AlOx
est entouré d'une gaine amorphe. En e�et, dans le cas purement amorphe, le volume de
l'aluminium dans Al(OH3) est (a0=3.49 Å)3, et aucune contraction des couches n'est
observée [75].

Principales caractéristiques de l'oxydation latérale humide

La cinétique d'oxydation des couches d'AlxGa1−xAs dépend d'un grand nombre de
variables. On peut citer les conditions d'oxydation (température du four et de la vapeur,
nature et débit du gaz porteur), la concentration x d'Al, l'épaisseur des couches, leur
dopage et leur structure initiale. Ce sont autant de paramètres sur lesquels on peut
jouer pour contrôler l'oxydation. On reporte ci-dessous les principales caractéristiques.

Conditions d'oxydation La �gure 2.8a montre la vitesse d'oxydation de couches
d'Al0.98Ga0.02As de 84 nm d'épaisseur en fonction du débit d'azote pour deux tempéra-
tures di�érentes de la vapeur d'eau [76]. On constate que jusqu'à 3 l/min d'azote (dans
la con�guration spéci�que du four utilisé pour cette expérience) la vitesse d'oxydation
augmente linéairement avec le débit, pour �nalement atteindre un plateau de satura-
tion. Par ailleurs, on remarque aussi que l'oxydation se fait plus rapidement lorsque la
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a) b)

c)

Figure 2.8 � In�uence sur l'oxy-

dation du gaz porteur et de la

température : a) débit et tempé-

rature de la vapeur [76], b) na-

ture du gaz [71], c) température du

four [77].

température de la vapeur est plus élevée.
Une comparaison de l'oxydation en fonction de la nature du gaz porteur est visible

sur la �gure 2.8b. La vitesse d'oxydation varie très peu selon que l'on utilise de l'azote,
de l'argon ou un mélange H2/N2. En revanche, l'utilisation d'oxygène supprime tout
e�et d'oxydation car il réagit avec l'hydrogène formé lors de la première réaction impli-
quée dans le mécanisme d'oxydation. Les deux autres réactions ne peuvent donc plus
se faire, et l'As2O3 ne peut plus être évacué, bloquant ainsi l'avancement du front d'o-
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a b

Figure 2.9 � Vitesse d'oxydation en fonction a) de la concentration d'Al et b)

de l'épaisseur des couches, d'après [46].

xydation.
La dépendance en température de l'oxydation est présentée sur la �gure 2.8c [77].

Le front progresse de façon linéaire dans le temps, et d'autant plus vite que la tempé-
rature du four est importante.

Teneur en Al L'oxydation est extrêmement dépendante de la concentration en Al
de la couche à oxyder, comme le montre la �gure 2.9a. Alors que le taux d'Al varie
de 84 à 100 %, la vitesse d'oxydation augmente de deux ordres de grandeur [78]. En
particulier, pour des concentrations d'Al inférieures à 70 %, la cinétique d'oxydation
est tellement faible (voxy<5 nm/min à 420◦C) que l'on considère qu'il n'y a plus de
phénomène d'oxydation latérale humide. Cette dépendance est un très grand degré de
sélectivité de l'oxydation entre des couches d'AlxGa1−xAs de concentration variable et
nous permet, par exemple, d'oxyder le c÷ur multicouche de nos guides d'ondes, sans
modi�er les couches con�nantes.
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Epaisseur des couches L'épaisseur de la couche à oxyder in�uence aussi la vitesse
d'oxydation [44] comme on le voit sur la �gure 2.9b pour une couche d'AlAs entourée de
GaAs. De 250 à 60 nm, le front d'oxydation progresse à vitesse constante. En dessous
de cette limite, la vitesse d'oxydation chute drastiquement. Ainsi elle est deux ordres de
grandeur plus lente pour une couche de 10 nm que pour une couche de 60 nm ou plus.
En dessous de 10 nm, l'oxydation ne semble plus se produire [44]. Il est probable que
les processus de di�usion des espèces oxydantes et d'évacuation des produits volatiles
des réactions, soient perturbés dans les couches �nes. Cela aurait pour conséquence un
ralentissement de l'oxydation. En-dessous de 10 nm, le front d'oxydation est bloqué
par la taille des grains qui est de l'ordre de 8 nm [79], ne laissant plus que les interfaces
AlOx/semi-conducteur comme canaux de di�usion.

Structure La structure et la composition des couches voisines a�ectent aussi le pro-
cessus d'oxydation. Il a en e�et été montré qu'une couche d'AlAs entourée de GaAs, ou
une couche d'AlAs entourée d'Al0.72Ga0.28As, ne s'oxydaient pas à la même vitesse [44].
Nous avons pu faire la même constatation puisque, dans nos structures, les couches
d'Al0.98Ga0.02As entourées de GaAs de part et d'autre s'oxydent moins rapidement que
celles entourées d'une couche de GaAs et d'une d'Al0.7Ga0.3As. En�n, Pickrell a mon-
tré que l'utilisation d'alliage digital permettait d'augmenter la vitesse d'oxydation par
rapport à son équivalent standard [80].

Mise en ÷uvre expérimentale

Nous décrivons ici le système d'oxydation mis en place, et le protocole suivi lors de
cette thèse. Le système d'oxydation est schématisé sur la �gure 2.10. Il se compose :

� d'une ligne d'arrivée d'azote gazeux dont le débit est contrôlé au moyen d'un
débit-mètre (pour N2) ; le �ux est réglable de 0 à 5 l/min,

� d'un bain-marie de glycol permettant de générer de la vapeur d'eau déminéralisée
contenue dans un erlenmeyer ; l'azote pénètre dans l'eau et remonte en surface
où il entraîne la vapeur par une sortie,

� d'une ligne de transport de la vapeur, chau�ée à l'aide d'un cordon résistif a�n
d'éviter toute condensation de la vapeur à l'intérieur,

� d'un four permettant de chau�er l'échantillon placé sur un plateau dans un tube
en quartz ; la vapeur sature l'environnement de l'échantillon et circule dans ce
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tube en entrainant les produits arséniés avec elle,
� d'une ligne de transport entraînant la vapeur et les produits arséniés sous une
hotte aspirante.

L/min

Débit-mètre N2

Arrivée N2

Bain-marie de glycol

Vapeur à 70°C

Ligne de transport de la vapeur 

entourée d’un cordon chauffant
Four d’oxydation

Échantillon sur un plateau

Évacuation de la vapeur et des produits 

arséniés vers une hotte aspirante

Erlenmeyer

Figure 2.10 � Représentation schématique du système d'oxydation.

Le protocole d'oxydation suivi est :

1. génération de la vapeur à la température désirée (70◦C en général) et mise à
température du four d'oxydation (≈ 400-440◦C),

2. insertion de l'échantillon dans le tube en quartz,

3. mise à l'équilibre de la température du four suite à l'ouverture (≈ 5 min.),

4. ouverture du débit-mètre et libération du �ux de vapeur à l'intérieur du four
pendant toute la durée de l'oxydation,

5. fermeture du débit-mètre pour l'arrêt de l'oxydation et retrait immédiat de
l'échantillon.
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50 µm

Figure 2.11 � Contrôle de l'oxydation par l'observation d'un mesa : les bords

oxydés ont un contraste di�érent du centre non oxydé.

Suite à l'oxydation il est possible de contrôler le résultat au microscope optique. En
e�et, une conséquence de l'oxydation est l'augmentation de la ré�ectivité en surface.
Nous avons donc dessiné des mesas de 50 µm de côté, répartis entre les guides d'ondes.
Après l'oxydation on constate facilement une di�érence de contraste entre leurs bords
oxydés et leur centre non oxydé (cf. �gure 2.11). On peut ainsi facilement véri�er que
l'oxydation a pénétré sur une profondeur correspondant à la largeur des guides. Néan-
moins, en raison d'une grande susceptibilité aux di�érents paramètres de l'oxydation
latérale humide (cf. section 2.2.2), il arrive que le résultat du process soit di�érent de
celui attendu. Une meilleure maîtrise du résultat passe inévitablement par un contrôle
in-situ de l'oxydation. Récemment, une équipe du LAAS à Toulouse a développé une
telle technique. Elle est basée sur la visualisation directe de l'avancée du front d'oxy-
dation au moyen d'une caméra CCD sous une illumination �ltrée par un monochroma-
teur [81, 82].

2.3 Conclusion

Dans ce chapitre nous avons présenté la démarche de conception de deux structures
pour la conversion de fréquence : l'une avec une longueur d'onde à la dégénérescence
à λp=1.064 µm (ART235) et l'autre à λp=1.030 µm (ART237). Pour cela, nous avons
cherché les conditions permettant de compenser la dispersion des guides par la biréfrin-
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5. Retrait de la résine dans un bain ultra-

    sons + acétone; rinçage isopropanol Ga     As localisées dans le co

6. Oxydation latérale humide des couches

    d’Al0.98 0.02 eur

vapeur H O2vapeur H O2 vapeur H O2

4. Gravure des guides par voie chimique

    non-sélective et anisotrope:

    les couches à forte concentration d’Al

    sont oxydables via les flancs

3. Développement de la résine insolée

2. Photolithographie UV pour définir les

    motifs sur la résine

1. Dépôt de 500 nm de résine positive

Figure 2.12 � Etapes technologiques du procédé d'élaboration des guides d'ondes

GaAs/AlOx.

gence de forme. Nous avons insisté sur les multiples contraintes dont nous avons tenu
compte pour leur design, parmi lesquelles : la réduction du nombre de modes guidés et
la maximisation de leur recouvrement spatial, et la présence de couches d'AlOx dans
le c÷ur guidant.

Nous avons ensuite montré que les étapes technologiques s'enchaînant lors de la
fabrication des guides d'ondes, peuvent introduire des variations de la longueur d'onde
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à la dégénérescence, mais aussi réduire le gain paramétrique. En tenant compte de ces
incertitudes, nous sommes néanmoins en mesure de pouvoir générer des signaux conti-
nus dans la plage 1.2-4 µm, à l'aide des deux structures conçues.

Nous avons aussi présenté les trois étapes majeures de la fabrication de nos guides
d'ondes pour l'optique non-linéaire : la croissance par EJM, la gravure et l'oxydation
sélective. Nous avons établi les avantages et inconvénients des solutions adoptées pour
chacune de ces étapes, et décrit leurs principales caractéristiques. Sur la �gure 2.12 nous
illustrons les étapes majeures. Nous insistons en particulier sur la sensibilité des étapes
de gravure et d'oxydation, dont le bon déroulement est critique pour les bonnes per-
formances des guides. Leur rapprochement géographique dans la nouvelle salle blanche
du laboratoire MPQ, devrait lever, nous l'espérons, de nombreuses contraintes.

La conséquence la moins désirable de l'oxydation latérale humide est l'augmenta-
tion des pertes de propagation de nos guides d'ondes. Elles passent en e�et de 0.1 cm−1

avant cette étape à 0.5 cm−1 après. Dans le but de pouvoir les réduire nous avons initié
une étude par microscopie électronique en transmission, a�n de comprendre quels sont
les e�ets de l'oxydation sur la microstructure du dispositif. Cette étude, qui constitue
le c÷ur de cette thèse, est une étape de plus vers la recherche l'obtention de l'oscillation
paramétrique.



Chapitre 3

Étude des couches d'AlOx par

microscopie électronique en

transmission

La conséquence la plus gênante de l'étape d'oxydation est l'augmentation des pertes
de propagation des guides d'ondes. Elles passent en e�et de 0.1 cm−1 avant, à 0.5 cm−1

après l'oxydation [9]. Cette étape technologique est donc la principale source de pertes
dans nos guides GaAs/AlOx. En 2002, Venugopal Rao et al. ont observé de la di�u-
sion Rayleigh dans ce type de guides. L'associant à de la di�usion surfacique, ils ont
supposé qu'elle avait pour origine la rugosité des interfaces GaAs/AlOx [12]. Au c÷ur
de cette thèse se trouve donc une étude par microscopie ayant pour but de déterminer
la rugosité de ces interfaces. Les techniques en champ proche telles que la microscopie
à force atomique ou la microscopie par e�et tunnel n'étaient pas adaptées dans notre
cas puisqu'elles ne permettent que l'évaluation de la rugosité de la surface et des �ancs
des guides, et non celles d'interfaces enterrées, au sein de la structure multicouche. Il
était donc nécessaire d'adopter un outil permettant l'observation en section transverse.
En tenant compte de la taille des détails que l'on cherchait à observer (de l'ordre de
quelques monocouches atomiques), la microscopie électronique en transmission (MET)
nous est apparue comme la méthode la mieux adaptée mais elle projette sur deux
dimensions une information contenue dans trois dimensions, ce qui nécessite une inter-
prétation poussée des images. La MET nous a aussi permis de rechercher d'éventuelles
autres sources de pertes liées à l'oxydation, telles que la présence de centres absorbants
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ou de centres de di�usion volumiques.
Dans ce chapitre nous expliquons tout d'abord de façon non exhaustive le prin-

cipe de fonctionnement du microscope électronique en transmission, puis nous nous
focalisons sur les techniques mises en ÷uvre au cours de cette thèse. Le fait que nos
échantillons soient sous forme de guides d'ondes nous a contraint de tester di�érentes
méthodes de préparation des lames minces, adaptées à l'observation au MET. Nous
présentons donc cette étude comparative. En�n nous présentons les résultats issus de
l'observation de nos échantillons au MET. Nous montrons en particulier que l'étape
d'oxydation latérale humide est responsable de la détérioration des interfaces dans le
c÷ur de la structure. Nous quanti�ons la rugosité des interfaces et analysons les di�é-
rentes modi�cations induites par l'oxydation.

3.1 Fonctionnement du MET

L'idée d'un microscope utilisant les électrons comme moyen de construction d'une
image est introduite pour la première fois en 1932 par Max Knoll et Ernst Ruska [83]. Le
principe consiste à faire passer un faisceau d'électrons à travers un échantillon su�sam-
ment mince. Une série de lentilles magnétiques permet la mise en forme du faisceau et
la projection de l'image de l'échantillon sur un écran �uorescent, qui transforme l'image
électronique en une image optique. La limite de résolution du microscope, c'est-à-dire la
plus petite distance en dessous de laquelle deux points voisins ne sont plus distingués,
est donnée par l'expression suivante :

d =
λ

2n sinα
=

λ

2NA
(3.1)

où NA désigne l'ouverture numérique de la lentille objectif, n est l'indice de réfraction
en sortie d'objectif (et vaut 1), α est la moitié de l'ouverture angulaire de l'objectif et
λ (en nm) est la longueur d'onde des électrons donnée par la loi de de Broglie :

λ ≈ 1.22√
E

(3.2)

avec E, l'énergie des électrons en eV. La tension d'accélération standard des électrons
dans les MET utilisés en science des matériaux est de 200 kV, on en déduit donc que
la limite de résolution théorique est de l'ordre de 1.5 pm, ce qui est de 2 ordres de
grandeur plus petit que le paramètre de maille cristalline de n'importe quel matériau.
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En réalité, la limite de résolution pratique de la plupart des MET d'aujourd'hui est de
l'ordre de l'ångström (100 pm), en raison des aberrations des diverses lentilles.

3.1.1 Interactions électron-matière

C'est la nature à la fois corpusculaire et ondulatoire des électrons qui confère au
MET sa puissance en tant que moyen d'observation des matériaux. L'énergie des élec-
trons étant de quelques centaines de keV, elle leur permet d'interagir avec les di�érentes
couches électroniques et noyaux de la matière constituant l'échantillon. À ces énergies
la longueur d'onde des électrons, donnée par l'équation 3.2, est de l'ordre de quelques
pm soit une fraction du paramètre de maille. L'aspect ondulatoire des électrons se ma-
nifeste alors par le phénomène de di�raction par le réseau cristallin périodique.

Le MET permet également de produire un large spectre de radiations secondaires,
issues de l'interaction des électrons avec le matériau irradié lors de processus inélas-
tiques. Une partie de ces signaux secondaires est utilisée en microscopie électronique
analytique, et nous renseigne sur la nature chimique de l'échantillon. D'autre part, les
électrons interagissent dans des processus élastiques qui interviennent dans la forma-
tion d'images. Tous ces processus sont schématisés sur la �gure 3.1.

électrons 
‘absorbés’

paires 
électron-trou

faisceau 
incident électrons 

secondaires

RX 
caractéristiques

électrons 
rétrodiffusés

électrons Auger
lumière visible

électrons diffusés 
élastiquement

faisceau direct
électrons diffusés 
inélastiquement

RX 
bremsstrahlung

ECHANTILLON

Figure 3.1 � Signaux générés par l'interaction électron-matière dans un MET.
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Quel que soit le processus d'interaction mis en jeu pour obtenir une information, il
est important de noter que les électrons sont fortement absorbés par la matière. C'est
d'ailleurs le principal facteur limitant des MET, et cela impose de réduire l'épaisseur
des échantillons à moins de 100 nm voire 40 ou 50 nm pour certaines applications (cf.
section 3.3). Cette épaisseur critique dépend évidemment de l'énergie incidente des
électrons et de la nature de l'échantillon.

Processus élastiques

Lorsque les électrons interagissent avec l'échantillon sans perdre d'énergie on dit
qu'ils participent à des processus élastiques. L'électron est une particule de faible masse
(9.11×10−31 kg) et chargée négativement (�1.6×10−19 C). En tant que tel, il peut être
facilement dévié de sa trajectoire par d'autres particules chargées (électrons ou noyau
d'un atome) via l'interaction coulombienne. On parle de processus de di�usion.

Figure 3.2 � Faisceaux direct (ordre 0) et di�ractés (ordres supérieurs) générés

par l'intéraction d'une onde plane avec un plan cristallin.

Un cas particulier de la di�usion élastique a lieu lorsque les électrons, considérés
comme une onde, traversent un échantillon cristallin, où la répartition des atomes est
périodique. Comme le suggère la �gure 3.2, l'onde électronique incidente, considérée
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plane et de longueur d'onde λ, rencontre un réseau 1D de centres di�usants. Chaque
atome agit comme une nouvelle source émettant une onde de même longueur d'onde
λ. Toutes ces ondes interfèrent les unes avec les autres de façon constructive (ondes
en phase) ou destructive (ondes en opposition de phase). C'est la di�raction de Bragg.
En sortie de l'échantillon, les électrons forment deux types de faisceaux : un faisceau
parallèle à l'axe optique du microscope, dit faisceau direct (correspondant à l'ordre 0
sur la �gure 3.2), et qui est utilisé en imagerie en mode champ clair ; et un ensemble
de plusieurs faisceaux constituant la di�raction (correspondant aux ordres supérieurs)
formant un angle 2θB avec le faisceau incident (angle de Bragg) dé�ni par la loi de
Bragg :

2d sin θB = mλ (3.3)

où m est un entier qui représente l'ordre de la di�raction, d est la distance entre deux
plans cristallins parallèles (dé�nis par les indices de Miller hkl) et θB est l'angle de Bragg
formé par la famille de plans hkl et les faisceaux incident et ré�échi (cf. �gure 3.3).

d

d sinθθθθ

θθθθ θθθθ

Figure 3.3 � Représentation schématique de la loi de Bragg.

Les électrons élastiques qui ressortent par la face d'entrée du cristal sont dits rétro-
di�usés. Leur nombre dépend de l'orientation et de la nature du cristal. Sur certains
microscopes, un système de balayage et un détecteur adéquat permettent de faire de
l'imagerie avec ces électrons rétrodi�usés.
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Processus inélastiques

Historiquement les MET conventionnels n'utilisaient que les deux signaux élas-
tiques : faisceau direct et faisceaux di�ractés. Toutefois les processus inélastiques entre
les électrons et la matière sont très nombreux, et analyser les signaux en résultant fait
aujourd'hui pleinement partie des fonctions remplies par les MET. Parmi ces di�érents
processus, mentionnons l'émission de rayons X, les électrons secondaires et les électrons
Auger que l'on présente succinctement ci-dessous.

Les électrons incidents (et dans une moindre mesure les électrons rétro-di�usés)
peuvent exciter des électrons de l'échantillon au-dessus du niveau de Fermi. Ces élec-
trons ont un libre parcours moyen très réduit (de l'ordre de quelques nanomètres), et
ne peuvent être collectés que s'ils sont émis proche de la surface de l'échantillon. Dans
le cas où un électron d'un niveau électronique supérieur vient combler le trou laissé
par un électron secondaire, il y a émission d'un photon X. Ce processus doit respecter
le principe de Pauli. Ce photon peut exciter un électron de la bande de valence et
l'éjecter : on parle d'électron Auger.

3.1.2 Architecture d'un microscope électronique en transmis-

sion

La compréhension du fonctionnement d'un MET passe nécessairement par la connais-
sance de son architecture. Comme pour un microscope classique, trois composants
constituent un MET : un système d'éclairement, un étage objectif et un système d'ima-
gerie. Le système d'éclairement est constitué d'une source émettrice d'électrons et de
lentilles condenseurs, dont le but est de mettre en forme le faisceau qui éclaire l'échan-
tillon.

L'étage objectif est le c÷ur du microscope. C'est à ce niveau, dans l'entrefer d'une
bobine magnétique d'une taille ne dépassant en général pas 1 cm, qu'est placé l'échan-
tillon et qu'est formée la première image. La qualité de cette première image gouverne
la résolution de l'image �nale, ce qui fait des lentilles objectif les lentilles les plus im-
portantes.

Le système d'imagerie comprend plusieurs lentilles dont le but est de grossir l'image
produite par la lentille objectif et de la projeter sur l'écran d'observation. On peut clas-
ser les lentilles de cet étage en deux catégories. Celles qui grossissent l'image sont dites
lentilles intermédiaires et lentilles de di�raction ; celles qui projettent l'image sont dites
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lentilles de projection.
Toutes les lentilles auxquelles nous faisons référence ici ne sont pas des lentilles

optiques mais magnétiques. Leur mode de fonctionnement est décrit en annexe C mais
gardons à l'esprit que les règles de l'optique géométrique restent valables en optique
électronique.

Système d'éclairement

Le faisceau d'électrons est produit par un canon à électrons. Celui-ci peut être à
émission thermoionique ou à émission de champ. Dans le premier cas (cf. �gure 3.4), on
chau�e la cathode (un �lament de tungstène ou une pointe monocristalline d'hexabo-
rure de lanthane (LaB6) par exemple) à une température su�samment élevée pour que
les électrons puissent franchir la barrière de potentiel qui les maintient dans le solide.
Les électrons arrachés sont attirés par l'anode. Le contrôle de l'émission du canon se
fait à l'aide du wehnelt dont on peut varier la valeur du potentiel négatif. La zone où
sont focalisés les électrons est appelée le cross-over et équivaut à la vraie source du
microscope. Les électrons issus du cross-over sont accélérés par une série d'anodes pour
atteindre leur énergie �nale.

Figure 3.4 � Représentation schématique d'un canon à émission thermoionique.

Dans le cas des canons à émission de champ on ne chau�e pas la pointe mais on
applique un potentiel très élevé entre le �lament et une anode située très près de celui-
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ci. Cette di�érence de potentiel permet l'extraction des électrons avec une dispersion
en énergie plus faible que pour les canons à émission thermoionique. De plus, la source
est plus brillante. En revanche, la pointe doit être beaucoup plus �ne (elle est donc
plus fragile et coûteuse) et le vide doit être de meilleure qualité (10−8 Pa contre 10−2-
10−4 Pa pour l'émission thermoionique).

Le faisceau est par la suite mis en forme à l'aide de lentilles condenseurs nommées
C1 et C2 (cf. �gure 3.5). La lentille C1 forme une image du cross-over et détermine
la taille de la source sur l'échantillon ; c'est ce qu'on appelle le spot size. La lentille
C2 permet de régler la convergence du faisceau sur l'échantillon, et donc l'intensité du
faisceau. Au niveau de cette lentille se trouve un diaphragme permettant de régler la
brillance mais aussi la cohérence du faisceau ce qui, on le verra plus tard, est important
pour l'imagerie haute résolution (HR). Il arrive que les lentilles C1 et C2 ne permettent
pas de réduire su�samment la taille de la source sur l'échantillon. Dans ce cas on uti-
lise une troisième lentille C3 dite condenseur-objectif, située entre le diaphragme et
l'échantillon (non représentée sur la �gure 3.5).

C1

C2

diaphragme

axe optique cross-over du canon

α

échantillon

Figure 3.5 � Système d'éclairement d'un MET (adaptation de [84]).
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Étage objectif

L'étage objectif est le plus important car c'est lui qui produit la première image
agrandie de l'objet. L'échantillon se trouve à ce niveau, entre la lentille objectif supé-
rieure et la lentille objectif inférieure en position eucentrique (sans déplacement latéral
associé à la rotation) comme on peut le voir sur la �gure 3.6. L'espace disponible entre
les deux pièces polaires est un facteur critique car il limite la rotation de l'échantillon
pour son orientation. De plus l'aberration sphérique Cs de la lentille objectif inférieure
dépend de la taille de l'entrefer.

La lentille objectif supérieure est en fait la dernière lentille du système d'illumination
et dé�nit la convergence et la taille du faisceau irradiant l'échantillon. La lentille ob-
jectif inférieure, plus simplement désignée �lentille objectif�, fournit la première image
agrandie de l'objet. Le pouvoir de résolution du MET dépend des aberrations de cette
lentille, notamment de son coe�cient d'aberration sphérique.

diaphragme

objectif

axe optique

échantillon

pièce 
polaire

première image 
intermédiaire

pièce 
polaire

Figure 3.6 � Étage objectif dans un MET.
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Système d'imagerie

A la sortie de la lentille objectif, les électrons sont répartis dans di�érents faisceaux
qui forment une �gure de di�raction dans le plan focal image ; ils sont ensuite recom-
binés pour former l'image dans le plan image (cf. �gure 3.7).

En mode di�raction (3.7.a), on retire le diaphragme objectif (aussi appelé dia-
phragme de di�raction) et on insère le diaphragme de sélection d'aire. Ce dernier per-
met de sélectionner la zone de l'échantillon dont on souhaite voir la �gure de di�raction
associée. Ensuite, le système de lentilles intermédiaires est ajusté en changeant le cou-
rant dans les lentilles, de façon à faire coïncider le plan objet avec le plan focal image
de la lentille objectif. Finalement, la �gure de di�raction située dans le plan image de
la lentille de projection est projetée sur l'écran d'observation par cette dernière, dont
le plan image coïncide avec l'écran.

En mode image (3.7.b) on retire le diaphragme de sélection d'aire et on insère un
diaphragme de di�raction pour augmenter le contraste de l'image. On modi�e le cou-
rant des lentilles intermédiaires pour faire coïncider leur plan objet avec le plan image
de la lentille objectif. Cette fois la lentille de projection reproduit l'image de l'échan-
tillon sur l'écran.

Il est courant de projeter la �gure de di�raction ou l'image de l'échantillon sur une
caméra CCD de façon à faire des acquisitions numériques. Nous ne rentrerons pas ici
dans le détail de ce sujet, et invitons le lecteur qui souhaite en savoir plus, à se reporter
par exemple au chapitre 7 de l'ouvrage de B. Williams et C. Carter [84].

3.2 Techniques de microscopie électronique mises en

÷uvre

Les nombreux signaux issus des interactions électron-matière dans la colonne d'un
microscope électronique ont suscité et suscitent encore un développement technolo-
gique important. Aujourd'hui presque tous ces signaux sont détectables et analysables,
conférant au MET non plus uniquement la capacité d'observer l'in�niment petit mais
aussi d'en analyser les propriétés chimiques, structurales, électroniques...

Dans cette partie, nous présentons les techniques que nous avons mises en ÷uvre
dans le cadre de cette thèse, à savoir : l'imagerie conventionnelle, haute résolution ou
�ltrée en énergie, ou bien la spectroscopie par pertes d'énergie des électrons.
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Figure 3.7 � Étage d'imagerie d'un MET (d'après [85]).

La description de ces techniques s'inspire des ouvrages de Williams et Carter [84] et
de Shindo et Oikawa [86], ainsi que du site internet construit par Florent Houdellier [87],
que nous recommendons au lecteur qui souhaiterait approfondir le sujet.

3.2.1 L'imagerie conventionnelle

Lorsque l'on se réfère à l'imagerie conventionnelle on fait référence au contraste en
amplitude par opposition au contraste de phase, utilisé en imagerie HR. Le contraste
dé�nit une di�érence d'intensité entre deux zones voisines : C = I2−I1

I2+I1
. En pratique

l'÷il humain ne peut distinguer un contraste inférieur à 5%, voire 10%.
La di�érence d'amplitude dans l'image est liée au fait que l'on retire de celle-ci la

contribution des faisceaux di�ractés en les bloquant avec le diaphragme objectif. Ce
contraste peut être ampli�é en sélectionnant un diaphragme plus ou moins petit, qui
bloque de la lumière di�use autour du faisceau transmis. Ce faisant on réduit aussi la
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résolution de l'image. Le choix du diaphragme est donc un compromis entre le contraste
et la résolution souhaités.

On distingue deux modes d'imagerie conventionnelle : le mode champ clair (BF)
et le mode champ sombre (DF) (cf. �gure 3.8). Dans le cas du champ clair on sé-
lectionne le faisceau direct pour former l'image, et le contraste permet de distinguer
des zones amorphes ou cristallines. Dans le cas du mode champ sombre, on sélectionne
uniquement les électrons di�ractés dans une direction spéci�que. L'image fait alors res-
sortir les zones cristallines qui ont di�racté les électrons dans la direction sélectionnée.
En imagerie conventionnelle c'est donc l'arrangement des atomes (périodique ou non,
orienté ou non) qui contribue au contraste.

a) b)

échantillon

diaphragme objectif

Figure 3.8 � Position du diaphragme objectif : a) en mode champ clair, b) en

champ sombre.

Toutefois, une autre contribution au contraste apparaît lorsque plusieurs éléments
chimiques constituent l'échantillon ou lorsque son épaisseur varie. Lorsque les électrons
traversent l'échantillon, ils sont di�usés élastiquement par le noyau des atomes (dif-
fusion Rutherford). Celle-ci est liée à la masse et à l'épaisseur de l'échantillon (voir
�gure 3.9) :

� la section e�cace de la di�usion élastique dépend du numéro atomique Z,
� plus l'échantillon est épais plus les électrons di�usent.

Ceci a deux conséquences importantes. L'une sur la nature des échantillons obser-
vables : des régions de Z proche (par exemple dans le cas de multicouches d'alliages
MnxFeyCo1−x−y) apparaîssent avec un faible contraste. L'autre sur la méthode de pré-
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paration des lames minces : la zone amincie doit être d'épaisseur relativement constante
pour ne pas compliquer l'interprétation des images.

Figure 3.9 � Mécanisme de contraste de masse et d'épaisseur.

3.2.2 L'imagerie haute résolution

En imagerie haute résolution (HR) on exploite la phase du signal, non plus son
amplitude, pour la formation de l'image. Le contraste provient des interférences des
ondes di�ractées, au niveau du plan image. Toutefois on ne peut tirer une information
de la phase que si l'échantillon est su�samment mince. En e�et, si l'échantillon est
épais il y a superposition du contraste de phase et du contraste d'amplitude utilisé
pour l'imagerie conventionnelle. Ceci à une conséquence directe sur le choix du mode
de préparation de nos échantillons, dont la fabrication suit un procédé d'amincissement
qui nécessite de réduire au maximum la quantité de matière, de façon à rendre l'échan-
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tillon observable au MET. Par opposition, la synthèse de nano-particules déposées sur
une peau de carbone ne nécessite pas de préparation particulière pour l'observation au
MET.

L'onde électronique incidente, considérée plane, interagit avec les di�érentes co-
lonnes atomiques et di�racte. L'onde électronique de sortie φ(x,u), en fonction de la
coordonnée spatiale x, est la superposition d'une onde plane et d'une multitude de
faisceaux di�ractés de fréquence spatiale planaire u (cf. �gure 3.2). Le changement de
phase de φ(x,u) par rapport à l'onde incidente est maximal à la position des colonnes
atomiques. L'onde de sortie est transferée à travers le système de lentilles pour former
une image dans le plan d'observation.

3.2.3 La spectroscopie de perte d'énergie des électrons

La spectroscopie de perte d'énergie des électrons (ou EELS pour son équivalent
anglais �Electron Energy Loss Spectroscopy�) est l'une des techniques analytiques ac-
cessibles dans un MET . Proposée initialement par Hiller et Baker en 1944 [88], elle
voit aujourd'hui son attractivité accrue grâce au développement de la cartographie des
éléments et à la réduction de certaines aberrations dans les MET dédiés à l'EELS.

En EELS, on analyse les électrons di�usés inélastiquement par l'échantillon (cf.
�gure 3.1). Parmi les processus à l'origine de la perte d'énergie des électrons on peut
mentionner :

� les excitations de phonons (perte d'énergie ∆E ≤ 0.1 eV)
� les excitations de plasmons (∆E ≤ 30 eV)
� les transitions interbandes (∆E ≤ 10 eV)
� les excitations avec les électrons de c÷ur (∆E ≥ 10 eV)
� l'émission d'électrons secondaires (∆E ≤ 50 eV)
� le Bremsstrahlung (fond continu)

Le spectromètre permettant l'enregistrement du signal est souvent appelé �prisme ma-
gnétique� par analogie au prisme optique, puisque dans les deux cas on obtient une
dispersion en longueur d'onde. Dans ce prisme, on génère un champ magnétique B per-
pendiculaire au faisceau d'électrons, ce qui a pour conséquence de dévier les électrons
en fonction de leur énergie E = (βm − 1)m0c

2 (cf. �gure 3.10), où βm = 1√
1−( v

c
)2
, m0

est la masse de l'électron au repos, v sa vitesse et c la célérité de la lumière dans le
vide. La trajectoire des électrons décrit une courbe de rayon R autour de B. Le rayon
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Spectre EELS Image EFTEM

Faisceau d’électron

Échantillon

Prisme 
magnétique

Réseau de 
lentilles

Caméra 
CCD

Fente de sélection 
d’énergie

Diaphragme 
objectif

Figure 3.10 � Trajectoire des électrons dans un prisme magnétique.

de courbure est donné par l'expression suivante :

R =
βmm0

eB
v (3.4)

L'angle entre la trajectoire des électrons à l'entrée et à la sortie est appelé angle de
dé�exion φ, et est généralement de 90�. L'angle d'ouverture du faisceau d'entrée (γ)
doit rester petit car son augmentation est responsable d'aberrations du second ordre
qui réduisent la résolution en énergie du spectre. Le point source est en général placé
au niveau du point focal de la lentille de projection.

La détection des électrons peut se faire en série ou en parallèle. La détection en
série se fait en déplaçant physiquement une fente de sélection d'énergie située en sortie
du prisme. Cette fente bloque l'essentiel des électrons, sauf ceux déviés dans la même
direction, correspondant à des électrons de même énergie. De cette façon, un détecteur
intègre le nombre d'électrons reçu pendant une plage temporelle constante, et l'on ob-
tient une courbe �nombre d'électrons en fonction du temps�. Ensuite, à chaque valeur
temporelle est associée son équivalent en énergie. Le principal inconvénient de cette
méthode de détection est sa sensibilité limitée, du fait qu'il s'agit d'une séquence tem-
porelle.

La détection en parallèle consiste à détecter tous les électrons en même temps sur
une barrette de 1024 ou 2048 canaux. Dans ce cas, on améliore la sensibilité de la
détection. C'est aujourd'hui le système le plus utilisé.
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3.2.4 L'imagerie �ltrée en énergie

L'imagerie �ltrée en énergie (EFTEM) repose sur le principe de fonctionnement de
l'EELS. Comme le montre la �gure 3.11, une image non �ltrée est formée à partir des
électrons élastiques et inélastiques puis transformée en un spectre de pertes d'énergie.
Les régions foncée (rouge) et claire (bleue) de l'échantillon, correspondant à des élé-
ments chimiques distincts, entraînent des pertes di�érentes de l'énergie des électrons
(faisceaux plus clairs que la couleur respective de l'échantillon). Le prisme magnétique
dévie les électrons en fonction de leur énergie : ceux qui n'en ont pas perdu apparaîssent
de la même couleur que le faisceau incident et contribuent au pic �zero loss� ; ceux qui
ont traversé l'élément plus foncé contribuent à un pic caractéristique de cet élément
et il en est de même pour les électrons ayant traversé l'élément plus clair. Une partie
du spectre est sélectionnée à l'aide d'une fente de sélection d'énergie puis convertie en
une image �ltrée en énergie au moyen d'une lentille de projection. Un détecteur adapté
acquiert �nalement cette image et on obtient des cartographies d'éléments chimiques.

Échantillon Image non filtrée Spectre de perte d’énergie Image filtrée

Échantillon Lentille objectif Prisme magnétique Filtre Lentille de projection

Figure 3.11 � Principe de fonctionnement de l'imagerie �ltrée en énergie.

Le principe de formation de l'image �ltrée peut être comparé à celui des images en
champ sombre. L'énergie perdue correspond à l'angle di�raction et le spectre de perte
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d'énergie correspond à la �gure de di�raction. La fente de sélection d'énergie corres-
pond quant à elle à l'ouverture de l'objectif. En EFTEM, l'image est formée à partir
des électrons ayant perdu une quantité précise d'énergie alors qu'en champ sombre
l'image est formée à partir des électrons ayant di�racté dans une direction donnée sans
perte d'énergie.

3.2.5 La microscopie électronique en transmission à balayage

en mode HAADF

En MET à balayage (STEM 18), une sonde électronique très �ne (<10 nm) balaie la
lame mince. Deux types de STEM sont utilisés. D'une part il y a des STEM dédiés, qui
ont la particularité d'avoir leur canon à électrons sous l'échantillon et qui ne possèdent
pas d'étage de projection. En e�et, l'observation ne se fait pas sur un écran �uores-
cent, mais directement sur un ordinateur qui reconstruit point par point l'intensité de
l'image enregistrée sur une barrette CCD. D'autre part il y a les MET en con�guration
STEM, qui utilisent les dé�ectrices situées avant l'échantillon pour balayer la sonde.

Les STEM dédiés présentent un certain nombre d'avantages par rapport au MET :
manipulation électronique du signal (contraste, brillance) et meilleur contrôle du fais-
ceau. Toutefois ils présentent des inconvénients : moins bonne résolution spatiale (sauf
sur les appareils corrigés) et fort courant électronique nécessaire [87].

Les détecteurs capturent soit le faisceau transmis (BF), soit les faisceaux di�ractés
(DF), soit les électrons inélastiques di�usés aux grands angles (HAADF 19). En parti-
culier, le détecteur HAADF permet d'acquérir des images HR et de faire de l'analyse
chimique. En e�et, l'intensité des électrons inélastiques est fortement dépendante du
numéro atomique Z des éléments constituant la lame mince. Il est alors possible de faire
des cartographies chimiques (un peu comme en EFTEM) avec une meilleure résolution
spatiale qu'en analyse dispersive en énergie des rayons-X (EDX). Le STEM en mode
HAADF est donc une technique très bien adaptée à la caractérisation de la rugosité
des interfaces.

18. acronyme de l'anglais Scanning Transmission Electron Microscopy.
19. acronyme de l'anglais High Angle Annular Dark Field
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3.3 Méthodes de préparation des lames minces

Ces dix dernières années, d'énormes progrès ont été réalisés en microscopie électro-
nique en transmission avec, par exemple, la correction des aberrations sphériques ou le
développement de monochromateurs pour canon à électrons. Les résolutions spatiale
et en énergie ont été grandement améliorées : les MET avec correction de l'aberration
sphérique peuvent résoudre des distances interplanaires de 0.08 nm, et la résolution
énergétique des sondes électroniques monochromatées est aujourd'hui de quelques di-
zaines de meV dans les MET fonctionnant à 200 kV.

Cependant, même les meilleurs équipements ne peuvent corriger les artéfacts ré-
sultant d'une préparation inadéquate de lames minces [89�92]. A�n d'exploiter tous
les béné�ces de ces nouveaux outils MET, il est nécessaire de poursuivre les e�orts
dans les techniques de préparation d'échantillons. Depuis le début de la microscopie
électronique, un grand nombre de méthodes d'amincissement d'échantillons a été dé-
veloppé pour couvrir la grande variété de matériaux. L'amincissement électrochimique
est utilisé pour la plupart des métaux, alors que les oxydes et les semiconducteurs sont
amincis par clivage, par polissage mécanique ou à l'aide de faisceaux d'ions [93�96].

Parmi les techniques de préparation de lames minces adaptées aux semiconduc-
teurs, le polissage mécanique (technique du tripode) et le clivage peuvent être écartés
dans le cas de nos échantillons. En e�et, leur géométrie complexe et leur constitution
en GaAs, matériau plus fragile que le Si, rendent impossible l'amincissement précis
d'un guide d'ondes. Il reste donc les di�érentes techniques d'amincissement ionique,
que nous avons testées et comparées a�n de déterminer la plus appropriée, par rapport
à di�érentes contraintes spéci�ques à nos échantillons :

� localisation spatiale, à l'échelle de quelques µm, de la zone à amincir,
� fragilité des échantillons,
� minimisation des modi�cations chimiques et structurales des échantillons,
� compatibilité des lames minces avec l'observation et l'analyse MET.

Dans ce but, nous avons testé trois techniques reposant sur di�érents montages à base
de faisceaux ioniques :

� le Precise Ion Polishing System (PIPS)
� le Focused Ion Beam (FIB), en collaboration avec le Laboratoire de Microélectro-

nique et de Physique des Semiconducteurs (LaMIPS )
� l'Ion Slicer (IS) [97], en collaboration avec JEOL Europe
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Nous avons fabriqué des lames minces à l'aide de ces trois techniques, puis nous les
avons comparées selon deux critères :

1. la qualité des lames minces : épaisseur de la région transparente aux électrons et
degré d'amorphisation,

2. le temps d'occupation de l'opérateur : durée de la préparation des échantillons,
nombre d'étapes de préparation et taux de succès.

Nous présentons dans cette section les résultats de cette étude.

3.3.1 Mise en ÷uvre expérimentale

Fabrication de la structure guidée

La fabrication des échantillons est présentée en section 2.2. Nous insistons sur le
fait que tous les alliages ternaires sont des super-réseaux équivalents (SRE) 20 : ils
consistent en la succession alternée de quelques monocouches (MC) des binaires GaAs
et AlAs dont les épaisseurs sont choisies a�n d'atteindre la composition ternaire ciblée et
l'épaisseur visée. La �gure 3.12(a) illustre deux alliages digitaux di�érents présents dans
nos guides d'ondes : Al0.98Ga0.02As (Fig. 3.12(b)) consiste en deux fois 1.3 MC de GaAs
intégrées entre 43.2 MC d'AlAs ; Al0.7Ga0.3As consiste en une séquence alternée de 3
MC de GaAs et 7 MC d'AlAs. Nous verrons en section 3.3.2 que ce type d'alliage peut
être un bon indicateur d'amorphisation induite par la préparation des lames minces.

La �gure 3.13 illustre les di�érentes grandes étapes de la fabrication d'un échantillon
et la di�culté d'en extraire une lame mince pour la microscopie électronique. Tout
d'abord le con�nement latéral des modes guidés est obtenu en gravant, dans un morceau
massif (I), des guides de 3 µm de large par 3 µm de haut séparés de 150 µm (II). Ceux-
ci sont orientés selon la direction [110] du GaAs. Ensuite on transforme les couches de
Al0.98Ga0.02As en AlOx grâce au procédé d'oxydation latérale humide (III) présenté en
section 2.2.2. On constate donc que les zones que l'on souhaite analyser en MET sont des
rectangles d'environ 1 µm2 espacés de 150 µm . La dernière étape est l'amincissement
localisé sur un des guides d'ondes (IV).

20. Ils sont aussi parfois appelés alliages digitaux.
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Figure 3.12 � Images MET d'alliages digitaux : a) interface Al0.7Ga0.3As

/Al0.98Ga0.02As où l'on distingue deux types d'alliages digitaux : en haut de

l'image (a) l'alternance de 43.2 monocouches (MC) d'AlAs et de 1.3 MC de GaAs

forme une couches de Al0.98Ga0.02As de 37.5 nm d'épaisseur (b) ; en bas de l'image

(a) une couche de Al0.7Ga0.3As de 1 µm d'épaisseur ; (c) a été épitaxiée en alter-

nant 3 MC de GaAs et 7 MC d'AlAs.

Préparation de lames minces pour l'observation MET

Dans la suite, nous décrivons les di�érents instruments utilisés pour amincir la
région spéci�que correspondant au c÷ur multicouche d'un des guides d'un échantillon.
Deux d'entre elles étaient basées sur l'utilisation de faisceaux d'ions Ar+ : le Gatan
Model 691 PIPS et le JEOL EM-09100IS, la troisième sur l'utilisation d'ion Ga+ : le
système FIB simple faisceau FEI 200 XP.

Procédure PIPS

- Dans l'échantillon initial nous coupons deux morceaux de 2.8 mm × 1.0 mm ×
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Figure 3.13 � Principales étapes de la préparation de lames minces : A partir

de l'hétérostructure massive (I), une étape de photolithographie standard dé�nit

les motifs des guides de 3×3 µm2 espacés de 150 µm qui sont ensuite gravés

(II). Cette étape est rapidement suivie par le procédé d'oxydation sélective des

couches de Al0.98Ga0.02As (III). Finalement les lames minces sont obtenues par

un amincissement ionique localisé au plus proche d'un guide (IV).

0.5 mm (l × h × e, cf. �gure 3.13I) à l'aide d'une scie à �l diamanté.
- Nous collons les deux morceaux avec une colle époxy de telle sorte que les guides
se trouvent en regard, puis nous serrons le tout de façon à réduire au minimum
l'épaisseur de la couche de colle.

- L'échantillon est ensuite aminci jusqu'à réduire son épaisseur à environ 30 µm,
puis poli des deux côtés au moyen d'une polisseuse ESCIL ESC 200 GTL et de
disques abrasifs. Nous utilisons successivement des disques avec des particules de
diamants de diamètre 9-6-3-1-0.5 µm.

- A ce stade, l'échantillon est extrêmement fragile. Il est donc collé avec précaution
sur une rondelle de cuivre spécial MET. La rondelle est ensuite �xée sur un
porte-échantillon, lui-même placé dans le PIPS.

- L'échantillon est aminci pendant 2 à 3 heures par deux faisceaux d'ions Ar+ (un
de chaque côté de l'échantillon) à 6 kV avec un angle d'incidence de 8�, jusqu'à
la formation d'un trou au milieu de l'échantillon. La durée de cette étape dépend
directement de l'épaisseur initiale de l'échantillon (d'où sa réduction à 30 µm
dans l'étape précédente) et de la focalisation des faisceaux.

- A�n d'éliminer la couche amorphe ayant pu se former à cause de l'irradiation des
faisceaux, nous nettoyons la lame mince en la polissant avec les faisceaux d'Ar+ à
6 kV avec un angle d'incidence de 6�pendant 15 minutes, puis avec les faisceaux
à 4 kV avec une incidence de 4�pendant 2 minutes.

- L'inconvénient majeur de cette technique est l'absence, en cours d'amincissement,
de contrôle du positionnement de l'échantillon par rapport au point de focalisation
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des faisceaux d'Ar+. Il est donc essentiel de contrôler la position de la partie
mince à l'aide d'un MET. Si la partie mince correspond au c÷ur d'un guide la
procédure est stoppée. Dans le cas contraire, nous reprenons la procédure à partir
de l'abrasion sous faisceaux à 8 kV, a�n d'agrandir le trou formé et de rapprocher
son contour (c'est-à-dire la partie mince) d'un guide.

Cette routine est évidemment limitée puisque le trou ne peut pas être agrandi indé�-
niment. Un autre inconvénient de cette technique est la multiplicité des manipulations
de l'échantillon, qui contribue à un risque élevé de son endommagement.

Procédure FIB Le FIB est une technique basée sur l'utilisation d'un faisceau d'ions
Ga+ focalisé pour façonner la matière (gravure, lithographie, amincissement). Le mo-
dèle FEI 200XP est un système simple faisceau adapté au retrait in situ des lames
minces [98�100]. L'un des injecteurs de gaz a été transformé pour supporter une pointe,
avec laquelle on prélève les lames minces directement dans le FIB. Dans le FEI 200XP
les échantillons peuvent avoir une taille initiale allant de quelques mm2 à 5 cm × 5 cm.
Pour nos échantillons aucune préparation préalable n'est donc requise, ce qui allège
grandement la procédure.

- Tout d'abord, a�n de s'assurer qu'il n'y ait pas de dégât d'irradiation lors de
la localisation de la zone d'intérêt, une �ne couche de Au-Pd est déposée à la
surface de l'échantillon.

- De la même manière, une couche de platine est déposée dans le FIB en augmen-
tant progressivement le courant d'ions de 4 pA à 1nA (Fig. 3.14a).

� En utilisant un fort courant ionique (6 et 12 nA), deux gros trous sont creusés,
entre lesquel reste une lame de 3 à 4 µm d'épaisseur (Fig. 3.14b).

Suite à cette dernière étape il est possible d'imager la lame en section transverse, en
utilisant un faisceau d'ions à très faible courant (5 pA) a�n de limiter les phénomènes
d'implantation (Fig. 3.14c). Le contraste des images FIB permet de distinguer claire-
ment les di�érentes couches du guide d'ondes. De la même façon, le taux de Ga+ dans
la couche de platine varie en fonction du courant du faisceau ionique utilisé, entraînant
une di�érence de contraste.

� La lame est ensuite découpée en faisant une incision à droite, à gauche et sous
celle-ci (Fig. 3.14c).

� Elle est récupérée à l'aide d'une aiguille en tungstène montée sur l'un des injec-
teurs de gaz du FIB.
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� Elle est collée sur une grille de cuivre spéciale MET au moyen d'un dépôt de
platine (Fig. 3.14d).

� Finalement la lame est réduite à une épaisseur comprise entre 100 à 200 nm avec
le faisceau de Ga+.

lame

lame

guide

guide dépôt de platine

lame

trou

Figure 3.14 � Étapes de préparation de lames minces avec un FIB : a) surface

de l'échantillon protégée par des dépôts de Pt ; b) la lame fait environ 4 µm

, prête pour être détachée du substrat ; c) image FIB en section transverse du

guide d'ondes ; d) lame épaisse �xée à la pointe d'une �bre optique. La lame est

ensuite ammincie à au moyen d'un fasceau de Ga+ pour être transparente sous le

faisceau d'électrons d'un MET.
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Procédure Ion Slicer

- Dans l'échantillon initial nous clivons un morceau de 2.8 mm × 0.4 mm × 0.5 mm
(l × h × e).

- Nous amincissons ce morceau avec des disques abrasifs avec des particules de
diamants de 6 puis 3 µm. L'épaisseur �nale est de l'ordre de 100 µm, ce qui
n'impose pas de précaution particulière lors des manipulations de l'échantillon.

- Nous le mettons ensuite en place sur un support adapté à l'IS et le plaçons dans
ce dernier. Une caméra CCD in situ autorise un positionnement micrométrique
des guides d'ondes par rapport au faisceau d'Ar+ . Comme l'illustre la �gure 3.15,
une ceinture résistante au faisceau, d'une épaisseur de 20 µm, est approchée de
l'échantillon, protégeant ainsi ce dernier sur sa tranche.

L'amincissement ionique se fait au moyen d'un large faisceau d'Ar+ (1 mm de diamètre)
passant alternativement d'un côté de l'échantillon à l'autre, et permettant d'amincir
une région d'environ 200 µm de large, nous assurant donc d'atteindre au moins un
guide.

- une première étape, d'environ une heure avec un faisceau à 8 kV incliné de 1.3◦, est
nécessaire pour percer un trou et permettre au bord d'atteindre un guide. Cette
étape est contrôlable grâce à la caméra CCD, dont le grandissement est su�sant
pour observer la position de la partie amincie en mode optique en transmission.
De cette façon il est possible de distinguer si un guide est aminci ou non.

- Cette opération est suivie par une étape de 2 minutes avec un faisceau de 4 kV
incliné à 1.3◦, puis par une étape d'une minute avec un faisceau de 2 kV incliné
de 1�pour supprimer la couche amorphe qui s'est formée à la surface.

La lame mince a �nalement une forme en �lame de couteau� comme suggéré par la
�gure 3.15(b) et (c). Une observation au microscope électronique à balayage permet,
sans changer l'échantillon de support, de contrôler l'état réel de la lame. Dans 80% des
cas cela con�rme un amincissement su�sant au niveau d'un guide d'ondes. Dans le cas
contraire une reprise d'amincissement est possible.

Observations MET

Les observations ont été réalisées à l'Institut de Minéralogie et de Physique des

Milieux Condensés avec un MET JEM 2100F, équipé d'un canon à émission de champ
opérant à 200 kV. Les images haute résolution ont été acquises avec une caméra CCD
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Figure 3.15 � Étapes de préparation de lames minces avec l'IS (d'après [97]).

Gatan Ultrascan 4000SP. Pour les cartographies d'épaisseur, nous avons utilisé un �ltre
Gatan Imaging Filter (GIF) avec une ouverture de 3 mm et la technique d'imagerie
du jump ratio à deux fenêtres [101]. Le temps d'exposition choisi était d'une seconde
pour des fenêtres spectrales de 10 eV de large avec un angle de collection de faisceau
de 11.0 mrad, dé�ni par l'ouverture de l'objectif.

3.3.2 Résultats

Dans le but de déterminer quelle technique de préparation de lames minces est la
mieux adaptée à nos échantillons, et de dé�nir les meilleures conditions d'opération,
nous avons comparé les di�érentes techniques sur la base des critères dé�nis précédem-
ment.

Localisation de la zone à amincir

La géométrie complexe des échantillons, c'est-à-dire un guide de 3 × 3 µm2 tous
les 150 µm, additionnée à leur fragilité, font de l'amincissement précisément localisé
sur un c÷ur multicouche oxydé, un véritable challenge. Les vues d'ensemble des lames
minces préparées avec les di�érentes techniques sont visibles sur la �gure 3.16. Bien
que le PIPS soit connu pour préparer des lames minces d'excellente qualité à partir de
structures massives, il s'est révélé peu e�cace quand naît le besoin de localiser l'amin-
cissement. En conséquence, et malgré de nombreux essais, nous n'avons pas réussi à
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morceau de guide 
manquant

morceaux de guide manquant

cœur multicouche

Figure 3.16 � Vues d'ensemble des lames minces en fonction de la méthode de

préparation : préparation par PIPS (a), FIB (b) et IS (c). Sur chaque image, le

carré noir correspond à la zone référence pour les cartes d'épaisseur (Fig. 3.17).

amincir correctement un échantillon dans la zone d'intérêt. Cela est principalement dû
au fait qu'il n'existe aucune manière de positionner précisément l'échantillon de façon
à ce que les faisceaux de Ga+ amincissent un guide d'ondes. La lame mince présentée
sur la �gure 3.16a a donc été préparée à partir d'un échantillon massif (non gravé, non
oxydé tel que montré sur la �gure 3.13I)) pour cette étude comparative.

La �gure 3.16b montre une lame mince préparée par FIB. Cette technique permet
une excellente localisation de l'amincissement, ce qui est son grand avantage, et facilite
grandement la préparation de lames minces. Cependant, la fragilité du dispositif, qui
augmente après l'étape d'oxydation sélective en raison d'une possible délamination des
couches d'AlOx [46], associée à l'énergie élevée du faisceau d'ion Ga+ (30 kV) com-
plique l'amincissement. Ainsi, on voit sur la �gure 3.16b que la lame a été cassée en
deux endroits, en préservant heureusement le c÷ur multicouche.

Sur la �gure 3.16c on voit une lame mince préparée avec l'IS. Bien que cette tech-
nique soit assez proche de celle du PIPS, l'IS béné�cie d'une plateforme mobile per-
mettant de positionner l'échantillon avec une relativement bonne précision. La caméra
CCD nous permet d'arrêter la procédure quand le bord du trou, formé par le faisceau
de Ga+, atteint la région d'intérêt. Bien que les dimensions caractéristiques de nos
guides soient proches de la limite de résolution de la caméra, il est possible de les dis-
tinguer pendant l'amincissement. En revanche, il n'est pas facile de déterminer quand
le guide atteint est transparent aux électrons. Ainsi, sur la �gure 3.16c on constate
qu'une petite partie de l'échantillon a disparu sous l'irradiation ionique.
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Epaisseur des lames

A�n de pouvoir faire de l'imagerie à haute résolution ou HAADF, ou de la spectro-
scopie EELS, l'épaisseur des lames minces doit être la plus faible possible. Nous avons
donc comparé la capacité de chacune des techniques à produire des lames très minces.
Pour cela nous avons acquis des cartes d'épaisseur au niveau des régions indiquées par
les carrés noirs sur la �gure 3.16. L'épaisseur (en nm) est obtenue grâce à l'expression
de Malis et al. [102] : t = λln(I/I0), où λ est le libre parcours moyen des électrons (à
l'intérieur des couches de GaAs, dans le cas de nos lames minces), I0 est l'intensité de
l'image élastique et I celle de l'image non �ltrée. Le libre parcours moyen (en nm) est
calculé en utilisant l'expression de Malis et al. : λ = 106F (E0/Em)/(ln(2βE0/Em)),
avec F = (1 + E0/1.022)/(1 + E0/511)2, et où l'énergie des électrons incidents E0 est
en keV, le demi-angle de collection β est en mrad et Em = 7.6Z0.36 (Z est le numéro
atomique du matériau de référence). En utilisant ZGaAs = 0.5×(ZGa+ZAs) nous avons
trouvé λ=162.5 nm.

Les �gures 3.17a, b et c correspondent aux cartes d'épaisseur des lames minces
préparées par PIPS, FIB et IS respectivement. La �gure 3.17d est un tracé de l'épais-
seur des lames minces en fonction de la distance à la partie la plus mince (c'est-à-dire
proche d'un trou). L'épaisseur est moyennée sur la largeur des rectangles en pointillés.
Les �èches blanches pointent vers les zones les plus épaisses.

Le FIB utilisé permet d'amincir jusqu'à 160-180 nm, ce qui est trop épais pour
faire de l'imagerie haute résolution. Le début de la courbe, suggérant une épaisseur de
quelques dizaines de namomètres, correspond probablement à un bord cassé. L'amincis-
sement à l'IS permet d'obtenir des lames de seulement 100 nm avec une faible variation
de l'épaisseur. La pente est d'environ 2�sur 500 nm, ce qui correspond à un angle d'in-
cidence de 1�du faisceau de Ar+ , en accord parfait avec les conditions expérimentales.
Ceci est un grand avantage pour la visualisation des lames minces au MET car les
conditions d'observation varient très peu avec la zone observée, ce qui limite les va-
riations de mise au point. Finalement le PIPS est un bon compromis puisqu'il permet
d'amincir jusqu'à 40 nm d'épaisseur, mais une variation plus importante de l'épaisseur
(la pente est d'environ 8�ce qui correspond à un angle d'incidence de 4�des faisceaux
de Ar+, aussi en bon accord avec les conditions expérimentales). La lame mince est
moins épaisse que celle préparée avec l'IS sur environ 450 nm, mais est plus a�ectée
par les problèmes de variation de mise au point mentionnés plus haut. L'absence de
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données sur la courbe PIPS est due à la traversée d'un matériau di�érent de GaAs
(c'est-à-dire avec un libre parcours moyen di�érent). Par ailleurs, les lames préparées
par le PIPS sou�rent de fortes contraintes mécaniques comme le suggèrent les lignes
de contraste de �exion visibles sur la �gure 3.16(a). Cet e�et n'est pas observé sur les
lames minces préparées par PIPS ou IS.

a)

b)

c)

d

GaAs

GaAs

GaAs

GaAs

GaAs

AlOx

AlOx

AlOx

Figure 3.17 � Comparaison des épaisseurs des lames minces en fonction de la

méthode de préparation : a) PIPS, b) FIB et c) IS. Les zones entourées par

des rectangles blancs en pointillés correspondent aux régions dont on a évalué

l'épaisseur. Les �èches blanches indiquent la pente des zones les plus minces vers

les zones les plus épaisses. Les résultats sont tracés sur le graphique d).
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Amorphisation induite et contraste en imagerie haute résolution

Des lames très minces sont indispensables pour faire de l'imagerie haute résolution,
mais il est aussi nécessaire de ne pas modi�er la structure des matériaux au cours de
l'amincissement. Cependant, toutes les techniques basées sur l'utilisation de faisceaux
ioniques induisent des dégâts d'amorphisation à la surface des matériaux [90,103,104].
Pour cette raison, nous avons comparé qualitativement en termes de contraste, les
lames minces préparées par PIPS, FIB et IS.

En général, l'augmentation de l'épaisseur d'une lame mince diminue le contraste
du réseau cristallin sans introduire d'autres fréquences spatiales. Les franges du réseau
sont, dans ce cas, toujours visibles. En revanche, la formation d'une couche d'amorphe
à la surface de la lame mince brouille les franges du réseau cristallin. La présence
ou l'absence des �nes couches de GaAs initialement présentes dans les alliages digi-
taux formant les couches de Al0.98Ga0.02As s'est révélée un bon indice d'amorphisation,
con�rmé par l'étude du contraste des images présentée ci-dessous.

La �gure 3.18a exhibe des détails de haute résolution et la �ne couche de GaAs (plus
sombre que l'AlAs) est bien visible, suggérant peu de dégâts d'amorphisation. Sur la
�gure 3.18b, par contre, il est clair qu'une couche amorphe s'est formée sur toute la
lame mince puisque l'on distingue très di�cilement les détails cristallins de l'image.
La �ne couche de GaAs n'est plus du tout visible. Finalement, dans le cas de la lame
mince préparée par IS (Fig. 3.18c), il n'y a pas d'évidence de dégâts d'amorphisation
induite. Ces observations sont corroborées par les grandissements et pro�ls associés :
la fréquence spatiale associée au réseau cristallin est bien marquée sur les �gures 3.18d
et f (amincissement sous faisceaux d'Ar+), alors qu'elle est très bruitée dans le cas de
l'amincissement sous faisceau de Ga+ (Fig. 3.18e).

Le contraste des images HR est lié à l'épaisseur de la lame mince ainsi qu'au degré
d'amorphisation de la surface. Dans le cas de l'amincissement au FIB le pro�l d'inten-
sité a un contraste de CFIB=0.08 alors que dans le cas du PIPS ou de l'IS les contrastes
sont CPIPS=0.27 et CIS=0.24 respectivement. Cela est dû à deux raisons. D'une part
il a déjà été démontré que les lames minces préparées par FIB sou�rent davantage
d'amorphisation induite par le faisceau de Ga+ que les lames préparées par amincisse-
ment sous faisceaux d'Ar+ : Yabuuchi et al. ont démontré qu'avec un faisceau de Ga+ à
30 kV, une couche de 16 nm d'amorphe se formait à la surface de lames minces de GaAs
préparées par FIB [104]. D'autre part, nous avons montré dans la section précédente
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Figure 3.18 � Images HRTEM illustrant l'amorphisation induite lors de la pré-

paration des lames minces : a) Préparation PIPS : en haut de l'image on distingue

parfaitement 1.3 MC de GaAs contribuant au SRE Al0.98Ga0.02As. b) Préparation

FIB : le SRE n'est plus visible en raison d'une importante amorphisation de la

surface de la lame mince sous le faisceau de Ga+. c) Préparation IS : les deux 1.3

MC de GaAs sont toujours visibles et l'ensemble de l'image exhibe des détails cris-

tallins. Les images d), e) et f) montrent les grandissements et les pro�ls d'intensité

associés des régions entourées par un rectangle en pointillés noirs sur les images

a), b) et c) respectivement. Les grandissements et les pro�ls suggèrent que l'amin-

cissement au FIB induit plus de dégâts d'amorphisation que l'amincissement sous

faisceaux d'Ar+.
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que les lames minces préparées par FIB étaient plus épaisses que celles préparées par
PIPS ou IS. Notons que les contrastes CPIPS et CIS peuvent di�cilement être compa-
rés, principalement car les images ont été obtenues avec des lames orientées selon des
axes de zone di�érents, et en utilisant des ré�exions de Bragg di�érentes pour former
le contraste.

3.3.3 Discussion

Nous avons résumé tous les résultats et les observations précédents dans le ta-
bleau 3.1, qui permet une comparaison rapide des techniques d'amincissement ionique
testées. Il apparaît que le PIPS et le FIB possèdent des avantages complémentaires :
facilité et rapidité de préparation d'une lame mince, associées à une localisation précise
pour le FIB ; qualité des lames minces adaptée à toutes les techniques d'observation et
d'analyse MET pour le PIPS. Cela explique d'ailleurs la tendance récente à combiner
ces deux techniques, pour amincir de façon localisée des lames compatibles avec les
études MET [105�107]. De son côté, l'IS satisfait à tous les critères que nous avons
�xés, avec de bonnes performances. Ces trois techniques peuvent être utilisées pour
la préparation de lames minces pour la microscopie électronique en transmission et le
choix de l'une ou l'autre sera dicté par les besoins de l'utilisateur.

Critère
Technique

PIPS FIB IS

Préparation avant amincissement � � ++ +
Localisation de l'amincissement � � ++ +
Temps d'opération � � + +
Epaisseur �nale ++ � +
Dégâts d'amorphisation + � � +

Table 3.1 � Avantages et inconvénients des di�érentes techniques d'aminicisse-

ment allant de très mauvais (� �) à très bons (++).

Notons que le FEI 200 XP n'était pas le modèle de FIB le mieux adapté à nos
besoins. Il s'agit en e�et d'un système simple-faisceau qui ne permet pas, à l'aide
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d'une dernière étape à faible tension (2 kV), de supprimer la couche d'amorphe for-
mée à la surface des lames minces. Cette procédure est accessible sur les systèmes
double-faisceau dédiés à la préparation de lames minces MET (colonnes ionique et
électronique). Cependant, même avec ce type d'instruments, il n'est pas possible de
supprimer complètement la couche amorphe à la surface de la lame qui, dans le cas
de l'AlxGa1−xAs est réduite à 3 nm dans le meilleur des cas [104]. Par ailleurs ce type
d'instrument est très onéreux (≈1Me) alors qu'un système simple faisceau est deux fois
moins cher. L'utilisation d'un système double-faisceau doit donc être fortement imposé
par la nécessité absolue de localiser précisément la région d'intérêt avec un minimum
d'e�ort.

L'IS, bien moins cher qu'un FIB (≈150ke), s'est révélé la solution la plus e�cace,
avec une préparation limitée du morceau que l'on veut amincir, une localisation rela-
tivement simple de la zone d'amincissement, un grand taux de succès de préparation
de lames minces (≈80%) et une excellente qualité des lames permettant la conduite de
tout type d'étude MET. De plus, avec cette technique nous n'étions pas gênés par l'im-
plantation de Ga+ comme c'est le cas dans une préparation FIB. Ceci est un point très
important si l'on souhaite conduire une analyse chimique des couches d'AlxGa1−xAs.

Pour toutes ces raisons, l'IS devrait être largement utilisé dans tous les cas d'étude
MET nécessitant une localisation spéci�que de la zone mince, comme par exemple dans
le cas récent de Sorbello et al. et de leur bi- et tri-cristaux [107]. Soulignons qu'une
lame mince adaptée à l'observation HRTEM est aussi adaptée à la plupart des tech-
niques MET. Au vu de la qualité des images HRTEM réalisées sur la lame préparée
avec l'IS nous avons pu conduire une étude très complète de caractérisation structurale
des guides d'ondes. Ces résultats, constituant le c÷ur de cette thèse, sont présentés
dans la section suivante.

3.4 Résultats des observations MET

3.4.1 Caractérisation des interfaces GaAs/AlOx

Mesure de la rugosité des interfaces

Le MET est un outil très puissant pour la quanti�cation de la rugosité des interfaces
GaAs/AlOx induite par l'étape d'oxydation latérale humide. La manière la plus évi-
dente de caractériser cette rugosité est de faire de la HRTEM. Cette technique permet
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en e�et l'observation, à des échelles très petites, de détails de l'ordre de la monocouche
atomique. Toutefois, la visualisation des rangées atomiques, en haute résolution, est op-
timale au défocus de Scherzer 21 [84]. L'inconvénient d'un tel mode de fonctionnement
est la délocalisation des électrons aux interfaces, qui se traduit par une mauvaise dé�ni-
tion de celles-ci. En conséquence nous avons préféré faire des observations en HAADF,
technique sensible au numéro atomique des di�érentes zones d'une lame mince et qui
béné�cie d'une meilleure précision sur la position des interfaces.

Nous avons acquis une série d'images HAADF de la dernière couche épitaxiée
d'Al0.98Ga0.02As (que nous désignerons par AlAs dans la suite). Elle est entourée par
une couche d'Al0.7Ga0.3As (que nous désignerons par AlGaAs dans la suite) d'une part
et une couche de GaAs d'autre part. Une série a été faite à partir d'un échantillon
non oxydé, et une autre à partir d'un échantillon oxydé dans les conditions spéci�ées
en section 2.2.2. De cette façon, nous avons pu caractériser les interfaces GaAs/AlAs,
AlGaAs/AlAs, GaAs/AlOx et AlGaAs/AlOx présentes dans le c÷ur de nos guides
d'ondes. Pour chacune de ces interfaces, le Ga n'est présent que d'un côté. Or, le
contraste chimique des images HAADF résulte de la concentration en Ga en di�érentes
zones, et nous permet donc de dé�nir les interfaces très précisément. De façon à avoir
une information avec la meilleure statistique, nous avons acquis des images successives
le long des couches, sur plusieurs centaines de nm (200 à 650 nm selon les échantillons).
Ceci a été possible grâce à l'excellente préparation des lames MET béné�ciant d'une
épaisseur quasi-constante, et transparente aux électrons sur plusieurs centaines de nm.
Nous montrons un exemple de ce type d'image pour l'échantillon non oxydé sur la

21. En HRTEM, le microscope est caractérisé par une fonction de transfert, T (u), qui transforme

l'onde électronique d'entrée φ0 en une onde de sortie du microscope φ(x,u). Lorsque T (u) est négative,

le contraste de phase est positif, ce qui signi�e que les atomes apparaîssent sombres et le fond apparaît

clair. L'inverse se produit quand T (u) est positive. Lorsque T (u)=0 aucun détail n'apparaît sur

l'image. La fonction de transfert idéale est donc une fonction constante et non-nulle pour toutes les

fréquences. Malheureusement une telle fonction n'existe pas. À défocus nul, T (u) possède plusieurs

0, ce qui a pour e�et d'inverser le contraste en fonction de la fréquence. Le premier 0 apparaît

à la fréquence u1 et lorsque l'on défocalise le microscope on repousse cette fréquence. En faisant

cela, on élargit la bande spectrale qui participe à la construction de l'image HR. Toutefois, si l'on

défocalise encore plus la lentille objectif, on crée des bandes de fréquences qui s'approche de 0 au

sein de la bande [0-u1]. Les conditions de défocus de Scherzer sont celles qui permettent d'optimiser

la qualité de l'image HR en obtenant la plus grande plage de fréquences avec un déphasage quasi

constant. Malheureusement, le fait de défocaliser cette lentille délocalise spatialement les électrons (et

par conséquent l'image), et les interfaces entre deux matériaux sont alors mal dé�nies.
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�gure 3.19a, et pour l'échantillon oxydé sur la �gure 3.19b. La di�érence la plus remar-
quable entre les deux images est l'importante modi�cation de l'aspect de l'interface
AlAs/AlGaAs lorsqu'elle devient AlOx/AlGaAs. En revanche, l'aspect de l'interface
GaAs/AlAs ne semble pas évoluer autant après l'oxydation. Nous commenterons en
détails ces observations plus loin.

A�n de mesurer précisément l'amplitude de la rugosité de chaque type d'interfaces,
nous avons mis au point la méthodologie suivante :

1. recombinaison des images,

2. amélioration du contraste,

3. binarisation de l'image,

4. recherche des coordonnées de l'interface,

5. ajustement linéaire de la position moyenne de l'interface,

6. élimination du gradient,

7. analyse numérique du pro�l ainsi obtenu.

La recombinaison des images (1) fait référence à la fabrication d'une seule image à
partir de la série complète d'images HAADF. Pour cela, au moment de l'acquisition
des images, nous avons pris soin de faire se recouvrir deux images successives sur une
zone commune. Lors de la recombinaison, nous avons fait attention à la présence de
détails communs aux deux images pour les faire se recouvrir parfaitement.

Nous avons ensuite réglé de façon optimale le contraste de l'image �panoramique�,
a�n que la couche centrale apparaîsse la plus sombre possible et les couches voisines les
plus claires possible (2). Cette étape est cruciale car il faut éviter de perdre les petits
détails des interfaces qui traduisent justement leur rugosité.

La binarisation de l'image (3) consiste à a) �xer un niveau d'intensité de seuil 22 et
b) convertir tous les pixels dont le niveau d'intensité est en dessous ou au-dessus du
seuil en 0 ou 1 respectivement. Puisque la couche centrale est très sombre, son intensité
est proche de 0. De même, les couches voisines très claires ont un niveau proche de
255. Le niveau de seuil peut donc être �xé à la moyenne des niveaux, ou bien à une
valeur mieux adaptée selon la situation. Lors de la binarisation de l'image nous avons
particulièrement fait attention à la mauvaise interprétation du niveau d'intensité réel

22. Nous faisons ici référence au niveau de gris d'une image numérique. Celui-ci est codé sur 1 octet,

soit 256 bits allant de 0 à 255.
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Figure 3.19 � Exemples d'images HAADF pour la caractérisation de la rugosité

des interfaces : a) cas d'un échantillon non oxydé, b) cas d'un échantillon oxydé.
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des pixels, en particulier autour de l'interface. En e�et, dans une colonne de pixels
traversant l'interface, une séquence de pixels dont le niveau d'intensité est proche du
niveau seuil peut être alternativement convertie en 0 ou 1. Dans ce cas, l'interface
n'est pas correctement dé�nie. Pour éviter ce phénomène, nous avons �xé un nombre
minimum de pixels successifs de même valeur (0 ou 1) a�n de valider la position de
l'interface.

La recherche des coordonnées de l'interface (4) se fait ensuite à l'aide d'un algo-
rithme qui scanne une par une les colonnes de l'image numérique. Il localise la position
du pixel dont la valeur est di�érente de celle de son prédécesseur. On ajuste ensuite le
pro�l de l'interface avec une fonction linéaire (5) puis on soustrait le gradient de cette
fonction au pro�l a�n d'obtenir une interface parfaitement horizontale (6). Finalement,
il nous est possible de traiter numériquement le pro�l d'interface (7) pour en déduire
les deux paramètres nécessaires par la suite : la perturbation quadratique moyenne σ2

et la longueur de corrélation Lc du pro�l.
Nous avons utilisé cette méthodologie pour le traitement des images HAADF des

échantillons avant et après oxydation. La �gure 3.20 donne un exemple d'une recombi-
naison d'images avant (image centrale) et après (images extérieures) traitement numé-
rique. On constate qu'après traitement, les interfaces sont parfaitement dé�nies. Après
avoir supprimé tout le gradient à chaque interface, nous avons pu tracer leur pro�l de
déviation f(z). En haut de l'image, en rouge, nous montrons le pro�l de déviation de
l'interface GaAs/AlOx. Celui de l'interface AlGaAs/AlOX est représenté en bleu en
bas de l'image.

Nous avons ensuite déterminé la fonction d'autocorrélation R(u) de f(z) dé�nie par :

R(u) = 〈f(z)f(z + u)〉 (3.5)

Comme illustré sur la �gure 3.21, cette fonction peut être ajustée par une gaussienne ou
une fonction exponentielle dont la valeur en 0 correspond à la perturbation quadratique
moyenne 23 σ2 et la largeur à mi-hauteur (HWHM) correspond à la longueur de corré-
lation Lc. De cette façon nous avons trouvé les paramètres résumés dans le tableau 3.2.

23. R(0) =
〈
f(z)2

〉
, et σ2 =

〈(
f(z)− f(z)

)2
〉

=
〈
f(z)2

〉
lorque la moyenne est nulle comme c'est

le cas ici.
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Figure 3.21 � Fonction d'autocorrélation associée à l'interface GaAs/AlOx.

Quand u augmente, R(u) = 〈f(z)f(z + u)〉 est évaluée avec moins de points, ce

qui explique les fortes �uctuations de cette fonction. Les ajustements exponentiel

et gaussien, montrés en encart ont donc été e�ectués sur la portion décroissante

de R(u), c'est-à-dire jusqu'à u ≈ 100 nm.

Interface GaAs/AlAs AlGaAs/AlAs GaAs/AlOx AlGaAs/AlOx

σ2 (nm2) 0.03 0.03 0.16 0.23
σ (nm) 0.17 0.17 0.40 0.48
Lc (nm) 3 3 40 23

Table 3.2 � Résultats bruts de l'analyse des images HAADF.

Trois choses sont à noter. Tout d'abord nous avons mesuré, par une observation
directe, la rugosité moyenne des interfaces GaAs/AlAs et AlGaAs/AlAs après la crois-
sance EJM. Nous avons trouvé une valeur, σ=0.17 nm, en bon accord avec les données
publiées que nous avons présentées en section 2.2.1. Il convient ensuite de remarquer
l'impact très fort de l'oxydation sur ces interfaces dont la rugosité augmente d'un fac-
teur ≈2.5. L'e�et d'une telle rugosité sur les pertes de propagation optiques sera traitée
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en section 4.1. En�n nous souhaitons mettre en avant le fait que toutes ces mesures
ont été faites à partir de lames minces d'épaisseur non nulle. Cette caractéristique, non
contournable, des lames MET entraîne un possible lissage des interfaces dû à des e�ets
de projections. Ce problème, menant à une sous-estimation de la rugosité, est traité en
détails ci-dessous.

E�ets de fenêtrage et de projection

La mesure de la rugosité des interfaces à partir des images HAADF peut être af-
fectée par deux e�ets liés au MET. D'une part, la taille �nie des images engendre une
perte d'informations sur le processus stochastique in�ni que l'on souhaite caractériser,
et les valeurs σ2 et Lc sont donc approchées. D'autre part, le MET est une technique de
projection, et l'information sur la rugosité en deux dimensions (2D) est retranscrite en
une dimension (1D). Par un e�et de lissage, la rugosité observée se retrouve diminuée
par rapport à la rugosité réelle. Ces deux e�ets sont très importants car c'est seulement
en estimant leur impact que l'on peut déduire les valeurs réelles de l'amplitude et de la
longueur de corrélation de la rugosité des interfaces dans notre dispositif. Ci-dessous
nous décrivons donc comment nous avons extrapolé les valeurs caractéristiques de la
rugosité à partir des mesures sur les images MET.

L'e�et de la taille des images a été traité par Goodnick et al. [108]. Pour cela ils ont
généré numériquement une interface 1D dont la rugosité, d'amplitude σ0 et longueur
de corrélation Lc0 �xées arbitrairement, est caractérisée par une statistique gaussienne
ou exponentielle. En calculant la fonction d'autocorrélation d'une partie de longueur
variable du pro�l, ils ont determiné quelles étaient l'amplitude σ et la longueur de
corrélation Lc de la rugosité en fonction de la taille des images. Ils ont ensuite com-
paré ces résultats avec les valeurs nominales σ0 et Lc0 . Comme on s'y attend, σ et Lc
sont sous-estimées à mesure que la taille de l'image est réduite, en raison de la perte
d'information d'un point de vue statistique. Néanmoins, lorsque cette taille dépasse un
seuil L∗, les estimations correspondent aux valeurs réelles.

Puisqu'il n'est pas possible de déterminer L∗ sans connaître les valeurs réelles des
paramètres associés à la rugosité, nous avons nous-mêmes réduit la taille de la fenêtre
d'analyse a�n de voir si σ et Lc variaient ou non, traduisant le fait que la taille des
images était inférieure ou supérieure respectivement à L∗. Pour cela nous avons calculé
la fonction d'autocorrélation d'une partie de nos images de taille variable.
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Dans le cas des interfaces GaAs/AlOx et GaAs/AlAs on constate que la valeur de
σ2 reste constante jusqu'à des tailles de fenêtres d'analyse faisant environ 3/4 de la
taille initiale. Au-delà on constate que la valeur de σ2 diminue à mesure que la taille de
la fenêtre est réduite. On peut donc a�rmer que la taille des images était su�samment
grande pour faire une évaluation correcte de σ2 pour ces deux types d'interfaces. En
revanche, nous avons constaté que dès que l'on réduisait la taille des fenêtres d'analyse,
la valeur de Lc changeait. Il est donc probable que la taille des images n'était pas suf-
�sante pour faire une bonne évaluation de Lc. Pour les interaces AlGaAs/AlOx, cette
réduction en fonction de la taille de la fenêtre se manifeste pour σ2 ainsi que pour Lc.
Malheureusement il n'est pas possible d'extrapoler les valeurs nominales à partir des
valeurs mesurées et nous pouvons juste a�rmer que ces valeurs sont des bornes infé-
rieures. Par ailleurs, compte tenu des e�orts produits pour fabriquer des lames minces
sur des longueurs les plus grandes possibles, il nous semble peu envisageable d'obtenir
des images plus grandes pour une meilleure estimation de la rugosité des interfaces.

Le second problème important est celui de la projection de la rugosité 2D, à tra-
vers l'épaisseur non nulle de l'échantillon, pour former l'image MET. Il a été étudié par
Goodnick et al. ainsi que H¸tch et al. [108, 109]. Pour estimer l'e�et de la projection
ils ont généré mathématiquement une surface rugueuse, telle celle représentée sur la
�gure 3.22, dont la fonction d'autocorrélation est gaussienne. Cette surface représente
la fonction de rugosité 2D, f2D(~r), de l'interface GaAs/AlOx, dont les paramètres σ2

0

et Lc0 sont �xés arbitrairement. En projetant l'intensité moyenne du pro�l 2D selon
une direction on obtient un pro�l de rugosité 1D, f(z), tel que celui analysé à partir
des images HAADF comme celle représentée sur la �gure 3.20. On détermine alors les
paramètres σ2 et Lc et on les compare aux valeurs 2D. Goodnick et al. ont généré ainsi
50 surfaces di�érentes a�n de déterminer les �uctuations statistiques des paramètres
mesurés [108].

L'e�et de l'épaisseur de la lame mince sur σ est montré sur la �gure 3.23a dans le cas
de longueurs de corrélation longue ou courte. Pour des petites longueurs de corrélation,
comme dans le cas des échantillons non oxydés, l'amplitude de la rugosité 1D décroît
très rapidement à cause du moyennage causé par l'épaisseur non nulle de la lame mince.
Pour de plus grandes longueurs de corrélation, comme dans le cas des échantillons oxy-
dés, cet e�et de moyennage est moins prononcé. Ici les deux tracés correspondent à des
longueurs de corrélation �virtuelle�, Lv, de 45 et 5 nm, di�érentes de celles de nos inter-
faces. A�n de retrouver dans quel rapport l'épaisseur de la lame réduit σ, nous avons
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projection

Figure 3.22 � Surface générée aléatoirement et dont la rugosité est décrite par

un modèle Gaussien. Dans le MET, les électrons projettent l'objet 3D en créant

une image 2D. L'interface 2D est traduite en une interface 1D. Les valeurs carac-

téristiques du pro�l 1D (amplitude et longueur de corrélation) sont réduites par

rapport à celles du pro�l 2D.

déterminé l'épaisseur virtuelle, thv, de nos échantillons correspondant à Lv des tracés.
Le rapport �épaisseur réelle de la lame/longueur de corrélation de l'interface�, thr/Lc,
vaut 100/40 pour les interfaces GaAs/AlOx, 100/23 pour les interfaces AlGaAs/AlOx
et 32/3 pour les interfaces (Al)GaAs/AlAs 24. Ce rapport étant égal au rapport thv/Lv
nous avons pu en déduire l'épaisseur virtuelle qui vaut thv = thr × Lv/Lc ≈110, 195,
50 nm pour les interfaces GaAs/AlOx, AlGaAs/AlOx et (Al)GaAs/AlAs respective-
ment. Sur la �gure 3.23a nous avons représenté par des étoiles le cas de ces interfaces.
On constate que les valeurs déduites de l'analyse de nos images HAADF sont sous-
estimées d'un facteur 1.3 à 2.0.

La variation de la longueur de corrélation mesurée en fonction de la valeur 2D réelle
est représentée sur la �gure 3.23b. On constate qu'elle varie linéairement dans un rap-
port de 76 % (cas du modèle Gaussien). Par ailleurs, on note que pour les plus grandes

24. (Al)GaAs fait soit référence à une couche de Al0.7Ga0.3As soit à une couche de GaAs.
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a)

b)

AlGaAs/AlOx
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(Al)GaAs/AlAs

Lc0 = 45nm
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Épaisseur de la lame = 245 nm

Longueur de corrélation 2D (nm)
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Figure 3.23 � E�et de projection sur la mesure 1D des paramètres de rugosité :

a) variation du rapport amplitude de la rugosité mesurée sur amplitude réelle en

fonction de l'épaisseur de la lame mince ; b) variation de la longueur de corrélation

mesurée avec la longueur réelle (adapté de [108]).
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longueurs de corrélations, il y a une grande variance des valeurs mesurées. Cet e�et est
moins une conséquence de la projection, qu'une conséquence liée à une taille d'image
trop petite dont on a parlé plus tôt.

En tenant compte de ces e�ets nous avons estimé la valeur réelle des paramètres
caractéristiques de la rugosité des di�érents types d'interfaces rencontrées dans nos
guides d'ondes. Ces résultats sont résumés dans le tableau 3.3.

Interface σ (nm) σr (nm) ∆σr (nm) Lc (nm) Lcr (nm) ∆Lcr (nm)

GaAs/AlAs 0.17 0.37 ±0.08 3 4 ±0
AlGaAs/AlAs 0.17 0.37 ±0.08 3 4 ±0
GaAs/AlOx 0.40 0.53 ±0.08 40 53 ±14
AlGaAs/AlOx 0.48 0.69 ±0.06 23 30 ±7

Table 3.3 � Amplitude et longueur de corrélation de la rugosité des di�érentes

interfaces étudiées : valeurs brutes et réelles (r en indice).

On remarque que les valeurs extrapolées de l'amplitude et la longueur de corrélation
de la rugosité des interfaces sont quelques dizaines de pourcents plus grandes que les
valeurs mesurées sur les images. Il est donc important de bien tenir compte des e�ets
de fenêtrage et de projection lors de l'évaluation de la rugosité des interfaces.

Modi�cation des couches adjacentes aux couches d'AlOx

Nous avons aussi cherché à savoir si l'oxydation engendrait des modi�cations struc-
turales des interfaces. Pour cela, nous avons utilisé l'imagerie HRTEM qui est parfai-
tement adaptée à ce type d'étude. Nous nous sommes donc focalisés sur une interface
GaAs/AlOx comme celle de la �gure 3.24a. Sur cette �gure, nous avons calculé la
transformée de Fourier rapide (FFT) en di�érentes régions 25.

Sur la �gure 3.24a, la partie sombre en haut à droite correspond au GaAs. Il est
d'ailleurs aisé d'y voir les rangées atomiques, plus claires, à l'origine des spots qui ap-

25. Tout comme pour un signal électronique, optique ou autre, la FFT d'une image numérique fait

ressortir les fréquences présentes. Dans le cas des images HRTEM, ces fréquences correspondent aux

distances interréticulaires du/des matériau(x) mono- ou polycristallin(s) présent(s) dans l'image. La

FFT peut donc être assimilée à un diagramme de di�raction, et par conséquent elle peut permettre

d'identi�er la nature de ce(s) matériau(x).
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paraîssent sur la FFT (�gure 3.24b). Ces spots correspondent aux familles de plans
{200}, {111}, et {400} du GaAs. À la limite entre la zone sombre et la zone claire de la
�gure 3.24a, la FFT (�gure 3.24c) suggère que suite à l'oxydation des couches d'AlAs,
le GaAs est amorphe. Notons que d'après le contraste de l'image, la région plus claire
est censée correspondre à l'AlOx tout comme sur la �gure 3.26. Toutefois, sur la FFT
de la région (d) montrée sur la �gure 3.24d, deux spots apparaîssent et peuvent être
associés à la famille de plan {400} du GaAs. D'un autre côté, la FFT de la région (e) en
�gure 3.24e, qui se trouve au même niveau que la région (d), ne révèle que la présence
d'un matériau amorphe.

La diversité de ce que l'on observe autour de l'interface nous laisse penser qu'au
cours de l'étape d'oxydation sélective, les couches adjacentes s'oxydent aussi aux abords
des interfaces. Cette oxydation ne doit pas être confondue avec l'oxydation latérale hu-
mide pour laquelle des couches d'AlxGa1−xAs avec x<0.7 ne peuvent être oxydées [78].
Il s'agit plutôt d'une conséquence de l'oxydation sélective des couches d'AlAs. En e�et,
d'après le diagramme de phase de Ga-As-O [110], les réactions suivantes peuvent avoir
lieu :

• 4Ga + As2O3 → 2GaAs + Ga2O3

• 2Ga + As2O3 → 2As + Ga2O3

• 2GaAs + As2O3 → 4As + Ga2O3

Or, nous avons vu en section 2.2.2 que lors de l'oxydation de l'AlAs, le composé As2O3

était produit. L'As2O3, circule ensuite dans les canaux de transports localisés, entre
autre, aux interfaces avec les couches adjacentes. Dans ces conditions, on comprend
que la troisième réaction présentée ci-dessus puisse avoir lieu. Cette hypothèse est
soutenue par la présence d'un reste de GaAs faiblement crystallin (région (d)) du côté
clair de l'interface. La modi�cation de contraste autour de cette zone est attribuée
à la substitution des éléments As par de l'O dans le GaAs. Le Ga2O3, de Z moyen
plus faible que celui du GaAs, change les conditions de di�raction et d'absorption des
électrons lors de la traversée de la lame mince. Cette hypothèse est con�rmée par de
l'imagerie chimique dans la section suivante.
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(400)

(-400)
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Figure 3.24 � Caractérisation structurale d'une interfaces GaAs/AlOx : a) image

HR avec en haut à droite une couche de GaAs et en bas à gauche une couche

d'AlOx ; b) FFT de la zone (b) présentant les tâches caractéristiques du GaAs en

axe de zone (110) ; c) FFT de la région (c) traduisant l'aspect amorphe du GaAs à

cet endroit ; d) FFT de la zone (d) exhibant des détails caractéristiques du GaAs

légèrement cristallin alors que e) la FFT de la zone (e) est typique d'un matériau

amorphe.
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3.4.2 Caractérisation chimique et structurale des e�ets de l'oxy-

dation sélective

Cartographie chimique

A�n d'aller plus loin dans la compréhension des e�ets de l'oxydation latérale humide
dans nos guides d'ondes, nous avons réalisé une caractérisation des couches d'AlOx par
imagerie �ltrée en énergie (EFTEM). Nous avons acquis des cartographies chimiques
de deux types de couches présentes dans le c÷ur guidant : GaAs/AlOx/GaAs (que l'on
appellera type 1) et GaAs/AlOx/Al0.7Ga0.3As (que l'on appellera type 2). Dans chaque
cas, nous avons fait une carte de l'aluminium et une de l'oxygène, le premier permet-
tant de localiser la couche d'AlOx et le second de con�rmer ou d'in�rmer l'oxydation
des couches adjacentes. Les cartes EFTEM ont été réalisées en plaçant une fenêtre en
énergie de 20 eV autour de la raie K de l'oxygène ou de la raie L de l'aluminium. Les
images, caractéristiques de la distribution d'un élément chimique, correspondent à la
di�érence entre une image post-edge et le signal de fond extrapolé à partir de deux
images pre-edge (technique des trois fenêtres [101]). Les plus grandes concentrations en
l'élément chimique étudié sont représentées par une intensité plus grande sur l'image
�nale.

Les résultats de cette étude sont présentées sur la �gure 3.25. Les �gures 3.25a et
b sont des cartes EFTEM d'une couche d'AlOx de type 1 et 2 respectivement. Sur
chacune des images nous avons fait un pro�l d'intensité le long d'une ligne parallèle à
la direction de croissance, et moyenné sur environ 30 nm de largeur. Ces pro�ls, repré-
sentés sur la �gure 3.25c, permettent de dé�nir l'étendue de l'oxygène en mesurant leur
largeur à mi-hauteur. Dans le cas des couches de type 1, l'oxygène s'étend sur 39 nm
contre 45 nm pour les couches de type 2, alors que l'épaisseur nominale d'Al0.98Ga0.02As
est de 37.5 nm avant oxydation.

Nous n'avons pas pu utiliser les cartographies d'Al pour évaluer précisément l'épais-
seur des couches d'AlOx. Au-delà des problèmes de dérive souvent présents dans ce type
d'acquisition 26 et qui peuvent être corrigés par des algorithmes simples, le rapport si-
gnal/bruit des images était trop faible. Pour cette raison, nous avons décidé de nous
tourner vers les images HAADF présentées en �gures 3.19 pour localiser l'aluminium.
En e�et, sur ces images la présence de l'Al est traduite par une très faible intensité

26. Les acquisitions sont faites sur une durée au cours de laquelle l'échantillon peut se déplacer. Les

trois images sont donc décalées les unes par rapport aux autres.
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Figure 3.25 � Cartographie EFTEM des couches d'AlOx : a) et b) images d'une

couche d'AlOx de type 1 et 2 respectivement. Les acquisitions ont été faites en

utilisant la raie K de l'oxygène ; c) pro�ls d'intensité de a) et b) le long d'un axe

perpendiculaire aux plans des couches.

(centre des images). Nous avons donc trouvé que l'aluminium s'étendait sur 33 nm après
l'étape d'oxydation. L'oxygène s'étendant au-delà de la région contenant de l'alumi-
nium, nous en avons conclu que les couches voisines de l'AlOx étaient aussi oxydées. Ce
résultat est soutenu par Pickrell et al. [80] et Durand et al. [42] qui ont aussi constaté
aux interfaces, l'oxydation du GaAs voisin d'une couche d'Al0.98Ga0.02As formée par
alliage digital. Dans le cas des couches d'AlOx de type 1, en faisant la di�érence entre
l'épaisseur occupée par l'O et celle occupée par l'Al (39-33=6 nm), on conclut que le
GaAs est oxydé sur 3 nm à partir de l'interface (en faisant l'hypothèse que l'O progresse
également de part et d'autre de la couche d'AlOx). Dans les cas des couches d'AlOx
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de type 2, nous pouvons raisonnablement penser que le GaAs s'oxyde aussi sur 3 nm,
ce qui nous permet de conclure que les couches d'Al0.7Ga0.3As sont oxydées sur 9 nm
à partir de l'interface (45-33-3=9).

Pour expliquer une oxydation plus importante des couches d'AlGaAs par l'interface,
revenons sur leur structure. Ces couches sont des alliages digitaux fabriquées en épi-
taxiant successivement 3 monocouches (mc) de GaAs et 7 mc d'AlAs (voir annexe B).
On peut penser que la première barrière de 3 mc de GaAs s'oxyde à la même vitesse
que le GaAs situé à l'autre interface. Une fois cette barrière oxydée, on retrouve de
l'AlAs qui s'oxyde plus rapidement que le GaAs.

Structure de l'AlOx

Nous avons aussi porté notre attention sur la micro-structure des couches d'AlOx.
D'après les images HAADF (cf. Fig. 3.19), les couches d'AlAs font 37.5 nm d'épaisseur
avant oxydation. Cette valeur est en parfait accord avec la valeur nominale retenue
pour l'épitaxie. Toutefois, après oxydation, les couches d'AlOx ne mesure plus que
33 nm, traduisant une réduction de 12 % de l'épaisseur de ces couches. Cette contrac-
tion est un phénomène très commun lors de l'oxydation latérale humide [42,74], et qui
est associé à la formation de grains d'alumine γ (γ-Al2O3) dans une matrice d'AlOy
amorphe (a-AlOx). Elle s'explique par la réduction du volume par atome d'aluminium
qui est de (2.85 Å)3/4 dans γ-Al2O3 contre (3.57 Å)3/4 dans l'AlAs [46]. Nous avons
donc cherché à identi�er la structure des couches d'AlOx de nos guides d'ondes.

Lors de l'oxydation latérale humide de couches d'AlAs résultant uniquement en
a-AlOx, aucune contraction n'est observée [75]. Nous avons donc formulé l'hypothèse
que l'AlOx était un mélange amorphe/polycristallin dans nos guides d'ondes. A�n de
con�rmer ou d'in�rmer cette hypothèse nous avons fait des images HRTEM des couches
d'AlOx. Un exemple est donné sur la �gure 3.26a où les zones sombres, en haut à droite
et en bas à gauche, correspondent à du GaAs et la zone claire centrale correspond à
de l'AlOx. Un examen attentif de l'image permet de distinguer des régions cristallisées
d'orientations di�érentes.

De façon à identi�er la nature de ces régions, nous avons calculé la FFT de l'en-
semble de l'image et l'avons représentée sur la �gure 3.26b. Un grand nombre de spots
caractéristiques apparaît sur la FFT. Ces spots tendent à décrire des cercles comme
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dans le cas de matériaux polycristallins. Nous avons mesuré la distance réticulaire de
chacun d'eux et avons con�rmé la présence de grains de γ-Al2O3. Les spots indexés
correspondent aux familles de plans indiquées sur la droite de la �gure de di�raction.
Certaines familles de plans n'apparaîssent pas dans la FFT, telles que les familles {200},
{220} et {422}, probablement à cause de leur trop faible intensité di�ractée.

En ne sélectionnant qu'un spot de la FFT et en calculant la FFT inverse, nous
pouvons faire ressortir les zones de l'image initiale qui lui ont donné naissance. C'est
ce que nous avons fait avec les spots 6, 7 et 8 qui correspondent à la même fréquence,
et donc au même angle de Bragg, mais dont l'orientation est di�érente. Par conséquent
leur vecteurs de di�raction ont la même norme mais une direction di�érente. Les zones
vertes, rouges et bleues qui apparaîssent en surimpression sur la �gure 3.26 corres-
pondent aux spots 6, 7 et 8 respectivement. De cette façon, nous avons pu localiser les
grains et estimer leur forme et leur taille. Nous avons constaté qu'ils se trouvent au
centre de la couche d'AlOx et que leur taille est comprise entre 10 et 20 nm.

La présence de deux phases distinctes d'alumine (amorphe et polycristalline) nous
permet d'envisager, sur le même modèle que les interfaces GaAs/AlOx, un processus
supplémentaire de di�usion Rayleigh. En e�et, si la di�érence d'indice entre les deux
phases et la rugosité de leurs interfaces sont su�santes, les modes guidés dans le c÷ur
de la structure peuvent être di�usés en quantité non négligeable. Cette question sera
traitée en section 4.1.2.

Front d'oxydation

Finalement, nous souhaitons souligner une particularité du processus d'oxydation.
Sur la �gure 3.27, qui représente le front d'oxydation, nous constatons que celui-ci n'est
pas homogène. À droite de l'image se trouve l'AlOx, à gauche se trouve l'Al0.98Ga0.02As
et dans les coins supérieur droit et inférieur gauche se trouve du GaAs. Le front d'oxy-
dation semble avancer plus rapidement au milieu que sur les bords de la couche d'AlOx.

Au niveau de la zone non oxydée, on perçoit deux �nes rayures sombres aux premier
et second tiers de l'épaisseur de la couche. Ce changement de contraste révèle la pré-
sence de monocouches de GaAs qui ont été insérées a�n de construire un alliage digital
correspondant à Al0.98Ga0.02As (cf annexe B). La position de ces deux monocouches
coïncide parfaitement avec les limites des di�érentes zones de progression de l'AlOx.
Cela n'a sans doute aucune in�uence sur le résultat �nal de l'oxydation dans notre cas,
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Figure 3.27 � Image HRTEM du front d'oxydation. On constate une avancée

non homogène de celui-ci. Cette inhomogénéité est sans doute à mettre en lien

avec la présence de deux �nes couches de GaAs insérées dans la couche d'AlAs.

mais on peut se poser la question de leur in�uence dans le cas de l'oxydation d'alliages
digitaux avec de plus grandes concentrations de Ga. En e�et, augmenter la concentra-
tion de Ga se traduirait par l'insertion de couches de GaAs plus épaisses qui pourraient
gêner complètement l'oxydation.
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3.5 Conclusion

Dans ce chapitre, nous avons présenté les résultats de notre étude par microsco-
pie électronique en transmission sur les e�ets de l'oxydation latérale humide dans nos
guides d'ondes non-linéaires. Après une description de l'outil d'analyse et de ses dif-
férents modes de fonctionnement, nous avons comparé trois di�érentes techniques de
préparation des lames minces pour les études MET dans le cas des guides d'ondes oxy-
dés. La principale di�culté était d'amincir une zone d'intérêt de quelques µm2 dans un
échantillon fragile. Nous avons dé�ni une liste de contraintes spéci�ques à la nature de
nos échantillons et à l'étude MET que nous souhaitions conduire. Même si le PIPS per-
met de préparer des lames minces d'excellente qualité, nous n'avons pas réussi à amincir
exactement un guide d'ondes. De son côté, le FIB permet de réaliser rapidement des
lames minces précisément localisées mais la qualité des lames n'a pas satisfait tous nos
critères, puisque nous n'avons pas pu faire d'imagerie HRTEM avec. L'IS a été la seule
technique à satisfaire toutes les contraintes que nous avions �xées. Grâce à sa platine
de micropositionnement couplée à une caméra CCD in situ et à son faisceau d'Ar+ à
faible énergie d'incidence très rasante, il nous a permis de préparer des lames minces
de bonne qualité, adaptées à l'imagerie HRTEM et HAADF ainsi qu'à la spectroscopie
EELS. Cette technique est adaptée à la préparation, sans procédure additionnelle, de
lames minces pour la microscopie électronique en transmission à partir d'échantillons
à fortes contraintes géométriques et pour lesquelles les dégâts d'amorphisation doivent
être minimes.

Une fois la préparation de lames minces établie, nous avons caractérisé la rugosité
des interfaces GaAs/AlAs et AlGaAs/AlAs des échantillons non oxydés, et les interfaces
GaAs/AlOx et AlGaAs/AlOx des échantillons oxydés. Après avoir dé�ni une procédure
de traitement des images HAADF, nous avons mesuré l'amplitude et la longueur de
corrélation de la rugosité de chacune des interfaces. Nous avons ensuite pris en compte
l'épaisseur non nulle des lames minces pour extrapoler les valeurs réelles à partir des
valeurs mesurées. Nous avons constaté une augmentation importante de l'amplitude
de la rugosité, induite par l'étape d'oxydation. Nous verrons dans le chapitre suivant
comment ces caractéristiques structurales peuvent être associées à des pertes de pro-
pagation.

Nous avons aussi supposé, à travers l'analyse d'images HRTEM, que les couches
adjacentes aux couches d'AlOx s'oxydaient via les interfaces. Cette oxydation a été
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con�rmée grâce à l'étude des cartographies EFTEM et des images HAADF.
En�n, nous avons montré que les couches d'AlOx localisées dans le c÷ur de notre

structure guidante, étaient constituées de grains polycristallins de γ-Al2O3 contenus
dans une matrice d'alumine amorphe. Nous avons souligné que ces deux phases pou-
vaient être à l'origine de nouvelles interfaces responsables de di�usion Rayleigh supplé-
mentaire. Leur in�uence sera aussi étudiée dans le chapitre suivant.
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Chapitre 4

Vers un OPO intégré

Dans le but de réaliser un oscillateur paramétrique optique intégré en GaAs/AlOx,
nous avons mené une étude poussée sur les conditions requises pour atteindre cet
objectif. À partir des observations au MET nous avons évalué l'in�uence de l'étape
d'oxydation sur les pertes de propagation des guides d'ondes. Nous montrons dans la
première partie de ce chapitre que les résultats de nos calculs, prenant en compte l'am-
plitude et la longueur de corrélation de la rugosité des interfaces, sont très proches des
valeurs expérimentales. Ensuite nous exposons les résultats de nos mesures d'ampli�ca-
tion paramétrique qui nous ont permis d'établir le coe�cient de gain paramétrique de
nos guides. Dans une troisième partie nous présentons l'étude que nous avons e�ectuée
dans le but d'identi�er les conditions d'oxydation permettant de minimiser les pertes
de propagation. En�n la dernière partie est dédiée à la conception et la réalisation de
miroirs intégrés pour l'obtention de l'oscillation paramétrique. Cette étude prend en
compte les résultats des parties précédentes dont dépendent les seuils d'oscillation des
di�érents types d'OPO que nous avons considérés.

4.1 Modélisation des pertes dues à la rugosité des in-

terfaces

Nous avons déterminé, dans la section 3.4.1, les paramètres caractéristiques des
interfaces avant et après oxydation. Ces paramètres sont résumés dans le tableau 3.3.
Nous avons ensuite entrepris d'établir un lien entre la rugosité typique des interfaces
et les pertes par di�usion qu'elle générait.
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Dans les années 90, Lacey et Payne ont développé un modèle analytique pour relier
les pertes de propagation dans les guides d'ondes à la rugosité de leurs �ancs [111,112].
Ce modèle a ensuite été essentiellement utilisé pour anticiper ou constater les problèmes
de gravure des guides [113�115].

Dans cette partie nous décrivons ce modèle et expliquons comment nous l'avons
adapté au problème de la rugosité aux interfaces dans des guides d'ondes multicouches.
Nous exposons les résultats des modélisations et évaluons leur incertitude. Bien que
notre adaptation simpli�e grandement le problème des pertes dues à la rugosité, elle
nous a permis, au cours de cette thèse dévolue à bien d'autres aspects, d'établir, de
manière approchée, l'in�uence de la rugosité. Nos résultats indiquent que la rugosité des
interfaces engendrée lors de l'étape d'oxydation pourrait être responsable de l'essentiel
des pertes de propagation.

4.1.1 Description de la rugosité aux interfaces

Les pertes optiques dans un guide d'ondes, à priori transparent, ont principale-
ment deux origines : l'absorption (linéaire, par porteurs libres 27, à deux photons 28)
ou di�usion, provenant des imperfections dans la géométrie du guide (rugosité des
�ancs, rugosité aux interfaces entre di�érentes couches, inhomogénéités des couches).
Comme nous l'avons vu, la rugosité des interfaces GaAs/AlOx est bien plus grande
que la rugosité des interfaces GaAs/AlAs initiales. En même temps les pertes passent
de 0.1 à 0.5 cm−1. A�n de véri�er que la rugosité post-oxydation puisse justi�er une
telle augmentation des pertes nous avons utilisé le modèle de Lacey et Payne [111].
Celui-ci assimile le guide à une antenne et les imperfections à des sources de courant
équivalentes. Une expression analytique du champ lointain, correspondant à l'énergie
di�usée par les imperfections, est déterminée et l'on peut alors en déduire les pertes de
puissance dues à la rugosité.

Considérons le guide plan décrit par la �gure 4.1a : x est la direction de croissance

27. L'absorption par porteurs libres résulte de la présence d'impuretés dans le matériau. Dans notre

cas les matériaux utilisés sont non dopés et l'on peut négliger ce type d'absorption.
28. L'absorption à deux photons (ADP) étant un processus non-linéaire, elle ne se manifeste en

quantité non négligeable que pour de fortes puissances guidées. Dans le cas particulier de nos guides,

il a été montré que l'ADP était de l'ordre de 10 cm/GW vers 1.55 µm [116]. Or, dans nos expériences,

les puissances mises en jeu sont toujours inférieures à 1 MW/cm2 ce qui n'entraînent que des pertes

négligeables.
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b)a)

Figure 4.1 � Interfaces rugueuses dans un guide plan : a) guide monocouche ; b)

notre guide multicouche partiellement oxydé.

et z la direction de propagation des modes propres (le guide est invariant par transla-
tion selon la direction y). Les indices du c÷ur et de la gaine (substrat et superstrat)
sont n1 et n2 respectivement mais le modèle présenté peut être appliqué à des guides
asymétriques, c'est-à-dire pour lesquels nsubstrat 6= nsuperstrat. L'épaisseur nominale du
c÷ur est 2d mais les interfaces c÷ur/gaine sont rugueuses. Cette rugosité est décrite
par une fonction stochastique f(z) qui peut être di�érente pour les deux interfaces.
L'indice de réfraction de la structure peut donc être décrite par la fonction suivante :

n2(x, z) = n2
2 + (n2

1 − n2
2)H[d+ f(z)− |x|]

où H[d+ f(z)− |x|] est la fonction de Heaviside, dé�nie par :

H (α)=0 pour α<0 d'où n2(x, z) = n2
2 pour |x| > d+ f(z)

H (α)=1 pour α>0 n2(x, z) = n2
1 pour |x| < d+ f(z)

L'équation d'onde peut donc être écrite de la façon suivante :

∇2Ey(x, z) + k2
0n

2
2Ey(x, z) = k2

0(n2
2 − n2

1)H[d+ f(z)− |x|]Ey(x, z) (4.1)

où l'on assume que la solution est un champE(x, z, t) de la formeE = Ey(x, z) exp(−iωt)
de façon à ce que le vecteur d'onde dans le vide véri�e :

k2
0 = ω2µ0ε0
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L'équation d'onde 4.1 est une description exacte du processus de radiation mais ne peut
être résolue de manière analytique. Néanmoins, il est possible d'obtenir une solution
analytique d'une forme approchée de cette équation, en considérant le champ qui se
propage dans un guide d'ondes monomode non perturbé (c'est-à-dire sans rugosité) :

E = Ey0(x, z) exp(−iωt) = Φ(x) exp[i(βz − ωt)]

où β est la constante de propagation. À cause de la présence de la fonction de Heaviside,
la partie droite de l'équation 4.1 ne dépend que du champ dans le c÷ur du guide.
On résout alors dans un premier temps cette équation avec Ey0(x, z) pour obtenir une
approximation du champ rayonné hors du guide. Ensuite le champ dans la partie droite
de l'équation d'onde 4.1 est remplacé par le champ du guide non perturbé, Ey0(x, z),
et l'équation d'onde devient :

∇2Ey(x, z) + k2
0n

2
2Ey(x, z) = k2

0(n2
2 − n2

1)H[d+ f(z)− |x|]Ey0(x, z) (4.2)

Dans cette description, le guide d'ondes peut être assimilé à une antenne : le terme
de droite de l'équation 4.2, faisant intervenir le champ connu Ey0(x, z) et la fonction
rugosité f(z), décrit le courant qui est la source de radiation depuis le guide d'ondes ;
le champ Ey(x, z), solution de l'équation 4.2, décrit le champ résultant dans l'espace.
L'équation 4.2 se résout en utilisant la fonction de Green (voir annexe D). Sa résolution
s'écrit sous la forme :

Ey(r, θ) '
iΦ(d)(n2

2 − n2
1)k2

0

(4πn2k0r)1/2
F̃ (β − n2k0 cos(θ))× exp [i(π/4− n2k0r)]

où les coordonnées polaires r et θ sont données par le changement de variables suivant :

{
z = r cos(θ)

x− d = r sin(θ)

et F̃ est la transformée de Fourier de la fonction f. Le coe�cient de perte par radiation
est donné par :

αr = Φ2(d)(n2
2 − n2

1)2 k3
0

4πn1

×
∫ π

0

R̃(β − n2k0 cos θ)dθ (4.3)

où R̃(Ω) =
∫ +∞
−∞ R(u) exp(iΩu)du est la transformée de Fourier de la fonction d'au-

tocorrélation, R(u) = 〈f(z)f(z + u)〉, de la rugosité d'interface. La fonction rugosité
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est celle que nous avons déterminée en section 3.4.1. Nous avons donc pu calculer sa
fonction d'autocorrélation, que nous avons ajustée à l'aide d'une fonction analytique
(voir �gure 3.21) a�n de pouvoir traiter mathématiquement le problème. Le pro�l du
mode utilisé dans l'équation 4.3 est normalisé de la façon suivante :∫ +∞

−∞
Φ2(x)dx = 1

4.1.2 Approximation simple pour des guides multicouches

Le problème des pertes de radiation engendrées par des surfaces ou interfaces ru-
gueuses est traité depuis longtemps [111, 112, 117, 118] mais n'a été étudié que dans
des guides d'ondes simples [119�121], ayant un c÷ur composé d'un seul matériau (cf.
�gure 4.1a).

Dans notre cas, la structure étudiée est plus complexe dans la mesure où le c÷ur
guidant est lui-même composé de plusieurs couches, dont les interfaces subissent toutes
une déformation au cours du processus d'oxydation latérale humide. Nous n'avons donc
pas deux mais dix interfaces rugueuses, à savoir deux interfaces Al0.7Ga0.3As/AlOx et
huit interfaces GaAs/AlOx (voir �gure 4.1b). L'absence, dans la littérature, d'estima-
tion des pertes de radiation dues à la rugosité pour ce type de structures, nous a conduit
à une adaptation du modèle de Lacey et Payne [111]. Notre but n'étant pas de se lancer
dans une modélisation complexe, mais plutôt d'obtenir des indications plausibles, nous
avons décomposé idéalement la structure des guides GaAs/AlOx en six sous-structures
�virtuelles�. Comme illustré sur la �gure 4.1b, les interfaces sont regroupées deux à deux
de façon à délimiter une région d'indice n1 plus élevé que celui (n2) de ses deux couches
voisines. Le c÷ur de chaque sous-structure et les interfaces associées sont identi�ées par
un chi�re allant de 1 à 6. Les couches con�nantes d'Al0.7Ga0.3As sont considérées semi-
in�nies. Chacune des sous-structures est caractérisée par un indice de c÷ur, donné par
l'indice du matériau situé entre les deux interfaces rugueuses (nGaAs ou nAl0.7Ga0.3As),
et un indice de gaine, donné par l'indice du matériau situé de l'autre côté des interfaces
(nAlOx).

Le mode dont nous cherchons le niveau de pertes, se propage avec la constante de
propagation β calculée précédemment et son pro�l d'intensité, φ(x), est déterminé par
la méthode de la matrice de transfert [24]. Après avoir déterminé la valeur du champ
normalisé Φ2(d) = Φ2

i à chaque interface i, nous avons calculé les pertes induites par
chaque sous-structure i à l'aide de l'équation 4.3, en utilisant les valeurs Φ2

i , n1 et n2, σ2
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et Lc. Pour chaque sous-structure, on utilise la même constante de propagation β car
elle caractérise le mode se propageant dans la structure réelle. En revanche, l'amplitude
du champ aux interfaces, φ(d), varie d'une sous-structure à l'autre. De même, selon
que l'on considère des interfaces GaAs/AlOx ou Al0.7Ga0.3As/AlOx, les indices de ré-
fraction (n1 et n2), la déviation quadratique moyenne (σ2) et la longueur de corrélation
(Lc) de la rugosité sont di�érents. Pour simpli�er le problème, nous avons additionné
les pertes de chaque sous-structure pour obtenir les pertes dans la structure réelle :

αr =
6∑
i=1

αri

Par ailleurs, le modèle de Lacey et Payne prend en compte l'énergie di�usée dans
toutes les directions faisant un angle de 0 à π radians avec l'axe de propagation du
champ. Dans notre situation, nous avons fait de même pour les interfaces AlGaAs/AlOx
(sous-structures 1 et 6) puisque l'energie di�usée hors du c÷ur est dé�nitivement per-
due. En revanche, dans le cas des interfaces GaAs/AlOx (sous-structures 2 à 5) l'énergie
di�usée avec un angle inférieur à l'angle limite (θL), dé�ni par les lois de Snell-Descartes,
ne quitte pas le c÷ur. Pour ces sous-structures, nous avons donc considéré comme per-
due, l'énergie di�usée avec un angle compris entre θL et π.

L'intégrale intervenant dans l'expression des pertes dépend de la forme donnée à la
fonction d'autocorrélation des pro�ls de rugosité. Il est courant d'ajuster cette fonction
avec une fonction exponentielle :

R(u) = σ2 exp

(
−|u|
Lc

)
ou gaussienne :

R(u) = σ2 exp

(
−u

2

L2
c

)
L'équation 4.3 peut alors être réécrite sous la forme suivante dans le cas d'un ajustement
exponentiel :

αr = Φ2(d)(n2
2 − n2

1)2 k3
0

4πn1

×
∫ π

0

2σ2Lcdθ

1 + L2
c(β − n2k0 cos θ)2

(4.4)

ou bien sous la forme suivante dans le cas d'un ajustement gaussien

αr = Φ2(d)(n2
2 − n2

1)2 k3
0

4πn1

×
∫ π

0

σ2Lc
√
π exp

[
−L

2
c(β − n2k0 cos θ)2

4

]
dθ (4.5)
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Dans ces deux expressions nous avons évalué les intégrales numériquement. Fina-
lement nous avons évalué que les pertes de propagation induites par la rugosité des
interfaces sont de l'ordre de 0.26 ± 0.02 cm−1. Ces résultats obtenus sont de l'ordre de
grandeur des valeurs induites par l'étape d'oxydation et dont les mesures sont de l'ordre
de 0.4 cm−1. Étant donnée la simpli�cation du problème, ces résultats ne traduisent en
aucun cas la réalité �quantitative� des pertes par di�usion. Ils constituent néanmoins
une première approximation, su�samment proche de la réalité pour considérer que
la rugosité des interfaces, induite lors de l'étape d'oxydation latérale humide, est la
principale source de pertes dans nos guides d'ondes. Ceci est d'autant plus vrai que la
valeur des paramètres caractéristiques de la rugosité, évaluée en section 3.4.1, est une
limite inférieure. Les pertes estimées, variant linéairement avec σ2, correspondent donc
elles aussi à une limite inférieure.

4.1.3 Incertitudes sur les évaluations numériques

L'hypothèse retenue pour le calcul des pertes, notamment la décomposition �inco-
hérente� du c÷ur multicouche en six guides monocouches, est assez forte mais conserve
un sens physique : la constante de propagation β utilisée dans chacun des six guides
est égale à celle du mode fondamental de la vraie structure multicouche. Il est intéres-
sant de noter l'in�uence, sur les estimations numériques précédentes, de la variation de
certains paramètres tels que :

� la longueur de corrélation,
� la variance σ2 de la rugosité,
� l'épaisseur des couches d'AlOx,
� l'indice de réfraction de l'AlOx,
� la température,
� la longueur d'onde,
� la polarisation du champ électrique.

Sur la �gure 4.2 nous avons représenté la variation des pertes de propagation en fonc-
tion de l'évolution des paramètres caractéristiques des pro�ls de rugosité, à savoir la
moyenne quadratique σ2 et la longueur de corrélation Lc, et ce dans le cas des interfaces
GaAs/AlOx. La fonction d'autocorrélation est usuellement ajustée par une fonction de
type exponentielle ou gaussienne (cf. �gure 3.21), dont le choix modi�e la forme de
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Figure 4.2 � Estimation des pertes de propagations en fonctions des paramètres

de la rugosité. La fonction d'autocorrélation est assimilée à une fonction a) expo-

nentielle, b) gaussienne.

l'expression des pertes (équation 4.4 ou 4.5 respectivement). Sur la �gure 4.2 nous
avons donc comparé les résultats obtenus selon que l'on a utilisé un modèle exponen-
tiel (a) ou gaussien (b). Nous avons estimé en section 3.4.1 que l'erreur sur σ et Lc était
respectivement ∆σ=0.08 nm et ∆Lc=14 nm. Nous avons représenté ces erreurs sur la
�gure 4.2 et l'on constate qu'elles entraînent une incertitude non négligeable sur la va-
leur des pertes de propagation. Si l'on ajuste R(u) avec une fonction exponentielle ou
gaussienne on obtient que les pertes induites par la rugosité des interfaces GaAs/AlOX
sont respectivement de ≈ 0.24± 0.08 cm−1 ou ≈ 0.28± 0.12 cm−1. On constate que les
bornes inférieures ne représentent qu'environ 40 % de la valeur expérimentale, ce qui
restent néanmoins en accord qualitatif. Si l'on se tourne vers les bornes supérieures, on
constate cette fois que l'on s'approche quasiment de la valeur de référence. En raison
de la large variation des pertes avec σ2 et Lc, on ne peut se défaire d'une incertitude
importante sur les résultats obtenus via nos calculs qu'en réduisant l'incertitude sur
les paramètres de la rugosité. Dans l'avenir, ceci pourrait être fait en tentant d'obtenir
des lames minces TEM moins épaisses que celles utilisées dans notre étude présentée
en section 3.4.1.

Nous avons ensuite mesuré l'impact sur l'estimation des pertes, d'une mauvaise
estimation des paramètres liés aux couches d'AlOx, à savoir variation de leur épaisseur
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a) b)

Figure 4.3 � Estimations des pertes de propagation simulées en fonction : a) de

l'épaisseur des couches d'AlOx (di�érence en % par rapport à la valeur standard

tAlOx = 34.0 nm), b) de l'indice de réfraction des couches d'AlOx (di�érence en

% par rapport à la valeur standard nAlOx = 1.6).

ou mauvaise estimation de leur indice de réfraction. Ces résultats sont présentés sur
la �gure 4.3. Nous avons à chaque fois calculé les pertes de propagation en utilisant
un modèle exponentiel (carrés et triangles) ou gaussien (ronds et triangles inversés).
Tout d'abord concernant une erreur sur l'épaisseur des couches d'AlOx (�gure 4.3a),
on constate que la valeur estimée des pertes de propagation (sur l'axe des ordonnées à
gauche) décroît faiblement avec l'augmentation de l'épaisseur des couches. L'impact sur
l'incertitude sur les pertes est limité à ±3 % (axe des ordonnés à droite). De la même
façon, l'incertitude sur la valeur exacte de l'indice de réfraction de l'AlOx (�gure 4.3b)
n'entraîne qu'une incertitude de l'ordre de ±10 % (axe de droite) sur la valeur des
pertes (axe de gauche). Il n'est donc pas nécessaire de connaître ces paramètres avec
une très grande précision puisque l'incertitude qu'ils entraînent est relativement faible.

Nous avons aussi étudié la variation des pertes avec la température des guides
d'ondes (�gure 4.4). N'ayant pas d'information sur la variation de l'indice de réfraction
de l'AlOx avec la température, nous avons adopté une valeur constante n=1.6. En re-
vanche, l'indice de réfraction du GaAs augmente avec la température [122]. Toutefois
cette augmentation est très limitée ce qui explique les variations des pertes de seule-
ment 1 ou 2 %.

Finalement nous nous sommes intéressés à la variation des pertes de propagation
avec la longueur d'onde (�gure 4.5). Nous trouvons des pertes de l'ordre de 0.5 cm−1
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λ = 1.53 µm).

autour de λp bien qu'elles soient seulement de l'ordre de 0.1 cm−1 au-delà de 2 µm.
Ceci peut avoir une répercussion importante dans la recherche de l'oscillation paramé-
trique loin de la dégénérescence et l'on perçoit l'e�ort qui devra être fait pour obtenir
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des miroirs de ré�ectivité su�sante pour compenser les pertes aux longueurs d'onde
proche de 1 µm.

Nous avons donc montré que la rugosité générée par l'étape d'oxydation est respon-
sable de pertes de propagation, en bon accord avec les valeurs expérimentales. L'in-
certitude sur des paramètres tels que l'épaisseur et l'indice de réfraction des couches
d'AlOx n'a que peu d'in�uence sur ces estimations des pertes. En revanche, nous avons
souligné que l'incertitude sur la valeur de la longueur de corrélation et l'amplitude de
la rugosité est responsable d'une erreur non négligeable sur les estimations. L'erreur
totale mène à des valeurs de pertes allant de 40 à 100 % de la valeur attendue, ce qui
reste néanmoins en accord qualitatif avec les mesures.

4.2 Mesure d'ampli�cation paramétrique

En 2007, l'e�cacité de conversion normalisée a été estimée dans nos guides d'ondes
GaAs/AlOx à biréfringence de forme. Elle a été évaluée à ηnorm=1500 % W−1cm−2

par des mesures de �uorescence paramétrique spontanée (SPDC 29) et de génération de
second harmonique [9]. Cette valeur constitue un record pour des guides en GaAs. Ce
résultat nous a encouragé à faire une expérience d'ampli�cation paramétrique. Cette
expérience a été réalisée par �uorescence paramétrique stimulée (SDC 30) à la dégé-
nérescence (λp=1.03 µm). Cette nouvelle partie lui est consacrée. Nous y décrivons
l'expérience puis exposons les résultats obtenus au début de cette thèse en collabora-
tion avec Marco Ravaro qui terminait sa propre thèse au sein de l'équipe Dispositifs

Optiques Non-linéaires du laboratoire Matériaux et Phénomènes Quantiques. On ex-
plique ici l'essentiel de l'expérience et le lecteur désireux d'approfondir le sujet pourra
se référer au chapitre 3.3 de la thèse de Marco Ravaro [2].

4.2.1 Montage expérimental

Grâce au montage expérimental représenté sur la �gure 4.6, nous avons réalisé deux
expériences : tout d'abord de la SPDC puis de la SDC (schématisées sur la �gure 4.7),
toutes les deux à proximité de la dégénérescence. Dans les deux expériences, la pompe

29. pour l'acronyme anglais de spontaneous parametric down conversion.
30. pour l'acronyme anglais de seeded down conversion.
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Figure 4.6 � Représentation schématique du montage expérimental de la mesure

d'ampli�cation paramétrique. IF : Isolateur de Faraday ; CS : cube séparateur ;

λ/2 : lame demi-onde ; M : miroir ; BST : beam steerer ; and PD : photodétecteur.

est fournie par un laser YAG dopé ytterbium (Yb :YAG), monomode et continu, émet-
tant à 1.03 µm. Son faisceau passe à travers un isolateur de Faraday, une première lame
demi-onde, un polariseur TM et une seconde lame demi-onde.

� La première lame demi-onde et le polariseur TM permettent de régler la puissance
du laser sans modi�er son courant de pompage. De cette façon le laser oscille de
manière stable sur un seul mode longitudinal.

� La seconde lame demi-onde est indispensable pour l'expérience de SDC, dans
laquelle nous avons besoin de varier la puissance de la pompe TM (seule la com-
posante TM est utile dans le processus de conversion non-linéaire). En e�et, en
tournant cette lame nous faisons varier la puissance de la composante TM tout
en maintenant la puissance totale constante. De cette façon, la puissance couplée
dans le guide reste la même, on évite des variations néfastes de la température du
guide. Les indices e�ectifs des modes interagissant ne changent pas et les condi-
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Figure 4.7 � Principe de fonctionnement de la SPDC et de la SDC : la SPDC

repose sur l'émission spontanée d'une paire de photons signal et complémentaire

alors qu'en SDC cette émission est aidée par l'injection d'un faisceau à la longueur

d'onde du signal.

tions d'accord de phase ne sont pas modi�ées.

Dans l'expérience de SDC, le signal est obtenu en mélangeant, dans un cristal de
niobate de lithium périodiquement retourné (PPLN 31), une partie du faisceau émis
par le laser Yb :YAG et un faisceau continu, de largeur spectrale 1.5 GHz, issu d'un
laser Ti :Sapphire, émettant autour de 0.7 µm. À la sortie du PPLN, le signal de
di�érence de fréquence, polarisé TM, de longueur d'onde λs=2.06 µm, passe à travers
un �ltre de Ge qui absorbe les faisceaux incidents. La polarisation du signal est ensuite
tournée de 90�au moyen d'un beam-steerer 32. Le signal et la pompe sont ensuite alignés
de façon colinéaire, et couplés dans le (et hors du) guide d'ondes à l'aide d'un objectif
de microscope de grandissement ×60 et d'ouverture numérique N.A. = 0.85. À la sortie
du guide d'ondes :

1. La pompe TM est bloquée à l'aide d'un �ltre de Ge qui la ré�échit partiellement
sur une photodiode Ge calibrée.

2. Le signal et le complémentaire, tout deux polarisés TE, sont envoyés dans un
spectromètre. Celui-ci est soit utilisé pour faire des acquisitions de la SPDC,
soit utilisé pour séparer les puissances du signal et du complémentaire dans les

31. Acronyme anglais de Periodically Poled Lithium Niobate.
32. Ce dispositif se compose de deux miroirs placés l'un au-dessus de l'autre de telle sorte que la

direction du faisceau tourne de 90�.
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expériences de SDC.

4.2.2 Résultats

Tout d'abord nous avons caractérisé la SPDC dont la courbe expérimentale d'accord
de phase est représentée sur la �gure 4.8. En bon accord avec nos calculs, un léger
changement de la longueur d'onde de pompe λp sur 24 nm permet d'obtenir un signal et
un complémentaire dans une bande de 1.4 µm, avec une dégénérescence à λp=1.035 µm.

Figure 4.8 � Courbe expérimentale d'accord de phase.

Ensuite nous avons injecté la pompe dans le guide d'ondes avec les caractéristiques
suivantes : une longueur d'onde réglée à λp=1.036 µm et une puissance externe de
Pp=100 mW. Le spectre de SPDC résultant, exposé sur la �gure 4.9 en ligne pointillée,
a été acquis après avoir réglé la température de l'échantillon de façon à maximiser le
gain paramétrique à la dégénérescence.

Finalement, la longueur d'onde du Ti :Sapphire et la température du PPLN ont
été réglées de façon à produire un signal précurseur polarisé TE, de longueur d'onde
λs=2.046 µm et de puissance externe Ps=500 µW. Ainsi le précurseur est bien dans la
bande de gain paramétrique, mais légèrement décalé par rapport à la dégénérescence
pour nous permettre de résoudre spectralement le signal et le complémentaire en sortie
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Figure 4.9 � Spectres expérimentaux de SPDC (ligne pointillée) et de SDC (ligne

continue).

du guide d'ondes GaAs/AlOx.
En injectant le précurseur et la pompe dans le guide d'ondes nous avons obtenu le

spectre reporté sur la �gure 4.9 en ligne continue. Ce spectre montre le signal ampli�é et
le complémentaire de façon très clair. Celui-ci, en accord avec la relation de conservation
de l'énergie 1

λi
= 1

λp
− 1

λs
, est émis à λi=2.099 µm. La largeur spectrale des deux pics

est dictée par la résolution du spectromètre.
À l'accord de phase, le gain paramétrique est :

G ≡ Ps(L)

Ps(0)
− 1 = sinh2 (gL)

avec L la longueur du guide et g le coe�cient de gain paramétrique. En régime de
faible gain, gL < 1 et on peut approcher le gain paramétrique par G ' (gL)2. Alors,
celui-ci augmente linéairement avec la puissance de pompe. Près de la dégénérescence
(λs ≈ λi), nous pouvons faire les deux hypothèses suivantes : en raison d'un faible gain,
Ps(L) ≈ Ps(0), et Ps(L) = Ps(0) +Pc(L). On obtient alors une expression simpli�ée du
gain paramétrique :

G ' Pc(L)

Ps(0)
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Figure 4.10 � Ampli�cation paramétrique en fonction de la puissance de pompe

couplée.

On peut ainsi évaluer g et G en mesurant le rapport complémentaire à signal en sortie
du guide.

La �gure 4.10 montre le rapport complémentaire à signal en fonction de la puissance
Pp couplée dans le guide d'ondes. Comme prévu ce rapport est parfaitement ajusté par
une droite. Sa pente divisée par la longueur du guide donne le coe�cient de gain
paramétrique normalisé :

g√
Pp

= 4.1± 0.1 cm−1W−1/2

Dans la mesure où la puissance du signal et du complémentaire a été acquise avec le
même détecteur, le ratio Pc(L)/Ps(L) ne dépend que de la résolution de ce dernier ; les
incertitudes de calibration ne l'a�ecte pas. Ceci explique que les barres d'erreur verti-
cales sont extrêmement petites et n'apparaissent pas sur la �gure 4.10. En revanche,
la puissance de pompe a été mesurée avec une incertitude de 3 % liée à la photodiode
Ge.

L'ampli�cation paramétrique maximale, obtenue pour Pp ≈30 mW, est G = 4.5 %,
ce qui correspond à une e�cacité η = 150 %/W . Cette valeur peut être comparée à
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η = 18 %/W obtenue par Bortz dans un guide PPLN [123]. Nous soulignons aussi l'im-
portante amélioration par rapport aux premières expériences dans des guides d'ondes
GaAs/AlOx [34], pour lesquelles il n'avait pas été possible d'estimer l'ampli�cation
paramétrique, principalement en raison de très grandes pertes de propagation.

Étant données les valeurs de la longueur des guides d'ondes, de la puissance de
pompe couplée et du gain paramétrique, le seuil d'oscillation pour un OPO double-
ment résonnant devrait être atteint pour une ré�ectivité des facettes de 95 % [124].
Cela, à condition que les pertes de propagation de la pompe et du signal ne dépassent
pas 0.5 cm−1. De plus, si l'on augmente la puissance de pompe jusqu'à Pp = 60 mW ,
correspondant à la puissance maximale que l'on peut coupler dans ces guides [9], le
gain paramétrique augmente jusqu'à environ 8 %, et la ré�ectivité nécessaire tombe à
88 %. Dans les sections 4.3 et 4.4, nous nous focaliserons sur l'obtention des conditions
optimales pour atteindre le seuil d'oscillation, à travers la minimisation des pertes de
propagation et l'augmentation de la ré�ectivité des facettes des guides.

4.3 Recherche des paramètres d'oxydation optimale

Après avoir quanti�é les pertes de propagation dues à l'étape d'oxydation et con�rmé
combien la maîtrise de cette étape était cruciale, nous avons entrepris de rechercher les
paramètres d'oxydation minimisant les pertes.

Nous avons vu en section 2.2.2 que la cinétique d'oxydation 33 dépend d'un grand
nombre de paramètres. Si l'on met de côté les paramètres intrinsèques à l'échantillon
(épaisseur et teneur en aluminium des couches à oxyder et des couches voisines) il reste
quatre degrés de liberté pour contrôler l'oxydation : température et débit de la vapeur
d'eau, choix du gaz porteur et température du four. L'in�uence de chacun de ces pa-
ramètres peut se mesurer en termes de pertes de propagation des guides d'ondes. Par
ailleurs, pour un ensemble de paramètres �xé, il est intéressant d'oxyder des échan-
tillons pendant des durées variables.

Dans cette section nous rappelons le principe de caractérisation des pertes de propa-
gation utilisée pour cette étude, la démarche de recherche des paramètres d'oxydation
optimum et les résultats obtenus.

33. Ici, comme dans toute cette partie, on entend par �oxydation�, l'oxydation latérale humide décrite

en section 2.2.2.
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4.3.1 Mesure des pertes de propagation en guide d'ondes

Parmi les méthodes de caractérisation des pertes dans les guides d'ondes on re-
trouve : la mesure de la lumière di�usée le long du guide [125], les mesures de trans-
mission en fonction de la longueur des guides [126] et la mesure du contraste des franges
Fabry-Pérot [127]. Cette dernière est particulièrement intéressante, car il s'agit d'une
méthode non destructive, indépendante des conditions de couplage de la lumière à l'en-
trée du guide, et adaptée à la mesure de pertes faibles. Par ailleurs sa mise en place
expérimentale est relativement simple. Pour tous les avantages dont elle dispose, nous
avons utilisé la méthode des franges Fabry-Pérot pour caractériser les pertes de nos
guides d'ondes.

La technique des franges Fabry-Pérot

Nous rappelons ici le principe de la mesure de pertes de propagation par la méthode
des franges de Fabry-Pérot [127]. Dans les guides d'ondes, une partie de la lumière
propagée est ré�échie aux interfaces guide/air en raison de la di�érence d'indice des
deux milieux. La partie ré�échie est susceptible d'interférer de façon constructive ou
destructive avec l'onde incidente et le guide se comporte comme une cavité Fabry-
Pérot. Dans le cas d'une onde monochromatique dans un guide monomode, le caractère
constructif ou destructif de l'interférence dépend du déphasage φ après un aller-retour :

φ = 2k0neffL+ φ0

où k0 est le vecteur d'onde dans le vide, neff est l'indice e�ectif du mode dans le guide
d'ondes de longueur L et φ0 est le déphasage associé aux ré�exions sur les deux facettes.
La transmission du mode guidé est alors donnée par la fonction d'Airy :

TFP =
ηT 2 exp(−αL)(

1− R̃
)2

+ 4R̃ sin2(φ/2)

où l'on retrouve au numérateur les termes liés aux pertes : η est le coe�cient de
couplage du mode dans le guide, T est le coe�cient de transmission des facettes et α
est le coe�cient de pertes de propagation par unité de longueur. Au dénominateur on
retrouve les termes caractérisant l'interférence : le déphasage φ et le coe�cient combiné
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pertes-ré�exion R̃ dé�ni par

R̃ = R exp(−αL)

Connaîssant le coe�cient de ré�exion R 34 et la longueur du guide, il est possible de
déduire le coe�cient de pertes si l'on est en mesure de déterminer la valeur de R̃. La
technique des franges de Fabry-Pérot consiste à mesurer le contraste K = (Tmax −
Tmin)/(Tmax + Tmin) entre le maximum et le minimum des franges de transmission
observée en sortie du guide, et à le relier au coe�cient combiné pertes-ré�exion à
travers l'expression

R̃ =
1

K

(
1−
√

1−K2
)

On obtient �nalement l'expression �nale du coe�cient de pertes dans laquelle tous les
paramètres sont déterminés :

α =
1

L
ln

(
R

R̃

)
(4.6)

Pour observer les franges Fabry-Pérot on varie continûment la longueur d'onde λ du
mode couplé dans le guide. On modi�e alors le déphasage φ en modi�ant la valeur du
terme k0neff .

Mise en ÷uvre expérimentale

Le montage expérimental permettant la mesure des pertes de propagation avec la
méthode des franges Fabry-Pérot est schématisé sur la �gure 4.11. Les pertes sont
mesurées autour de 1.5 µm pour un mode polarisé TE. Pour cela nous disposons d'un
laser semiconducteur à cavité externe Tunics MC 100, accordable sans saut de mode
entre 1460 et 1600 nm. Sa largeur de bande d'émission est inférieure à 1 MHz, soit
moins de 10 fm, et son déplacement en longueur d'onde peut atteindre de l'ordre de
1 pm. Autour de 1.5 µm, et pour des guides de 3 mm, l'interfrange est de l'ordre de
100 pm. Nous pouvons donc faire des acquisitions extrêmement �nes des franges de
transmission.

Le faisceau est amené par une �bre et sa polarisation en sortie est réglée à l'aide

34. Dans le cas d'un guide d'ondes monomode on obtient une très bonne valeur approchée de R en

utilisant la formule de Fresnel : R =
(

neff−1
neff +1

)2

.
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Figure 4.11 � Schéma du montage expérimental de la mesure de pertes de pro-

pagation.

d'un contrôleur de polarisation. Le faisceau, polarisé TE, est ensuite colimaté et couplé
dans un guide d'ondes à l'aide d'un objectif de microscope de grandissement ×60 et
d'ouverture numérique NA=0.85. Un objectif similaire permet de coupler le faisceau
hors du guide.

Le couplage du faisceau dans le mode fondamental est réalisé à l'aide d'une caméra
IR vidicon positionnée derrière l'objectif de sortie. Il est ensuite optimisé au moyen d'un
puissance-mètre positionné à la place de la caméra, et en déplaçant l'objectif d'entrée
à l'aide d'une platine de micro-positionnement piezo-électrique.

Limites de cette technique

Il est assez facile de fabriquer un guide d'ondes monomode dans la direction de
croissance en choisissant un design approprié où le c÷ur est su�samment étroit. En
revanche, dans la direction transverse on évite généralement de graver des guides trop
étroits car les pertes tendent à augmenter [113]. Ainsi nos guides font typiquement 3-
4 µm de large et acceptent plusieurs modes transverses. Or, dans le cas des guides mul-
timodes, la méthode des franges Fabry-Pérot est plus di�cile à mettre en ÷uvre [128].
En e�et, l'incertitude sur la mesure de pertes, obtenue en dérivant l'expression 4.6, est
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Figure 4.12 � Incertitude de la valeur des pertes de propagation en fonction de

l'erreur sur le contraste des franges Fabry-Pérot.

donnée par l'expression suivante :

∆α

α
=

1

αL

(
∆R

R
+

∆R̃

R̃

)

=
1

αL

[
∆R

R
+

√
TmaxTmin

Tmax − Tmin

(
∆Tmax
Tmax

+
∆Tmin
Tmin

)]
On remarque que cette expression dépend d'une part de l'incertitude sur l'estimation
de la ré�ectivité des facettes, et d'autre part de l'erreur sur la mesure de l'intensité des
franges Fabry-Pérot.

Le premier type d'incertitude est dû au fait que pour des guides d'ondes de grande
ouverture numérique, l'expression de Fresnel n'est plus valide. Toutefois, il est possible
d'obtenir la valeur exacte de la ré�ectivité à l'aide de calculs FDTD à 3 dimensions.

Le second type d'incertitude est accentué dans le cas des guides multimodes. La
transmission totale correspond à la somme des fonctions d'Airy de chacun des modes
guidés et une mauvaise estimation des valeurs Tmax et Tmin entraîne automatiquement
une grande incertitude sur la valeur des pertes. Cette incertitude peut être minimisée
en recherchant l'intervalle spectral sur lequel les fonctions d'Airy de chacun des modes
se recouvrent. On doit aussi trouver les conditions permettant de coupler le maximum
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de puissance dans le mode fondamental, qui est celui dont on cherche vraiment les
pertes de propagation. Comme le montre la �gure 4.12, où l'erreur sur le maximum
et minimum des franges (∆Tmax et ∆Tmin respectivement) varie autour de 1 %, cette
incertitude atteint environ 10 % pour des pertes de 0.5 cm−1 et peut atteindre aisément
plusieurs dizaines de pourcents si les pertes sont plus faibles.

4.3.2 Modi�cation des conditions d'oxydation

Parmi les paramètres in�uençant la cinétique d'oxydation nous nous sommes foca-
lisés sur la température du four. En e�et, un retour sur la �gure 2.8b nous indique que
quel que soit le gaz porteur utilisé (N2, H2, H2/N2), la cinétique d'oxydation demeure
identique. Nous avons donc calibré notre four d'oxydation pour di�érentes tempéra-
tures. Les résultats, présentés sur la �gure 4.13, montrent que l'avancement du front
d'oxydation se fait plus ou moins de façon linéaire. On note toutefois que pour des
températures d'oxydation inférieures à 420◦C la cinétique est très lente et assez in-
stable. Nous avons décidé de réaliser notre étude comparative pour des températures
supérieures à 410◦C. L'intervalle de durée d'oxydation a été choisi de façon à ce que
les fronts, se propageant à partir de chacun des �ancs des guides, se rejoignent a�n
que les couches d'Al0.98Ga0.02As soient complètement oxydées. Nous avons aussi �xé
un temps maximum d'oxydation correspondant à environ deux fois le temps optimal,
c'est-à-dire le temps nécessaire pour que les fronts d'oxydation progressent de 2.5 µm,
la moitié de la largeur de la couche d'AlOx la plus large (la gravure chimique est en
e�et responsable d'une di�érence de largeur entre le haut et le bas du c÷ur guidant ;
si le guide fait 3 µm de large en haut, il en fait 5 en bas). En e�et, intuitivement on
imagine bien que les couches peuvent sou�rir d'une oxydation prolongée. Nous avons
d'ailleurs vu en section 2.2.1 que c'est la raison qui avait entraîné une modi�cation de
la géométrie des guides d'ondes.

On présente sur la �gure 4.14, les résultats de nos mesures de pertes de propagation
en fonction des conditions d'oxydation. Nous avons oxydé des échantillons à 410, 420 et
430◦C. Pour chacun des tests on constate que pour des durées d'oxydation trop courtes
les pertes sont assez élevées. En e�et, si les fronts n'ont pas le temps de se rejoindre,
le c÷ur est constitué d'une partie oxydée sur les bords et d'une partie non oxydée au
milieu. L'indice e�ectif des di�érentes régions est di�érent et les modes se propageant
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Figure 4.13 � Courbes de calibration du four d'oxydation.

n'ont plus la même distribution et sont susceptibles d'être di�usés aux interfaces parties
oxydées/partie non oxydée. Un optimum est atteint pour des durées permettant aux
fronts de parcourir environ 2.5 µm, soit 5.0 µm en tout. Cette distance correspond à
la largeur de la couche d'Al0.98Ga0.02As la plus basse. En�n une fois passée cette durée
optimale, les pertes de propagation augmentent de façon importante. La suroxydation
des guides d'ondes modi�e probablement encore plus les interfaces GaAs/AlOx.

En normalisant les pertes par rapport aux pertes mesurées dans le cas de l'oxydation
standard (14 minutes à 420◦C) on note qu'à 410◦C les pertes sont toujours supérieures
aux pertes �standard�. En revanche, une oxydation à 430◦C, limitant la durée de cette
étape, permet de réduire de 20 % les pertes de propagation. Toutefois, on remarque que
la cinétique étant beaucoup plus rapide qu'à 420◦C, la limite d'oxydation optimale est
vite dépassée. Un retour sur la �gure 2.8a montre que l'augmentation de la température
de la vapeur et de son débit ont une conséquence similaire sur la cinétique d'oxydation.
Pour cette raison il ne nous a pas semblé nécessaire de modi�er ces paramètres, ce qui
sans doute aurait donné des résultats similaires à ceux obtenus à 430◦C.

Compte tenu du mauvais contrôle de l'oxydation en dessous de 420◦C et du niveau
des pertes à partir de 430◦C, les conditions d'oxydation que nous utilisons de manière
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Figure 4.14 � Evolution des pertes de propagation en fonction des conditions

d'oxydation pour un mode TE de longueur d'onde λ = 1.55 µm. Toutes les valeurs

sont normalisées par rapport aux pertes résultant d'une oxydation standard :

14 minutes à 420◦C.

standard nous semblent être le meilleur compromis entre contrôle de l'oxydation et
niveau de pertes �nal.

4.4 Miroirs haute ré�ectivité pour l'oscillation para-

métrique

Nous avons évoqué ou présenté jusqu'ici les démonstrations d'expériences réalisées
dans nos guides d'ondes GaAs/AlOx : génération de fréquence di�érence [35], généra-
tion de seconde harmonique [9,34,36], �uorescence paramétrique [8,9] et ampli�cation
paramétrique(cf. section 4.2 et [37]). Au cours de cette thèse nous avons cherché à com-
prendre l'origine des pertes, dernier frein à lever pour obtenir la première oscillation
paramétrique optique en guide d'ondes GaAs/AlOx. En particulier nous avons identi�é
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les e�ets de l'oxydation sur la structure multicouche (cf. section 3.4.1) et avons démon-
tré sa responsabilité dans la génération de pertes de propagation (cf. sections 3.4.2
et 4.1).

La réalisation d'une cavité OPO passe par la fabrication de miroirs à haute ré�ecti-
vité au niveau des facettes des guides d'ondes. Etant donné qu'il est peu envisageable
de réduire les pertes de propagation en dessous de 0.5 cm−1 (cf. section 4.3), la réali-
sation et la fabrication de ces miroirs est donc l'élément clé pour obtenir une source
intégrée largement accordable en longueur d'onde.

Nous avons vu en section 1.1.5 que l'on pouvait envisager une cavité résonnante
uniquement pour le signal (SROPO) ou résonnante pour le signal et le complémentaire
(DROPO). Dans ces deux con�gurations la puissance de pompe au seuil est donnée
respectivement par les expressions [16] :

Pp,th =
2 [1−Rs exp(−αsL)]

L2ηnorm
(4.7)

et

Pp,th =
[1−Rs exp(−αsL)] [1−Rc exp(−αcL)]

L2ηnorm
(4.8)

où αs et αc sont les coe�cients de pertes du signal et du complémentaire respective-
ment, et Rs et Rc sont les coe�cients de ré�ectivité des facettes pour le signal et le
complémentaire respectivement.

En tenant compte du coe�cient de gain paramétrique normalisé de nos guides
d'ondes,

√
ηnorm=4.1 cm−1W−1/2 (cf. section 4.2), et des pertes typiques, α=0.5 cm−1,

on trouve que la puissance de pompe au seuil d'oscillation pour un SROPO et un
DROPO vaut respectivement Pp,th=313 mW et Pp,th ≈35 mW, pour des guides de
3 mm de long avec des facettes dont la ré�ectivité est de 90 %. Dans la mesure où la
puissance maximale que l'on peut coupler dans les guides d'ondes sans les endommager
est de l'ordre de 80-90 mW, seule la con�guration DROPO peut être envisagée. Dans
le cas d'un DROPO symétrique (ré�ectivité des deux facettes identiques) Bava et al.

ont montré que la puissance de pompe au seuil peut se réécrire [124]

Pp,th =
1

ηnorm

[
αp/2

1− exp(−αpL/2)
ln
(
Q+

√
Q2 − 1)

)]2

(4.9)

avec

Q =
1 +Rs exp(−αsL)Rc exp(−αcL)

Rs exp(−αsL) +Rc exp(−αcL)
(4.10)
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où αp est le coe�cient de pertes de la pompe. Autour de la dégénérescence on peut
considérer que Rs = Rc = R, et en admettant que αs = αc = α l'équation 4.9 devient

Pp,th =
1

ηnorm

[
−αp ln[R exp(−αL)]

2[1− exp(−αpL/2)]

]2

(4.11)

On peut alors représenter la variation de la valeur de la puissance de pompe au
seuil d'oscillation en fonction de la longueur des guides, de la ré�ectivité des facettes
ou des pertes de propagation. Sur la �gure 4.15a on constate que le seuil d'oscillation
d'un DROPO (courbe α) décroît avec la longueur du guide pour atteindre un mini-
mum puis augmente légèrement ensuite. Dans le cas où la ré�ectivité R à la longueur
d'onde du signal et du complémentaire, Rs,c, est de 90 % ce minimum est situé vers
1.2 cm. Néanmoins, pour des guides de 3 mm 35 le seuil d'oscillation est de l'ordre de
50 mW et se situe donc sous la limite de dommage d'environ 70 mW représentée par la
ligne horizontale continue verte. En considérant un guide de 3 mm, on observe sur la
�gure 4.15b que pour des miroirs ré�échissant plus 87 % du signal et du complémen-
taire, le seuil d'oscillation se situe sous la puissance maximale que l'on peut coupler. Ce
seuil diminue évidemment à mesure que les miroirs ré�échissent mieux les faisceaux.

Toutefois, les pertes par di�usion surfacique dépendent de la longueur d'onde du
faisceau propagé. De ce fait, proche de la dégénérescence, les pertes liées à la pompe
sont plus importantes que celles liées au signal et au complémentaire. En remplaçant
les coe�cients de pertes αp, αs et αc par ceux estimés en sections 4.1.2 et 4.1.3 on
constate que le seuil d'oscillation augmente légèrement, comme l'illustre la courbe β
sur les �gures 4.15a et b. Néanmoins, l'écart est relativement faible et l'utilisation d'un
coe�cient de pertes moyen pour tous les faisceaux est une bonne approximation, dans
la limite où les coe�cients réels ne sont pas trop di�érents les uns des autres.

Le gain paramétrique n'étant non nul que lorsque les ondes pompe, signal et com-
plémentaire sont copropageantes, les OPO symétriques n'ampli�ent le signal et le com-
plémentaire que lors du trajet aller de la pompe puisque celle-ci est transmise par la
facette de sortie. Il existe une alternative au schéma symétrique qui consiste à ré�é-
chir la pompe sur la facette de sortie. Dans cette con�guration à double passage de la
pompe, le gain au seuil est réduit car l'OPO ampli�e le signal et le complémentaire lors
de leur passage aller et retour. Bjorkholm et al. ont déterminé les nouvelles expressions

35. Cette longueur est un compromis entre performance atteignable et homogénéité des guides.
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Figure 4.15 � Variation de la puissance de pompe au seuil d'oscillation en fonc-

tion de a) la longueur du guide d'ondes et b) la ré�ectivité des facettes. Évolution

pour un DROPO à simple passage, en considérant les pertes liées à la pompe

égales (α) ou supérieures (β) à celles du signal et du complémentaire, pour un

SROPO (γ) et un DROPO (δ et ε) à double passage avec ∆k = 0.
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du gain au seuil [129], reproduites ci-dessous pour le DPSRO 36 et pour le DPDRO 37

respectivement :

(gthL)2 ' 2 [1−Rs exp(−αsL)]

1 +Rp

(4.12)

(gthL)2 sin2(∆kL) =
[1−Rs exp(−αsL)] [1−Rc exp(−αcL)]

1 +Rp + 2
√
Rp cos(∆ϕ+ ∆kL)

(4.13)

où ∆ϕ = ϕp − ϕs − ϕc est le déphasage des faisceaux lors de leur ré�exion sur la
facette de sortie. Lorsque Rp=1 et que ∆k=0, le gain au seuil d'un DPDRO est atteint
pour une puissance de pompe quatre fois moindre que dans le cas du DROPO si
∆ϕ est nul (voir les courbes δ et ε sur les �gures 4.15a et b). Lorsque ∆ϕ 6=0, cette
réduction du seuil d'oscillation est moins importante. Dans le cas du DPSRO, le gain
au seuil est réduit d'environ un facteur deux par rapport au SROPO (voir la courbe
γ sur les �gures 4.15a et b). Toutefois cette dernière con�guration ne permet pas
d'obtenir le seuil d'oscillation paramétrique pour des puissances de pompe inférieures
au seuil de dommage. En conséquence nous nous sommes tournés vers la conception et
la réalisation d'OPO doublement résonant à simple ou double passage pour la pompe,
et ce malgré les problèmes de stabilité de ce type de cavité évoqués en section 1.1.5.

4.4.1 Conception et réalisation de miroirs intégrés aux guides

d'ondes

Plusieurs solutions sont disponibles pour réaliser une cavité DROPO dont le milieu
non-linéaire est un de nos guides d'ondes. Les plus répandues dans le cas des guides
d'ondes sont les miroirs de Bragg 38. Ces structures consistent en une modulation al-
ternée de l'indice e�ectif des modes guidés. Elles peuvent être fabriquées de di�érentes
façons et en particulier par dépôt de couches minces diélectriques sur les facettes du
guide, ou par gravure, via lithographie, de corrugations à sa surface.

Le principe de fonctionnement de ces structures est bien connu [24]. Chaque inter-
face entre deux milieux d'indice de réfraction di�érents contribue à une ré�exion de

36. Double-Pass Single Resonant Optical parametric oscillator.
37. Double-Pass Doubly Resonant Optical parametric oscillator.
38. Le dépôt de �lms métalliques (aluminium, argent, or) est aussi répandu. Toutefois ces matériaux

sont souvent absorbants dans le NIR-MIR [130] causant des problèmes de dissipation de la chaleur.
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Figure 4.16 � Représentation schématique du fonctionnement d'un miroir de

Bragg non périodique : si le déphasage φ1 à φ9 des ondes est égal, à modulo 2π

près, elles interfèrent constructivement, résultant en une forte ré�ectivité de l'onde

incidente.

Fresnel. Pour des longueurs d'onde spéci�ques, le déphasage accumulé à la traversée
des di�érents milieux additionné au déphasage à la ré�exion est tel que chaque portion
du faisceau ré�échie interagit de manière constructive avec les autres. Ainsi, comme
l'illustre la �gure 4.16, si le déphasage total après un aller-retour, φi (i=1 à 9), de
chaque faisceau ré�échi est tel que φ1 = φ2 + 2mπ = . . . = φ9 + 2nπ alors les ondes
interfèrent constructivement, ce qui résulte en une forte ré�exion de l'onde incidente.
La ré�ectivité atteinte dépend du nombre de fois que l'indice change et du contraste
d'indice entre les deux milieux. La largeur de l'intervalle des longueurs d'onde ré�é-
chies, appelé bande d'arrêt, est essentiellement déterminée par le contraste d'indice.

Nous avons donc, en collaboration avec Xavier Lafosse du Laboratoire de Photo-

nique et de Nanostructures (LPN ), conçu et travaillé à la fabrication de miroirs de
Bragg distribués et de miroirs multicouches diélectriques. À la suite nous présentons
les résultats de ces études. Dans les deux cas nous avons retenu un certain nombre
de caractéristiques. Le miroir de la facette d'entrée (M1 ) doit être le plus transparent
possible pour le faisceau de pompe. La ré�ectivité de l'interface air/GaAs étant d'en-
viron 30 %, nous avons établi cette valeur comme limite supérieure de M1. Autant que
possible, la ré�ectivité de M1 à la longueur d'onde de pompe, R1(λp), doit être la plus
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proche de 0 a�n de limiter l'oscillation de la pompe. En e�et, si celle-ci oscillait nous ob-
tiendrions une cavité triplement résonnante, encore plus instable qu'un DROPO [131].
Ensuite, la bande de ré�exion des miroirs M1 et M2 (facette de sortie) doit être large
et localisée autour 2.06 µm (longueur d'onde du signal à la dégénérescence) a�n de
ré�échir le signal et le complémentaire. En�n, M1 et M2 doivent disposer d'une ré�ec-
tivité pour le signal et le complémentaire supérieure à 87 %, comme nous l'avons vu
sur la �gure 4.15b. Par ailleurs, dans le cas d'un DRDRO, la ré�ectivité de M2 doit
tendre vers 100 % pour la pompe.

4.4.2 Miroirs de Bragg distribués

Pour fabriquer les miroirs de Bragg nous nous sommes tout d'abord tournés vers
la gravure de corrugations périodiques à la surface des guides d'ondes. Pour cela nous
avons disposé des infrastructures du LPN consistant en l'utilisation des bâtis de gra-
vure RIE (voir section 2.2.1) et ICP-RIE 39

D'un point de vue technologique, plusieurs contraintes sont à prendre en compte.
Tout d'abord, les corrugations gravées ne peuvent avoir un rapport de forme inférieur
au ratio largeur/profondeur l/p = 1/5. Ce facteur est très important et a dû être pris
rigoureusement en compte lors de notre travail de conception des miroirs. Ensuite, en
raison de sa nature en partie chimique, ce type de gravure n'est pas adapté à tous les
matériaux. En particulier, des tests antérieurs à notre étude, e�ectués au LPN, ont
montré que l'ICP-RIE grave mal les couches d'AlOx. En conséquence l'étape de gra-
vure des miroirs ne peut être e�ectuée après oxydation sélective des guides d'ondes. Il
nous a donc fallu envisager de la faire avant, c'est-à-dire soit après la gravure chimique
des guides, soit en même temps qu'une gravure des guides par ICP-RIE. La première
hypothèse nous confronte au problème d'oxydation par hydrolysation atmosphérique
(oxydation à l'air ambiant). Une fois les �ancs des guides découverts, l'hydrolysation
des couches riches en aluminium démarre instantanément et bloque ensuite le processus
d'oxydation sélective. Nous avons donc décidé de graver, au cours d'une seule et même
étape, les guides d'ondes et les miroirs de Bragg.

La gravure de miroirs distribués à la surface des guides résulte en la présence d'un
réseau. Or, une onde plane incidente sur un réseau donne naissance à des modes dif-

39. Acronyme de Inductively Coupled Plasma RIE. Dans ce type de système, de grandes densités

de plasma peuvent être obtenues et la gravure tend à être plus isotrope.
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Figure 4.17 � Schémas de miroirs distribués : a) faibles corrugations (elles n'at-

teignent pas le c÷ur GaAs/AlOx ; b) corrugations profondes (elles découvrent

complètement le c÷ur).

fractés, transmis et ré�échis. Du fait qu'une partie de l'énergie du mode incident se
retrouve di�ractée par le réseau, la méthode de modélisation des miroirs doit prendre en
compte cette di�raction. Nous avons utilisé la méthode modale de Fourier (RCWA 40),
très répandue dans le calcul électromagnétique des réseaux [132,133]. Du fait de la pé-
riodicité du réseau, cette méthode décompose en série de Fourier la permittivité relative
et les champs électrique et magnétique. Une fois obtenus les di�érents harmoniques du
champ électrique, on peut déduire les coe�cient de ré�exion, de transmission et de
di�raction du réseau de Bragg.

Le premier type de miroirs distribués que nous avons cherché à développer consis-
tait en un miroir quart d'onde élaboré à partir de faibles corrugations, de hauteur h, à
la surface du guide, c'est-à-dire dans le cladding supérieur et sans atteindre le c÷ur (cf.
�gure 4.17). Dans les zones gravées, l'indice e�ectif du mode TE0 pour λ=2.06 µm est
nTE0 = 3.1263 alors qu'il vaut n′TE0

= 3.1250 pour les zones gravées. Le pas du réseau
était Λ = L1 +L2=330 nm, avec L1 = L2 =165 nm correspondant à la largeur des zones
gravées et non gravées respectivement. Comme l'indiquent les �gures 4.18a et b, la ré-
�ectivité est d'autant plus grande que le nombre de paires de miroirs est grand et que
la corrugation est profonde. On constate que pour obtenir une ré�ectivité supérieure à

40. Acronyme anglais de Rigorous Coupled Wave Analysis.
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h=830 nm h=930 nm
a) b)

Figure 4.18 � Spectres de ré�ectivité de miroirs quart d'onde avec de faibles

corrugations. La ré�ectivité dépend du nombre de répétition et de la hauteur,

h, des corrugations. Cette hauteur est de 830 et 930 nm sur la �gure a) et b)

respectivement.

90 % il faut graver autour de 1000 paires (1500 et 850 pour une corrugation profonde
de 830 et 930 nm respectivement). Cette valeur correspond à des miroirs de l'ordre de
330 µm parfaitement réalisables d'un point de vue technologique. Néanmoins, la lar-
geur de la bande d'arrêt dépendant du contraste d'indice entre les zones gravées et non
gravées, on observe sur tous les spectres que celle-ci est limitée à quelques nanomètres.
Cette largeur de bande d'arrêt étant trop restreinte pour un OPO, dont l'intérêt est
d'être largement accordable, nous avons abandonné cette solution.

Nous avons alors opté pour une stratégie di�érente, consistant à graver profondé-
ment les guides (cf. �gure 4.17). Dans ce cas là, on trouve une di�érence d'indice e�ectif
très importante 41, permettant de ré�échir une grande partie de l'énergie incidente à
chaque interface. Nous avons tout d'abord déterminé la profondeur minimale des cor-
rugations pour obtenir une ré�exion supérieure à 87 %. Nous avons constaté qu'il faut
graver environ 2.5 µm, ce qui correspond à découvrir tout le c÷ur et la moitié du
cladding inférieur. Cela équivaut à forcer l'intégralité du mode propagé à �voir� un
contraste d'indice abrupt 42. En tenant compte du rapport de forme évoqué plus haut,

41. ∆n = nTE0(λ = 2.06µm)− nair ≈2.1.
42. Avant cela, dès que le fond de gravure �touche� le mode, la di�érence d'indice e�ectif aux

interfaces augmente, le mode commence à di�racter, et jusqu'à 70 % de son énergie peut quitter

le guide de cette façon.
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nous avons fait le constat que les corrugations ne pouvaient faire moins de 500 nm de
large.

A�n d'avoir une haute ré�ectivité autour de 2 µm nous avons modélisé la ré�ec-
tivité d'un réseau (λ/4; 3λ/4) pour lequel L1=515 nm et L2=492 nm. On voit sur
la �gure 4.19a que le seuil d'oscillation, symbolisé par la ligne pointillée horizontale
correspondant à R=87 %, ne peut être atteint si l'on a deux corrugations gravées à
seulement 2.4 µm. En revanche, si l'on grave le réseau à environ 2.5 µm, la ré�ectivité
atteint le seuil de 87 % sur un intervalle de 170 nm centré autour de 2.06 µm. Les
même motifs, répétés cinq fois, permettent de dépasser un peu plus encore ce seuil si
la profondeur des corrugations approche 2.5 µm. Dans ce cas la ré�ectivité dépasse le
seuil de 87 % sur un intervalle de 350 nm centré autour de 2.06 µm. Nous avons donc
retenu cette solution.

a) b)

Figure 4.19 � Spectres de ré�ectivité de miroirs quart d'onde avec des corruga-

tions profondes. Le motif L1=515 nm - L2=492 nm est répété a) deux fois ou b)

cinq fois et les corrugations sont plus ou moins profondes.

Parallèlement nous avons commencé des tests de gravure de guide d'ondes par ICP-
RIE. Nous avons observé que le contrôle de la gravure de guides d'ondes sur plusieurs
millimètres était ardu. En particulier, nous avons pu constater des interruptions de la
gravure des guides comme illustré sur les �gures 4.20. En outre, la hauteur des guides
n'était pas toujours la hauteur visée. Par exemple, sur la �gure 4.21a on voit que le
fond de gravure est sous le cladding inférieur, découvrant ainsi la couche bu�er très
facilement oxydable. Nous avons aussi constaté que cette technique de gravure indui-
sait de la rugosité sur les �ancs des guides (voir �gure 4.21b). Toutes ces imperfections
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se traduisent en terme de pertes de propagation supplémentaires. Nous avons ainsi
mesuré des pertes de 3 à 7 cm−1 sur les guides gravés par ICP-RIE. Ces imperfections
ont été attribuées à l'utilisation d'une résine négative au cours du process. Celle-ci ne
permettait pas d'atteindre une résolution su�sante des motifs. En conséquence nous
n'avons pas poursuivi notre travail de fabrication de miroirs distribués et avons porté
notre attention sur le dépôt de miroirs diélectriques.

a) b)

Figure 4.20 � Gravure de guides par ICP-RIE interrompue en plusieurs endroits.

a) b)

cladding

cladding

coeur

buffer

Figure 4.21 � Mauvais contrôle de la profondeur de gravure (a) et rugosité induite

des �ancs (b).
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Figure 4.22 � Indices de réfractions de ZnS et de YF3 (source : mesures ellipso-

métriques par Xavier Lafosse, LPN).

4.4.3 Multicouches diélectriques

La seconde piste que nous avons étudiée prévoit la réalisation de miroirs diélec-
triques. La conception de ceux-ci a été faite avec la méthode de la matrice de transfert
1D [24], méthode moins coûteuse en temps que la méthode RCWA mentionnée précé-
demment. Le choix des matériaux pour les dépôts a été e�ectué en tenant compte des
matériaux disponibles au LPN, de leur absorption dans le NIR-MIR et du contraste
d'indice atteignable. Nous avons donc sélectionné dans un premier temps la paire
YF3/ZnS, souvent utilisée dans le moyen IR. L'indice de réfraction des deux maté-
riaux a été caractérisé (cf. �gure 4.22) pour le calcul des structures. Ces dernières ont
été optimisées au moyen d'un algorithme permettant de minimiser une fonction de mé-
rite prenant en compte leur ré�ectivité en di�érentes régions spectrales et leur épaisseur
totale. Dans un second temps, ces structures ont été de nouveau optimisées à l'aide du
logiciel Essential Macleod de Thin Film Center Inc. utilisé au LPN.

La réponse spectrale de la structure conçue, reportée dans le tableau 4.1, remplit
les conditions imposées par une cavité DROPO, c'est-à-dire une haute transmittivité
pour la pompe autour de 1.03 µm, et une haute ré�ectivité pour le signal et le com-
plémentaire autour de 2.06 µm. Sur la �gure 4.23a nous observons une très bonne
correspondance entre le spectre simulé (en tirets) et la réponse expérimentale mesurée
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Matériau n Lopt0 (λ0) L0 (nm) L (nm) Erreur (%)

Air 1
YF3 1.455 0.139 98.4 98.4 0.0
ZnS 2.342 0.389 171.1 172.4 0.8
YF3 1.455 0.418 295.9 293.8 0.7
ZnS 2.342 0.580 255.1 261.2 2.4
YF3 1.455 0.439 310.8 308.6 0.7
ZnS 2.342 0.518 227.8 230.0 1.0
YF3 1.455 0.503 356.1 355.4 0.2
ZnS 2.342 0.433 190.4 196.1 3.0
YF3 1.455 0.623 441.0 439.6 0.3
ZnS 2.342 0.356 156.6 158.8 1.4
YF3 1.455 0.460 325.6 324.9 0.2
GaAs substrat

Total 2828.8 2839.2

Table 4.1 � Structure ré�échissante YF3/ZnS : n est l'indice de réfraction, Lopt0
l'épaisseur optique visée à λ0=1.03 µm, L0 l'épaisseur visée en nm et L l'épaisseur

e�ectivement déposée.

au FTIR sur un substrat témoin en GaAs. Sur l'intervalle 980-1080 nm la ré�ecti-
vité est inférieure à 5 %, limitant les e�ets d'oscillation de la pompe. Sur l'intervalle
1.75-2.3 µm la ré�ectivité dépasse le seuil de 90 % permettant, en principe, d'obtenir
l'oscillation paramétrique.

Cette structure a été déposée au LPN sur les facettes de deux échantillons. Mal-
heureusement nous avons constaté une faible transmission de la pompe à travers les
guides (de l'ordre de 5 à 10 % au lieu de 20 à 30 % typiquement), suggérant que
les pertes de propagation étaient très importantes. E�ectivement, des observations au
MEB des échantillons nous ont permis de constater plusieurs problèmes, illustrés sur
la �gure 4.24. Tout d'abord, nous avons constaté la présence d'un dépôt blanc, visible
à l'oeil nu, à la surface des échantillons. Cette couleur est caractéristique du ZnS, qui
est connu pour sa di�usion mal contrôlée. Au lieu de se déposer uniquement sur les
facettes des échantillons il a tendance à di�user dans tous les espaces libres de l'en-
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a) b)

Figure 4.23 � Spectres de ré�ectivité des miroirs diélectriques testés : a) miroirs

YF3/ZnS et b) miroirs Ta2O5/SiO2.

ceinte, et à se déposer sur toutes les régions non protégées. Comme on peut le voir
sur la �gure 4.24a, des �brindilles� se forment au-dessus et sur les �ancs des guides
d'ondes, très certainement responsables d'une forte di�usion des modes guidés. Sur
la �gure 4.24b, on constate que le dépôt diélectrique, sur les facettes des guides peut
prendre la forme de �bourrelets� dont la surface n'est pas lisse. Cet e�et peut être une
conséquence de l'aspect rugueux des facettes des guides avant dépôt. En e�et nous
avons expliqué que lors de leur transformation en AlOx, les couches d'Al0.98Ga0.02As
se contractaient. Une facette avec un dépôt diélectrique tel que celui présenté entraîne
certainement des pertes de couplage très importantes. En�n, il arrive que le dépôt
diélectrique se détache des facettes, comme cela est représenté sur la �gure 4.24c. Ce
problème peut être une conséquence de l'aspect rugueux des facettes avant dépôts. Des
tests de tenue du dépôt sous �ux intenses nous ont permis de constater que les dépôts
résistent à des puissances incidentes de l'ordre du watt, ce qui exclut le détachement
visible sur la �gure 4.24c pour nos puissances incidentes typiques de quelques dizaines
de mW.

Malgré ces problèmes, nous avons fait des mesures de ré�ectivité du dépôt diélec-
trique déposé sur les facettes sur trois régions spectrales di�érentes : autour de 1 µm, à
1.55 µm et autour de 2.15 µm. Autour de 1 µm nous avons utilisé une source Ti :Saphir
Specra-Physics 3900 CW fournissant un signal d'environ 1.5 GHz de largeur spectrale.
Le signal à 1.55 µm , de largeur spectrale inférieure à 1 MHz, a été fourni par un Tunics
MC 100. En�n le signal autour de 2.15 µm a été obtenu par di�érence de fréquence



150 Vers un OPO intégré

a)

dépôt diélectrique

guideguide

b)

dépôt diélectrique

guide

c)

dépôt diélectriquedépôt diélectrique
guide

Figure 4.24 � Images MEB de dé-

pôts YF3/ZnS. a) et b) les ma-

tériaux se sont déposés sur tout

l'échantillon, y compris sur les

guides d'ondes créant de nombreux

centres de di�usion. b) le dépôt a

formé un �bourrelet� ou c) il s'est

détaché. Tous ces défauts sont nui-

sibles au couplage de la pompe,

au guidage des faisceaux ainsi qu'à

l'oscillation paramétrique.

dans un cristal PPLN entre la source Ti :Saphir Specra-Physics 3900 CW émettant
vers 0.696 µm et un laser ELS Versadisk CW Yb :YAG fournissant un signal autour de
1.03 µm (cf. �gure 4.6). La mesure consistait à comparer la puissance incidente (Pi) et
la puissance ré�échie (Pr) par le dépôt diélectrique. Pour cela nous avons fait passer le
faisceau incident à travers un cube séparateur 50/50 : 50 % de la puissance incidente
est détectée par un photodétecteur (photodiode Ge pour les mesures à 1 et 1.55 µm
et photodiode InGaAs pour les mesures à 2.15 µm), les 50 % restant sont envoyés vers
le dépôt. Au retour, le signal ré�échi passe à nouveau par le cube séparateur : 50 %
de la puissance ré�échie part vers un second photodétecteur (dans la direction oppo-
sée au premier), les 50 % restant repartent vers la source émettrice. Le rapport Pr/Pi
nous donne la ré�ectivité du dépôt. Les résultats, présentés sur la �gure 4.23a sont en
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très bon accord avec les simulations et les mesures FTIR sur substrat GaAs autour
de 2.15 µm et 1.55 µm. En revanche, autour de 1 µm la ré�ectivité est légèrement
supérieure à celle attendue. Ceci peut être une conséquence des légers écart entre les
épaisseurs de couches déposées et les épaisseurs nominales (cf. tableau 4.1). Néanmoins,
la ré�ectivité demeure inférieure à la ré�éctivité à l'interface air/GaAs, autorisant un
meilleur couplage du faisceau de pompe que sans dépôt diélectrique.

En raison de la tendance du ZnS à se déposer partout, nous avons modélisé deux
structures basées sur la paire de matériaux SiO2 et TaOx. Ces structures sont pré-
sentées dans le tableau 4.2. La structure �Face2� a été conçue et déposée après avoir
mesuré la di�culté de déposer la structure �Face1�, épaisse de près de 5 µm. Les deux
structures ont néanmoins une bande d'arrêt très similaire autour de 2.1 µm, seulement
di�érenciable par l'amplitude de leur ré�ectivité. Celle-ci est en e�et un peu plus faible
pour �Face2� que pour �Face1� (cf. �gure 4.23b). Par manque de temps, nous n'avons
pas pu caractériser les guides d'ondes en cavité au moment où nous écrivons ces lignes.

4.5 Conclusion

Dans le travail présenté dans ce chapitre, nous avons progressé dans la compré-
hension et la caractérisation des paramètres critiques pour l'obtention de l'oscillation
paramétrique : pertes de propagation, coe�cient de gain paramétrique normalisé et
ré�ectivité des facettes des guides d'ondes GaAs/AlOx.

Tout d'abord nous avons cherché à évaluer la conséquence de la rugosité des in-
terfaces GaAs/AlOx caractérisée dans le chapitre 3. Pour cela nous sommes partis du
modèle de di�usion surfacique de la lumière développé par Lacey et Payne dans les
années 90. Nous l'avons appliqué aux guides d'ondes multicouches et avons montré que
l'on pouvait attribuer à la rugosité des interfaces, un coe�cient de pertes d'environ
0.28 cm−1 en bon accord avec les mesures expérimentales. Nous avons souligné que ce
résultat comporte une barre d'erreur relativement grande en raison de la dépendance
en σ2 du coe�cient de pertes et des barres d'erreur sur l'amplitude et la longueur de
cohérence de la rugosité. Celles-ci sont dues en grande partie à l'épaisseur des lames
MET et leur réduction passe nécessairement par la fabrication de lames plus minces.
Nous avons aussi noté la faible in�uence de paramètres tels que l'épaisseur ou l'indice
de réfraction des couches d'AlOx.
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Matériau
Face 1 Face 2

n Lopt (λ0) L (nm) n Lopt (λ0) L (nm)

Air 1 1
Ta2O5 2.100 0.5065 248.4 /
SiO2 1.491 0.3987 275.3 /
Ta2O5 2.138 0.6351 306.0 2.134 0.5893 284.4
SiO2 1.477 0.4944 344.8 1.491 0.4915 339.5
Ta2O5 2.154 0.5279 252.4 2.108 0.4434 216.6
SiO2 1.499 0.5121 351.8 1.496 0.5529 380.6
Ta2O5 2.134 0.5041 243.3 2.121 0.5278 256.2
SiO2 1.488 0.5082 351.8 1.484 0.5014 347.9
Ta2O5 2.179 0.5199 245.7 2.089 0.5171 254.9
SiO2 1.489 0.4964 343.2 1.504 0.5145 352.3
Ta2O5 2.109 0.5250 256.4 2.144 0.5132 246.5
SiO2 1.492 0.5025 346.8 1.490 0.4974 343.8
Ta2O5 2.123 0.5181 251.3 2.123 0.5142 249.4
SiO2 1.492 0.5122 353.5 1.488 0.5166 357.4
Ta2O5 2.114 0.4863 236.8 2.106 0.5067 247.8
SiO2 1.496 0.524 360.8 1.493 0.5389 371.8
GaAs substrat substrat

Total 4768.3 Total 4249.1

Table 4.2 � Structure ré�échissante Ta2O5/SiO2 : n est l'indice de réfraction,

Lopt l'épaisseur optique déposée à λ0=1.03 µm et L l'épaisseur déposée.

Ensuite nous avons présenté la première mesure d'ampli�cation paramétrique dans
un guide d'ondes d'onde semiconducteur, réalisée en collaboration avec Marco Ravaro
au cours de sa thèse. Au cours d'une expérience de �uorescence paramétrique stimulée,
un signal injecté dans un guide de 3 mm de long a pu être ampli�é de 4.5 % à l'aide
de 30 mW de pompe. Un coe�cient de gain paramétrique, g/

√
Pp ≈4.1 cm−1.W−1/2,

a été déduit. Cette valeur est en bon accord avec celle de Ravaro et al. obtenue via

des mesures de �uorescence paramétrique et de SHG (g/
√
Pp ≈3.9 cm−1.W−1/2) [9].

Cette valeur est par ailleurs compatible avec l'obtention de l'oscillation paramétrique.
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Le seuil d'oscillation dépendant des pertes du guide, nous avons mené une étude
systématique a�n de trouver les conditions d'oxydation les minimisant. Nous avons
montré que les pertes diminuent à mesure que le temps d'oxydation est plus court. Une
façon de réduire ce temps est d'augmenter la température du four d'oxydation. Nous
avons constaté qu'il existe un temps optimal d'oxydation correspondant à l'instant où
les deux fronts se rejoignent. Au-delà de ce temps, les pertes tendent à augmenter. Sans
l'avoir formellement observé au MET, nous pouvons supposer que cette augmentation
est liée à une augmentation de la rugosité des interfaces. En�n, en raison d'une varia-
tion brutale des pertes à 430◦C, nous avons décidé de maintenir la température du four
à 420◦C pour des raisons de reproductibilité des résultats.

Finalement, en tenant compte du coe�cient de gain paramétrique et des pertes
standard des guides AlOx, nous avons recherché les conditions pour observer l'oscilla-
tion paramétrique. Nous avons montré qu'une cavité SROPO n'était pas envisageable,
car la puissance de pompe que l'on peut coupler dans les guides ne permet pas de
passer le seuil d'oscillation paramétrique. En con�guration DROPO en revanche, nous
avons montré que des facettes ré�échissant au moins 87 % du signal et du complémen-
taire su�sent à passer ce seuil. Nous avons donc conçu des miroirs distribués reposant
sur une fabrication par ICP-RIE en même temps que les guides d'ondes. Nous nous
sommes confrontés à des niveaux de pertes de propagation des guides nous obligeant à
abandonner cette voie. Nous avons alors conçu et réalisé des miroirs diélectriques. Mal-
gré un spectre de ré�exion des témoins déposés sur substrat, répondant parfaitement
à nos critères, les miroirs YF3/ZnS ne nous ont pas donné satisfaction. En raison de
problèmes liés aux guides (rugosité des facettes) ou à la nature des matériaux diélec-
trique (di�usion et dépôt du ZnS sur tout l'échantillon), nous n'avons pu caractériser la
cavité. Nous avons alors réalisé une autre cavité, en déposant des miroirs SiO2/TaOx,
dont la caractérisation est en cours.
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Conclusion générale

Cette thèse a été consacrée à l'étude de guides d'ondes pour l'optique non-linéaire.
Ces dispositifs, du fait du fort con�nement des ondes interagissantes, o�rent la pos-
sibilité d'obtenir des e�cacités de conversion plus importantes que leurs homologues
massifs. Bien que le LiNbO3 ait longtemps été le cristal de choix pour la conversion de
fréquences en guides d'ondes, le GaAs, utilisé dans notre cas, est une bonne alterna-
tive en raison d'une plus grande non-linéarité, d'une gamme spectrale de transparence
plus large et de son intégration possible avec d'autres dispositifs optoélectroniques.
Pourtant, le GaAs est optiquement isotrope ce qui empêche l'obtention de l'accord de
phase. Plusieurs solutions ont été développées ces dernières années pour contourner cet
inconvénient, dont l'accord de phase par biréfringence de forme mis en ÷uvre dans nos
guides d'ondes. Celui-ci repose sur la présence de �nes couches d'AlOx dans le c÷ur
guidant constitué de GaAs, entraînant des conditions aux interfaces di�érentes pour
les modes polarisés TE et TM. Toutefois l'obtention de ces couches d'AlOx nécessite
d'oxyder de façon sélective des couches initiales d'Al0.98Ga0.02As lors du processus tech-
nologique. Cette oxydation entraîne une hausse des pertes de propagation des guides
d'ondes de 0.1 à 0.5 cm−1. Malgré les résultats encourageants obtenus ces dernières an-
nées dans de tels guides d'ondes, ces pertes demeurent un frein au développement d'un
oscillateur paramétrique intégrée. Dans cette thèse nous avons donc tenter de répondre
à la question : y-a-t-il des modi�cations au niveau microscopique pouvant expliquer
une augmentation des pertes ?

Dans un premier temps nous nous sommes focalisés sur l'étude, par microscopie élec-
tronique en transmission (MET), des conséquences de l'oxydation sélective humide. Une
fois identi�é un moyen de produire des lames minces adaptées à la MET, nous avons ca-
ractérisé la rugosité des interfaces GaAs/Al0.98Ga0.02As et Al0.7Ga0.3As/Al0.98Ga0.02As
dans les guides d'ondes non oxydés et GaAs/AlOx et Al0.7Ga0.3As/AlOx dans les
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guides d'ondes oxydés. Alors que dans les guides non oxydés la rugosité des inter-
faces vaut 0.37 nm rms 43, valeur typique dans les hétérostructures GaAs/AlAs, celle-ci
augmente de 43 et 86 % pour atteindre 0.53 et 0.69 nm pour les interfaces GaAs/AlOx
et Al0.7Ga0.3As/AlOx respectivement. Pour obtenir ces paramètres nous avons dû ana-
lyser des images, composées de plusieurs clichés HAADF, dont la taille est sans doute
trop restreinte dans le cas des échantillons oxydés, conduisant à des sous-estimations
des valeurs réelles de la rugosité. En conséquence, bien que déjà importante, l'ampli-
tude de la rugosité est une borne inférieure.

Par ailleurs, nous avons constaté, grâce à l'étude de cartographies EFTEM et
d'images HAADF, que les couches adjacentes aux couches d'AlOx s'oxydaient sur
quelques nanomètres à partir des interfaces. Dans le cas des couches de GaAs on dé-
tecte une couche de GaOx de 3 nm d'épaisseur entre l'AlOx et le GaAs. Dans le cas
des couches d'Al0.7Ga0.3As, c'est une couche intermédiaire de 9 nm qui se forme entre
l'AlOx et l'Al0.7Ga0.3As. Cette modi�cation locale de la structure pourrait diminuer la
non-linéarité du c÷ur. Quoique à priori incontournable, cet e�et pourrait néanmoins
être réduit en insérant, lors de la croissance, une �ne couche de GaAs (≈ 5 nm) entre
les couches d'AlOx et d'Al0.7Ga0.3As. Il serait aussi intéressant d'observer si une mo-
di�cation du temps d'oxydation pourrait réduire l'épaisseur de ces couches.

En�n nous avons observé, sur des images HRTEM, la formation de grains polycris-
tallins de γ-Al2O3 de 5 à 15 nm de diamètre dans une gaine d'alumine amorphe. Ces
grains pourraient être responsable d'une di�usion volumique des modes propagés dans
le guide.

Dans un second temps nous avons essayé de répondre aux questions suivantes.
La rugosité des interfaces peut-elle être responsable des pertes de propagation supplé-
mentaires de 0.4 cm−1 s'ajoutant aux 0.1 cm−1 avant oxydation ? Peut-on réduire ces
pertes en modi�ant les conditions d'oxydation ? Quelle in�uence ces pertes ont-elles
sur le seuil d'oscillation paramétrique ? Tout d'abord, en utilisant le modèle de Lacey
et Payne, nous avons estimé de manière semi-analytique les pertes dues à la di�usion
aux interfaces rugueuses. Une approximation simple conduit à des valeurs de l'ordre
de 0.3 cm−1, en accord raisonnable avec les mesures expérimentales. La contribution
éventuelle d'une di�usion due à la présence de grains polycristallins n'a pas été évaluée

43. rms : moyenne quadratique. Elle est dé�nie par x =
√

1
n

∑n
i=1 x

2
i .
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en raison de la complexité du problème, nécessitant des calculs 3D.
A�n de réduire l'impact de l'oxydation sur les pertes de propagation, nous avons

ensuite e�ectué des mesures systématiques de celles-ci en modi�ant les conditions d'oxy-
dation (durée et température). Quelle que soit la température d'oxydation il apparaît
une durée optimale pour laquelle les pertes sont minimales. De plus, nous avons constaté
que ces pertes optimales diminuent à mesure que la température d'oxydation augmente.
Bien que pour une température de 430◦C les pertes optimales son réduites de 20 % par
rapport à l'oxydation à 420◦C, le contrôle de la progression des fronts d'oxydation est
plus di�cile car la cinétique est très rapide. La principale conséquence de cela est que
les pertes peuvent être très supérieures à 0.5 cm−1 si l'oxydation est mal contrôlée à
430◦C.

Au début de cette thèse, coïncidant avec la �n de la thèse de Marco Ravaro, nous
avons e�ectué, pour la première fois dans des guides d'ondes semiconducteur, une me-
sure d'ampli�cation paramétrique. Dans un guide d'ondes de longueur L=3 mm, nous
avons injecté en même temps 30 mW de pompe et 500 µW de signal précurseur, et
avons mesuré, en régime de faible gain, une ampli�cation paramétrique G=4.5 %. Cette
valeur nous a permis d'évaluer le coe�cient de gain paramétrique normalisé, g/

√
Pp,

à 4.1±0.1 cm−1W−1/2, en bon accord avec les valeurs estimées antérieurement dans
l'équipe DON via des mesures de �uorescence paramétrique et de SHG.

Compte tenu des caractéristiques de nos guides d'ondes GaAs/AlOx nous avons
dessiné plusieurs cavités doublement résonnantes. Tout d'abord, nous avons conçu des
miroirs distribués formés par de fortes corrugations (elles découvrent intégralement le
c÷ur multicouche de la structure) dont l'amplitude de la bande d'arrêt dépasse 87 %
sur une largeur de 350 nm autour de la longueur d'onde du signal à la dégénérescence
λ0
s = 2.06 µm. Bien que la ré�ectivité permette, en principe, d'atteindre l'oscillation

paramétrique, nous avons été confronté à des problèmes technologiques lors des tests
préliminaires. Le mode de gravure, utilisé à la fois pour la formation des guides d'ondes
et la création des corrugations, crée une trop grande rugosité sur les �ancs des guides
à l'origine de pertes de propagation trop importantes. Nous avons alors dessiné des
miroirs diélectriques alternant YF3 et ZnS. Des tests sur substrat montrent qu'avec 5
paires et demie, il est possible de ré�échir plus de 90 % du signal et du complémentaire
sur un intervalle 1.75-2.3 µm. Malheureusement le dépôt sur les facettes des guides
d'ondes est plus critique, et en raison de multiples défauts, ces miroirs n'ont pu être
exploités. Un autre type de miroirs diélectrique, reposant sur l'utilisation de SiO2 et
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de TaOx a été déposé et est actuellement en cours de caractérisation.

Compte tenu de ces résultats, il sera nécessaire de modi�er les conditions d'oxyda-
tion pour minimiser les pertes de propagation dans nos guides d'ondes GaAs/AlOx.
Ceci permettra de réduire le seuil d'oscillation et de l'éloigner ainsi du seuil d'en-
dommagement des guides, aujourd'hui tous deux assez proches dans le cas d'un OPO
doublement résonnant à simple passage de la pompe. En outre, une caractérisation des
dépôts diélectriques devra être menée de manière à améliorer l'adhérence sur les facettes
des guides, réduire les problèmes de dépôt à la surface des échantillons et obtenir une
bonne reproductibilité du process. Ces deux points devraient permettre la réalisation
d'un OPO intégré GaAs/AlOx. Alors on pourra se pencher sur l'objectif ambitieux de
son intégration avec une source de pompage au sein d'un même dispositif.
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Annexe A

Liste des symboles et abréviations

AlAs Arséniure d'aluminium

AlxGa1−xAs Arséniure d'aluminium et de gallium

AlOx Oxyde d'aluminium

BF Champ clair (Bright Field)

ICP(-RIE) Gravure ionique réactive couplée à une torche à plasma (Inductively Cou-

pled Plasma-RIE)

DF Champ sombre (Dark Field)

DFG Génération de fréquence di�érence (Di�erence Frequency Generation)

DROPO Oscillateur paramétrique optique doublement résonnant (Doubly-Reso-

nant OPO)

EELS Spectroscopie de perte d'énergie des électrons (Electron Energy Loss

Spectroscopy)

EFTEM Microscopie électronique en transmission �ltrée en énergie (Energy Fil-

tered TEM)

EJM Épitaxie par Jets Moléculaires

FFT Transformée de Fourier rapide (Fast Fourier Transform)

FIB Focused Ion Beam

GaAs Arséniure de gallium

HAADF Champ sombre annulaire à grand angle (High Angle Annular DF)

HR Haute Résolution

IFFT Transformée de Fourier rapide inverse (Inverse FFT)

IS Ion Slicer

mc monocouche

MEB Microscope (ou Microscopie) Électronique à Balayage

MET Microscope (ou Microscopie) Électronique en Transmission

MIR Moyen infrarouge (Mid-Infrared)

NIR Proche infrarouge (Near-Infrared)
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OPO Oscillateur Paramétrique Optique

PF Fluorescence paramétrique (Parametric Fluorescence)

PIPS Precise Ion Polishing System

PPLN Niobate de lithium périodiquement retourné (Periodically-Poled Lithium

Niobate)

rms moyenne quadratique (root mean square)

RIE Gravure ionique réactive (Reactice-Ion Etching)

SFG Génération de fréquence somme (Sum Frequency Generation)

SHG Génération de second harmonique (Second Harmonic Generation)

SRE Super Réseau Équivalent

SROPO Oscillateur paramétrique optique simplement résonnant (Singly-Resonant

OPO)

STEM Microscope (ou Microscopie) électronique en transmission à balayage

TE Transverse Électrique

TM Transverse Magnétique
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Annexe B

Fiches de croissances

Nous reportons ci-dessous les �ches de croissance des structures ART235 (dégéné-
rescence de l'accord de phase à λp = 1.06 µm) et ART237 (dégénérescence de l'accord
de phase à λp = 1.03 µm). Notons, en particulier, la croissance des alliages ternaires
AlxGa1−xAs par la technique de croissance d'alliages digitaux, consistant à la répétition
de quelques monocouches (mc) d'AlAs et de GaAs (source : Xavier Marcadet, III-V
lab).
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Nom de la croissance : ART235

Couche
Matériau et Répétition et

épaisseur intermédiaire épaisseur totale

Protection GaAs GaAs 300Å(106 mc) 30 nm 30 nm

Couche
Al0.7Ga0.3As

GaAs 8.5Å(3 mc)
2.83 nm

X353

con�nante AlAs 19.8Å(7 mc) 998.99 nm

C÷ur

guidant

AlAs 122.5Å(43.2 mc)

GaAs 3.8Å(1.33 mc)

Al0.98Ga0.02As AlAs 122.5Å(43.2 mc) 37.5 nm 37.5 nm

GaAs 3.8Å(1.33 mc)

AlAs 122.5Å(43.2 mc)

GaAs GaAs 2550Å(963.5 mc) 273 nm

AlAs 122.5Å(43.2 mc)

GaAs 3.8Å(1.33 mc) X4

Al0.98Ga0.02As AlAs 122.5Å(43.2 mc) 37.5 nm 1170.04 nm

GaAs 3.8Å(1.33 mc)

AlAs 122.5Å(43.2 mc)

Couche
Al0.7Ga0.3As

GaAs 8.5Å(3 mc)
2.83 nm

X353

con�nante AlAs 19.8Å(7 mc) 998.99 nm

Couche Al0.92Ga0.08As GaAs 5.6Å(2 mc) 7.08 nm X142

tampon AlAs 65.2Å(23 mc) 1005.36 nm

Amorce GaAs GaAs 3000Å(1058.8 mc) 300 nm 300nm

Substrat GaAs SI 3" 635µm

Wafers :

KM516-018XT (1)

KM516-019XT (2)

KM518-013XT (3)
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Nom de la croissance : ART237

Couche
Matériau et Répétition et

épaisseur intermédiaire épaisseur totale

Protection GaAs GaAs 300Å(106 mc) 30 nm 30 nm

Couche
Al0.7Ga0.3As

GaAs 8.5Å(3 mc)
2.83 nm

X353

con�nante AlAs 19.8Å(7 mc) 998.99 nm

C÷ur

guidant

AlAs 122.5Å(43.2 mc)

GaAs 3.8Å(1.33 mc)

Al0.98Ga0.02As AlAs 122.5Å(43.2 mc) 37.5 nm 37.5 nm

GaAs 3.8Å(1.33 mc)

AlAs 122.5Å(43.2 mc)

GaAs GaAs 2550Å(900 mc) 255 nm

AlAs 122.5Å(43.2 mc)

GaAs 3.8Å(1.33 mc) X4

Al0.98Ga0.02As AlAs 122.5Å(43.2 mc) 37.5 nm 1170.04 nm

GaAs 3.8Å(1.33 mc)

AlAs 122.5Å(43.2 mc)

Couche
Al0.7Ga0.3As

GaAs 8.5Å(3 mc)
2.83 nm

X353

con�nante AlAs 19.8Å(7 mc) 998.99 nm

Couche Al0.92Ga0.08As GaAs 5.6Å(2 mc) 7.08 nm X142

tampon AlAs 65.2Å(23 mc) 1005.36 nm

Amorce GaAs GaAs 3000Å(1058.8 mc) 300 nm 300nm

Substrat GaAs SI 3" 635µm

Wafers :

KM516-018XT (1)

KM516-019XT (2)

KM518-013XT (3)
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Annexe C

Les lentilles magnétiques dans un

microscope électronique

Les lentilles magnétiques utilisées dans un microscope électronique sont constituées
de deux parties : d'une part un c÷ur cylindrique, appelé �pièce polaire�, fabriqué à
partir d'un matériau magnétique mou (comme le fer mou par exemple) et percé d'un
trou que l'on appelle �bore� ; d'autre part une bobine en �l de cuivre qui entoure la
pièce polaire (cf. �gure C.1).

La plupart des lentilles sont constituées de deux pièces polaires séparées par une
certaine distance appelée �gap�. C'est le rapport bore-sur-gap qui établit le pouvoir
focalisant de la lentille. Le passage d'un courant dans la bobine crée, au niveau du
bore, le champ magnétique responsable de la trajectoire des électrons. Notons qu'un
système de refroidissement limite l'échau�ement des bobines.

Tout comme en optique, les lentilles magnétiques sont caractérisées par une distance
focale, un plan objet, un plan image et un plan focal (objet et image). Le plan objet
contient l'objet d'étude et est séparé de la lentille par une distance u. Le plan image
contient l'image à travers la lentille, et se trouve à une distance v de celle-ci. Le plan
focal image est celui qui contient un point vers lequel convergent tous les rayons d'un
faisceau collimaté avant la lentille. Il se trouve à la distance focale, f, de la lentille.
Les règles d'optique géométrique restent valables, et l'on a :

1

f
=

1

u
+

1

v
(C.1)
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Figure C.1 � Représentation schématique d'une lentille magnétique

Notons que pour une lentille magnétique la distance focale est reliée à la valeur du
champ magnétique par la relation suivante :

1

f
=

e2

4mv2

∫ L2

L1

B2(z)dz (C.2)

où e est la charge de l'électron, m sa masse et v sa vitesse, z est la direction de l'axe
optique et L1 et L2 la position des pièces polaires. Sachant que la valeur du champ
magnétique est proportionnel au courant dans les bobines, on constate que la distance
focale des lentilles magnétiques diminue quand le courant augmente.

En�n le grandissement G est dé�ni par le rapport v/u.



Annexe D

Rappels sur la fonction de Green

La recherche, par Lacey et Payne, d'une expression analytique du champ électrique
se propageant dans un guide d'ondes dont les interfaces sont rugueuses est décrite
en profondeur dans leur article intitulé �Radiation loss from planar waveguides with
random wall imperfections� [111]. Une fois cette expression trouvée, ils fournissent une
expression analytique du coe�cient de pertes de propagation αd. Le point de départ
consiste à résoudre l'équation di�érentielle 4.2 donnée en section 4.1.1 :

∇2Ey(x, z) + k2
0n

2
2Ey(x, z) = k2

0(n2
2 − n2

1)H[d+ f(z)− |x|]Ey0(x, z) (D.1)

A�n de résoudre cette équation, Lacey et Payne utilise la fonction de Green. Pour
ceux qui ne sont pas familier avec cette fonction, nous en rappelons dans cette annexe
l'intérêt et la dé�nition.
Une manière commode de résoudre une équation di�érentielle de la forme

Dϕ(x) = j(x) (D.2)

où D est un opérateur di�érentiel quelconque et j(x) est la fonction source de la fonction
ϕ(x), est d'utiliser la fonction de Green G(x) dé�nie par

DG(x) = δ(x)

Si la fonction de Green est connue, alors la solution de l'équation D.2 s'écrit sous la
forme du produit de convolution

ϕ(x) = (G ∗ j)(x) =

∫
G(x− y)j(y)dy
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En e�et, l'opérateur di�érentiel agissant seulement sur la variable x, on peut permuter
l'intégrale et la dérivée, et en utilisant la dé�nition de la fonction de Green on obtient

Dϕ(x) = D
(∫

G(x− y)j(y)dy

)
=

∫
D [G(x− y)] j(y)dy

=

∫
δ(x− y)j(y)dy

= j(x)
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