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Introduction

L’étude de I'interaction matieére-rayonnement, ainsi que les dispositifs qui en découlent,
font depuis longtemps appel a des cavités optiques qui confinent le rayonnement dans un
volume bien défini et le stockent durant un temps qui peut étre relativement long. Ces
cavités structurent le spectre électromagnétique en créant une densité de modes élevée au
voisinage de leurs résonances, et réduite en dehors, permettant de privilégier certaines fré-
quences, et les distributions spatiales du champ électromagnétique qui leur correspondent.
Lorsque ces résonances sont tres étroites et /ou que l'extension des modes est de l'ordre de
la longueur d’onde, cet effet est particulierement marqué et peut méme modifier significati-
vement les propriétés radiatives des émetteurs qui y sont couplés. L’exemple le plus direct
est l'exaltation de I’émission spontanée, connue sous le nom d’effet Purcell [1]. Cet effet
a suscité, au cours des trois dernieres décennies (la référence [2] présentant une premiere
revue des 1989 en atteste) un intérét tres important pour ’électrodynamique quantique
en cavité (en anglais, CQED pour Cavity quantum electrodynamics), tant dans le domaine
optique que micro-onde, et impliquant aussi bien des émetteurs atomiques, moléculaires
que solides. Les microcavités optiques ont ainsi fourni depuis longtemps le support de
réalisations importantes dans le domaine des lasers ou de 'optique quantique [3,|4].

Dans le domaine de la matiére condensée, les émetteurs privilégiés sont les semi-
conducteurs, comme en témoigne 'omniprésence, jusque dans notre vie quotidienne, des
dispositifs impliquant des diodes électroluminescentes ou des diodes laser. L’optimisation
des propriétés radiatives des semiconducteurs a impliqué depuis longtemps une nano-
structuration permettant le confinement des porteurs dans des hétéro-structures. L’ob-
tention d'un confinement dans les trois directions de 1’espace conduit notamment a des
« boltes quantiques » présentant — au moins a basse température — des niveaux discrets qui
leur ont valu la désignation d’« atomes artificiels ». Ces nanostructures, qui fagonnent les
fonctions d’onde électroniques et concentrent la force d’oscillateur autour de fréquences
bien définies, présentent une réelle analogie avec l'effet des cavités optiques sur le champ
électromagnétique. Leurs méthodes de fabrication et leur exploitation dans des dispositifs
variés ont aussi engendré depuis plus de 20 ans (cf la revue historique [5]) une activité
considérable, dans le contexte plus général de I'intense effort international dans le domaine
des nanosciences.

Au cours de cette these je fais ’étude de différentes combinaisons de microcavités et de
nanostructures actives, afin d’investiguer leurs propriétés d’émission. Ce travail s’inscrit
naturellement dans la continuité des expériences dans le régime d’interaction matiere—
rayonnement utilisant des puits, fils et boites quantiques. Ces derniéres ont notamment
fait 'objet de la these de Sébastien Steiner dans notre groupe [6]. Des travaux ultérieurs

>
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ont notamment permis a trois équipes utilisant des techniques différentes d’atteindre le
régime de couplage fort de la CQED entre une microcavité et une boite quantique unique
d’InAs [719]. Cette réalisation avec des alliages de semiconducteurs III-V a connu son
pendant avec des nanocristaux colloidaux d’alliages II-VI quelques années plus tard [10].

Parallelement, les composés de la famille IV, dont notamment le silicium, n’ont pas
fait 'objet d’études aussi intensives en raison de leur gap indirect qui pénalise séverement
leurs propriétés d’émission. Le silicium est le plus important des semiconducteurs, en rai-
son de sa place dans le domaine de la microélectronique, et plus récemment des capteurs,
des actionneurs (MEMs) ou du photovoltaique, et celui dont la technologie est la plus
avancée. On a vu depuis une quinzaine d’années se développer une importante commu-
nauté de la photonique sur silicium, mettant a profit cette maitrise technologique et tirant
partie de la transparence du silicium aux longueurs d’onde télécom [11]. Cette activité est
stimulée par la perspective de substituer, dans les microprocesseurs, des interconnexions
optiques aux interconnexions électroniques actuelles, lesquelles devraient a court terme
limiter I’amélioration des processeurs. On attend de l'optique l'acces a des fréquences
d’horloge plus élevées, et/ou un nombre plus grand de coeurs dans un processeur. Cette
activité en pleine expansion est cependant encore en demande d’une source laser intégrée
et compatible avec la filiere silicium. Il est connu depuis longtemps [12] que le silicium,
lorsqu’il est nanostructuré, acquiert une bien meilleure efficacité d’émission en raison de
’effet conjoint du confinement quantique qui estompe 'effet du gap indirect, et de I'impor-
tance accrue des états de surface. C’est le cas notamment dans le silicium poreux, ou plus
récemment dans des nanocristaux dans une matrice vitreuse. Ces propriétés et les études
les concernant ont notamment conduit en 2000 a la démonstration d’un gain optique dans
un matériau contenant des nanocristaux de silicium (NC Si) [13]. Cette démonstration a
été le déclencheur d’une intense recherche d’un « laser tout silicium », laquelle reste encore
infructueuse, malgré des progres important comme la réalisation d’amplificateurs a base
de NC Si (et de terres rares) dans une matrice amorphe de dioxyde de silicium (silice,
SiO9) [14].

Choix expérimentaux, principaux résultats,

& organisation du mémoire

C’est dans ce contexte que se situe mon travail de these, avec I’ambition, non point de
résoudre le probleme du laser tout silicium, mais d’apporter une contribution, sur le plan
fondamental, a la compréhension de ’émission spontanée et stimulée, dans le visible et le
proche infrarouge par les NC Si en matrice de silice, et ’évaluation de son potentiel en
tant que matériau laser. En sus de ’expérience acquise par notre équipe dans le domaine
des microcavités de silice a modes de galerie, notre approche est fondée sur 'utilisation
de deux ingrédients essentiels :

— des microcavités de silice offrant des modes de galerie de tres haute surtension, les
microtores, qui présentent entre autres 'avantage d’étre intégrés sur un wafer de
silicium ;

— un matériau contenant des NC Si en matrice silice, ou de la silice sub-stoechiométrique
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contenant 'exces de silicium nécessaire pour les produire, avec une taille et une den-

sité bien controlées.
Ces deux objets essentiels sont disponibles grace a des collaborations que nous avons
établies avec I’équipe SiNaPS au CEA Grenoble (et notamment Jean-Baptiste Jager), pour
I’aspect fabrication des microtores, et avec I’équipe NIMPH du laboratoire CIMAP de
I'EnsiCaen (et notamment Fabrice Gourbilleau) pour le matériau actif. Nous pensons avoir
ainsi réuni les compétences nécessaires pour combiner les meilleurs matériaux disponibles
avec les meilleures cavités, ainsi que tous les outils de diagnostics les plus performants.

Les « modes de galerie » ( Whispering gallery modes en anglais) tirent leur nom de la
galerie située a la base du dome de I’église Saint Paul a Londres, ot deux interlocuteurs
distants peuvent aisément communiquer sans élever la voix. Lord Rayleigh a fourni en
1910 l'interprétation de ce phénomene acoustique en termes de propagation guidée par
une succession de réflexions a incidence rasante sur la paroi, et a prédit qu’un phénomene
analogue pourrait donner lieu a un confinement efficace des ondes électromagnétique [15].
En effet, dans des objets diélectriques a symétrie de révolution, la lumiére peut étre guidée
par la réflexion totale interne, et donner lieu a une résonance lorsque des conditions
d’interférence constructive sont vérifiées. Les modes ainsi définis présentent des facteurs
de qualité exceptionnels, jusqu’a @ ~ 10° entre 800 nm et 1500 nm. Ces valeurs résultent
de la tres haute transparence de la silice, mais aussi la tres faible rugosité obtenue apres
fusion, qui minimise les pertes en surface. Pour les modes correspondant aux incidences
les plus rasantes, le champ est confiné dans un « tore » dont les dimensions sont de I'ordre
de la longueur d’onde. Cela conduit a des volumes modaux relativement faibles (quelques
centaines de longueur d’onde au cube), qui sont certes plus grands que ceux obtenus
avec des matériaux a bande interdite photonique (PBG), mais qui sont aussi associé a un
facteur de qualité de plusieurs ordres de grandeur plus élevé. De plus, le confinement par
réflexion totale interne constitutif des modes de galerie permet d’obtenir des modes de
tres grand facteur de qualité et de petit volume a toutes les fréquences, ce qui n’est pas
le cas des cavités a miroirs de Bragg ou PBG par exemple.

Dans cette these, les deux premiers chapitres seront consacrés a la description de
ces cavités en elles-mémes. Le premier chapitre rappelle les principales propriétés des
microspheres, ainsi que leur extension aux microtores, méme si ces derniers posent des
difficultés mathématiques spécifiques. Le second chapitre décrit les méthodes mises en jeu
pour la fabrication des microspheres et microtores, qui s’inspirent largement des theses
précédentes de 1’équipe, mais que j’ai significativement perfectionnées.

Les modes de galerie ont la particularité de n’étre couplés au rayonnement extérieur
que par une onde évanescente, inséparable de la réflexion totale interne. Ce couplage est
tres inefficace, a moins d’utiliser un « couplage en onde évanescente », fondé sur le phé-
nomene de frustration de la réflexion totale interne, aussi appelé « effet tunnel optique »
par analogie avec la mécanique quantique. Cela a longtemps été réalisé a 'aide d'un
prisme, mais au cours de ma these j’ai exclusivement utilisé des coupleurs a fibre étirée ou
« tapers » que I’équipe a adopté durant la these de Fedja Orucevi¢. Un avantage unique
du couplage en onde évanescente est la possibilité qu’il fournit de contréler le niveau de
couplage et donc le facteur de qualité de la cavité, en jouant sur le gap d’air (séparation
d’air) qui la sépare du coupleur, alors que dans des cavités fondées sur un autre prin-
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cipe, le taux de couplage est fixé une fois pour toute. La technique des tapers procure
naturellement un excellent accord de mode (mode matching), conduisant a des taux de
couplage atteignant couramment des valeurs tres proches de 1'unité, et ou l'accord de
phase (phase-matching) peut étre simplement obtenu en jouant sur la conicité du taper.

J’ai aussi tiré parti de 1’évolution du couplage lors des déplacements relatifs du taper
et de la microcavité, qui influent de fagon significative sur la forme des résonances, et
donnent ainsi acces a des informations importantes. A I'instar des travaux présentés en
détail dans la these de Guoping Lin [16], un déplacement du taper le long d’un méridien
m’a permis d’identifier les différents modes angulaires et de localiser le mode angulaire
fondamental. Un déplacement du taper parallelement a son axe révele des phénomenes
liés aux couplages entre modes dans le taper et leur interaction avec la cavité. Enfin,
j’ai montré que le déplacement dans la direction du gap induisait un élargissement (bien
connu) et un déplacement (le plus souvent ignoré ou non interprété) dont ’explication
ne réside pas dans l'effet de modification d’indice généralement invoqué, mais dans un
phénomene subtil de réflexions successives des ondes évanescentes dans le gapE]. Il en
résulte que le rapport entre déplacement et 1’élargissement (en anglais, SBR pour Shift
over Broadening Ratio), dépend principalement de l'indice effectif du mode de galerie
considéré, et fournit une indication décisive sur son ordre radial. Les prémices de cette
interprétation sont déja dans la thése de Frangois Treussart mais le modele était limité
au cas du couplage par prisme, et peu exploité. Dans la these de Sébastien Steiner, le
modele avait été testé pour un échantillon de GaAs, et I'annulation du SBR pour le
mode fondamental excité avec un prisme de SF11 avait été observé. Dans cette these,
j’ai étendu cette approche au couplage par fibre, et fait une étude systématiques des
SBR, débouchant sur une nouvelle méthode d’identification de ’ordre radial des modes.
Les techniques expérimentales et les développements théoriques relatifs au couplage en
onde évanescente font ’objet du troisieme chapitre de ce mémoire. Les nombreux modeles
théoriques vont permettre de prévoir les formes de résonances expérimentales et de repérer
les modes aux longueurs d’onde de pompe et d’émission.

Les nanocristaux de silicium dans la silice sont obtenus a partir d’'un dépoét de silice
non-steechiométrique (SRSO pour Silicon-Rich Silicon Ozide) suivi d'un recuit a haute
température (typiquement 1000°C). Lors du recuit, le silicium excédentaire subit une
ségrégation de phase qui rétablit la stoechiométrie de la silice et forme des nanoagrégats de
silicium, plus ou moins cristallins suivant les conditions. Ils sont intéressant pour I’émission
via deux mécanismes : le plus simple est leur émission directe (dans le visible) de fagon
analogue a une boite quantique. Dans le second, les NC Si servent a la « sensibilisation »
des ions de terre rare : leur role se limite alors a absorber 1’énergie de la pompe, qu’ils
cedent ensuite aux ions voisins, chargés de I’émission sur leurs propres transitions. De ces
deux mécanismes, le second est de loin le plus étudié (en Italie, en Allemagne et aux Etats-
Unis). En raison de son intérét scientifique fondamental, ’objectif que j’ai poursuivi dans

1. L’interprétation en termes de polarisation additionnelle — et donc d’indice — est en revanche valable
pour de petites déformations de la sphére ou pour la détection de nanoparticules ou grosses molécules qui
induisent un déplacement lorsqu’elles entrent dans le champ évanescent. Cette approche est actuellement
utilisée par plusieurs groupes pour la détection de molécules d’intérét biologique a ’aide de microspheres
ou de microtores [17].
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cette these porte sur le premier mécanisme, c’est-a-dire ’émission intrinseque des NC Si.
Les fréquences d’émission et d’absorption dépendant de la taille des nanostructures, et les
processus d’interaction entre nanocristaux voisins favorisant les processus non-radiatifs,
il est nécessaire de controler au mieux leur taille et leurs distances relatives. C’est 1a que
la technique mise au point par nos collaborateurs de Caen joue un role essentiel : en
produisant des multicouches alternées de silice (SiOy) et de SRSO (SiO,), la croissance
des NC Si est limitée par ’épaisseur de la couche de SRSO, et leur densité par la valeur de
I'exces de silicium disponible. Le principal défi consistait a combiner les technologies de
production de ces couches avec celle de la fabrication des microtores. Méme si des résultats
prometteurs avaient été obtenus par le groupe avant le début de ma these, il s’est avéré que
¢’était une réelle difficulté que nous n’avons pas entierement résolue. Le quatrieme chapitre
de cette these est consacré a 1’étude de la fabrication de ces microdisques et microtores
fonctionnalisés et aux différentes études de photoluminescence que j’ai pu réaliser. Grace
a la production de nouveaux tapers, j’ai pu mettre en évidence I’émission par des NC Si
dans les modes confinés de microtores et observer la fluorescence, modulée par le spectre
quasi-périodes des modes de galerie, en champ proche et en champ lointain.
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Chapitre 1

Généralités sur les modes de galerie

Les résonateurs sont utilisés dans toutes les branches de l'optique linéaire et non-
linéaire, par exemple, pour des mesures spectroscopiques a tres haute résolution, pour
augmenter l'intensité d’une onde, ainsi que pour réaliser la rétroaction nécessaire pour
atteindre le seuil d’oscillation laser. Dans un résonateur, le champ électromagnétique est
confiné spatialement dans un ou plusieurs modes définis par leur fréquence de résonance
et leur distribution spatiale (confinement « spatial »). Chaque mode est aussi caractérisé
par des pertes qui définissent le temps de stockage de ’énergie (confinement « temporel » ).
L’efficacité du couplage matiere-rayonnement est d’autant plus grande que le temps de
stockage est long et que le volume modal est faible. Dans ce contexte, une microcavité se
distingue par un volume qui est comparable & A* tout en conservant un temps de stockage
relativement long. L’effet le plus connu dans des microcavités est 'effet d’exaltation de
I’émission spontanée (effet Purcell). Celui-ci est essentiellement proportionnel au facteur
de mérite sans dimension défini par le rapport du facteur de qualité @) par le volume V
du mode en unités de longueur d’onde : Fy, oc Q/(V/\?).

Dans cette theése, nous nous sommes intéressé a des microcavités monolithiques dans
lesquelles le champ est essentiellement confiné dans un diélectrique, en 1'occurrence de
la silice, et les miroirs se situent aux interfaces. Plus précisément, il s’agit de cavités a
modes de galerie dans lesquelles le confinement spatial est obtenu par une succession de
réflexions totales internes. La tres haute transparence du diélectrique et sa teneur tres
faible en diffuseurs ou absorbants est propice a un excellent confinement spatial et permet
d’obtenir de tres grands facteurs de qualité dans toute la fenétre de transparence de la
silice, s’étendant bien au-dela du domaine du visible, de 0,2 a 3,5 pum.

Dans ce chapitre, nous allons rappeler les propriétés des modes de galerie et, plus
spécifiquement, leurs conditions d’existence et leur structure. Dans un premier temps, nous
adopterons un point de vue d’optique géométrique. Dans un second temps, une approche
ondulatoire semi-classique permettra de se représenter le champ de fagon plus physique.
Dans un troisieme temps, nous adopterons le formalisme des équations de Maxwell pour
résoudre I’équation d’onde dans ces cavités et aboutir a la structure des modes de galerie
et de leur spectre. Une analogie avec des microspheres et la résolution numérique de
I’équation d’onde par la méthode des éléments finis nous permettra d’étendre ’analyse
aux cavités toroidales.
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12 CHAPITRE 1. MODES DE GALERIE

1.1 Optique dans les milieux diélectriques

Dans un milieu diélectrique, c¢’est-a-dire un matériau dépourvu de courants libres, la
propagation de la lumiere est généralement décrite en considérant simplement une équa-
tion de d’Alembert avec une célérité ¢/N, ou N est I'indice de réfraction. Néanmoins une
grande variété de phénomenes physiques peuvent étre mis en évidence dans ces matériaux,
méme en se restreignant aux effets linéaires. Dans le volume du matériau diélectrique, la
diffusion Thomson se traduit par un changement de direction sans changement de fré-
quence. La diffusion Rayleigh a I'origine de la couleur bleue du ciel et les inhomogénéités
de I'indice aux petites et grandes échelles vérifient également ceci.

Lorsqu'un champ incident atteint le dioptre séparant deux milieux diélectriques, il
peut étre réfléchi, réfracté, engendrer une onde évanescente ou encore étre diffusé par une
aspérité de la surfacelﬂ.

Réflexion Modes
collectifs

Hétérogénéités
Diffusion d'indice, bulles

Rayleigh (UV) et inclusions
L (thermique,
X acoustique,...)
>’
%&" \\_‘\ / C

Q{E ouplage
¢”’

Structures 3 (rayonnement,
et demages O 00 o évanescent...)
\‘\\ .
en surface Pertes par absorption
multiphononique (IR)

@ .

= Luminescence

o (NBOHC, composites,...)

2

A

Surfaciques Volumiques

FI1GURE 1.1 — Quelques effets du point de vue des champs dans un milieu diélectrique
réel. Cette liste recense les principaux phénomeénes obtenus dans le cadre du couplage
lumiere-matiere (Pour des raisons de clarté, 'influence de la polarisation est omise). La
luminescence peut étre générée par des centres colorés, des éléments composites ou des
défauts dans la silice, comme par exemple les NBOHC (en anglais Non-bridging Oxygen
hole centers) étudiés au chapitre [4

Parmi les diélectriques utilisés en optique la silice joue un réle éminent en raison de sa
tres haute transparence dans une large bande de longueur d’onde qui va de 'ultraviolet
(UV) au moyen infrarouge (IR). La silice possede également des propriétés mécaniques
exceptionnelles. La possibilité de la produire a I’état tres pur par 'oxydation du silicium
a permis de lui trouver de nombreuses applications notamment dans le domaine des té-
lécommunications optiques. Diverses sources de luminescence et de gain dans la matrice

1. Si le dioptre est structuré de fagon périodique, alors une composante du champ peut étre diffusée
dans une direction a priori interdite [1].
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de silice seront détaillées dans cette these.

Une autre application importante des diélectriques dans le domaine photonique est
la possibilité de confiner le champ a trois dimensions dans des microcavités qui donnent
lieu a de nouveaux phénomenes. L’interaction prolongée d’atomes ou de nanostructures
couplés a la microcavité donne lieu a des modifications de leurs propriétés d’émission.
Une illustration cruciale de ses propriétés est la réalisation de diodes lasers utilisant des
microcavités de différents types.

Le confinement du champ électromagnétique dans les microcavités peut étre obtenu
en tirant parti des phénomenes indiqués ci-dessus. Les microcavités planaires utilisent la
réflexion partielle a faible angle d’incidence. Cette réflexion partielle peut étre optimisée en
utilisant une structuration périodique, comme dans un miroir de Bragg ou dans les méta-
matériaux a bande interdite photonique. Un autre mécanisme tire parti de la réflexion
totale interne, c’est notamment le cas des parois latérales d’'un micro-pilier ou des faces
inférieure et supérieure d’'une membrane d’un cristal photonique. C’est ce mécanisme qui
est mis en jeu dans les microcavités a modes de galerie qui sont étudiées dans cette these.

Une microcavité a modes de galerie est similaire a un guide d’onde a réflexion totale
interne rebouclé sur lui-méme. Certaines caractéristiques des modes de galerie peuvent
ainsi étre dégagées en revenant sur les propriétés des guides d’onde diélectriques auxquels
est consacré le prochain paragraphe.

1.2 Guide d’onde diélectrique et conventions

Le guide d’onde le plus simple est le guide d’onde plan, ou guide «slab », constitué
d’une couche diélectrique d’indice de réfraction Ny, entourée par deux milieux diélectriques
semi-infinis d’indices N7 et N3 plus faibles. Ce probleme a été traité par de nombreux
auteurs, comme par exemple H. F. Taylor et A. Yariv [2] ou D. Marcuse [3], en raison de
son importance pour les dispositifs d’optique intégrée ou pour les diodes laser.

Si une source émet a partir du milieu d’indice N, dans une direction telle que ’angle
d’incidence i est supérieur a 'angle critique i = arcsin(N;/N3), alors la réfraction est
interdite car elle ne permet pas de vérifier les lois de Descartes. Le phénomene est appelé
« Réflexion Totale Interne » (en anglais, TIR pour Total internal reflection). Le mode de
galerie peut étre comparé a un rayon subissant une succession de TIR; ce serait « un
chemin » possible de la lumiere.

Dans une description plus rigoureuse, nous les obtenons en résolvant 1’équation d’onde :

Nj\* O?E
VxVxS—(C) ﬁ_o, (1.1)
ou &(r,t) est le vecteur champ réel, ¢ est la vitesse de la lumiere et N; (j = 1,2,3) est 'in-
dice dans chacun des trois milieux homogenes. Pour une onde monochromatique, I’ampli-
tude complexe du « vrai champ » est donnée par €(r,t) = Re(E(r)e ") ott E(r) est 'am-
plitude complexef] Comme nous avons V - € = 0, et un milieu homogene (AN, /N, = 0),

2. C’est la formulation « a la Fresnel » du probléeme du puits de potentiel fini 1D en mécanique quan-
tique. Dans ce manuscrit, j'utiliserai la convention de la mécanique quantique qui consiste a écrire —iwyt
pour la phase du champ, mais cela ne change pas la physique.
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FIGURE 1.2 — Allure possible des solutions de I’équation d’onde en polarisation TE pour un
guide d’onde plan asymétrique |2]. Les indices effectifs (/k, correspondant aux domaines
d’existence des modes sont reportés sur une demi-droite. Pour B/k, < Ns, les modes
sont dits « rayonnants », et, pour /k, > N3, les modes TE, et fondamental TE, sont
des exemples de « modes guidés ». Le mode qui diverge a l'infini n’est pas une solution
physique acceptable.

nous déduisons I’équation de Helmholtz vectorielle :
AE+NEE=0, (1.2)

ou k, = 27/ ), est la norme du vecteur de I'onde dans le vide. Sans résoudre explicitement
I’équation , nous allons présenter les principales propriétés des modes « Transverses
Electriques » (TE) qui sont les plus simples. L’incidence TE (respectivement TM) corres-
pond & un champ électrique (magnétique) dirigé perpendiculairement au plan d’incidence,
aussi noté s pour senkrecht (p pour parallel en allemand). Les modes se propagent dans
la direction z perpendiculaire au schéma dans la figure[I.2] Si i est I'angle dans le diélec-
trique 2, la constante [ est la projection du vecteur d’onde k de longueur N, k, et donc
B = Nj k,sini. La constante de propagation et le profil d’amplitude, ou « mode » e(y), per-
mettent d’écrire le champ E(r) = e(y) e’?* %, ol accent circonflexe correspond au vecteur
unitaire & = x/[|x||. Sur la figure [1.2] nous présentons des profils de modes pour diffé-
rentes valeurs de 8 obtenus en incidence s. Si la composante tangentielle k, = N k, cosi
du vecteur d’onde satisfait la condition de résonance, pour chaque polarisation :

2k5 a+ o + @b =27 p (1.3)

ol p est un ordre d’interférence entier et ¢,5* sont les phases des coefficient de Fresnel [4].
La constante de propagation prend alors des valeurs discretes pour assurer la condition

d’interférence constructive :

Bpt = N, k, sin 2! et ki, = Na ko cosip . (1.4)
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Il résulte de I'équation une quantification pour les modes confinés, c’est-a-dire les
« modes guidés », comme par exemple TE( et TE;. Les autres type de mode, générale-
ment appelés « modes rayonnants », correspondent a des continuums. Nous définissons
également l'indice effectif du mode :

Now = B2 [k, (1.5)

Dans les sections qui suivent nous décrirons les modes des microspheres et des micro-
tores a partir de solutions a 1’équation de Helmholtz vectorielle (exactes ou approchées)
et dans 'approche eikonale suivant les principes de 'optique classique.

1.3 Approche d’optique physique

Pour ce qui est de la cavité de rayon a, nous utiliserons le parametre de taille adimen-
sionné, ou variable réduite, x = k, a = 27 a/\,. Dans un premier temps, nous décrirons les
modes de galerie dans une microsphere dans le cadre de I'optique géométrique (x — 00).

FIGURE 1.3 — En traits bleus : situation de I'arc en ciel dans une bille. En traits rouges,
effet « tunnel » optique : un rayon tangent a la caustique extérieure peut exciter un mode
de galerie correspondant a une infinité de réflexions totales internes.
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1.3.1 Approche classique

En optique classique, nous étudions la propagation d’un rayon lumineux dans la boule
diélectrique d’indice N placée dans un milieu environnant d’indice 1.

Dans cette géométrie, en raison de la symétrie sphérique, les lois de Snell-Descartes
indiquent qu’apres chaque réflexion le rayon reste dans un méme plan diamétral et 'angle
est conservé, ce qui indique que la trajectoire du rayon lumineux est plane, et décrit un
polygone régulier.

Les modes de galerie correspondent au cas ou I'angle d’incidence constant ¢ est supé-
rieur a ’angle critique de TIR :

ic = arcsin(1/N) . (1.6)

Dans cette approche, en I'absence d’absorption et de diffusion, le temps de stockage de
I’énergie serait infini.

La caustique intérieure, c’est-a-dire I’enveloppe des rayons réfléchis, est un cercle dont
le rayon caractérise la distance d’approche minimale au centre r,, = a sini = a cosj
qui est supérieure a a/N. Dans la figure , les rayons tracés en rouge représentent
les modes de galerie et les cercles en pointillés représentent les caustiques intérieure et
extérieure correspondantes. En vertu du principe de localisation, le maximum d’énergie
se trouve au voisinage de la caustique intérieure. En revanche, les rayons bleus qui ne
font que traverser la cavité, correspondent a des « modes rayonnants ». Ils sont a ’origine
du phénomene d’arc en cielﬂ. Dans cette situation, les modes présenteront un facteur de
qualité tres faible. Quant aux modes de galerie, ils sont analogues aux « modes guidés » a
droite de la figure [I.2]

Pour passer du guide d’onde au résonateur, il pourrait paraitre logique de vouloir que
le rayon se referme sur lui méme, néanmoins cette condition n’est pas indispensable pour
obtenir une condition d’interférence constructive. Si toutefois nous faisons cette hypothese
simplificatrice, nous pourrons en déduire quelques relations utiles. Considérons donc un
polygone régulier a £ > 1 sommets. Son aire est composée de 2¢ triangles rectangles dont
I'angle au centre vaut j = 7/¢. Pour un résonateur en anneau, la condition de résonance
donne pour le chemin optique :

S ={¢N2asin(j) = pA,, (1.8)

ou p est un ordre d’interférence entier. Nous montrerons au prochain paragraphe que cet
ordre d’interférence p doit étre identifié au moment cinétique quantifié ¢, ce qui revient a
supposer que chaque coté du polygone a une longueur A\,/N. En terme de parametre de

3. La dispersion des couleurs se produit pour l'angle de déviation D = 7 — 4io + 20, extrémal
(6Deyy = 0). Pour I'arc principal, la déflexion est 'angle entre la direction incidente et la direction ayant
subi une réflexion au fond de la bille. Dans la silice N = 1,453, donc Dey; = 153° et i ~ 52,6°. L’angle
d’incidence correspondant a la déviation extrémale étant égal a

lexs = Tarcsin/(4 — N2)/3N? | (1.7)

reste toujours inférieur a l'angle critique i¢. En outre, notons que pour vérifier ’équation (|1.7)), 'indice
de réfraction doit étre nécessairement inférieur a 2.
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taille x, la condition de résonance s’écrit :

T

Nz = Sn(r/0) ~ L, (1.9)
Ceci fournit une premiere approximation du spectre des modes de galerie en unités ré-
duites. Le développement sin(7/¢) ~ 7/¢ correspond a la limite des incidences rasantes,
cos(j) &~ 1, ou les ctés du polygone ainsi que la caustique intérieure tendent a se confondre
avec un grand cercle de la sphere.

Enfin, un mode de galerie est caractérisé par sa polarisation rectiligne (TE=perpen-
diculaire au plan de propagation ou TM=paralléle au plan de propagation) qui se conserve
a la réflexion. Nous avons vu qu'un mode de galerie est créé par une succession de TIR
confinant les faisceaux proches du dioptre. Nous établirons dans le paragraphe suivant un
modele prenant en compte les phases additionnelles accumulées sur la trajectoire.

1.3.2 Approche eikonale

L’approche eikonale permet une description plus fine du phénomeéne, toujours dans
I’approximation des grandes longueurs d’onde. D’apres le principe de Fermat, la longueur

optique §(r) = [ N ds est extrémale, soit S = 0. Dans le cas de la boule diélectrique, la

ro
trajectoire n’est pas fermée. L’approximation d’enveloppe appliquée a un champ électrique
E(r) =~ A(r) exp(ik, S) impose & S d’étre solution de I’équation eikonale :

|IVS|]? = N? . (1.10)

Dans le cadre de I'eikonale, la longueur optique est égale a la phase du champ électrique, a
condition de prendre en compte le déphasage de 7/2 sur la caustique [5]. Nous réécrivons
cette équation dans le systéeme de coordonnées sphériques (r, 6, @), ou le carré de la norme

as\> 1 [[/as\* 1 [a8\? )
(2 L) s ik (2] v "

L’équation d’onde étant séparable en coordonnées sphériques, le champ électrique se met

du gradient s’écrit :

sous la forme E(r) = E,(r) Ey(0) E,(p). Par conséquent, sa phase est la somme de trois
contributions ; nous pouvons donc chercher le chemin optique sous la forme S(r) = S, (r)+
So(0) + Sy(w). En utilisant les constantes de séparation L et M, 'équation eikonale se
scinde en trois équations :

S, 08,\> M2 8s,\> L*
_ —L N2, 1.12
%) ’ ( 00 ) + sin? 4 ’ or + r2 (1.12)

Il est intéressant d’introduire le moment cinétique du mode, défini comme L = r x VS,
homogene a une longueur. Les deux premieres équations expriment respectivement la
conservation de la projection du moment cinétique M suivant 'axe (Oz) et la conservation
de la norme L = ||L||. Ces grandeurs sont représentées sur la figure 3.5 Dans une spheére
parfaite, le moment cinétique est conservé ce qui implique que le faisceau est contenu
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dans le plan normal au vecteur L. Dans la direction radiale, la trajectoire du faisceau
est comprise entre les cercles de rayons r,, = L/N et r = a. La conservation de L
entraine donc celle de 7. On retrouve ainsi les prédictions des lois de Snell-Descartes.
L’angle a = arccos(|M|/L) entre L et 'axe de référence représenté sur la figure est
tel que ¢ = /2 + « sont les valeurs extrémes de la colatitude 6 (caustiques angulaires).

FIGURE 1.4 — Schéma présentant le moment cinétique d’un mode de galerie L et sa
projection M sur I'axe de référence z.

L’intégration des trois équations différentielles donne les chemins optiques apreés une

révolution sur chaque coordonnée :
©
S, = / Mdy' = My

0 M2 t 9
Sp = / L? — df' =L <cosa arcsin (CO anoz) — arcsin (COS >> , (1.13)

sin? ¢’ tan 0 sin o

r 2
o= o Barmn(3)

ou la fonction f est définie par :

f(u):/lugll—;dt:\/m-arccos(i> : (1.14)

La condition d’interférences constructives implique que S reprend la méme valeur a un
multiple de 27 pres chaque fois que les angles ont fait un tour ou que r reprend la méme
valeur. Cela se traduit par la quantification habituelle du moment cinétique

AS,..=ASy+AS, =2rL=2rNr,, , (1.15)

ou L est un entier.
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En ce qui concerne la composante radiale de 'eikonale, 'intégrale sur une période,
c’est-a-dire un aller-retour entre la caustique et 'interface S, s’écrit :

A&:ZLf(Na). (1.16)
L

Notons que f(1/cosj) = tanj — j, ce qui signifie que la différence de marche radiale
est égale a la différence de longueur entre larc de cercle (x j) et la corde (o tanj).
Toutefois, cette différence de marche radiale doit étre corrigée pour tenir compte du
déphasage introduit par la TIR.

Déphasages a la réflexion

Dans le cas d’une courbure modérée, les coefficients de réflexion sur le dioptre sphérique
peuvent étre approchés par les coefficients de Fresnel d’un interface plan. A la limite
de l'incidence rasante, ce coefficient de réflexion tend vers —1, ce qui correspond a un
déphasage de 7. Toutefois, I'angle j n’étant pas rigoureusement nul, il convient de calculer
I’écart a cette valeur limite en tenant compte de 'onde évanescente associée a la TIR. Cette
onde peut étre caractérisée par une composante perpendiculaire imaginaire du « vecteur
d’onde » ks = ik,vV N2 sin?i — 1, que 'on déduit aisément des lois de Snell-Descartes et
de la relation de dispersion dans le milieu extérieur.

La continuité des composantes tangentielles du champ électrique et du champ magné-
tique donne les coefficients de Fresnel qui peuvent étre mis sous la forme synthétique :

Pk—Nks Pcosi—iVvVN?sin?i—1 el
= = — ———— =exp(i¢™) ,
Pk+Nks Pcosi+ivN2sin?i—1

ou k = N k,cosi est la composante normale du vecteur d’onde dans la sphere et P est un

pol

(1.17)

parametre dépendant de la polarisation donné par :

(1.18)

p N en incidence TE,
I N! en incidence TM.

La phase ¢™', que nous étudierons de nouveau dans le chapitre , est obtenue simplement :

VN2 sin?i — 1)

1.19
P cosi ( )

¢P°' = —2arctan (

qui tend vers —m a la limite de I'incidence rasante avec notre convention de signe.

Cette phase, qui s’ajoute a la phase géométrique, peut étre interprétée comme un
retard découlant de la pénétration du champ dans le milieu environnant. On peut en
rendre compte en considérant que le champ s’annule (en faisant la correspondance avec
les conditions aux limites métalliques qui conduisent a une phase 7 a la réflexion) a une

pol

profondeur 6 telle que :

P cosi A P
Nk, 6% = 1/2 + ¢*°'/2 = arct gt~ 22 .
; /24 ¢"" /2 = arc an( T szi_1> = N TN
(1.20)
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Cette profondeur de pénétration dépendant de la polarisation est responsable de I'effet
Goos-Héanchen habituel pour un dioptre plan. Cela revient a remplacer le rayon a de la
sphére par un rayon effectif @ = a + 6*°".

Par ailleurs, le passage par une caustique induit un déphasage de 7/2 [5]. Ce dépha-
sage doit étre pris en compte dans le déphasage radial lors du passage par la caustique
intérieure. De plus, le « mouvement » selon 6 comporte deux caustiques (points de re-
broussement) 7/2 — v et /2 + .

En récapitulant, on obtient le tableau suivant :

’ Coordonnées ‘ r ‘ 6 ‘ ©
Caustiques lenr =r,, 2enf=7/2+« symétrie de
Nombre de TIR lenr=a 0 i .
Déphasages T2+ T+ T révolution
Chemins optiques | AS, =2 L f (%) + Ao /4 AS,,, =21 L—)\/2

L’eikonale ainsi complétée nous permet d’écrire la condition de retour en phase.

1.3.3 Conditions de retour en phase et I'indice des modes

Le confinement étant tridimensionnel, un mode est repéré par trois ordres entiers n, ¢
et m auxquels s’ajoute la polarisation. L’approche eikonale permet d’identifier ces indices
a des ordres d’interférence. En appliquant le retour en phase sur les trois chemins optiques,
nous obtenons :

T=(n=1A
L=+ (1.21)
M=m A,
ott J est déduit de I’équation (1.16)) :
_ L ,/Na
J:f(a> ol G=a+0™, (1.22)
T L

L’ordre d’interférence radial n donne le nombre de lobes dans la direction radiale (n €
N*). Le nombre ¢ est appelé ordre angulaire ou nombre modal (¢ € N*) et m ordre
azimutal vérifiant m € [—¢,¢]. Nous utiliserons souvent 'ordre d’interférence « polaire »
q = (¢ — |m|) qui correspond au chemin optique ASy, tel que ¢+ 1 est le nombre de lobes
du champ dans la direction du méridien (¢ € N).

Le mode apparait comme une cavité en anneau ou l'ordre longitudinal est m. Dans
cette approche, les nombres n et ¢ sont les ordres transverses du mode. Pour chaque pola-
risation, le mode « fondamental » correspond donc a n =1 et £ = |m/| (ordres transverses
minimaux). En d’autres termes, la distribution dans le plan de coupe, dans la direction
méridienne, de ce mode ne présente pas de zéro.
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1.3.4 Le spectre des modes de galerie

Les fréquences de résonance (indépendantes de m) pourront étre obtenues a l'aide de
la quantification de J a condition de savoir inverser la fonction f, ce qui donne :

- 1 -1 7"(”_%) _ P

Pour des spheres suffisamment grandes (¢ > 10) et des indices radiaux proches de 1, le
développement limité de la fonction f~! en 0 permet d’obtenir la position approchée des
résonances sous la forme :

2/3
1+ (3r 1 P
Nao~l+= 2 ( —) S 1.24
! +2+< 2) 2 \" "1 NT 1 (1.24)

Cette condition de résonance exprime la relation existant entre le parametre de taille

et les ordres n et ¢ du mode de galerie pour chaque polarisation. En divisant de part
et d’autre de l’équation par ¢/2mNa, on obtient le spectre quasi-périodique en
fréquence, des modes de galerie, dans I'approche eikonale.

Par ailleurs, le parametre de taille rend bien compte de I'effet Goos-Hanchen découlant
de la TIR. Cet effet cause un décalage entre les spectres des modes TE et TM, donné par
la différence :

M = ——— (1.25)
Ce décalage TE-TM est approprié pour une détermination univoque de l'indice. Tou-
tefois, cette formule reste bien approchée que pour des modes dont le nombre modal
¢ est tres grand devant 100. Pour des cavités plus petites, un décalage TE-TM valant
~ /N2, — 1/N.; corrige partiellement la dépendance avec I'ordre radial du mode.

Valeurs autorisées FEn utilisant I’équation , nous pouvons obtenir un encadre-
ment de ¢ en termes de z. En effet, r,,, est nécessairement inférieur a a et pour rester
dans les conditions de TIR il doit étre supérieur & a/N : on en déduit immédiatement
x < ¢ < N z. Sachant que I’équation sur J peut étre mise sous la forme n = £f(a/r..)/m,
comme la fonction f est strictement croissante, la valeur maximale de n s’obtient en
remplagant r,,;, par sa valeur minimale a/N d’oun < ¢ f(N)/x.

Pour résumer, et en utilisant 1’expression pour f, en tenant compte des dé-
phasages a la réflexion et sur les caustiques, nous obtenons les encadrements pour les

{O < n—igﬁ(\/NQ—l—arctan(\/N2—1))/#,
L <

indices :

(1.26)

Dans une bille de silice N = 1,453 de diametre typique de 40 um, pour A\, ~ 780 nm, le
nombre angulaire ¢ est de l'ordre de 200 et I'ordre radial est compris entre 1 et 17.

Nous verrons dans un paragraphe ultérieur que cette équation est une bonne
approximation notamment pour les modes fondamentaux.
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Localisation Rayon Zone

Avant la caustique intérieure r<a/N Evanescente
Entre la caustique intérieure et le dioptre | a/N < r < a | Stationnaire
Entre le dioptre et la caustique extérieure | a < r < r.. Evanescente
Apres la caustique extérieure T > Toax Propagative

TABLE 1.1 — Nature de I'onde d’'un mode de galerie dans les diftérentes régions de I’espace.

1.3.5 La réflexion totale interne frustrée

D’apres un corollaire des lois de la diffraction, le vecteur d’onde k et le rayon r sont
des variables conjuguées vérifiant Ak Ar > 1/2. L’extension spatiale de I'onde est donc
non nulle ; en d’autres termes le champ occupe toujours un volume fini. Comme il est déja
principalement localisé a la surface, il explore la section transverse et déborde dans l’airﬂ
La courbure du dioptre permet a I'onde évanescente de redevenir propagative au-dela de la
caustique extérieure comme illustré sur la figure [I.3] Ce phénomene est un cas particulier
de frustration de la réflexion totale. En coordonnées sphériques, le moment cinétique
L =r x VS vaut a N cosj dans la boule diélectrique. Le cosinus de 'angle au sommet j
doit étre supérieur & 1/N pour réaliser la condition de réflexion totale interne, c¢’est-a-dire
que le module L doit étre supérieur a a. Dans le tableau|l.1]je présente en fonction du rayon
r la nature de 'onde en présence. Ces deux composantes propagatives dans la sphere et au-
dela de la caustique extérieure, couplées par effet « tunnel » optique, constituent un méme
mode du champ électromagnétique. La partie évanescente correspondant a 1’encadrement
r € [a, Thmay) €st communément appelée le « champ proche ». Dans cette région, I’équation
eikonale conduit a des solutions imaginaires faisant intervenir la fonction g qui est
un prolongement analytique de f, pour 0 <u < 1:

11 1+vV1—u? 1
g(u):/ —1d1§z—\/1—1¢2—|—1m<+ u)z—vl—u2+arg6h(> .
u u u

t2
(1.27)
La probabilité de passage par « effet tunnel optique » P vérifie alors :
, 2
P ~ lexp ( — ke[S (Tmax) — S(a)])’ = exp ( — 269(3:/6))) : (1.28)

Cela donne un ordre de grandeur des pertes des modes de galerie, tres faibles des que
¢ excéde quelques dizaines — du moins pour les modes les plus confinés tels que x//¢
reste de 'ordre de 1/N — et donc de leur facteur de qualité potentiellement tres élevé.
Réciproquement, on en déduit aussi que le couplage d’une onde propagative a un mode
de galerie est extrémement inefficace, ce qui requiert 1'utilisation d’un couplage en onde-
évanescente (cf chapitre [3)).

4. L’approche «tracé de rayon » est approchée, car elle ne fait pas de différence entre une interface
plane ou courbe. Il ne peut donc pas y avoir de perte du champ et 'invariance par renversement du temps
est toujours vérifiée.
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1.4 Approche électromagnétique rigoureuse

Le probleme de la diffusion d’une onde plane par une bille sphérique a été résolu depuis
de nombreuses années par Rayleigh pour les ondes acoustiques [6-8], et pour les ondes
électromagnétiques par Debye [9], Lorenz [10] et Mie [11]. Elle est décrite en détail dans
les ouvrages classiques de Van de Hulst [12], de Bohren et Huffman |13] ou de Newton [14].
Le nom de Mie est resté attaché a cette problématique car il fut le premier a employer ce
formalisme dans le domaine des ondes électromagnétiques pour en déduire la couleur des
solutions colloidales. Nous allons reprendre cette théorie en résolvant 1’équation d’onde
dans le systeme de coordonnées sphériques, mais en nous intéressant principalement a la
valeur du champ a [’intérieur de la sphere pour un mode donné, alors que les approches
usuelles se concentrent sur le champ diffracté a [’extérieur en sommant les contributions
de tous les modes.

1.4.1 Calcul formel des solutions

L’amplitude complexe E(r) du champ monochromatique satisfait aux équations de
Maxwell appliquées a une boule diélectrique, et elle est donc solution de 1’équation vec-
torielle :

VxVxE —NEE=0, (1.29)

ou k, = w/c est le vecteur d’onde dans le vide et N = N(r) =1+ (N —1)O(a — 1)
est I'indice de réfraction a une distance r du centre, © représentant la distribution de
Heaviside. Pour que les solutions soient physiques, le champ doit en outre vérifier V-E = 0
(sauf éventuellement a l'interface) et rester borné sur tout 'espace.

Dans la méthode d’Hansen [15] par exemple, les deux solutions vectorielles de diver-
gence nulle sont construites a partir de la solution ¥ de I’équation d’Helmholtz scalaire
(Agp+ N 2E2)U = 0, ot A, est I'opérateur Laplacien scalaire en coordonnées sphériques.
Il est bien connu que cette équation est séparable en coordonnées sphériques et que la
partie angulaire des solutions est donnée par les harmoniques sphériques :

20+ 1) (€ — |m])!
At (04 |m))!

Y/"(0,0) = (—1><m+'m'>/2J ( P (cos 0) e™? (1.30)
ot P/" est la fonction de Legendre associée. La phase ¢ correspond & une onde plane
progressive de vecteur d’onde k;, ~ m/a se propageant autour de la sphere.

Pour obtenir la partie radiale dépendante de £, il est d’usage de chercher des solutions
sous la forme u(r)/r, ce qui conduit a 1’équation radiale :

((l+1)
u'(r) + k2 (NQ(T) ~ e ) u(r)=0. (1.31)
Des « modes guidés » existent dans le profil d’indice effectif au carré N?(r) :
(f+1
N? — (k2+2 ) pour r < a,
N (r) = 0! 1.32
(r) 00+ 1) (1.32)
- pour 7 > a,

2.2
k2 r
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N2\
¢ =100
0.5}
0.95 n=1, r=74,25
0 - -
"5, 28655 // A
—0.25} / v
/
/

FIGURE 1.5 — Profil d’indice effectif (pointillés) pour N = 1,453 et ¢ = 100 en fonction
du rayon r. Les courbes en trait plein représentent les amplitudes du champ électrique
(mode TE) dans la direction radiale pour n = 1 et n = 5. L’ordre n apparait comme
le nombre de maxima de la distribution radiale d’intensité dans la bille. Le mode n = 5
oscille de facon tres visible au-dela de sa caustique extérieure ce qui correspond aux pertes
par diffraction. L’oftset vertical correspond a l'indice effectif du mode tracé.

dont nous représentons 'allure en pointillés sur la figure . La quantité N %(r) est po-
sitive pour 7 € [rum, @[ U |Thay, + 00| avec 1 = (0 + %))\/N et rp.. = Nr,., ce
qui permet de prévoir un comportement oscillant dans ces régions. En revanche, pour
€ [0, 7mm [ U ], x|, N2(r) est négative et on retrouve un comportement évanescent.
Pour obtenir 'expression explicite de la fonction v on peut faire le changement de
variable r — p = N k,r a l'intérieur et » — p = kv a l'extérieur. Nous reconnaissons
I’équation différentielle linéaire de Riccati-Bessel telle que :

P (p) + (1= £(C+ 1)) u(p) =0, (1.33)

dont les solutions réelles indépendantes sont les fonctions :

— de Riccati-Bessel de 1™ espece d’ordre ¢, 1)y, finie en r = 0;

— de Riccati-Neumann (dite de Riccati-Bessel de 2¢ espéce) d’ordre £, Xy, infinie en 0.
On utilise aussi les fonctions complexes conjuguées (dites de Riccati-Hankel ou de Riccati-
Bessel de 3° espece), 772'[ = ¢y +ix,. Les fonctions de Riccati—Bessel se déduisent des fonc-
tions de Bessel sphériques par multiplication par leur argument, par exemple ¢,(p) = pj(p).

Les solutions physiques de ’équation radiale a l'intérieur et a I'extérieur de la boule

5. Ces fonctions sont des polynémes en sin p, cos p et 1/p. Les premieres fonctions 14(p), xe(p), pour
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sont les suivantes :

u(r) = { Yo(N kor) pour 7 (1.36)

<
O‘@Z)Z(kor) + BXE(ICOT) pour r = a,

ol « et [ sont des constantes déterminées grace aux conditions aux limites.

Le mode de galerie (correspondant a la résonance) est obtenu pour a = 0 ce qui
donne une onde externe purement évanescente. Avant la caustique extérieure I'onde est
évanescente et au-dela elle est propagative.

Les champs électriques sont finalement déduits des rotationnels E = V x (Uf) (cas du
mode TE) et E = k,;'V x V x (¥f) (cas du mode TM). Enfin, comme & I'accoutumée, le
champ magnétique est donné par le rotationnel du champ électrique divisé par iw.

Pour les modes TE, puis les modes TM, les solutions exactes de I’équation de Helmholtz
vectorielle sont formellement données par :

u(r R
mw = 5"
. B (Y0 vy i 2 e) (137)
™ . E, ul(r) (T) moa
wm(T) = <5 Y (8) + U+ 1) =52 (F)
N2\ k,r kor (1.38)
Eou(r) gom o ’
ntm () = TCOTXZ (F)
ou nous avons utilisé les harmoniques sphériques vectorielles :
Xy = ,/e(z+1 V"

Développement asymptotique pour des ordres angulaires ¢ = 100 : 1l est pos-
sible d’approcher I’harmonique sphérique vectorielle par sa composante vectorielle domi-
nante venant de la dérivation par rapport a ¢. De plus, dans la sphere ou dans le champ
proche, le terme en Z;" domine le terme en Y}". Par conséquent, pour les modes TE, puis
les modes TM, on obtient les expressions asymptotiques suivantes [16] :

) B0 .00

ném ném
u(r) (1.40)
TE ™™ oY
nfm(r) X nﬁm( ) (é—{— ) /{ 7’2}/( (0,@)1‘ )
¢=0,1,2 s’écrivent :
o = sinp Y, = p tsinp —cosp sy = (3p~2 —1)sinp —3p Lcosp (1.34)
Xo = —COSp X1 =—p ‘tcosp—sinp Xo=—(3p 2 —=1)cosp—3p tsinp '

Leurs Wronskiens sont constants :

W, xe} =1 etdonc W{nt n }=-2i, (1.35)
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ou la fonction wu(r) a été définie dans I’équation ([1.36)). Dans ce cas, les harmoniques
sphériques scalaires décrivent la dépendance angulaire du champ. Notons que les champs
sont polarisés dans le plan équatorial formé par les vecteurs unitaires T et Oﬂ

L’approximation transitionnelle : On appelle zone de transition, la région qui sépare
la partie évanescente de la partie propagative. Elle se situe au voisinage du point d’inflexion
d’abscisse p; = \l({+ 1) ~ (+ % Dans la partie évanescente, c’est-a-dire pour des valeurs
de p <l + %, la fonction de Riccati-Bessel de 1*¢ espece croit exponentiellementm.
Autour du point de transition, pour des nombres angulaires ¢ = 100, I'indice effectif
dans la sphere peut étre linéarisé :
((0+1 ((L+1 2
N? — (k:gr?)p:m N? — (x2>—|—2a3(r—a). (1.41)
Dans ce profil d’indice triangulaire, les fonctions d’Airy Ai et Bi forment la nouvelle base de
solutions de I’équation de Helmholtz. L’équation de Riccati est ramenée a une équation
d’Airy [17]. Dans la zone de transition (p ~ ¢+ ), on obtient les formes approchées

suivantes :
Gelpr+ pPu) ~ 73NV AR(—2V0)
xe(pr + pt3u) ~ =73 X6 Bi(—2Y34)

Cette approzimation transitionnelle permet d’obtenir la position approchée des résonances

(1.42)

sous la forme [16] :

1 [+ 1\ P
Nz~{l{+ = 2 —y) — ——F -, 1.43
z +2+<2> (—am) ~— (1.43)
oll o, représente le n® zéro de la fonction d’Airy dont les premiers termes sont a; = —2,338
et ap = —4,088. Cette expression du spectre est tres voisine de celle obtenue dans 'ap-

proche eikonale ([1.23)) et I’écart relatif est inférieur a 1%. L’approximation transitionnelle
permet notamment d’éviter le calcul fastidieux (et fortement affecté par les erreurs d’ar-
rondi) des fonctions de Bessel sphériques d’ordre élevé et permet d’obtenir assez précisé-
ment les caractéristiques des modes confinés. L’expression fournit également une
mesure de I'étendue du mode dans la direction radiale.

1.4.2 Conditions de résonance exactes

Compte tenu de la solution de ’équation radiale (1.36]), la continuité des composantes
tangentielles des champs E et B, pour les deux polarisations, s’écrivent :

{ Ye(Na) = af™e(x) + 7" xe() ,

1.44
PY(Nz) = ali(e)+ B xue) | (1.44)

ot le coefficient P = N (N~') pour les modes Transverse Electriques (Magnétiques)
a été introduit dans 1’équation (1.18)). Le déterminant de ce systéme est le Wronskien

6. Il n’y plus de composante dans la direction azimutale ¢ (« modes transverses »). Dans le cas ou la
polarisation n’est pas incluse dans le plan d’onde, on parlera de « modes hybrides ».
7. Au voisinage du centre (p — 0), la fonction v, se comporte comme ty(p) ~ p* /(20 + 1)1
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des fonctions de Riccati-Bessel qui vaut 1 [17, page 445]. Nous obtenons l'expression des
coefficients :

ol | Ve(Nz)  xo(2)

af® = pol _ ¢€($) W(N x)
‘ PYy(Nz) xi(z)

‘ = ) Py | )

A résonance on doit avoir a = 0, ce qui conduit a la condition sur la position des résonances
en terme de parametre de taille :

Yi(Nz)  xi()
GV D)~ x0) (1.46)

Cette équation aux valeurs propres peut étre résolue numériquement en utilisant, par

exemple, le logiciel Mathematica disposant des fonctions spéciales nécessaires.
Dans la zone de transition, I'approximation transitionnelle permet d’obtenir :

GNo) o2\ AT (2
Ge(Nx) T \l+1)  Ai(=213u)

ou la dérivée logarithmique de la fonction d’Airy remplace celle de la fonction de Riccati

(1.47)

de 1" espece dans une bille assez grande. Cette approximation permet de décrire la
distribution radiale du mode de galerie ou permet de trouver les positions des résonances.

En outre, loin du point de transition, I’approzimation WKB (pour Wentzel, Kramers
et Brillouin) simplifie ’expression de la dérivée logarithmique de la fonction y, [17], si

XlT) iy~ J (“ ) 1 (1.48)

X

bien que :

Cette approximation permet, par exemple, de retrouver la longueur de décroissance de
Ponde évanescente £+ = (\/2m)(N?sin?i — 1)7%/2 attendue a la réflexion diélectrique-
air pour un angle d’incidence i. Ces approximations permettent également de faire le lien
entre les expressions completes pour les champs [1.4.1| et 'approche eikonale [1.3.2

1.4.3 Effets des imperfections

Tout ce que nous avons présenté jusqu’ici concerne une sphere parfaite et strictement
homogene. Dans nos expériences, les objets que nous fabriquons et étudions possedent des
imperfections dont les conséquences sont tres visibles sur les spectres, en raison de la tres
grande finesse des résonances. Les principales imperfections sont un défaut de sphéricité,
qui leve la dégénérescence des modes ne différant que de m, et les fluctuations d’indice de
la silice donnant lieu a une rétro-diffusion, laquelle leve la dégénérescence entre niveaux
ne différant que du signe de m.

Ecarts a la symétrie de révolution

Nous avons vu que les modes de galerie d’une microsphere parfaite sont dégénérés. En
effet, 'expression du spectre de ’équation (|1.23)) ne présente aucune dépendance en m.
Expérimentalement, une déformation faible, principalement due a la tige, est inévitable.
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Au premier ordre, le dioptre est un ellipsoide de révolution dont ’axe est voisin de celui de
la tige. Dans cette géométrie, pour respecter les lois de Snell-Descartes le plan d’incidence
tourne graduellement autour de I’axe de révolution apres chaque réflexion. Cela correspond
a une légere précession du moment angulaire L, analogue a la précession de Larmor d’un
spin 1/2 dans un champ magnétique uniforme. L’ellipticité brise ainsi la symétrie angulaire
et leve donc la dégénérescence.

L’ellipticité est définie par e = (r, — r.)/(r), ou r,, r. représentent respectivement
les rayons polaire et équatorial et le rayon moyen de ellipse est égal a (r) = r;/ 3 rf/ 3
L’équation polaire de 'ellipsoide peut s’écrire :

edrm

r(0) = a (1 4 35130(9)) , (1.49)

ce qui correspond a ne retenir que le terme quadrupolaire pour décrire la déformationﬂ
A n et ¢ fixés, le déplacement relatif de la fréquence, donné par Popposé du déplacement
relatif de longueur optique, s’exprime (perturbation de Young et Chang) [18] :

Av AS e m?
=== (31 — 1) . (1.50)
En ne considérant que les modes localisés pres de 1’équateur, c’est-a-dire pour £ > q =
(¢ — |ml]), les positions des résonances sont réparties de fagon équidistantes :

Av 1 gq

v

conduisant a un intervalle spectral Arv = e FSR entre deux modes d’ordres ¢ successifs. 11
s’agit d’'un multiplet pour lequel les ordres n et ¢ sont fixés.

Les microspheres allongées, c¢’est-a-dire d’ellipticité positive, qui sont maintenues par
une tige de silice sont en général allongées avec e compris entre 0,2% et 5%. Nous parlerons
alors de microspheres prolates. En effet, la force capillaire entre I'air et la silice ne permet
pas d’avoir des angles de contact inférieurs a 90°. Les microspheres fabriquées sur puce,
sont en général aplaties (oblate). Nous avons étudié la structure modale compléte de telles
microspheres (cf § . L’ellipticité e peut prendre une grande plage de valeurs positives
ou négatives. Le décalage en fréquence fsr = e FSR peut étre du méme ordre de grandeur
que le FSR dans le cas particulier de tres fortes courbures. Pour une microsphere prolate,
la fréquence de résonance du mode fondamental est la plus élevée, ou, de la méme maniere,
la plus basse longueur d’onde de ensemble du multiplet & n et ¢ fixés. A Pinverse, pour
une microsphere oblate, les modes les moins inclinés par rapport a I’équateur se trouveront
auxégn,ge%%lhrts ((:10791{11%% lceI% %%e%%eé%ﬁﬁ%eﬁ'cité résiduelle et a partir de ’équation , nous
résumons 'allure générale approchée (¢ 2 100) du spectre des modes de galerie :

e+1+<“5>1/3 T —— [He(;_j)] (1.52)

2 2 N2 -1
Le spectre des modes de galerie dans le cadre de 1’eikonale peut aussi s’écrire a partir
de (L.23).

8. L’expression des premiéres harmoniques sphériques déduite de 1’équation ((1.30)) est :

YO =1/Var, Y2 =\/3/4mcosh, Y!= \/3/47r\/§;leii“’ sinf, Yy =+/5/4rw (3cosf —1) .

Nax~
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FIGURE 1.6 — Images au microscope électronique a balayage de deux microcavités sphé-
riques dont nous avons étudié les caractéristiques (cf par exemple §[3.4.2). Les ellipticités
dont respectivement de +5% pour la microsphére prolate (a) et de —3% pour une micro-
sphére oblate (b).

Levée de dégénérescence due a la diffusion Rayleigh

Une propriété des modes de galerie étudiée et interprétée pour la premiere fois par
Weiss et al. est la forme de doublet que prennent les résonances de haute surtension.
Ce phénomene classique prend naissance lorsqu’un diffuseur de Rayleigh (diametre < ) se
trouve dans la microstructure, ce qui peut étre controlé, par exemple, a ’aide d’une pointe
de fibre . Les microcavités a modes de galerie ont en principe des modes circulant dans
le sens horaire et dans le sens anti-horaire, dont les fréquences sont dégénérées. La silice
possede d’inévitables fluctuations d’indice, qui peuvent étre vues comme des diffuseurs
de Rayleigh, et qui suffisent a créer une rétrodiffusion non-négligeable, qui est d’ailleurs
considérée comme la principale limitation de la transparence des fibres optiques. De plus,
des particules métalliques ou semiconductrices (comme par exemple les nanocristaux de
silicium étudiés au chapitre , une pointe de SNOM (de l'anglais Near-field scanning
optical microscopy) ou des dopants dans la silice conduisent a de la diffusion depuis un
mode de galerie (horaire par exemple), vers l'espace libre et vers le mode de galerie
de vecteur d’onde opposé (antihoraire). En prenant en compte ce couplage, les deux
modes propres, correspondant aux ondes stationnaires en sin(mep + ¢,) et en cos(my +
©,), formant la base de modes symétrique et antisymétrique. Notons que cet effet de
rétro-diffusion a été utilisé comme un méthode de contreréaction optique pour stabiliser
la fréquence de diodes-laser . Le splitting en unité de pulsation pour une particule

s’exprime :
1
Aw = e w(r)w/V (1.53)
ou « est la polarisabilité, w(r) représente la valeur du mode a la position r de la particule
(cf §/1.36)), w la pulsation du laser et V le volume modal. Des expériences de détection de

molécules biologiques ou de particules nanométriques ont été réalisées par une technique
modifiant les propriétés de I'environnement extérieur a la microcavitéﬂ

9. Dans la référence par exemple, le doublet est utilisé pour caractériser une particule, polarisée
par le champ du mode de galerie. Les auteurs déduisent du splitting Aw le diametre de la nanoparticule
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1.4.4 Diffusion d’une onde plane :
coefficients de Bohren et Huffman

On cherche a déterminer la fraction de l'onde plane qui va effectivement exciter un
mode particulier. Pour cela, on étudie le cas de la diffusion d’une onde plane par une
boule diélectrique conformément a la théorie de Lorenz-Mie. Les raisonnements qui suivent
sont basés sur le principe tres général de la diffusion et consiste a chercher une solution
a 'équation d’onde telle que le champ soit une superposition d’ondes incidente(s) et
sortante(s), soit E = E, .+ E,, a 'extérieur de la sphere. Les champs E,,. et E,., admettent
chacun un développement explicite sur les modes de la sphere. En effet, de fagon générale,
nous pouvons les décomposer sous la forme :

Z )\pol Pol — Z )\POI 12‘;; e + E;‘;}q[ sca) . (154)

£, m, pol £, m, pol

Le développement de ’onde plane incidente de polarisation 1 sur la base des harmoniques
sphériques vectorielles est donné par I'expression :

exp(ik, - = TZI { ( * (k) - ) ¢£I§fiT)XZ (T)

—i(Ypr(k,) - a) ng)w@) e+ 1)‘”2(2]‘3;;” )Z;”(f)} } ,

0

ce qui nous fournit Pexpression des composantes \)° (coordonnées) de 1'onde plane inci-
dente sur les modes.

AE = B Am it Xk, - G
m inc N ) 156
{ x (156)

MM = Eodr it Y (k) -

‘m inc

A

L’onde plane étant transverse (4 - k = 0), 'harmonique sphérique Zj" (R) ne figure pas
dans ces expressions.

Notons que dans les livres de référence, I'axe z de quantification du moment cinétique
est choisi dans la direction de k de facon a exploiter la symétrie du probleme, ce qui se
traduit par le fait que seuls les coefficients )y, correspondant a m = 41, sont non-nuls.
Ici, 'axe z sera fixé par la direction de I’axe de révolution du sphéroide qui définit les
modes propres, et cette simplification n’existe plus. Comme on se limite aux modes les
plus confinés (¢ — |m|) < ¢, ce sont au contraire les coefficients de |m| grand qui sont
privilégiés.

Au dela de cette décomposition angulaire, la réponse de la sphere dépend principale-
ment des fonctions radiales, évaluées au parametre de taille x = kya et N x. En raison
des conditions aux limites en r = 0, seule la fonction de Riccati-Bessel de 1*¢ espece 1y
intervient pour le champ interne. La décomposition de ’onde incidente donnée par la for-
mule fait intervenir uniquement v, (). L’onde diffusée est par définition de la forme

pol

ny (ko) avec un poids que 'on écrit par convention —a}*'. C’est donc n; () qui intervient

lorsque celle-ci pénéetre dans ’onde évanescente.
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dans les conditions de raccordement radiales ((1.36)). L’amplitude de I'onde partielle de
moment angulaire ¢, Fy, s’exprime alors :

/6 +1 apol
Ey x ¢y — a)” = —=
v a @ -1’

(1.57)

en utilisant ’écriture habituelle a), + By, des solutions exactes . Cette équation est
équivalente & ’équation a}* = 1/(1—ia/3) ce qui montre que annulation de v correspond
effectivement & a)* = 1, ¢’est-a-dire au maximum de I'onde diffusée, donc & la résonance
de diffusion. Les coefficients de diffusion dont nous notons qu’ils ne dépendent pas de m
sont habituellement appelés coefficients de diffusion de Bohren et Huffmanm

Au voisinage de la résonance x = z,, nous pouvons remplacer «(z) par sa tangente

o' () (x — x,) et B par la constante (), d’on

@ — 1 ~ 1 _ 1 ol _ B(zo)
¢ 1—ia/B~ 1—i(z—zo)(2)/B(ze) 1—i(x—20)/¥p yD_o/(xo).
(1.58)

La résonance ainsi mise en évidence, pour x réel, correspond a un poéle du coefficient de
diffusion considéré comme une fonction d’un parametre complexe z = x +iy. Considérant
I’équation , le pole correspondant a la résonance caractérisée par x, s’écrit z, =

— iyp. En repassant en unité de pulsation, 1’évolution libre du champ correspond a la
phase exp(—ic/a zt) = exp(—iwyt) X exp(—7p/2 t), ou le terme 7, = 2cyp/a représente
les pertes par diffraction.

Le coefficient ¢§” = 1/(a + i) = —ia}” /S exprime le rapport entre Pamplitude du
champ intérieur et extérieur. Ce coefficient vaut —i/f a résonance. Les déterminants
des conditions de raccordement conduisent aux expressions des coefficients de Bohren et

Huffman :
vile) BN ) ) i)
oo i@ PENDL ) el
(fv) Yo(N ) 77?(90) Ye(N z)

/() Pyy(Na) /() Pyy(Na)
ol le numérateur de CZ° est égal a —i. Ce résultat est cohérent avec I’équation aux valeurs
propres comme on peut le vérifier en utilisant 7, = 1, + iy, ce qui permet de
réécrire I’équation précédente :

1
ap = , (1.60)

be(Nw)  xelx) / be(z) (N )

—i
PYy(Nz) X/ ()| / [vi(x) Piy(N z)
ou l'on reconnait les expressions (|1.45) de « et 5.

De la méme maniere, le coefficient de réflexion d’un onde propagative sur la bille peut
étre obtenu en remarquant que les fonctions radiales extérieures se décomposent sous la

a—if a+if
athy+ Bxe = 5 n + 5 e - (1.61)

forme :

10. Dans le livre [13], ils sont notés ag, ou by, selon la polarisation. Ils sont calculés pour différentes
géométries.
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Sachant que 77; et 1, correspondent respectivement a des ondes purement sortante et
entrante, le coefficient de réflexion 5 = (o — if)/(a + iB) de la sphere est relié au
coefficient de diffusion a}* par une relation simple indépendante des valeurs de a et de
b

et =1-2a}, (1.62)

qui vaut —1 a résonance, comme attendu pour la réflexion air — verre.

De méme, nous verrons au chapitre [3| que ’on peut définir un coefficient de réflexion
« en onde évanescente » Rg = [ x¢/a ¢y, qui sera utile pour la description du couplage en
onde évanescente.

1.4.5 Volumes des modes et champ électrique par photon

Le volume modal V est défini a l'aide de la densité volumique d’énergie du champ
électrique w = ¢ £?/2, ou ¢ représente la permittivité dans le diélectrique (¢ = ¢, €, oil ¢,
est la permittivité du vide et € est la constante diélectrique relative). Le volume modal
est défini dans la these de F. Treussart tel que |23] :

JEIE g3
AL gy 1.
260N2 /// e (1.63)

ou I'indice « max » indique la valeur maximale. L’intégration radiale est arrétée a un rayon

arbitraire (r. > a) tel que le champ au dela soit négligeable. Cette quantité permet de
déterminer la fréquence de Rabi Qp = 2dFE,,,,/h qui mesure la force de couplage entre le
dipdle d et un photon dans la cavité. En effet, la valeur quadratique moyenne du champ
du vide au maximum et fréquence de Rabi correspondante (pour un moment dipolaire
e a,) s’expriment [24}25] :

I, E...xXea,
= — = Qp/2m = —— .
e 2 N2¢,V n/2m h

De plus, I'expression analytique « exacte » du volume modal, obtenue apres un certain

E (1.64)

nombre de calculs non-triviaux, fait intervenir les fonctions de Bessel sphériques et leurs
zéros 23] :

by 3 3 502

P R R L) (1) (1.65)
2rN 2V ji(=1)

ol 2 est le premier zéro de la fonction de Bessel j, et 2] le premier zéro de la dérivée. Cette

zéros) et peut
étre étendue a m # (. L’intégrale radiale est sensiblement la méme pour les modes TE et

formule reste valable pour un ordre radial n quelconque (choix des n

TM. Un développement asymptotique en puissance de ¢ conduit a la forme suivante :

X )L
- 2713/21 36 (11/6 1.
(%N) /21,36 (1.66)

Pour une microsphere de silice (N = 1,453) de 40 um de diameétre, une valeur de £ = 225,
I’application numérique & A\, = 780 nm conduit & un volume modal V = 200 um?® ~ 425)2,
E... ~ 58 kV.m~'. De méme pour une sphére de 150 pum de diametre, V ~ 5000)\3,
Eow =1, 7kV.m™!. Le volume V augmente avec les ordres radial n, angulaire ¢ et polaire

q.
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Ordres de grandeur pour le mode fondamental Nous cherchons une approche
géométrique plus simple pour calculer le volume du mode le plus confiné. En effet, pour
(n =1,q = 0) les expressions se simplifient car la structure est quasi gaussienne dans le
plan (r,0). Pour 'ordre angulaire le plus bas (¢ = 0), I'harmonique sphérique Y,/(6, ¢) a
son maximum en # = 7/2. Dans le développement asymptotique , a la limite ou
¢ >> 10, on approche sin‘ § par une gaussienne et il vient :

Y/ (6, ¢) o sin® 0 exp™ ~ exp(—£07/2) exp(Fily) , (1.67)

ou ' = 6—7 /2. L’extension angulaire, définie comme la demi-largeur & 1/e du champ, vaut

\/2/¢L. A lintérieur de la sphere, le développement asymptotique pour le mode fondamental
TE (et TM) s’exprime :

B ) = £, 1R ot ey (o). (1.68)
Ol Jnax €St la valeur maximale de la fonction de Bessel sphérique j, dont la largeur a
mi-largeur pour l'intensité vaut 0,809 (\,/27N) ¢/3. Pour résumer en termes d’intensité :
— dans la direction radiale £, pour n = 1, on a ér ~ 0,809 (A, /27 N)*/?
— dans la direction polaire 0, la largeur & mi-hauteur de l'intensité vaut §6 ~ 1/ N
La section dans cette direction s’écrit a 86, soit £(\,/27N) /€ ;
— dans la direction azimutale ¢, nous considérons un cercle de périmetre 2ra ~ ¢\,/N.
La valeur moyenne de 'intensité est divisée par 2, a cause de I’allure sinusoidale que
revét le champ.
En combinant les trois dépendances, le mode est analogue a un tore de volume V. Pour
un indice N = 1,45, nous déduisons 'ordre de grandeur du volume modal en fonction
uniquement de la longueur d’onde de résonance \, et de l'ordre /¢ :

V ~ 210,809 (Ao /2N )3 5 (N2 N2 x €N, /2N =~ 0,02 X3 (1/6 (1.69)

Un écart relatif de 6% est obtenu en comparant ce résultat avec la valeur obtenue avec
I'équation (1.66). De méme, en combinant les contributions des deux directions trans-
verses, nous déduisons la section A du mode, grace a la formule de 'aire de Iellipse :

A~ 761 add ~ 0,032 /5 | (1.70)

Pour une microsphere de 40 um de diametre, une valeur de ¢ = 225, a A\, = 780 nm, nous
obtenons une section transverse A = 1,7 um?.

Enfin, ’expression du volume modal permet d’expliciter le champ électrique par
photon E,.,. dans le mode le plus confiné de la microcavité :

1
he 2 -t
E. .~ () (N5 A3 a”) 12 (1.71)
€o
La force de couplage lumiere-matiere varie quasiment de fagon inversement proportionnelle
avec le rayon a et la longueur d’onde de résonance. Pour des parametres comparables a
ceux de la microcavité considérée plus haut, on trouve un champ électrique par photon
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de 3 kV/m ce qui permet de réaliser des expériences d’électrodynamique quantique en
cavité si I’émetteur est a résonance avec le mode de galerie. On peut choisir de fabriquer
des cavités plus petites pour optimiser la force de couplage. Le mode de galerie, « dilué »
dans le volume V), est quasiment nul aux pdles et au centre de la bille. Le volume du mode
fondamental du microtore pourra étre estimé d’une maniere tout a fait analogue.

1.5 Modes de galerie dans des microcavités toriques

Les microtores sont des microcavités intégrées sur puce présentant des facteurs de
qualité approchant 10° et des volumes modaux parfois inférieurs & ceux des microsphéres.
Nous les produisons par les techniques de fabrication détaillées dans le chapitre [2l Ces mi-
crocavités sont excitées par couplage évanescent ce qui fera 1'objet du chapitre [3] Comme
dans les microsphéres, un mode de galerie du microtore peut étre défini par trois ordres,
notés n, m et ¢ auxquels s’ajoute la polarisation.

1.5.1 Spécificité du probleme

Une approche intéressante serait, par analogie avec les spheres, de résoudre 1’équation
de Helmholtz scalaire en coordonnées toroidales et d’en tirer ensuite les solutions vecto-
rielles. Toutefois, si la coordonnée ¢ est bien séparable en vertu de la symétrie cylindrique
(et I'ordre m correspondant est défini de fagon non ambigiie), I’équation qui en résulte
dans le plan méridien n’est pas séparable. Dans le cas des spheres on pourra séparer les
variables r et #, alors qu’ici cette possibilité n’existe pas. En premiere approche, nous
utiliserons 1'ordre « polaire » ¢ tel que ¢ + 1 est le nombre de maxima le long du méridien
et un nombre phénoménologique n qui mesure, a m et ¢ fixé, le degré de pénétration du
mode vers le centre du tore. Nous appellerons a le rayon externe du tore et b le rayon
interne (moitié du « petit-diametre » ). Un tore peut-étre caractérisé par son rapport d’as-
pect n = b/|a — b| sans dimension et son diametre externe 2a. Un mode de galerie sera
caractérisé par ses noeuds et ses ventres dans la section droite, par sa polarisation et par
son indice effectif Nz € |1, N|[.

1.5.2 Résolution en éléments finis de I’équation d’Helmholtz

Dans la géométrie toroidale, nous ne pouvons pas écrire d’équation radiale exacte
comme |’équation . Comme présenté précédemment, 1’équation d’'Helmholtz n’étant
pas séparable dans ce systéeme de coordonnées, il n’y a pas de théorie analytique, mais de
nombreuses analogies avec la microsphere. Nous arrivons a distinguer le mode le mieux
confiné en mettant en parallele ses caractéristiques avec celles des autres modes. La cavité
est toujours assimilable a un Fabry-Perot en anneau dont le spectre est pseudo-périodique.
L’intervalle spectral libre est défini tel que :

d cm

En premiere approximation, l'intervalle spectral libre vaut ¢/2m N,z a, en ayant négligé la
dispersion modale, ¢’est-a-dire, le terme m N/./N.q, oit 'apostrophe exprime la dérivation
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FIGURE 1.7 — Dessins d’un tore de rapport d’aspect n = b/|a — b| = 1/10 en vue de coté
et de dessus. On définit le rayon externe a et le petit-rayon b. En pointillé, la conique
d’ellipticité e = 1 — 7)’1/2 = 0,68 s’adapte a la courbure du tore.

par rapport a m. Cette approximation n’est valable que pour les modes proches du mode
fondamental, comme par exemple sur la figure 1.8.

Récemment de nombreuses méthodes ont été développées pour résoudre numérique-
ment les équations de Maxwell telles que la FDTD (Finite difference time domain en
anglais) et la méthode par éléments finis. De nombreuses études utilisent cette derniére
pour simuler le mode de galerie d’une cavité torique comme par exemple dans l'article [27].
La distribution du champ est calculée dans le demi-plan méridien (ou section droite) ra-
menant le probléme tridimensionnel a un probleme bidimensionnel. Le calcul nécessite de
résoudre numériquement des équations aux dérivées partielles aux nceuds de zones trian-
gulaires, le maillage étant plus resserré autour du dioptre. L’approximation « transverse »,
consistant a réduire le probleme a la résolution d’une équation d’Helmholtz scalaire, peut
étre évitée ; nous ferons juste 'approximation que, soit le champ électrique, soit le champ
magnétique, est contenu dans le plan parallele a ’axe de révolution de la cavité. La si-
mulation, réalisée grace au logiciel FEMLAB / COMSOL Multiphysics, utilise les compo-
santes transverses du champ électromagnétique et calcule les fréquences, les distributions
du champ et les volumes des modes de galerie.

La méthode des éléments finis vectorielle fournit les valeurs de FSR. 1l s’agit de trouver
les modes d’ordres m successifs et de faire la différence des fréquences propres associées.
L’analyse de la structure transverse fournit les ordres n et q. Les simulations redonnent
les tendances attendues pour le volume modal, mais restent qualitatives lorsque le petit
diametre ne mesure plus que quelques longueurs d’onde. J’ai comparé les résultats obtenus
par la méthode des éléments finis avec ceux obtenus en coordonnées toroidales, ou 'on
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()
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FIGURE 1.8 — Courbes de niveau (échelle linéaire) de la distribution d’intensité du mode
fondamental TE (n = 1, m = 450 et ¢ = 0) et du premier mode excité (n = 1, m = 450 et
q = 1) dans une section d’un tore. (a) Calculs en coordonnées toroidales ot I'on a forcé la
séparation des variables (cf thése de F. Orucevi¢ [26]). (b) Simulations par la méthode des
éléments finis. Les parametres utilisés sont : une longueur d’onde dans le vide A, = 775 nm,
un indice N = 1,454, un petit-diamétre 2b = 2,4 um et un grand-diamétre de 2a = 82 pm.

a forcé la séparation des variables (cf these de F. Orucevié ) Le rapport d’aspect
n = 0,03 du tore de la figure 2 est relativement petit par rapport a nos échantillons et
I’écart qualitatif par rapport a la sphere est trés marqué. Un tel tore permet de tester
la limite de validité des différents modeles. Les deux méthodes donnent des résultats
d’autant plus différents que I'ordre polaire ¢ augmente. Les différences sont plus subtiles
entre les modes d’ordres radiaux n. Enfin, il existe dans toutes les circonstances un mode
fondamental, sans annulation dans la direction transverse.

1.5.3 Bilan des intervalles spectraux

J’ai comparé le intervalles spectraux obtenus par la méthode FEM avec les calculs
exacts dans la sphere et ceux obtenus en coordonnées toroidales, ou 'on a forcé la sépa-
ration des VariablesEl. Le tableau fait le bilan des différents intervalles spectraux
libres caractérisent des modes de galerie fondamentaux d’un ellipsoide fortement aplati
(oblate) et d'un microtore pour un ordre azimutal fixé m = 450. Comme sur la figure |1.6]

11. Les intervalles spectraux sont repérés par la notation « A » et pour les tendances et décalages fins,
nous utiliserons la notation « d ».
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Av Av Av

Décal fré GH — — — Ay =

écalage en fréquence (GHz) Anl,, Aml_ o | Bl Vnet y=0
Av 72 173 | N2 —1
=7 ) 1 yor ==

FSR#<(3<n—;>)>ke ****** N

ellipsoide aplati (e = —2,5) 10500 840 2100 610
microtore (FEM) 6 850 867 2080 564
microtore (séparation forcée) 6930 862 2100 560

TABLE 1.2 — Comparaisons entre les intervalles spectraux, en gigahertz, des résonances
des modes de galerie d’un ellipsoide aplati d’ellipticité e = —2,5 et d’un tore de rapport
d’aspect n = b/|a — b| = 0,03. Les calculs par FEM et en coordonnées toroidales sont
obtenus respectivement grace au logiciel FEMLAB/Comsol et grace a des simulations
sous Mathematica de F. Orucevi¢ |26]. L’ordre azimutal m = 450 étant fixé, les diamétres
externes correspondent a un 2a = 82 um pour le tore, et 2a = 79 wm pour l'ellipsoide,
au voisinage d’une longueur d’onde de 775 nm. Nous donnons aussi le décalage entre les
fondamentaux TE et TM.

Iellipticité a été choisie pour présenter la méme courbure dans la direction du méridien, a
diametre externe 2a fixé. Un calcul simple montre que cette condition revient a considérer
une ellipticité e ~ 1 — n~ /2.

Les valeurs des décalages en fréquence sont cohérentes dans les trois cas, a 1’exception
de la colonne correspondant a la séparation angulaire. Les calculs montrent qu’il n’est
pas tres précis d’envisager un microtore comme une microsphere fortement aplatie. En
géométrie torique, le maximum du mode est légerement plus éloigné de l'interface : a m
fixé, cela revient a augmenter le FSR. La position des résonances varie de fagon importante
avec le demi-diametre b. Cette dépendance est d’autant plus marquée que 7 est réduit. Les
deux modeles concordent assez bien, avec des écarts relatifs de ’ordre du pourcent, pour
cette situation précise. La cohérence entre les résultats, bien qu’approchés, est satisfaisante
ce qui permet d’affirmer que les deux méthodes donnent de bons ordres de grandeurs.
Comme nous 'attendions, ’ensemble des décalages en fréquence dépend fortement de la

« morphologie » du résonateur.

1.6 Facteurs de qualité

La TIR permet de stocker efficacement les photons. Nous avons étudié précédemment
la position des résonances dans le spectre, mais pas encore leurs largeurs. Idéalement, dans
la mesure ou a > 10, elle n’est limitée que par la diffraction. La nature microscopique
d’un matériau diélectrique est riche, et donc certains processus constituent des corrections
au champ.

Le facteur de qualité @) = w, 7 caractérise la probabilité de conserver le champ incident,
oll w, est la pulsation de la résonance. Le temps 7, au bout duquel une fraction 1 —e™! ~
0,632 des photons se sont échappés du mode, peut étre mesuré avec précision par la
méthode de cavity ring-down. Le temps de relaxation 7 = 1/7 peut également se déduire
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de la largeur a mi-hauteur de la résonance FWHM,, = 7 (dans le cas d’une résonance
lorentzienne). Le facteur de qualité exprime, de fagon tres générale, en termes énergétiques
le rapport entre 'énergie électromagnétique stockée F,,, et I'énergie dissipée Fg,., durant
une période du champ, soit :

Q:ﬂZQﬂ-Esto ]

= (1.73)
diss

Nous distinguons les sources de dissipation suivantes :

Atténuations en volume (), Toute matrice absorbe dans le visible et dans I'IR pour
des raisons fondamentales. Des fluctuations de I'indice de réfraction (typiquement
> 107°%) induisent & une déperdition significative de signal. En outre, le changement
de signe de la partie imaginaire de l'indice conduit a de 'amplification et donc a
une augmentation du facteur de qualité;

Diffusion et absorption en surface ()5 La qualité de surface des microcavités obte-
nues par fusion est excellente. Cependant, la rugosité résiduelle diffuse et modifie
I’absorptivité en surface ;

Diffraction (), Quel que soit le matériau, la courbure du dioptre se traduit par I’exis-
tence d’un effet tunnel optique. Ce phénomene découle de I'impossibilité de conserver
simultanément la vitesse de la lumiere ¢ et la phase de 'onde le long d’une trajec-
toire courbe. Ceci conduit a des pertes car 'onde évanescente redevient propagative
au-dela d’une certaine distance.

Couplage ). L’introduction du coupleur dans le champ évanescent engendre des pertes
additionnelles. Son traitement plus approfondi fait ’objet du chapitre

Finalement, le champ est atténué de fagon exponentielle au cours du temps, tel que :
E(t) = Bye /7 giwol (1.74)

La transformée de Fourier de ([1.74) conduit & un spectre :

Eq

TF[€](dw) x m ,

(1.75)

ol dw = w, — w est un décalage fin autour de la pulsation de résonance w,.
Au cours du temps, les pertes s’ajoutent. En distinguant les différentes sources de
dissipation mentionnées plus haut, on obtient :

1
C=Y =N 0% (1.76)
De la méme facon, le facteur de qualité de la résonance se décompose tel que :
Q= (A + QM+ Q")+ Q] = Q) Q" (1.77)

Sans dispositif de couplage dans le champ évanescent, le facteur de qualité @), est dit
intrinseque. Les pertes extrinseques sont données par Q¢ (égal & zéro sans couplage).
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1.6.1 Atténuation en volume

Une microcavité, dont la surface serait parfaitement lisse, présente un facteur de qualité
limité par I'atténuation dans le matériau massif :

Nk 4,3 x 10°
Q= a°=Nk:0i£ : (1.78)

ou « est le coefficient d’atténuation et £ le taux de pertes en dB/km.
Un modele phénoménologique décompose les pertes par atténuation en volume de la
facon suivante :

he he 873 pr X2
a = Qg exp ()\0 EB> + aup exp (/\0 Em) + 3 pf;? + Qon. + Qgopant (1.79)

ol les deux premiers termes sont des lois d’activation de deux processus apparaissant dans
les ailes bleue (absorption électronique primaire, a partir de Ey) et infrarouge (multipho-
nonique, a partir de Eyz) du spectre. Le troisiéme terme correspond a 'atténuation par
diffusion Rayleigh, ou py est la densité de diffuseurs, y représente la susceptibilité effec-
tive en unité de volume, dont on donne la valeur numérique pg ¥* ~ 2.107* um?® [23].
Le quatrieme terme rend compte de l’absorption résonante dans d’éventuelles impure-
tés de la matrice. Le coefficient d’atténuation global dans la silice fondue vaut typique-
ment 2 dB/km & 800 nm (principalement due a la diffusion Rayleigh) et de 'ordre de
0,15 dB/km au minimum d’atténuation a 1,55 um (due a la diffusion Rayleigh d’abord,
puis a I’absorption IR intrabande) H

Bien stir, l'incorporation d’un ensemble d’émetteurs est susceptible de modifier les
valeurs du facteur de qualité par absorption. Dans le cas d’un matériau actif, le pom-
page modifie la valeur de (), et les mesures aux longueurs d’onde pompe et d’émission
permettent de savoir s’il s’agit d’une inversion de population ou un effet de transparence
induite.

1.6.2 Atténuation en surface

Les pertes par diffusion en surface peuvent devenir cruciales lorsqu’il s’agit de facteur
de qualité dépassant 10°. L’atténuation en surface suit une loi de type Beer-Lambert. Les
avantages de la silice fondue sont, par ordre de priorité :

— une rugosité résiduelle tres faible,

— une tres grande viscosité (peu sensible aux perturbations acoustiques),

— une homogénéité et une pureté élevée.

12. Dans les fibres optiques, une ingénierie de la composition de la matrice permet de réduire cette
atténuations en volume. Les réalisations de Charles Kao, dans les années 60, pour la purification et
I’amélioration de la transmission des matériaux pour les fibres optiques lui valu le prix Nobel de physique
de 2009. Dans les années 70, un programme ambitieux de R&D, mené par les scientifiques D. Keck, R.
Maurer et P. Schultz de la société Corning Glass Works, a mené a I'adoption du standard « télécom »,
c’est-a-dire 'optique guidée pour une longueur d’onde dans le vide Ay = 1,55 um [28]. Les amplificateurs
a Fibre dopée Erbium [29] permettent de palier cette atténuation et surtout d’éviter le probléme de la
bande passante de ’électronique (1-10 GHz) pour les transmissions intercontinentales. Cette technique
offre aussi la possibilité d’amplifier sur plusieurs canaux sans perte de couplage.
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La qualité de la courbure dépendra en revanche de la nature de I’ébauche de cavité (cf
chapitre . Nous rappelons I’expression de la variance de la rugosité résiduelle.

o = (%) — (2)*, (1.80)

ou la valeur moyenne (z) s’écrit :

(z) = /ZP(Z) dz , (1.81)

ou la fonction P(z) exprime la probabilité de trouver un diffuseur entre z et z + dz.
Des spectres en réflexion dans le domaine des rayons X d’échantillon de silice a la surface
d’une wafer de silicium de qualité électronique permettent d’évaluer une taille quadratique
moyenne d’environ 0,5 nm |30, page 31]. Sur nos microdisques obtenus par oxydation
thermique du Si par voie humide, je mesure (6 4+ 2) nm au microscope a force atomique
en mode «tapping ». Apres fusion au laser COs, la surface est extrémement lisse et sa
rugosité est inférieure a (0,6 = 0,5) nm (voir mesures & AFM et images au MEB § [4.6]
sur les disques). Dans la limite ou la distance entre diffuseurs ¢ est grande devant A, nous
pouvons appliquer le critere de Rayleigh énongant qu’un faisceau qui se réfléchit de facon
spéculaire, avec un angle d’incidence 7, est atténué d’un facteur :

R = exp (—(2 k, o cos 2)2) : (1.82)

qui explique que plus on se rapproche de l'incidence rasante et plus le dioptre est réflé-
chissant[™]

En revanche, si ( < A, on est dans le cadre de la diffusion Rayleigh. Les pertes a la sur-
face d'une sphére peuvent étre caractérisées par un ensemble de N dipdles d ~ ¢, (0¢*)E
par unité de volume. Le facteur de qualité limité par la diffusion de surface est explicité
par la formule [31] :
3N 01/3
872 02(? ‘

Ce facteur de qualité est proportionnel au rapport volume sur surface. La dépendance en

@s

(1.83)

('3 signifie que 1'effet varie lentement avec la taille de la microcavité. En considérant une
rugosité de surface ¢ = 0,2 nm et une longueur de corrélation ( = 3 nm, l'application
numérique & 800 nm donne Qs = 2 x 10 pour une cavité de 30 pm et Qs = 3,5 x 10°
pour une cavité de 150 wm. Pour obtenir un record de facteur de qualité, cet effet de
diffusion a l'interface air/silice fondue doit étre négligeable. Avec les inhomogénéités de
dimension intermédiaire, ces pertes ont un réle crucial pour des cavités de parametre de
taille x < 1000. Pour des microcavités de parametre de taille z > 5000 présentant des lon-
gueurs de corrélations inférieures a 10 nm, I'atténuation en volume domine généralement
I’atténuation en surface.

Enfin, un autre processus (résonant) tient compte des ondes évanescentes qui peuvent
étre excitées a la surface par des particules de grande conductivité.

13. Une expérience simple illustrant cet effet consiste a observer une simple feuille de papier a une
trentaine de centimetre des yeux. En regardant tangentiellement a la feuille, les premiers diffuseurs forment
comme une « barriére » pour la lumiére & incidence rasante. L’aspect, a priori mat, devient réfléchissant !
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1.6.3 Pertes par diffraction

Lorsque les échelles de longueur du probleme deviennent comparables a la longueur
d’onde, et, plus spécifiquement si le rayon externe a de la microcavité est inférieur a
10)\,, alors la diffraction jouera un réle primordial. Dans le cas de la bille diélectrique,
I'intensité du champ & une distance r,,. du centre est principalement dominée par le
facteur de transmission P = exp(ik, K). Le « chemin optique » K fournit une expression
explicite de la probabilité de transmission P. Le facteur de qualité est obtenu en divisant
par le parametre de taille pour obtenir la probabilité de transmission :

Qp ~ /P = xexp (2 (ﬁ—i—é) g(iﬂ)) : (1.84)

Le facteur de qualité augmente fortement avec le nombre du mode ¢ et sera d’autant
plus élevé que l'indice effectif est grand, c’est-a-dire que 1'on se rapproche de I'incidence
rasante. En outre, les pertes par diffraction, c¢’est-a-dire sans absorption, ni diffusion sont
tres différentes entre les modes d’ordres radiaux différents. Celui-ci est relié a la largeur
limitée par diffraction v, exacte par Qp = x/27;, et il a été démontré [32] :

QF = w (V= 1)x(w)/2, 2
oo x(N2—1)X?(xo)/2(<Xe<x°>> J%jﬂj?) | (1.89)

Xé(xo)

Pour une sphere de 50 pm de diametre étudiée pour une longueur d’onde de 780 nm, s’il
n’y avait aucune source d’atténuation en volume ou en surface, alors le mode fondamental
n =1 (¢ =~ 300) présenterait un facteur de qualité @, ~ 10%°. Les pertes des modes TE
et TM restent relativement proches, puisque dans I'approche WKB (\}/x¢)*> ~ N% — 1
et que le deuxieme facteur s’identifie & N/N. Pour le cas n = 1 évoqué ci-dessus, on
a (QLF — QM)/QL° = 1,9. De la méme maniére, en remplacant y, par son expression
semi-classique, on retrouve la dépendance exponentielle de I'équation résultant
de l'eikonale, a un facteur multiplicatif pres. Les modes les plus profonds subissent la
diffraction plus efficacement (cf § . Il est utile de remarquer que le coefficient de
surtension des résonances TM est systématiquement inférieur a celui des résonances TE
en raison du décalage qui existe sur 'argument de la fonction décroissante x,.

Dans l'expérience décrite ci-dessous j’ai réalisé I'excitation des différents modes fonda-
mentaux angulaires d’une microsphere de diametre 18 pwm, ce qui a conduit a £ = 80— 100
pour une longueur d’onde dans le vide A, = 775 nm. Seuls les modes d’ordre n = 4 (TE
et TM) présentent des facteurs de qualité limités par la diffraction @ = 4,0 x 10% et
Qo = (4,5£0,5) x 10* 1égérement supérieurs & la valeur théorique Qp, = 3,4 x 10* (écart
relatif de 25 %). Expérimentalement, la courbe représentative du facteur de qualité en
fonction de l'ordre radial est en général concave, indépendamment de la valeur de @Qp
pour les premiers ordres.

Ici, le confinement temporel augmente a mesure que n se rapproche de 1. Le facteur
de qualité a la fabrication de cette petite sphére valait (1,8 4+ 0,2) x 10® pour le mode
fondamental radial TE. L’ordre radial maximal théorique est égal a 6, cependant les modes
d’ordre n < 5 n’ont pas été observés. Le spectre complet de cette sphere est présenté au
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(n.0.q) Qi Qi o V/A
(1,98,0) | 1,1 x 107 | 1,1 x 10" | 8,2 x 10" | 301
(2,91,0) | 6,0 x 10° | 5,5 x 10° | 5,5 x 10° | 363
(3,86,0) | 1,7 x 10° | 1,5 x 10° | 5,0 x 10° | 384
(4,81,0) | 4,0 x 10* | 4,5 x 10* | 3,4 x 10* | 394

TABLE 1.3 — Facteurs de qualité expérimentaux, facteurs de qualité limités par la dit-
fraction (calculs pour A\, = 775 nm) et des volumes modaux des premiers modes radiaux
d’une microsphere de silice de 18 um de diameétre.

paragraphe . Il faut retenir qu’au-deld d’un facteur de qualité de 107, il est tres rare
d’avoir un mode fondamental limité par la diffraction. Les facteurs de qualité limités par la
diffraction peuvent apporter des informations sur 'ordre radial du mode (particulierement
pour les microtores et les sphéroides de tres petit diametre) et renseigne sur efficacité de
couplage entre une onde plane et la cavité.

/E L //
= -
& N ~ 775 nm =
« 9 -
—= - - -
bE r /// ]
S I __——F . |
\Q) i ///.// . )
ﬁ I //// . 7
= o ° ¢ °
g o me
°
o 8 o o °
g m
wn
b
o]
)
+
13
<
&

T T 11T ‘
-
[
°
|
°
Il I I | ‘

e Microspheres
= Microtores

-~J
T
r—
°

| | |
100 150
Diametre (pm)

FI1GURE 1.9 — Nuage de points présentant des facteurs de qualité mesurés en fonction du
diameétre de la microcavité pour une longueur d’onde dans le vide A\, ~ 775 nm. La ligne
droite en trait continu représente la limite par diffraction. Nous constatons que plus le
diamétre extérieur de la cavité augmente plus le facteur de qualité global augmente.

Enfin, sur la figure [I.9] j’ai représenté I’ensemble de facteurs de qualité intrinseques
de microspheres et de microtores en fonction des différents diametres. Ces mesures autour
de 775 nm ont été réalisées au cours de ma these. Le coude, obtenu pour un diametre
autour de 15 um, sépare les microcavités limitées par diffraction a gauche et celles limitées
par l'atténuation (en volume et en surface) a droite. Ces facteurs de qualité peuvent étre
conservés a des valeurs supérieures a 10® pendant plusieurs jours, limités par ’adsorption

d’eatt (0tee = 0,02 cm™' & 800 nm), ou méme pendant plusieurs mois [23], sous vide
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ou dans un environnement propre et inerte. Les poussieres et aérosols parasites sont en
nombre restreint dans la chambre d’expérience que j’ai utilisée au cours de cette these.
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Chapitre 2

Production de cavités en silice

Je vais présenter dans ce chapitre les moyens mis en ceuvre pour fabriquer les micro-
spheres et les microtores présentant des résonances de tres grande surtension. Les facteurs
de qualité peuvent excéder 107 car la silice fondue offre une tres grande transparence et une
rugosité nanométrique. Leur obtention, ainsi que les volumes modaux modérément petits
(quelques dizaines de A\}), est permise grace a une compréhension de la force capillaire.
Apres une présentation de quelques propriétés physico-chimiques de nos microcavités, je
décrirai les procédés de fusion par laser CO, développés au laboratoire Kastler Bros-
sel. Enfin, je décrirai des anomalies survenant sur des microdisques fondus et des fagons
possibles de les réduire.

2.1 Propriétés physico-chimiques des matériaux

2.1.1 La silice

Le silicium, élément dominant sur Terre, est indispensable pour la technologie électro-
nique. Son oxyde SiOs, et plus spécifiquement la silice amorphe, joue un réle important
dans les dispositifs électroniques, mais est surtout le matériau incontournable des télé-
communications par fibres optiquesE]. Le coefficient d’absorption et 'indice de la silice
pure fondue sont représentés sur la figure 2.1} L’indice de réfraction de la silice peut étre
approché par la formule de Sellmeier qui s’écrit sous la forme [2] :

fi N2

2.1
NN (2.1)

N()\)—1:NO+Z

ou A; sont les longueurs d’onde pour lesquelles la dispersion change de signe, autour de
0,1lmm et entre 7 et 10 um. Pour ces résonances ’absorption dans la silice devient tres
grande. La formule de Sellmeier modélise la dispersion de la silice avec une précision
meilleure que 10" entre 0,3 um et 2,3 pm [3].

1. Rappelons que la production annuelle de fibre optique dans le monde suit une croissance exponen-
tielle de +17% par an. La longueur totale de 1400 millions de kilomeétres en 2010 devrait naturellement
doubler a I'horizon 2015. La demande en bande-passante est également exponentielle. Une « loi de Moore
optique » heuristique énonce que le produit capacité—distance totale décuple tous les quatre ans [1].
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FIGURE 2.1 — Trait plein : Courbe de dispersion typique de la silice synthétique en échelle
logarithmique |4,)5] |6, pages 749-763]. Pointillés : Le coefficient d’extinction de la silice
fondue en fonction de la longueur d’onde |7-10]. Le minimum d’atténuation se situe dans
la « bande télécom » autour de 1,5 um |11].

Sur la figure je représente l'indice de réfraction N et le coefficient d’extinction
k = Xa/4r de la silice fondue reliés & la constante diélectrique ¢ = (N +ik)?, ou «
est le coefficient d’atténuation déja introduit au [I.6.1] Les constantes optiques dans la
région 3,8 um < A < 20 um ont été obtenues par M. Miller [5], puis confirmées par H.
R. Philipp [6], en mesurant la réflectance de SiO,. L’indice de réfraction N en fonction
de la longueur d’onde est obtenu par 'analyse de Kramers-Kronig de la réflectance et de
la phase, mais cette courbe n’est pas tres précise car ’absorption est grande. La région
0,2 um < A < 3,8 um sans absorption interbande a été caractérisée par I. H. Malitson [4].

La grande transparence de la silice, entre 0,2 um et 3,5 um, dépend toutefois de facon
critique de la présence éventuelle de groupements hydroxyles, appelés silanols (Si—-OH),
présentant des raies d’absorption autour des longueurs d’onde 0,96 um, 1,4 wm, 2,2 um et
2,7 um. La silice pure synthétique produite par oxydation du silicium et celle obtenue par
fusion a I’arc du quartz naturel peuvent en étre quasiment dénuées. La densité de silanols
dépend fortement de la température [12]. La silice peut également étre obtenue par des
procédés tels que le sputtering magnétron, par déposition chimique en phase vapeur (en
anglais, CVD pour Chemical vapor deposition), par pulvérisation cathodique ou par la
technique sol-gel. Ces procédés se distinguent par la qualité de la silice, la densité, la
température utilisée (procédés mentionnés par ordre décroissant), I’épaisseur et la surface
souhaitées. La silice des fibres est tres dense, alors que celle obtenue par sputtering ou
par oxydation rapide du Si en phase humide conduit a une relative porosité, et donc une
augmentation du nombre de centres diffuseurs. Les verres obtenus par la technique sol-gel
présentent encore plus de défauts, notamment en terme d’inclusions ou de composites. A
contrario, les verres les plus purs sont produits par oxydation lente du Si et par fusion du
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quartz naturel.

A Tair libre, les principales causes de contamination sont la chimisorption et 1’ad-
sorption physique (physisorption) de vapeur d’eau se traduisant par une augmentation
de l'atténuation globale. Citons notamment les mesures de temps de décroissance de mi-
crospheres de silice fondue par Cavity ring-down réalisées en 1996 par Gorodetsky et al.
[13]. Ces auteurs ont établi le record actuel en termes de facteur de qualité intrinseque,
Qe = (0,840,1) x 10' & A, = 633 nm pour un diametre de 2a = 750 pm. Ils ont démon-
trés la dégradation rapide de la surtension des résonances vers des valeurs stationnaires
compatibles avec la présence de monocouches d’eau adsorbées en surfaceﬂ Des facteurs de
qualité dépassant 10° peuvent étre conservés pendant plusieurs heures dans une chambre
d’expérience légerement surpressurisée par un gaz inerte. Des valeurs supérieures a 10°
pouvant étre conservées pendant plusieurs mois si les cavités sont contenues dans une
boite hermétique comme celle que j’ai fabriquée. En outre, il est utile de noter qu’une
surface dénuée de tout défaut est hydrophobe [15/16]. Une étude quantitative du dépdt
de leau sur la silice est présentée, par exemple, dans article de Bolis et al. [17]. Les
auteurs ont notamment montré que la silice pouvait redevenir hydrophobe en chauffant
au-dela de 400°C. Cela explique sans doute que nous puissions régénérer des microcavités
de facteur de qualité élevé en les réchauffant au laser CO,. Enfin, les matériaux formés
par 'association d’alcalins et d’halogeénes, dont les atténuations en volume peuvent étre
tres faibles, présentent des propriétés hygroscopiques difficilement compatibles avec une
utilisation a ’air libre.

La silice obtenue par fusion du quartz, appelée silice fondue, présente tres peu d’impu-
retés comme par exemple les groupements silanols. L’hydrolyse a la flamme de SiCly offre
une grande pureté, soit une teneur de 100 a 1000 ppm en groupement hydroxyle, de I'ordre
de 100 ppm de chlore, et quelques parties par millions d’impuretés métalliques d’apres
les spécifications du fabricant Heraeus [18]. Des impuretés de fer et de carbone (prove-
nant d’une vapeur fuligineuse par exemple) augmentent I'atténuation dans 'ultraviolet
et dans l'infrarouge. D’une part, I’« herasil », dédiée a une utilisation dans 'ultraviolet,
est caractérisée par de tres faibles teneurs en impuretés métalliques de 1 — 2 ppm. Une
teneur en —OH < 5 ppm dans ce type de matériau conduirait de surcroit, a une fenétre de
transparence qui s’étendrait jusqu’a 160 nm, ce qui est un record [19]. D’autre part, les
silices « infrasil » et « HOQ », fondues électriquement, sont dédiées a une utilisation dans
I'infrarouge. Elles présentent en effet une teneur en -OH < 10 ppm et une transmission
élevée jusqu’a 3,6 pum.

L’homogénéité dans la silice fondue est caractérisée par une variation maximale de
'indice de réfraction de 5 x 107° et peut atteindre des valeurs inférieures a 1 x 107° avec
des procédés de fabrication plus lents, comme par exemple pour le « suprasil ». Par ailleurs,
cette silice fondue est spécifiée avec peu de bulles d’air (section < 0,03 mm?/100 cm® pour
des microbulles d’'un diametre inférieur & 150 pm) et pratiquement aucune strie quelle que

2. Notons que la fenétre de transparence des matériaux cristallins dans 'infrarouge est plus étendue que
celle de la silice fondue et leur atténuation est éventuellement plus faible. Cela a permis & Sacchenkov et al.
d’obtenir des facteurs de qualité encore plus élevés, Q@ = 2 x 10'° & Ay = 1,3 um, dans des microsphéres
fabriquées par usinage diamant et par des techniques de super-polissage optique d’un monocristal de
CaF2 ’14]
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soit la direction . Un choc thermique ou de fortes contraintes pourraient provoquer la
formation de centres diffuseurs qui augmentant I’atténuation globale.

FIGURE 2.2 — Microtore de silice sur piédestal de silicium dont la procédure de fabrication
sera décrite dans un paragraphe|2.6.]| spécifique. J'attribue le « duvet », ici au sommet de
la structure, a la cristobalite obtenue par évaporation/recristalisation de la silice amorphe.
Le substrat de silicium est orienté dans la direction (100). Je schématise les organisations
moléculaires associées a ces matériaux.

Enfin, lors de la fusion, il arrive que la silice s’évapore sous forme de SiO, puis se
recondense pour donner la cristobalite SiOy qui est stable a plus basse température. Cette
réorganisation rapide et réversible en cristobalite modifie peu les propriétés de la silice.
Pour des conditions de fusion bien spécifiques, j'observe un « duvet » que j’attribue a de
la cristobalite. Comme on peut le constater sur la figure [2.2] ces cristaux, petits devant
la taille de la cavité, pourraient s’avérer assez critiques pour le confinement de la lumiere.
En réalité, la fusion n’a pas besoin d’étre excessivement énergétique pour voir apparaitre
cet effet parasite. En effet, des 1150°C, des précurseurs, comme par exemple HyO, NaCl,
peuvent étre a l'origine de la cristallisation locale du matériau avec une vitesse dépendant
fortement de 1’environnementPl

3. Les éléments fondants, comme par exemple le BoOg, le NasO ou le KsO permettent d’abaisser le
point de fusion et donc la viscosité du verre. En effet, les liaisons sont plus flexibles, car une fraction
des atomes d’oxygeéne ne participent plus aux liaisons « bridge » Si—O-Si. Par ailleurs, I’incorporation
d’alumine, de phosphore, de titane, de zirconium et de zinc (ordonnés en fonction de leur importance
dans le zerodur page 127]) modifie les propriétés mécaniques et de dilatation thermique d’un verre.
La teneur en minéralisateurs, comme par exemple MgQO, CaO ou Li;O et leur granularité permettent
également de jouer sur de nombreuses autres propriétés d'un verre. Par ailleurs, le dépot de métaux
nobles, et plus particulierement d’argent, permet de réfléchir dans le moyen infrarouge.
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Nos microspheres sont fabriquées soit a partir d’une fibre optique dont la gaine optique
est en silice pure synthétiqueﬁ, soit a partir de baguettes de silice pure. Nos microdisques
sont réalisés grace a de la silice obtenue par oxydation thermique de substrats 4 pouces du
LETTI (Laboratoire d’Electronique et des Technologies de I'Information) au CEA Grenoble.

2.1.2 Propriétés thermiques des microcavités

De nombreux phénomenes dépendent des propriétés thermiques du matériau consti-
tuant nos microcavités. Nous considérerons dans un premier temps des corps purs. Les
propriétés optiques du silicium massif sont décrites dans l'ouvrage [21, pages 547-570]
et au chapitre 4 Le tableau rappelle quelques constantes physiques pour la silice
amorphe et pour le silicium :

Parametre Si0O, Si Unités
Densité L 2,20 x 10° | 2,33 x 10® | kg.m™®
Energie de gap . B, 5,40 1,12 eV
Chaleur spécifique DG 720 700 Jkg LK™
Conductivité thermique : Aad00K |14 170 W.m LK™
A600K | 1,7 62 W.m L K™!
al1000K | 1,9 32 W.m LK™
Température de fusion c 0. 1670 1414 °C
Température d’ébullition : 6, 2230 3265 °C

TABLE 2.1 — Valeurs numériques de quelques paramétres physiques de la silice amorphe
et du silicium (a 300 K par défaut).

Nous déduisons la capacité thermique de la silice C, = pc, = 1,6 MJ m 3K et
son coefficient de diffusion thermique D = A\/C, = 8,7 x 107" m%s™! & température
ambiante. Cette quantité D dépend de la température. Pour une microcavité de silice
pure de diametre 2a = 40 um, pour une longueur d’onde dans le vide A\, = 780 nm, nous
obtenons :

L’équation de la chaleur dans la cavité s’écrit, pour la température 6 :

gf — DA = ;NegEQ a/C (2.2)
ou E est le champ du mode, a le coefficient d’absorption et C' = Vs, la capacité
thermique de la sphere égale & 5,3 x 107 J.K™! pour un volume Vs = 3,3 x 107 m=3.
Pour comprendre les effets thermiques dans la silice, la diffusion de la chaleur permet
de définir des temps caractéristiques dépendant de la géométrie du matériau [22|. En
considérant un mode fondamental n = 1 et un diameétre 2a = 40 um, on exprime :

— Homogénéisation du mode : 7, = w?/47D < 1 us

— Homogénéisation de la cavité : 75 ~ (2a)?/47D ~ 200 us

4. L’indice peut étre artificiellement augmenté en incorporant GeQOs, P2O5 ou Tiy et diminué en
utilisant B5Os.
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Indice de réfraction N 1,454 a 780 nm -
Parametre de taille r=2ma/\ 161 -

ordre azimutal m 225 -
Largeur du mode fondamental w2 \JaN/2m | 1,6 x 107° m
Volume du mode fondamental V 1,9 x 10716 m~>
coefficient thermo-optique K —3,24 780 nm | GHzK™!

TABLE 2.2 — Applications numériques pour le mode de galerie fondamental n = 1 pour
une microcavité de silice, de 40 um de diamétre et pour une longueur d’onde dans le vide
Ao = 780 nm.

— Thermalisation compléte : Le temps caractéristique de retour a I’équilibre thermique
T de ordre de quelques dizaines de millisecondes peut étre appréhendé par la
convection avec l'air. Cependant le temps obtenu 7.,,, = C/hna® ~ C,a/h ~ 1s
n’est pas cohérent avec celui mesuré dans nos expériences (avec h ~ 30 W.m 2.K™!
le coefficient de transfert par convection de l'air). L’approche de Ilchenko et al.,
consistant a utiliser le nombre de Nusselt Nu ~ 0,3 dans l'air a 300 K, donne
To = a*/(D Nu) =~ 15 ms [23].
Les différents temps de transferts thermiques sont observés dans des expériences tres
diverses, lorsque la dynamique du processus en jeu est comparable a ’évolution thermique.
D’un tout autre point de vue, la fusion de la cavité correspond également a ’accu-
mulation de chaleur. Le chauffage, significatif sur seulement quelques micrometres, est
fortement non-linéaire. La fusion dépend de la nature de la structure, particulierement
pour les microdisques reliés par un piédestal & un substrat de silicium.

2.2 Action de la force capillaire

La tension de surface confere aux microcavités leur forme et leur tres faible rugosité
si particulieres. Lors de la fusion d’'une microcavité, la silice fondue a 1’état liquide est au
contact de I'air. Apres un chauffage d’environ 100 ms, la silice se solidifie & nouveau. Le
processus a duré suffisamment longtemps pour que la tension de surface fagonne la cavité.

L’énergie surfacique de la silice fondue est de I'ordre de 300 mJ.m™? au point de
fusion. Dans la silice pure, la chaleur échangée lors d’un changement de phase est élevéeE]
et correspond & une énergie de cohésion par molécule de I'ordre de 'électron volt [24]. A
I’échelle microscopique, la silice est composée principalement de tétraedres de SiOy4 liés
les uns aux autres par leurs sommets. En moyenne, chaque atome d’oxygene est commun
a deux tétraedres pour obtenir la bonne stoechiométrie. De fagon générale, la formation
d’états de surface est défavorable. La tension superficielle est donc grande et la rugosité
aprés fusion est inférieure & (0,6 £ 0,5) nm (cf § [1.6.2)). Nous étudions dans le chapitre

d’autres effets liés a la modification de I'hybridation des atomes de silicium situés en

5. quatre fois supérieure a celle de 'eau. En effet, les liaisons covalentes Si-O sont bien plus fortes
que les liaisons hydrogene. Cela dit, une réorganisation de la structure est possible grace a la relative
flexibilité des liaisons Si—O—Si.
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surface.

La tension de surface, ou tension superficielle vg, est 'accroissement de pression obtenu
a la traversée de l'interface séparant deux fluides. Comme a 1’échelle microscopique, la
condition de stabilité revient a minimiser le rapport surface sur volume. La loi de Laplace
énonce que la différence de pression hydrostatique Ap = p — p° est proportionnelle a la
courbure C' de l'interface, avec 75 comme coefficient de proportionnalité, tel que

Ap:fySC':% : (2.3)

ou a représente le rayon de courbure de la structure. La tension de surface vy air-silice
fondue, étant de I'ordre de 0,3 N.m™! (pour la silice & 1'état liquide autour de 1700°C),
dans le cas d’une boule de taille de 40 um la surpression Ap vaut 3 x 10* Pa.

La tres grande viscosité de la silice a I’état liquide implique que les fluctuations d’ori-
gine acoustique ont tres peu d’influence. Les modes de vibration dont la longueur d’onde
se situe entre le micrometre et la centaine de micrometres sont atténués efficacement. En
revanche, dans le cas de gouttelettes d’eau, de viscosité moindre & température ambiante,
des surpressions peuvent engendrer des ondes de surface, dont la période est de 'ordre
de grandeur du diametre. Ces instabilités conduisent a des écarts par rapport a la forme
idéale. Les ondulations du dioptre, auxquelles s’ajoutent des phénomenes rapides d’origine
thermique ou d’interférence laser (cf annexe [B]), constituent donc une limitation sérieuse
du confinement temporel du champ dans les cavités.

2.3 Controles du laser CO,

2.3.1 Mesures du faisceau gaussien

Les lasers au dioxyde de carbone (CO5) sont principalement utilisés pour le traitement
des matériaux (découpe, soudure...), des applications LIiDAR [25] ou la spectroscopie loin-
tain IR [26]. Ces lasers présentent une puissance relativement élevée (allant jusqu’a 10kW)
et un rendement raisonnable (= 20%) en régime continu ou pulsé. Des états métastables
de cette molécule diatomique sont excités par absorption radio-fréquence du gaz contenu
dans le tube [27]. Les lasers COy dont nous disposons (Synrad, modeéles 48-1-10 et 48-
1-30) ont des puissances de 10 W et 30 W et émettent a A\, = 10,6 wum. Comme pour
tous les lasers plébiscités par I'industrie, I’émission est fortement multimode. La puissance
moyenne de pompe, et donc de ’émission, est modifiée en variant le rapport cyclique de
I'excitation RF du gaz.

Le faisceau gaussien est polarisé linéairement dans la direction verticale et sa diver-
gence vaut © = 4 mrad. La mesure de stabilité de la puissance sur 48 heures révele une
fluctuation inférieure a 2%, montrant que notre laser est stable sur le long terme. En
revanche, sur le court terme, au cours des vingt premieres minutes apres l'allumage, j’ai
relevé de plus fortes fluctuations d’intensité, caractérisées par un écart RM S de 6%. Apres
une trentaine de minutes, les fluctuations de ce laser deviennent modérées : un régime
permanent est établi.

Le faisceau est acheminé jusqu’a la zone de fusion grace a des miroirs en silicium dorés,
puis est focalisé par une lentille de ZnSe de focale f' = 2,57 ~ 63,5 mm.
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FIGURE 2.3 — Caractérisations de l'intensité des faisceaux COy a 10,6 um en fonction de
la distance z a la lentille f' = 63,5 mm. (a) Transmission en fonction de la position de la
lame de rasoir a une distance donnée de la lentille. (b) Waists en fonction de la distance
z de la lentille. Nous caractérisons l'effet diffractif provoqué par un iris placé apreés la
lentille.

Le champ s’exprime :

E(r,z,t) = EOWZ) exp (w_z(z)> exp (i (k‘o (2 + 23(2)) — wot — C(z))) , (2.4)

ou w(z) est le waist, R(z) le rayon de courbure et ((z) = arctan(z/zy) la phase de

Gouy du faisceau. La demi largeur & 1/e pour le champ (ou & 1/e* pour intensité)
définit le waist w(z) qui a pour minimum w,. La largeur a mi-hauteur de U'intensité vaut
FWHM =v2In2 w~ 12w.

A la sortie du systéme, le faisceau gaussien est focalisé par la lentille de focale f' et
je fais la mesure a plusieurs distances z depuis la lentille. J'utilise une lame de rasoir
montée sur des platines motorisées, avec une vitesse de déplacement transversal est de
1,25 um/pas. Un engrenage met en rotation la vis d’une platine micrométrique avec une
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vitesse de rotation du moteur de 8 pas par seconde. Puis, un détecteur thermique, placé
en dessous de la lame, enregistre le signal a 10,6 wm. Le détecteur (modele Ophir 40A-SH-
V1) a un temps de montée entre 5 et 95% de 0,8 secondes, ce qui signifie qu'une mesure
fiable correspondra, au mieux, a un enregistrement par seconde. Enfin, la détection de la
puissance est synchronisée avec le déplacement de la lame grace a la conversion analogique-
numérique. Pour chaque hauteur z, le waist est déterminé en ajustant la transmission par
la fonction d’erreur « erf» par la méthode des moindres carrés.

Puis, aprés une série de mesure, je déduis de I'hyperbole w(z) = wy /1 + (2/25)? le
waist au centre w, = 96 pum et la distance de Rayleigh 2, = 7 w2/, = 2,7 mm & la sortie
du systeme laser Synrad 30 W par exemple. Je vérifie également grace a 1’ajustement par
la méthode des moindres carrés que 1’on a bien une hyperbole. Le M? de chacun des deux
lasers est inférieur a 1,02 ce qui est en accord avec la valeur indiquée par le fabriquant.
Je résume les mesures sur la figure 2.3

Les mesures ont été réalisées dans différentes directions du plan transverse. L’astigma-
tisme n’est quasiment pas présent, car les waists sont sensiblement aux mémes hauteurs
que 'on soit & 0° ou a 90° de la direction principale. L’analyse des hyperboles correspon-
dantes montre que la différence de hauteur aux waists w, est de I'ordre du micrometre
seulement.

Dans le plan de la lentille, je mesure un waist w;, = 2,4 mm. Dans 'approximation
des lentilles minces et pour un faisceau gaussien, le grandissement g, s’écrit :

wy, 1

~— = , 2.5
Gy W (f—2)2+ 22 (2.5)

ou z est la distance depuis la lentille. Une application numérique de l’équation
donne g, = 25, ce qui est cohérent avec les mesures de waist au niveau du foyer et de
la lentille. Les valeurs théoriques sont trés proches des valeurs expérimentales données
précédemment.

Puis, nous avons étudié I'influence d’un iris placé derriere la lentille. Comme attendu
d’apres les lois de la diffraction, a mesure que ’on ferme l'iris, la « divergence effective » di-
minue et le waist augmente. Sur la figure sont résumées les mesures de waist w modifié
par l'iris. En effet, la convolution de la fonction gaussienne avec la réponse percussionnelle
d’une pupille circulaire conduit a un profil d’intensité plus plat de cette derniére au centre.
En contrepartie, le flux moyen est réduit et la phase est perturbée localement, conduisant
a des inhomogénéités dans la carte de température.

La puissance P qui illumine un microdisque de rayon a est obtenue en intégrant la
gaussienne en coordonnées cylindriques :

P=if[ en(-E)ar=1" (1-ew(-2)) | 26)

ot I'intensité maximale I,, ou densité de puissance au centre du faisceau, vaut P/ma® pour
a < w et 2P/mw? pour a > w.
La densité de puissance au bord du microdisque est obtenue simplement en écrivant :

Iy = £exp (—E) . (2.7)
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Ces expressions ([2.6) et (2.7) permettent de préciser Uintensité d’illumination. Les
lasers CO, ainsi focalisés sont parfaitement adaptés a la production de microspheres et
de microtores dont les diametres vont de 10 a 500 pm.

2.3.2 Controéle de la durée d’impulsion

Le laser CO4y est controlé temporellement. La tension de commande du laser a été
programmée (par un circuit électronique ou par une commande numérique-analogique)
pour permettre de controler les durées de 'impulsion et de la préimpulsion. Le signal radio-
fréquence, haché a 20 Hz, a un rapport cyclique variable. Le laser délivre une puissance
moyenne proportionnelle au rapport cyclique. Sur la figure 2.4] je présente les signaux
de commande (TTL) et de sortie (optique) du systéme laser. La mesure est réalisé a
l'aide d'un détecteur rapide, refroidi a 1’azote liquide, pour le lointain IR (modele PV
MCT10-005, HgCdTe, Electro-optical systems Inc.).

Premierement, une préimpulsion de quelques secondes permet de stabiliser la puissance
laser. Puis, la puissance RF est coupée pour laisser le temps a un miroir escamotable de
laisser passer le faisceau. Enfin, la RF est rallumée et le signal est recueilli par le détecteur
lointain IR. Comme on peut le noter sur la figure 2.4] la modulation & 20 kHz est bien
stable grace a la préimpulsion. Ces mesures ont également montré que la modulation de
5 Hz n’est pas adaptée aux impulsions « courtes » (de moins 50 ms) parfois utilisées.
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FIGURE 2.4 — Signaux de controle de 'impulsion laser COy pour la fusion de microdisques.
Une préimpulsion de 3 a 60 secondes permet de préchaufter le laser. Puis, le laser est
coupé pendant 0,2 s. Pendant ce délai, un miroir escamotable se reléve pour laisser passer
le faisceau provoquant la fusion du microtore (pendant 70 ms sur cette figure).
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2.4 Microspheres

2.4.1 Etapes historiques

Des la fin des années 1970, 'excitation par laser de microgouttelettes |28-31] a fait
émerger de nouvelles thématiques de recherche. Ces microcavités sont dites a résonances
de forme car le spectre dépend de leur morphologie. Du point de vue de leur fabrication, la
goutte prend la forme d’une boule pour minimiser sa tension de surface. L'utilisation d'un
tube capillaire permet d’obtenir des gouttelettes bien calibrées, mais les rayons restent de
I'ordre du millimetre. Le dopage des billes par des colorants a fait 'objet de nombreux
développements plus récents [32H34]. Par ailleurs, la capacité de piéger les spheres par 1évi-
tation électrodynamique [28//35,36] a permis de mesurer en temps réel des caractéristiques
comme la forme et la tension de surface grace au spectre de fluorescence. Cependant, les
surtensions des résonances ne dépassent pas 10° et le probleme de leur destruction limite
les perspectives d’amélioration de ces systemes. Des microcavités solides semiconductrices
et diélectriques ont donc commencé a voir le jour dans les années 1980, notamment grace
aux progres en termes de purification de la silice. Une premiere technique de fabrication a
consisté a fondre des barreaux de silice sous une flamme de propane ou de butane permet-
tant d’obtenir des facteurs de qualité supérieurs & 10° et de pouvoir manipuler les cavités
sur des temps plus longs [37]. Les microspheres obtenues par fusion au laser CO5 ont été
introduites pour la premiere fois par notre groupe [38]. Cette technique que nous allons
décrire a nouveau s’est répandue notamment parce qu’elle permet de bien controler la
fabrication de différents types de cavités. Elle a 'avantage de limiter le dépot de carbure
et la nucléation de cristaux de quartz en surface. Il existe d’autres techniques utilisant un
arc électrique (basé sur un principe proche de celui des soudeuses a fibre) ou une torche
plasma [39] permettant d’obtenir des billes libres plus sphériques.

2.4.2 Etapes de la fusion CO,

Les microspheres de silice que nous fabriquons au laboratoire Kastler Brossel sont
étudiées individuellement. Nous allons décrire une méthode permettant d’avoir une mi-
crosphere au bout d’une fibre optique.

Premierement, une fibre optique de silice pure fondue (Verrillon SMF 125-A-42-0-0-
1, série : FB1175) est nettoyée a ’éthanol pur et tendue verticalement en y suspendant
une férule en céramique dont la masse est d’environ 300 mg. La fibre est amincie par
deux faisceaux, contrapropageants et focalisés en un méme point par deux lentilles ZnSe
de 63,5 mm de focale. Une lame semi-réfléchissante sépare le faisceau laser de maniere
symétriques avec une puissance d’environ 0,4 W dans chaque bras. J’utilise le laser Synrad
48-1-10 pour lequel la zone de Rayleigh mesure 2,4 mm et le waist au centre 87 um. Ce
montage permet un chauffage assez homogene de la fibre.

Lorsque le laser COs chauffe la silice, la chaleur absorbée modifie la viscosité sur une
longueur de lordre de quelques micrometres. La longueur capillaire Lo = (7s/p g)l/ 2,
longueur au-dela de laquelle la gravité dépasse la capillarité, vaut 4 mm pour la silice.
Pour pouvoir déformer la tige de silice fondue qui tient la goutte (I’ébauche), la pression
hydrostatique pg Lc doit rester de l'ordre de la surpression de Laplace —vs/L¢, ou p
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symbolise la masse molaire et g 'accélération du champ de pesanteur. En définitive, sous
I’action du laser COs, la fibre de silice se ramollit progressivement. Sous 'action du poids
et de la force capillaire, la fibre de silice fond lentement et s’amincit en formant un fuseau
(cf images de la figure . L’interface est a symétrie de révolution de part et d’autre
du point chaud. Le point chaud et la fibre restent fixes. Nous amincissons le col jusqu’a
ce qu'une petite tache colorée (blanc brillant, rouge ou vert clair) apparaisse au niveau
de la tige. Avec un éclairage en transmission puissant, j'observe des teintes de Newton
localisées sur le col qui est la zone la plus mince ou sera attachée la sphere. Ces teintes
correspondent a des franges d’égale épaisseur en lumiere blanche. Avec au bout de la fibre
un poids de 300 mg et une puissance laser de 2 x 0,4 W, en regardant attentivement,
on réussit a fabriquer de fagon reproductible des cols dont le diametre est de quelques
micrometres. Les teintes de Newton permettent de savoir quand s’arréter pour obtenir le
col le plus mince possible, car plus il est étroit et plus la sphere pourra étre petite. Nous
controélons Vellipticité (0,5% < e < 5%) du sphéroide en jouant sur le volume de I’ébauche
et le diametre du col. Plus le diametre extérieur est grand et plus l'ellipticité est petite
et il en est de méme avec ’étroitesse du col. Puis, la fibre est sectionnée a une hauteur
plus basse que le col grace a une impulsion laser d’'une puissance typique de 0,8 W. La
hauteur a laquelle est positionnée la fibre déterminera le diametre final de la microsphere.
Cette technique originale, que j’ai développée au cours de ma these, permet de produire
des microsphéres de diametre inférieur a 30 wm avec une précision raisonnable (meilleure
que 5 pm).

L’obtention d’une ébauche, comme celle présentée sur la figure 2.0, n’est pas réalisée
a volume constant, car une fraction est sublimée en monoxyde de silicium (SiO).

La derniere étape consiste a fondre la fibre ébauche pres du seuil de fusion pour que
la tension de surface confeére a la structure sa forme sphérique finale. La microcavité de
grand facteur de qualité, étant maintenue au bout de sa fibre, est manipulée simplement
et de facon pratique sur un support en duraluminium.

2.4.3 Réglages grossiers et fins du montage

Un bon réglage permet d’avoir un meilleur controle de la taille et de 'ellipticité de la
microsphere. Le microscope est réglé sur la zone de fusion et restera fixe dans toute la
suite (hormis le réglage éventuel de 1'oculaire). Le microscope binoculaire Zeiss SV relié a
une caméra CCD (Infinity) permet la visualisation des opérations de fusion. Les objectifs
1x et 1,6x, disposant d'une distance de travail de 'ordre de 10 cm et 7 cm permettent de
voir la sphere au centre de la zone de fusion.

Réglages grossiers Premiérement, un morceau de papier fax permet de localiser le fais-
ceau. Puis, un laser visible traverse le systéme et passe au centre des lentilles et des
miroirs. Des diaphragmes en amont et en aval permettent de définir les orientations
des miroirs. On s’assurera que les faisceaux contrapropageant se superposent et que
la réflexion sur la face d’entrée de la lentille est centrée. Ensuite, on superpose le
faisceau COq sur le faisceau visible en placant le papier fax sur les ouvertures et
au foyer. Il s’agit 1a de briiler le papier et de faire un trou au laser de sorte que
les rayons visibles et lointain infrarouge se superposent. On réitére jusqu’a ce que
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FIGURE 2.5 — (a) L’ébauche est fondue de fagon symétrique en focalisant les deux faisceaux
lasers COq. La tension de surface fagonne la microsphere de silice en (b) avec un diamétre
de 100 um. L’image, obtenue avec un objectif de grossissement commercial 1,6x, est
enregistrée dans la zone de fusion. (c) Teintes de Newton semblables a celles observées au
niveau du col.

I’alignement converge.

Réglages fins Dans 'obscurité, le rayonnement thermique, entre 1200 et 1600°C, de
I’ébauche chauffée est observable a I’ceil nu ou par une caméra CCD. De cette ma-
niere, en dessous du point de fusion, le chauffage laser est suffisamment intense
pour permettre 'alignement fin. On fabrique une microsphere de petit diametre
suspendue au bout d'une longue tige d’environ ~ 1 mm de longueur. Il est pratique
d’avoir un diametre bien plus petit que le waist w, pour bien repérer la position de
la sphere dans le mode TEMgy. En bloquant alternativement 1'un des deux bras du
montage (apres la lame semi-réfléchissante), on aligne de fagon itérative la sphere
au maximum des deux champs contrapropageants. Les intensités des rayonnements
thermiques sont équilibrées en réglant le tirage des lentilles de ZnSe, présentées sur
la figure 2.6 Les waists sont décalés d’environ 10 mm pour réduire I'intensité au
centre et limiter les phénomenes de sublimation de la silice ou liés a une quelconque
inhomogénéité. On aligne de facon itérative. Enfin, on s’assure, avec les deux fais-
ceaux, que la fusion provoque une ascension bien verticale de la sphere le long de
son pédoncule.

Nous avons décrit les étapes de fabrication au laser CO, de microsphéeres attachées sur
fibre. Le support de spheére avec sa cavité est ensuite inséré dans la chambre d’expérience.
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Fibre optigue
Lentilles

AGRANDISSEMENT

Laser CO,

FIGURE 2.6 — Montage de fabrication des microspheres. L’encart en haut a droite repré-
sente la zone de fusion agrandie.

Il faut typiquement quinze minutes pour fabriquer une sphere de grand facteur de qualité.

2.5 Microdisques

Nos microdisques de silice sur silicium sont fabriqués au laboratoire SiNaPS au SP2M
du CEA Grenoble. Les étapes du procédé sont, dans l'ordre : la lithographie, la gravure
humide et la gravure seche.

Nous décrivons succinctement la procédure de fabrication des microdisques de silice
pure que nos collaborateurs nous ont donnée.

Oxydation thermique du Si : un substrat de silicium subit une oxydation thermique.
Une couche micrométrique de silice, d’épaisseur 0,5 a 3 um, recouvre la surface
du wafer. Le procédé de fabrication du CEA LETI et sa composition reste secret.
Nous savons seulement que différentes vitesses de croissance sont envisageables,
dépendantes des catalyseurs employés (il est possible, par exemple d’avoir des traces
de chlore).

Dépobt de la photorésine positive : apres le nettoyage a l'isopropanol, puis a l’acétone
et a I’éthanol pur, le substrat est chauffé autour de 135 °C pendant 1 a 2 minute(s)
pour déshydrater la silice. Un traitement de surface d’Hexamethyldisilazane (HNDS)
assure la bonne cohésion entre la silice et la résine de lithographie. La résine positive
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Gravure chimique de la Silice

FIGURE 2.7 — (a)-(d) : Etapes nécessaires a la fabrication du microdisque. (e) : La fusion
au laser COy fagonne le microdisque pour obtenir un microtore sur puce. (f) : Image au
MEB de l'état de I’art : microdisque de 30 um de diameétre et 500 nm d’épaisseur.
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(AZ 1512HS) est immédiatement déposée a la tournette en rotation a 4000 tr/min
pendant 50 s. Puis, les solvants sont évaporés a 100 °C pendant 90 s.

Lithographie optique et développement : L’irradiation UV de la résine positive per-
met le transfert de motif par polymérisation photo-induite. Le masque comporte des
ouvertures circulaires allant de 50 a 90 um. L’échantillon est ensuite passé au déve-
loppeur (AZ351 Developer) pendant 30 s. Toute la surface en dessous du masque de
chrome s’en va. La résine insolée s’est solidifiée et donc n’est plus soluble. L’échan-
tillon est séché au pistolet a azote et séché a 95 °C pendant environ une minute.

Gravure chimique de la silice : L’échantillon est plongé dans une solution d’acide
fluorhydrique (HF) tamponnée par du fluorure d’ammonium (NH4F). Cette attaque
sélective de la silice correspond a la réaction suivante :

8102 +6 HF(aq> — HQ SIFG + 2 H20

Des palets de silice résultent du transfert du motif. Cette étape est faite sous hotte.
Cette gravure humide est isotrope. On observe systématiquement une forme biseau-
tée due a une légere pénétration du HF sous la photorésine polymérisée.

Gravure ionique réactive du Si : La derniére étape de gravure seche permet d’obtenir
une structure suspendue dans l'air. La « sous-gravure » du silicium est réalisée par
un plasma de fluor. Apres la purge du réacteur, un mélange gazeux d’hexafluorure
de soufre (SFg, 100 sccm) est injecté, dilué par de I'argon (Ar, 50 sccm), avec une
pression globale de 15 mTorr. Les molécules de SF¢ sont dissociées grace a un signal
radiofréquenceﬁ On obtient le plasma couplé par induction. A une puissance de
450 W, I'attaque sélective du silicium correspond a la réaction suivante :

Cette gravure ionique réactive, naturellement isotrope, est importante car elle per-
met de surélever la structure et donc d’assurer le confinement dans la direction
verticale. Une puissance, dite platen (bombardement), de 12 W de champ radio-
fréquence est ajoutée a 'attaque chimique. Nous parlerons dans ce cas de gravure
physique, qui est tres utile notamment lorsque 1’on souhaite produire une structure
suspendue bien séparée du substrat de Si ou concevoir d’autres structures. Avec la
puissance platen, la vitesse de gravure vaut ~ 2 um/min dans la direction verti-
cale et ~ 1,3 wm/min dans la direction horizontale. La gravure ionique réactive par
plasma est réalisée avec I’aide du Systeme de Technologie de Surface (STS) du CEA
Grenoble.

Ces étapes, assez proches de celles employées en microélectronique, mais spécifiques et
originales, sont menées par Jean-Baptiste Jager dans des salles blanches au sein de la
Plateforme Technologique Amont (PTA) de Grenoble & Minatec. Ce procédé permet au-
jourd’hui de fabriquer des structures de haute qualité.

6. Dans le groupe de K. J. Vahala [40], le difluorure de xénon (XeF2) remplace 'hexafluorure de soufre
pour une gravure du piédestal isotrope.
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FIGURE 2.8 — (a) Echantillon de silicium contenant les microdisques de silice (Les dimen-
sions indiquées sont en micrometres). (b) Plan du masque de lithographie.

Intégration sur puce La figure [2.8[révele les positions des microdisques gravées a Mi-
natec. Des zones sont définies sur un wafer de quatre pouces. Il est produit trois rangées
de dix microdisques pour chaque zones. Le controle de la taille de la cavité au micro-
metre pres est un avantage crucial. Les caractérisations nécessitent de travailler avec des
échantillons de silicium aux dimensions suivantes :

20 mm X 3 mm

Le clivage est réalisé a l'aide d'un scribber et en appliquant une pression au bord de
I’échantillon ou en utilisant une pince prévue a cet effet.

En optimisant la gravure ionique réactive, nous pouvons réduire le diametre du pié-
destal de silicium jusqu’au micrometre. Ceci permet la réalisation des structures fondues
originales telles que des microspheres sur puce, des guides en anneau, des couronnes, etc
de différentes tailles (cf these de J.-B. Jager au CEA Grenoble). La fusion au laser CO,
de ces structures a symétrie de révolution permet d’obtenir une rugosité tres faible.



64 CHAPITRE 2. PRODUCTION DE CAVITES EN SILICE

2.6 Microtores

Les microcavités toroidales sont fabriquées en deux étapes : la fabrication d’'un mi-
crodisque de silice sur silicium (cf § , puis la fusion par laser COy pour obtenir un
microtore.

Avec le savoir-faire des microspheres, ’équipe de K. Vahala a réalisé en 2003 les pre-
miers microtores de silice a trés haut facteur de qualité sur puce [40]. Il en a suivi un
certain nombre de développements pour l'optique intégrée [41-47], de nouvelles micro-
sources [48-59], des expériences en régime de couplage fort [60] et I’étude de la diffusion
par des nanoparticules [61}/62].

2.6.1 Fusion des microdisques

La derniere étape pour la production de nos microcavités sur puce consiste a fondre
un microdisque de silice au laser CO,. Grace au savoir-faire du groupe en termes de fabri-
cation de microspheéres, nous maitrisons la réalisation de microtores. La structure de silice
est suspendue dans l'air ce qui permet une fusion sélective de la périphérie des micro-
disques. La fabrication de tore dure seulement quelques microsecondes. La conductivité
thermique du silicium (170 W.m'.K™!) au centre est de deux ordres de grandeurs plus
grande que celle de la silice (1,4 W.m™'.K™"). La silice, comme de nombreux matériaux,
absorbe tres efficacement le rayonnement dans le lointain infrarouge et particulierement
pour la longueur d’onde du laser CO5 dans le vide A, = 10,6 wm, grace aux nombreuses
transitions vibrationnelles inhérentes a la silice. Le rayonnement infrarouge chauffe la si-
lice, sur une profondeur d’absorption typique de quelques micrometres, jusqu’a atteindre
la température de fusion a 1650 °C. Le silicium transparent a cette longueur d’onde n’est
pas affecté. Le piédestal en silicium, relié au substrat, constitue un thermostat fixé a la
température ambiante. Sous 'action de la chaleur, un gradient thermique s’établit entre
le centre et la périphérie du disque. Pour une puissance laser suffisante, le microdisque
atteint la température de fusion et se liquéfie. Le bourrelet torique se forme en diminuant
le diametre externe de la structure. La forme torique permet de minimiser la surface de la
fraction fondue. Ce processus s’interrompt de lui méme quand le bord est plus proche du
piédestal. Il est utile de noter que le poids de la structure étant de 'ordre du nanogramme,
la force capillaire domine le processus. La taille de la « sous-gravure » est donc un para-
metre important dans le contrdle de la fabrication des microcavités, et a une incidence
tres forte sur la puissance nécessaire pour la fusion.

2.6.2 Montage de fusion

La fusion des microdisques est réalisée en polarisation circulaire. Des traitements dorés
hautement réfléchissants (>98%) pour A\, = 10,6 um permettent d’acheminer le rayon
jusqu’a la zone de fusion. En amont du montage, le miroir réfléchissant 'onde polarisée
TE et atténuant 'onde polarisée TM (ATFR, pour Absorption thin-film reflector) évite
une éventuelle rétroaction sur la cavité qui provoquerait une perturbation de la phase du
laser et une instabilité de puissance. Le miroir ATFR est suivi du miroir spécial MRP90°



2.6. MICROTORES 65

MRP90°
incidence r
MRPO° MRP90° 45°
ATFR

Lentille

Objectif de

Microscope

Laser CO2

FIGURE 2.9 — Schéma 3D du montage de fabrication des microtores a 10,6 um. Le faisceau
COs se réfléchit sur des miroirs spéciaux (ATFR, MRP90° et MRP(’), puis est focalisé
par la lentille de ZnSe. Une diode laser rouge facilite les réglages grossiers. L’échantillon
est positionné au foyer du laser et son observation est permise grace a la lame dichroique
devant I'objectif de microscope de grande distance de travail. En encart : définition de
l'incidence «r » et schéma des principes d’utilisation des miroirs MRPI(° et ATFR.

qui transforme une polarisation linéaire en polarisation circulaire et inversementﬂ Les
miroirs a retard de phase nul MRP0° conservent la polarisation incidente du laser. Comme
I'hélicité change de signe a la réflexion, le miroir ATFR prévient contre la rétroréflexion
lors de la fusion. Les miroirs MRP doivent étre utilisés en incidence « r ». La terminologie
«r» correspond ici a un intermédiaire entre I'incidence s et 'incidence p, car les directions
des champs électriques et magnétiques incidents forment des angles de 45° avec le plan
d’incidence. Pour préparer I'incidence r, un miroir doré oriente la polarisation du faisceau
a 45°par rapport a I'ensemble du montage, comme on peut le voir dans l'insert sur la
figure 2.9]

La polarisation est mesurée grace a un polariseur a grille. L’ellipticité vaut 91% (limi-
tée par les déphasages dus aux miroirs dorés protégés). Pour revenir a une polarisation
linéaire, je remplace le miroir a retard de phase MRP90° par un miroir MRP0° ou par un
miroir en silicium doré protégé. La zone de fusion est imagée grace a une lame dichroique
VIS/lointain IR au moyen d’un microscope optique Navitar, équipé d’'un objectif Mitutoyo
apochromatique de grossissement 10x et d'une caméra vidéo Infinity.

7. Le miroir MRP90° agit comme une lame quart d’onde. Les lames d’onde en transmission sont plus
onéreuses que les systémes catoptriques. De plus, les systémes a miroirs sont utilisés dans le cadre de la
découpe laser pour laquelle les puissances dépassent le kilowatt en continu. Le seuil de dommage est plus
haut grace a de faibles pertes et a une meilleure évacuation de chaleur.
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2.6.3 Réactions du matériau

F1GURE 2.10 — Images au microscope électronique a balayage de microdisques apres fusion
au laser COs. (a) La microstructure en forme de « coupelle » (fabriquée par J.-B. Jager)
correspondant & un facteur de qualité de 1,1x10* & 770,43 nm. (b) Image d’un microdisque
contenant un excés de silicium n’ayant pas supporté le traitement thermique.

La puissance utilisée pour la fusion est un parametre crucial. Les principaux défauts
que I'on peut observer sont soit une fusion incompléte, soit une fusion trop importante
qui pénalise le facteur de qualité. J’ai eu 'occasion de caractériser une structure originale
de silice pure en forme de « coupelle » présentant un facteur de qualité de 1,1 x 10* &
770,43 nm. Sa forme particuliere résulte probablement d’un diametre trop petit pour
stabiliser la structure et aurait probablement conduit a une microsphére comme celle
montrée sur la figure [I.6] Cette microstructure ne présente pas les propriétés suffisantes
pour les expériences de couplage que I'on souhaite réaliser.

La présence de défauts ou de poussieres en surface des microdisques peut provoquer un
échauffement local de la température lors de la fusion des microdisques au laser CO5. Sur
la ﬁgure (b), des microbulles d’air se sont formées pendant le processus. Un traitement
thermique peut conduire a une telle anomalie. L’histoire de cette silice est complexe. Le
matériau comprend une couche composite de silice sub-stoechiométrique de 500 nm entre
deux couches d’oxyde de silicium stoechiométrique également de 500 nm d’épaisseur. Ces
couches de silice ont été gravé au SFg (buffered oxide etchant) pendant vingt minutes,
en 2005. Le microdisque a été fondu pres du seuil, plus de cing ans plus tard, laissant le
temps a I’eau de s’infiltrer et au matériau de se dilater. Les impuretés font baisser le seuil
de vaporisation global. Les inhomogénéités modifient les courants de polarisation induite
a l'origine du dégagement de chaleur par « effet joule ». En leur présence, les conditions
d’équilibre thermique sont modifiées. En observant avec un objectif de grossissement 100x,
ces éjections de matiere apparaissent comme des zébrures a la surface du bourrelet torique
et il a fallu utiliser le microscope électronique par balayage pour révéler I'éjection de
matiere conduisant a la suppression des propriétés optiques. Lors de la fusion, il est plus
probable que nous produisions des hétérogénéités de l'indice de réfraction. De méme, la
vaporisation en SiO suivie de la recristallisation en cristabalite aboutit a la formation
de centres diffuseurs. Dans ces circonstances, des « points chauds» peuvent apparaitre
localement. La microstructure est alors déformée. L’efficacité différentielle de chauffage
qui résulte de I'inhomogénéité provoque une dégradation irrémédiable du microdisque.
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2.6.4 Microtores asymétriques

FIGURE 2.11 — Images de microtores montrant le résultat de la fabrication en polarisation
rectiligne, orientée a 45° (a gauche), et avec une polarisation quasiment circulaire (a
droite). Les facteurs de qualité intrinseques mesurés par couplage avec un taper (a droite)
valent respectivement 7.10° et 5.10”.

Une asymétrie résiduelle a été constatée lors de la fusion au laser CO4 de microdisques.
Cette pathologie n’est pas due a de 'astigmatisme. En effet, en tournant la direction prin-
cipale de polarisation, j'observe que 'asymétrie tourne du méme angle. L’'inhomogénéité
de la carte de température est d’origine optique (cf annexe . L’utilisation d’une pola-
risation circulaire ou le fait de travailler hors du plan de Rayleigh estompe fortement ce
phénomeéne. Comme décrit précédemment au §[2.6.2]la polarisation circulaire est obtenue
grace a l'utilisation du miroir & retard de phase MRP90° en incidence « 7 ».

L’effet de la fusion en fonction de la polarisation du laser CO, incident est illustré sur
la figure Les diametres de disques valait initialement 66 pm. Entre les deux images,
j’ai remplacé le miroir MRP0° par le miroir MRP90° pour modifier I’état de polarisation
du faisceau de fusion.

Avec des polariseurs a grille, je mesure les polarisations rectiligne a 45° et circulaire
(ellipticité 91%) a la sortie du systéme. Nous pouvons constater que 1’asymétrie du mi-
crotore obtenue en polarisation rectiligne disparait en polarisation circulaire. La fusion
est réalisée au waist du laser avec une lentille de ZnSe (f = 63,5 mm), une impulsion
de 100 ms et une puissance de 1,0 W. La fusion en polarisation rectiligne donne une
structure fondue orientée selon une direction principale de la polarisation. Nous mesu-
rons l'excentricité € = (/d? — d2/d, ~ 0,46 et un facteur de qualité de 7 x 10° & 780 nm,
probablement limité par la diffraction. Pour la fusion en polarisation circulaire, le micro-
tore est bien a symétrie de révolution. Le diametre externe et le petit-diametre mesurent
respectivement 2a = 43 um et 2b = 6 um. La surtension de la résonance du mode fonda-
mental est caractérisée par le facteur de qualité 5 x 107 nettement supérieur & celui du

tore asymétrique [63].
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2.6.5 Trou sub-lambda au centre

La fusion au laser COy peut conduire a la formation d'un creux gaussien lisse au
centre de la microstructure (ici le microtore). Cette instabilité est caractéristique d'une
forte turbulence. L’échantillon dont je représente le profil sur la figure [2.12] est produit
a partir d’'un microdisque de 20 um de diametre, au foyer d’une lentille focale f' =
63,5 mm. L’intensité, répartie uniformément, vaut 2P, /ma* = 1,2 kW.cm 2. L’impulsion
en polarisation circulaire dure 200 ms. Ce creux n’est pas présent apres la lithographie,
et présente une rugosité plus faible que celle du disque indiquant qu’il y a eu fusion. La
profondeur du trou gaussien centré vaut a 0,6 um pour une épaisseur totale de disque de
2,0 wm, et sa largeur a mi-hauteur vaut 2,0 pm pour un diametre de piédestal de silicium
de 7 um. La hauteur augmente par rapport a la position initiale du microdisque. Les
images au microscopes permettent d’attribuer ce phénomene a un « ressaut hydraulique ».
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FIGURE 2.12 — Profil au microscope a force atomique du centre d’'un microtore de 14 um de
diameétre. Les paramétres de cette fabrication au point sont donnés dans le texte. Le
microdisque était a l'origine épais de 2,0 um et contient des couches de silicium sub-
steechiométrique en surface.

Le trou au centre apparait pour une température tres proche du point de fusion de la
silice. Le creux est plus marqué sur ce microtore que sur ces voisins fondu dans des condi-
tions comparables. La distance z par rapport a la lentille n’a pas changé et le laser Synrad
10 W, préchauffé depuis une heure environ, présente une puissance stable. L’échauffement
au centre résulte de ’évolution temporelle du gradient thermique qui s’établi entre le bord
et le centre du disque. Cette anomalie n’a pas d’influence sur les propriétés optiques des
modes de galerie.
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2.7 Conclusion

Les propriétés optiques, mécaniques et thermiques des matériaux de base des micro-
cavités ont été détaillées. Le controle de I'action de la tension superficielle de la silice
fondue conduit a la formation de structures bien symétriques et a l'existence de modes
de galerie confinés. J’ai pu apporter des améliorations au travaux antérieurs notamment
I’observation de teintes de Newton pour la production de microspheres de petits diametre

'

et 'influence de la polarisation du faisceau de fusion.

\

N

FI1GURE 2.13 — Images au microscope a balayage électronique de sections de tores réalisées
avec des faisceaux d’ions focalisés de deux microtores (Service de Physique des Matériaux
et Microstructures du CEA Grenoble). La diminution du diamétre externe conduit soit a
une fusion centrée (a), soit a un enroulement du tore vers le haut (b).

En ce qui concerne les microtores, la fusion dure quelques microsecondes et dépend
fortement des parametres géométriques. Le diametre externe de la microstructure fondue
est réduit, ce qui arréte la fusion. Sur la figure 2.13] 'image au microscope du microtore
découpé permet de constater soit une fusion centrée dans le plan de I’équateur, soit un
enroulement du microdisque vers le haut. Dans une theése précédente, un enroulement
vers le bas a également été démontré page 142]. La fusion laser de microdisques
symétriques permet d’obtenir des microtores de facteurs de qualité d’environ 10°.



70

REFERENCES DU CHAPITRE 2

Références du chapitre 2

1]

2]

[7]

8]

[17]

[18]

E. Desurvire, “Capacity demand and technology challenges for lightwave systems in
the next two decades,” J. Lightwave Technol. 24, 4697-4710 (2006).

W. Sellmeier, “Zur erklarung der abnormen farbenfolge im spectrum einiger substan-
zen,” Ann. Phys. Chem 143, 272-282 (1871).

J. H. Wray and J. T. Neu, “Refractive index of several glasses as a function of
wavelength and temperature,” J. Opt. Soc. Am. 59, 6, 774776 (1969).

[. H. Malitson, “Interspecimen comparison of the refractive index of fused silica,” J.
Opt. Soc. Am. 55, 1205-1208 (1965).

M. Miller, “Infrared absorption of glassy silicon dioxide,” Czech. J. Phys. 18, 354-362
(1968).

H. R. Philipp, Silicon diozide (Si0s), Handbook of optical constants of solids, vol. I,
ed. Edward D. Palik (Academic Press, Orlando, 1985).

V. Zolotarev, “The optical constants of amorphous SiO5 and geo, in the valence band
region,” Opt. Spectrosc 29, 34-37 (1970).

Y. Touloukian and D. DeWitt, Thermal Properties of Matter, Radiative, Volume 8
— Thermal Properties Nonmetallic Solids, (IF1/Plenum, New York,, 1972).

M. A. Khashan and A. Y. Nassif, “Dispersion of the optical constants of quartz and
polymethyl methacrylate glasses in a wide spectral range : 0.2-3 um,” Opt. Commun.
188, 129 — 139 (2001).

H. B. . N. Neuroth, ed., The properties of optical glass (Springer Verlag, 1998).

D. Keck, R. Maurer, and P. Schultz, “On the ultimate lower limit of attenuation in
glass optical waveguides,” Appl. Phys. Lett. 22, 307-309 (1973).

L. Zhuravlev, “The surface chemistry of amorphous silica,” Colloids Surf., A 173,
1-38 (2000).

M. L. Gorodetsky, A. A. Savchenkov, and V. S. Ilchenko, “Ultimate ¢ of optical
microsphere resonators,” Opt. Lett. 21, 453-455 (1996).

A. A. Savchenkov, V. S. Ilchenko, A. B. Matsko, and L. Maleki, “Kilohertz optical
resonances in dielectric crystal cavities,” Phys. Rev. A 70, 051804 (2004).

S. Wendt, M. Frerichs, T. Wei, M. Chen, V. Kempter, and D. Goodman, “The inter-
action of water with silica thin films grown on Mo(1 1 2),” Surf. Sci. 565, 107 — 120
(2004).

F. Tielens, C. Gervais, J. F. Lambert, F. Mauri, and D. Costa, “Ab initio study of the
hydroxylated surface of amorphous silica : A representative model,” Chem. Mater.
20, 33363344 (2008).

V. Bolis, B. Fubini, L. Marchese, G. Martra, and D. Costa, “Hydrophilic and hy-
drophobic sites on dehydrated crystalline and amorphous silicas,” J. Chem. Soc. 87,
497-505 (1991).

Heraeus, “Site web de la société heraeus,” .



REFERENCES DU CHAPITRE 2 71

[19]

[20]

[21]

[22]

23]

[24]

[25]

[27]
[28]

[29]

[31]

[32]

[33]

[34]

R. H. French, R. Abou-Rahme, D. J. Jones, and M. L. E., “Absorption edge and
band gap of SiO, fused silica glass,” Ceram. Trans. 28, 63-80 (1992).

H. Bach and D. Krause, Low thermal expansion glass ceramics, vol. 1 (Springer
Verlag, 2005).

D. F. Edwards, Silicon (St), Handbook of optical constants of solids, vol. I, ed. Edward
D. Palik (Academic Press, Orlando, 1985).

G. Lin, “Fabrication et caractérisation de microcavités fonctionnalisées par des nano-
cristaux d’oxydes de terres rares : réalisation d'un microlaser monomode a tres faible
seuil,” Ph.D. thesis, Université Pierre et Marie Curie — Paris VI (2010).

V. S. Ilchenko and M. L. Gorodetsky, “Thermal nonlinear effects in optical whispering
gallery microresonators,” Laser Phys. 2, 1004-1009 (1992).

P.-G. de Gennes, F. Brochard-Wyart, and D. Quere, Gouttes, bulles, perles et ondes
(Editions Belin, 2002).

C. B. Carlisle, J. E. van derLaan, L. W. Carr, P. Adam, and J.-P. Chiaroni, “CO,
laser-based differential absorption lidar system for range-resolved and long-range de-
tection of chemical vapor plumes,” Appl. Opt. 34, 6187-6200 (1995).

K. Djerroud, C. Lemarchand, A. Gauguet, C. Daussy, S. Briaudeau, B. Darquié,
O. Lopez, A. Amy-Klein, C. Chardonnet, and C. J. Bordé, “Measurement of the
Boltzmann constant by the Doppler broadening technique at a accuracy level,” C.
R. Phys. 10, 883 — 893 (2009).

B. Cagnac and J.-P. Faroux, Lasers, p. 200 (EDP Sciences — CNRS Editions, 2002).

A. Ashkin and J. M. Dziedzic, “Observation of optical resonances of dielectric spheres
by light scattering,” Appl. Opt. 20, 1803-1814 (1981).

A. J. Campillo and H.-B. Lin, “Absorption and fluorescence spectroscopy of aerosols,”
in “Optical Effects Associated With Small Particles,” , vol. 1 of Advanced series in
applied physics, P. Barber and R. Chang, eds. (World Scientific, 1988).

J. D. Eversole, H.-B. Lin, A. L. Huston, and A. J. Campillo, “Spherical-cavity-
mode assignments of optical resonances in microdroplets using elastic scattering,”
J. Opt.Soc. Am. A 7, 2159-2168 (1990).

G. Chen, W. P. Acker, R. K. Chang, and S. C. Hill, “Fine structures in the angular
distribution of stimulated Raman scattering from single droplets.” Opt. Lett. 16,
117-119 (1991).

H.-M. Tzeng, K. F. Wall, M. B. Long, and R. K. Chang, “Laser emission from indi-
vidual droplets at wavelength corresponding to morphology dependent resonances,”
Opt. Lett. 9, 499-501 (1984).

G. Chen, M. M. Mazumder, Y. R. Chemla, A. Serpengtizel, R. K. Chang, and S. C.
Hill, “Wavelength variation of laser-emission along the entire rim of slightly deformed
microdroplets,” Opt. Lett. 18, 1993 (1993).

X.-Y. Pu, C.-W. Chan, and W.-K. Lee, “Measurement of the internal lasing intensity
distribution of a dye-doped pendant drop,” Opt. Lett. 25, 1514 (2000).



72

[35]

[36]

[37]

[38]

[39]

[46]

[47]

[48]

[49]

REFERENCES DU CHAPITRE 2

S. Arnold, D. E. Spock, and L. M. Folan, “Electric-field-modulated light scattering
near a morphological resonance of a trapped aerosol particle,” Opt. Lett. 15, 1111
(1990).

S. Arnold, S. Holler, N. L. Goddard, and G. Griffel, “Cavity-mode selection in sponta-
neous emission from oriented molecules in a microparticle,” Opt. Lett. 22, 1452-1454
(1997).

V. B. Braginsky, M. L. Gorodetsky, and V. S. Ilchenko, “Quality-factor and non-
linear properties of optical whispering-gallery modes,” Phys. Lett. A 137, 393-397
(1989).

L. Collot, V. Lefevre-Seguin, M. Brune, J. M. Raimond, and S. Haroche, “Very
high-@) whispering-gallery mode resonances observed on fused silica microspheres,”
Europhys. Lett. 23, 327-334 (1993).

F. Lissillour, P. Feron, N. Dubreuil, P. Dupriez, M. Poulain, and G. M. Stephan,
“Erbium-doped microspherical lasers at 1.56 pum,” Electron. Lett. 36, 1382-1384
(2000).

D. K. Armani, T. J. Kippenberg, S. M. Spillane, and K. J. Vahala, “Ultra-high-Q
toroid microcavity on a chip,” Nature 421, 925-928 (2003).

T. Carmon, L. Yang, and K. Vahala, “Dynamical thermal behavior and thermal
self-stability of microcavities,” Opt. Express 12, 4742-4750 (2004).

T. J. Kippenberg, S. Spillane, and K. J. Vahala, “Kerr-nonlinearity optical parame-
tric oscillation in an ultrahigh-q toroid microcavity,” Phys. Rev. Lett. 93, 0839044
(2004).

H. Rokhsari and K. J. Vahala, “Ultralow Loss, High @), Four Port Resonant Couplers
for Quantum Optics and Photonics,” Phys. Rev. Lett. 92, 253905-1-253905-4 (2004).

M. Hossein-Zadeh and K. J. Vahala, “Free ultra-high-Q microtoroid : a tool for
designing photonic devices,” Opt. Express 15, 166-175 (2007).

J. Yao, D. Leuenberger, M. Lee, and M. Wu, “Silicon microtoroidal resonators with
integrated MEMS tunable coupler,” IEEE J. Sel. Topics in Quantum Electron. 13,
202208 (2007).

D. Akbulut, A. Tulek, and M. Bayindir, “Generation of new frequencies in toroid
microcavities,” in “Transparent Optical Networks, ICTON 2008. 10th Anniversary
International Conference on,” | vol. 4 (IEEE, 2008), vol. 4, pp. 260-263.

L. Liu, R. Kumar, K. Huybrechts, T. Spuesens, G. Roelkens, E. Geluk, T. De Vries,
P. Regreny, D. Van Thourhout, R. Baets et al., “An ultra-small, low-power, all-optical
flip-flop memory on a silicon chip,” Nat. Photonics 4, 182-187 (2010).

L. Yang, D. K. Armani, and K. J. Vahala, “Fiber-coupled erbium microlasers on a
chip,” Appl. Phys. Lett. 83, 825-827 (2003).

T. J. Kippenberg, S. M. Spillane, D. K. Armani, and K. J. Vahala, “Ultralow-
threshold microcavity Raman laser on a microelectronic chip,” Opt. Lett. 29, 1224—
1226 (2004).



REFERENCES DU CHAPITRE 2 73

[50]

[51]

[52]

[58]
[59]

[60]

[61]

[62]

[63]

B. Min, T. J. Kippenberg, L. Yang, K. J. Vahala, J. Kalkman, and A. Polman,
“Erbium-implanted high-@ silica toroidal microcavity laser on a silicon chip,” Phys.
Rev. A 70, 033803 (2004).

J. Verbert, F. Mazen, T. Charvolin, E. Picard, V. Calvo, P. Noé, J. M. Gérard, and
E. Hadji, “Efficient coupling of Er-doped silicon-rich oxide to microdisk whispering
gallery modes,” Appl. Phys. Lett. 86, 111117-1-111117-3 (2005).

L. Yang, T. Carmon, B. Min, S. M. Spillane, and K. J. Vahala, “Erbium-doped and
raman microlasers on a silicon chip fabricated by the sol-gel process,” Appl. Phys.
Lett. 86, 091114 (2005).

J. Kalkman, A. Tchebotareva, A. Polman, T. J. Kippenberg, B. Min, and K. J. Va-
hala, “Fabrication and characterization of erbium-doped toroidal microcavity lasers,”
J. Appl. Phys. 99, 083103 (2006).

F. Orucevic, F. Guattari, J. Hare, V. Lefevre-Seguin, J. Verbert, E. Hadji, and J.-
M. Gérard, “Neodymium photoluminescence in whispering gallery modes of toroidal
microcavities,” J. Phys. IV France 135, 245-246 (2006).

J. Verbert, F. Mazen, T. Charvolin, E. Picard, V. Calvo, P. Noé, J. Gérard, E. Hadji,
F. Orucevic, J. Hare, and V. Leféevre-Seguin, “Room temperature emission from er-
doped silicon-rich oxide microtorus,” Eur. Phys.J. Appl. Phys 34, 81-84 (2006).

E. Ostby, L. Yang, and K. Vahala, “Ultralow-threshold Yb** : SiO, glass laser fabri-
cated by the solgel process,” Opt. Lett. 32, 2650-2652 (2007).

H. Hsu, C. Cai, and A. Armani, “Ultra-low-threshold Er : Yb sol-gel microlaser on
silicon,” Opt. Express 17, 23265-23271 (2009).

E. Ostby and K. Vahala, “Yb-doped glass microcavity laser operation in water,” Opt.
Lett. 34, 1153-1155 (2009).

I. S. Grudinin, H. Lee, O. Painter, and K. J. Vahala, “Phonon Laser Action in a
Tunable Two-Level System,” Phys. Rev. Lett. 104, 083901 (2010).

T. Aoki, B. Dayan, E. Wilcut, W. P. Bowen, A. S. Parkins, T. J. Kippenberg, K. J.
Vahala, and H. J. Kimble, “Observation of strong coupling between one atom and a
monolithic microresonator,” Nature 443, 671-674 (2006).

T. J. Kippenberg, A. L. Tchebotareva, J. Kalkman, A. Polman, and K. J. Vahala,
“Purcell-factor-enhanced scattering from Si nanocrystals in an optical microcavity,”
Phys. Rev. Lett. 103, 027406 (2009).

J. Zhu, S. Ozdemir, Y. Xiao, L. Li, L. He, D. Chen, and L. Yang, “On-chip single na-
noparticle detection and sizing by mode splitting in an ultrahigh-() microresonator,”
Nat. Photonics 4, 4649 (2009).

Y. Candéla, F. Simon, M. Adda-Bedia, and J. Hare, “Laser induced surface structure

on silica wafers and microdisks,” to be submitted (2011).



74

REFERENCES DU CHAPITRE 2



Chapitre 3

Excitation et détection des modes de
galerie par couplage évanescent

Les microcavités a modes de galerie de tres grand facteur de qualité présentent de nom-
breux intéréts en photonique. Contrairement aux cavités Fabry-Perot, la partie accessible
des modes de galerie est constituée de sa partie évanescente; les ondes planes ou plus
généralement les modes de 1'espace libre ne les excitent que tres faiblement. Un couplage
efficace aux modes de galerie de grand facteur de qualité ne peut étre réalisé qu’a ’aide
d’ondes évanescentes. Ces dernieres peuvent étre obtenues en utilisant un prisme diélec-
trique ou un autre coupleur dont le fonctionnement repose sur le phénomene bien connu
de « réflexion totale interne frustrée ». Dans le domaine optique, différentes techniques ont
été « démontrées » au cours des dernieres décennies pour réaliser cette fonction.

Le couplage par prisme inspiré d'une technique initialement utilisée pour le couplage
de guide d’onde diélectrique [1] constitue la méthode la plus simple et la plus ancienne
pour l'excitation des microspheres solides. Un champ incident & l'intérieur du prisme avec
un angle supérieur a ’angle critique subit une TIR et donne lieu a une onde évanescente
a I'extérieur du prisme. En utilisant un prisme d’indice de réfraction supérieur a celui de
la silice (comme le SF11, d’indice de réfraction N, = 1,71, ou le BK7 : N = 1,51) I'ajus-
tement de I'angle d’incidence permet de créer une onde évanescente de vecteur d’onde
tangentiel convenablement choisi pour I'excitation de microcavité [2/3]. Cette méthode
n’est toutefois pas adaptée pour I'excitation de microcavités intégrées sur puce, car I'en-
combrement devient limitant et la mise en forme du faisceau délicate. Il faut recourir a des
dispositifs plus élaborés. Pour I’étude en champ proche de microcavités a modes de galerie,
on peut mentionner 'utilisation de pointes SNOM [41[5], les guides d’onde plans [6,/7], les
coupleurs a fibre érodée [§], les fibres polies a angle [9], et les fibres étirées communément
appelées tapers [10}/11].

Depuis de nombreuses années, les tapers se sont révélés étre des outils polyvalents.
Un taper est fondamentalement un guide d’onde cylindrique d’un diametre de 'ordre
de la longueur d’onde, obtenu par amincissement d'une fibre optique et qui crée une
onde évanescente a sa périphérie. Les tapers sont utilisés pour coupler des microcavités
[11-13], mais aussi comme capteurs ou encore pour 'obtention d’un supercontinuum a
partir d’impulsions lasers femtosecondes [14]. Dans le contexte qui nous intéresse ici, les
tapers permettent une efficacité de couplage tres proche de 'unité tout en assurant des
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pertes d’insertion réduites (jusqu’a 0,03 dB ) L’application de cette technique a été
démontrée par Knight et al. et s’avere étre d’une tres grande efficacité. Dans ma these,
j’ai utilisé exclusivement des tapers et je vais décrire leur production, leur utilisation et
leurs propriétés.

3.1 Fabrication et caractérisation des tapers

Les premiers tapers ont été développés expérimentalement depuis le milieu des années
1980 et ont donné lieu & une importante littérature depuis [12[16H19]. La configuration est
souvent celle d’un « bitaper », composés de deux portions coniques entourant une portion
amincie plus ou moins cylindrique.

J'utilise des fibres optiques pour la production de tapers. Dans tous les cas, si le
profil du mode incident et les portions coniques sont bien a symétrie de révolution, alors
les pertes globales peuvent étre faibles. Leur fabrication consiste a « brancher », avec un
minimum de pertes, les champs d’une fibre et d’un cylindre diélectrique. J’ai mesuré des
transmissions globales de 98%.

3.1.1 Principe du couplage par taper

FIGURE 3.1 — Représentations des configurations de couplages de la microsphére et du
microtore avec un taper. Le taper est colinéaire au plan équatorial de la cavité. Les fleches
indiquent la direction du couplage et le gap.

Par définition, un taper est un guide d’onde cylindrique d’'un diametre de I'ordre de
la longueur d’onde et qui crée une onde évanescente a sa périphérie. Plus il est fin, plus
les constantes de propagation des modes diminuent et plus le champ est déconfiné. Ce
déconfinement est associé a une onde évanescente entourant le taper tres analogue a celle
des microcavités décrites au chapitre

Cette efficacité du taper résulte des deux propriétés suivantes :

1. on obtient aisément un recouvrement géométrique important entre les modes du
taper et ceux de la microcavité (mode matching) lorsque le taper est placé dans le
plan « équatorial » de la microcavité ;
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FIGURE 3.2 — (a) Indices effectifs, pour une longueur d’onde dans le vide A\, = 775 nm,
des modes du taper en fonction du diametre. Les raccordements possibles avec les modes
linearly polarized (LP) de la fibre sont indiqués. (b) Représentations schématiques des
premiers modes. Les lignes continues (en pointillés) représentent les lignes de champ élec-

trique (magnétique) pour les premiers « modes hybrides » (A ~ 1) et modes LP (A <« 1)

correspondants. (¢) Photo sur un écran d’une superposition de « modes fuyants» de la
portion conique. La spirale correspond a l’excitation de modes d’ordre angulaire élevé.
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2. il est possible d’obtenir un bon accord entre les constantes de propagation associées
a ces deux modes (phase matching), ce qui est une condition déterminante pour
I'obtention d’'un bon couplage.

Le phase-matching n’est bien stir qu'une déclinaison particuliere du mode-matching.

La condition d’accord de phase s’écrit simplement comme 1’égalité des indices effectifs
associés respectivement au mode fondamental du taper et au mode de galerie considéré,
soit encore :

N = N o 2 (3.1)

eff — )
s

ou m et x sont l'ordre azimutal et le parametre de taille de la cavité. Il est possible
expérimentalement de s’approcher de cette égalité en déplagant le taper tangentiellement
a la microcavité. Par ce biais, on tire partie de la dépendance de I'indice effectif N 3> avec
le diamétreE]. Le positionnement précis en z, y et z permet d’obtenir des informations tres
complémentaires sur les modes de galerie, que nous étudierons dans la partie de ce
chapitre (un résumé de ces effets est disponible sur la page web : |http ://www.lkb.ens.fr /-
Spectrocopie-des-modes-de-galerie-).

3.1.2 Structure modale du taper

Compte tenu de leur faible diamétre et du contraste d’indice A = (N? — 1)V/% ~ 1
relativement éleVéEI, les simplifications habituelles conduisant a des modes quasi-TEM ne
sont plus valides. Dans ces conditions de « guidage fort », les modes du taper doivent étre
décrit comme des « modes hybrides » c¢’est-a-dire possédant une composante longitudinale
a la fois pour le champ électrique et le champ magnétique [21]. Comme pour tout guide a
saut d’indice, et de fagon similaire a ce qui se passe dans un mode de galerie, le guidage
résulte d'une succession de réflexions totales internes. L’approche rigoureuse consiste a
déterminer le champ confiné satisfaisant 1’équation d’onde et les conditions aux limites.
La condition de guidage correspond en quelques sorte a une condition d’interférences
constructive dans le plan de la section droite du guide. Ces modes d’une fibre cylindrique
homogene de rayon p sont décrits dans la référence [22].

Par principe, aussi mince que soit le taper, il existe toujours au moins un mode, le
mode fondamental HE;;. Lorsque le diametre augmente, le nombre de modes augmente
a peu prés comme V2 ot V = A x k,p caractérise le guide. De la méme facon, lorsque le
diametre diminue, les modes atteignent successivement leur fréquence de coupure. Sur la
figure je représente les courbes de dispersion NP (p), ainsi que les représentations
schématiques des premiers modes en symétrie cylindrique dans les conditions de guidage
fort (A ~ 1) et de guidage faible (A < 1). De fagon générale, la fibre et le taper peuvent
étre monomodes ou multimodesf’

Il importe de noter que, en dehors de la partie centrale cylindrique du taper, ces modes
ne sont en toute rigueur que des modes «locaux » puisqu’ils dépendent du rayon de la

1. Notons que le transfert de puissance optimal est obtenu pour un diametre légerement plus grand
que celui associé a ’accord de phase, notamment en raison des modes d’ordre supérieur qui peuvent étre
excités par le mode de galerie [20].

2. 1072 dans une fibre optique conventionnelle.

3. A condition de connecter une fibre monomode en entrée de la fibre multimode
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fibre. Une condition essentielle pour assurer une bonne transmission du taper est d’ob-
tenir une évolution adiabatique dans laquelle chaque mode évolue graduellement sans se
mélanger avec ses voisins. Du point de vue expérimental, cela suppose de faire varier le
diametre assez lentement dans la zone ou ils sont fortement couplés. Cette condition
est importante pour avoir un transfert d’énergie efficace du mode de coeur de la fibre
initiale vers le mode fondamental du taper, qui est un mode de gaine de la fibre. Néan-
moins, le processus étant imparfaitement adiabatique, une petite fraction de ’énergie est
transférée dans les modes d’ordre supérieur et nous allons en tirer profit dans le processus
de fabrication.

3.1.3 Montage de fabrication

Coupleur Support de FT  Dichroique

Butane Détecteurs
FIGURE 3.3 — Schéma du montage de fabrication des tapers. On repére la flamme bleue
de butane au centre du montage, positionnée de fagon symétrique par rapport aux deux

moteurs. Les longueurs d’ondes 405 et 780 nm sont combinées a l'aide d’un coupleur a
fibre (monomode a 780 nm) et séparées par une lame dichroique.

Pour la fabrication des tapers, par étirage, il est nécessaire de porter la fibre de silice a
sa température de « softening », ce qui nécessite un chauffage qui peut étre réalisé a l'aide
d’une flamme [23], d'un laser CO, [24,25], ou dans un four électrique a céramique [26].

Notre montage de fabrication des tapers est décrit sur la figure [3.3] Une flamme de
butane de plusieurs millimetres de large est utilisée pour chauffer la fibre monomode
(Verrillon SMF-42-A-125) préalablement dénudée. Deux servo-moteurs a courant continu
contrdlés par ordinateur déplacent les support de fibre pour un étirage symétrique a vitesse
constante v = 2x40 um. s~ '. Nous utilisons un contrdle optique de la puissance & la sortie
du taper a 'aide de deux lasers monomodes (a 780 nm et & 405 nm) injectés dans la fibre.
Apres séparation par une lame dichroique, les intensités aux deux longueurs d’onde sont
lues sur deux photodiodes. Le signal de ces photodiodes est visualisé sur un oscilloscope
numérique et enregistré sur 'ordinateur a I’aide d’un convertisseur analogique-numérique
(National Instrument PCI6025).

Le signal d’intensité ainsi obtenu présente des battements dont les caractéristiques
intéressantes sont présentées dans le paragraphe suivant.
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FIGURE 3.4 — Transmission a la sortie de la fibre et spectrogramme en fonction du temps
d’élongation (v =2 x 40 um/s) pour A\, = 775 nm. Les lignes en pointillés indiquent les
coupures des deux derniers modes HEy, (a) et TEy (b). Les agrandissements montrent
que les battements varient et s’arrétent au cours de I’élongation.

3.1.4 Interférence entre les modes du taper

L’analyse de ces battements est précieuse pour le controle de la fabrication des fibres
effilées. Au cours d’étirage du taper, nous réalisons une transformée de Fourier locale qui
montre que ces battements résultent d’une interférence entre le mode fondamental et les
modes d’ordre supérieur. En effet, ces modes possedent des constantes de propagation
différentes et leur propagation a travers le taper conduit a un état d’interférence variable
en raison de l'allongement. Le taper est un peu analogue a un interférometre de Mach-
Zehnder dans lequel, au lieu d’avoir une séparation spatiale des faisceaux, le champ est
scindé dans des modes différents. Au niveau de la premiere jonction conique, des modes
d’ordre supérieur qui peuvent étre excités et la deuxieme jonction conique permet la
recombinaison des champs dans le mode LPy; de la fibre.

La transmission présente des sauts d’amplitude correspondant a ’extinction des modes
qui atteignent successivement leur diametre de coupure. La fréquence spatiale des bat-
tements varie avec la longueur d’étirement d’abord en croissant tres vite puis en redes-
cendant a 'approche de la coupure. Ce comportement permet d’identifier la coupure des
derniers modes (dans l'ordre HE;5, HEy; et TEg;) au-dela de laquelle le guide devient
monomode [27].

La forme caractéristique des fréquences de battements sur le spectrogramme de la
figure [3.4] est bien reproduite en tenant compte de la variation du rayon du taper et des
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battements dans la région cylindrique. La fréquence des battements s’exprime en fonction
du rayon p [27] :
v

£t = 5

(880000 - G800 (00 32
p

ot v = 40 pm.s ™' est la vitesse d’élongation, p, est le rayon de la zone cylindrique centrale
finale et ABp; est la différence de constante de propagation entre le mode fondamental
et un mode excité. Expérimentalement, on obtient cette fréquence en effectuant la trans-
formée de Fourier locale du signal de battement sur un intervalle de 1/20 de la fenétre
temporelle totale. Sur la figure[3.4]apparaissent les battements du mode fondamental HE;
avec les modes HE 5, HEo; et TEg;. Le battement est plus fort entre le mode HEq; et le
mode HE5 qui ont une symétrie assez proche de celle du mode LPy;. Dans un premier
temps, la fréquence de battement augmente a mesure que le diametre diminue, puis elle
redescend juste avant la coupure a cause du terme négatif dans ’équation . Pour une
longueur d’onde dans le vide de A\, = 775 nm, des indices interne N = 1,453 et externe
N =1, le taper guidera quatre modes pour un diametre compris entre 570 et 650 nm, et
sera monomode pour tout diametre inférieur a 570 nm. La derniere coupure est atteinte
pour un produit norme du vecteur d’onde dans le vide-rayon k, p = 2,30.

3.2 Modeles théoriques du couplage

De nombreuses approches théoriques permettent de décrire ’excitation résonante d’un
mode de cavité. Dans les modeles je prends explicitement en considération le caractere
exponentiel du couplage di a la frustration de la réflexion totale (cf § . Ces modeles
prévoient I'existence d'un déplacement de la résonance, ignoré dans les relations classiques
du couplage directionnel entre une cavité et un guide d’onde [28]. Je montrerai que ce
déplacement de la résonance induit par le coupleur ne résulte pas d’un simple effet d’indice,
mais bien de la réflexion de I’onde évanescente sur le coupleur. Je rappellerai les équations
d’un Fabry-Perot en anneau, puis le modele de Schiller et Byer [29] et enfin la notion de
déplacement sur élargissement avec le modéle double-sphere.

3.2.1 Modele du Fabry-Perot en anneau

Les résonances des modes de galerie sont analogues a celles d’une cavité Fabry-Perot
en anneau excitée en réflexion, ce qui donne lieu a un signal de résonance en absorption.
Le coupleur sera assimilé a un miroir a faibles pertes, dont le module et la phase sont
susceptibles de varier avec le gap d’air, en raison des caractéristiques de la réflexion totale
interne frustrée.

Le miroir d’entrée est caractérisé par les coefficients de réflexion et de transmission
en amplitude que nous noterons r; et t,5, en anticipant sur le paragraphe dans lequel
Iindice 2 désignera le milieu intermédiaire. Ces coefficients sont les coefficients en entrée.
Les coefficients en sortie du méme interface sont notés r,, et t,,. Les coefficient de réflexion
et de transmission en énergie s’écrivent R = |r;,|> = |ris]* et T = |tists]| = 1 — R. En
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Miroirs parfaits

Coupleur

FIGURE 3.5 — (a) Fabry-Perot en anneau modélisant le couplage a une microcavité. Les
coefficients de Fresnel du miroir d’entrée r,t et du second miroir r’',t' permettent de
calculer le champ dans la cavité. L’étiquette « miroirs parfaits» suggere que TOUS le
sont, alors qu’il est essentiel que ceux du haut soient seulement semi-réfléchissants. Sur
un tour, le champ acquiére une phase ®, + d¢ et subit des pertes p. (b) Schéma général
du dispositif de couplage par onde évanescente.
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outre, les phases ¢,5 = arg(r,;) et ¢35, = arg(rs,) sont telles queﬁ :

Lislyy — sy = — exp(i((bw + ¢31)) . (33)

Les coefficients du deuxieme miroir sont uniquement des coefficients en sortie que nous
noterons 1’ et ¢’ (r’ et ¢’ sont supposés réels sans restreindre la généralité). Le résonateur
possede en outre des pertes distribuées et nous noterons exp(—P/2) le facteur d’atténua-
tion par tour correspondant. Nous écrirons exp(i¢) le déphasage géométrique résultant de
la propagation dans la cavité sur un tour.

Nous nous placerons dans le régime de grande finesse ott T, 7", P < 1. Les conditions
de raccordement du champ sur le miroir d’entrée s’écrivent :

£ = T1350+t315/

cav

e = t3& +1 &, (3.4)

E = e PlRdog, .

D’ou ’'on déduit :
B tys by 7 e /2 10
&= (7’13 1o oy 1 e~ /2 eld £ (3:52)
et
2%

Eouv = & . (3.5b)

1 —ry 1’ e P/2eld

Le dénominateur 1 — 7y, ' e /2 correspond clairement & la sommation de la suite
géométrique associée aux tours successifs dans la cavité. Ce méme dénominateur met en
évidence la phase par tour :

=+ duly) - (3.6)

Dans le cas du couplage en onde évanescente, on retrouve les propriétés intrinseques de
la cavité en faisant tendre le gap g de couplage vers l'infini. Dans cette limite |rs;| — 1,
sa phase argr;; tend vers une constante ¢ (00) qui contribue a la phase intrinseque par
tour : ®g = P+ ¢5,(00). Pour une séparation finie, la résonance de la cavité correspondant
a ® = 2km (ou k € N) se trouve donc décalée d'une quantité dépendante du gap propor-
tionnelle a ¢, (g) — ¢s1(00). On constate donc que la fréquence de résonance dépend du
gap par I'intermédiaire de la phase du coefficient de réflexion dans la cavité r;,. De fagon
rigoureuse, le déplacement de la résonance est dii a la phase acquise a la réflexion dans le
sens cavité — coupleur.
La relation entre les coefficients (3.3|) permet aussi d’écrire :

B |7“13| o |7“’| e—P/Z el®
1= || || e F/2el®

£, Q13 8, (3.7)

4. En effet, la symétrie par renversement temporel implique que ¢,3 et t3; partagent une méme phase
égale & /24 (d13 + ¢31)/2 et que 713 et 3, ont le méme module |30, Appendice B]. De fagon équivalente,
on peut écrire la relation de phase : arg(ts ts;/rs1713) = .
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De la méme fagon, on peut écrire I'intensité transmise :

t/

1 a—P/2 oi® &
1 —|rs||r]e e

E x (3.8)

qui redonne, comme attendu, la courbe d’Airy.
Dans la limite de grande finesse et en se plagant a proximité de la résonance, on peut

écrire :
ry| = V1I-T o~ 1-T/2
| = VI-T' o~ 1-T/2 39)
exp(—P/2) ~ 1—P/2 ’
exp(i®) =~ 1+4i0¢,

ou on a défini §¢ comme le désaccord ® — 2k7 (supposé petit devant 1). Au premier ordre,
on obtient le coefficient de réflexion de la cavité :

T—(T"+P
B il r .
r(dg) = g ~ TEA P e = THT+P) — 1] €9 . (3.10)
— —10¢ 5 —10¢

La deuxieéme expression montre que 1’on a une résonance lorentzienne dont la largeur est la
somme des sources d’élargissement résultant de la transmission a travers les miroirs et des
pertes internes dans la cavité. Comme les pertes représentées par P et T” jouent le méme
role dans ces équations, elles seront représentées par une méme grandeur P,, = P+ T".
La premiere forme de r dans I’équation (3.10)) montre que le coefficient de réflexion a
résonance s’annule pour 7' = P,,. Ce point correspond au couplage critique, atteint lorsque
les pertes intrinseques P, sont égales aux pertes induites par le couplage T'. Cette égalité
correspond au transfert maximum d’énergie et serait analogue a I’adaptation d’impédance
dans un systeme électromagnétique.
Le signal en absorption que nous observons est caractérisé par le dip D qui s’écrit :
&,

D) =1— (5)2 — 1 — |r(56)|? ~

TP,
(Tep)” + 09

(3.11)

Le couplage évanescent implique que T = T'(g) = T°e "9, ou T° représente 1'élargisse-

ment apporté par le coupleur au contact et ott k=1 = (\o/27)(N?sin?6 — 1)71/? est la
longueur de décroissance de I'onde évanescente déja introduite au chapitre [I}
Le couplage critique g. est atteint pour un distance de séparation :
1 T°
=—1In < ) , 3.12
gc 2H Pint ( )

et correspondant a T' = P,,. C’est la distance particuliere entre le coupleur et le Fabry-
Perot en anneau pour laquelle 'adaptation d’impédance se réalise. En utilisant cette
expression, nous obtenons le dip a résonance :

D = sech2(/<;(g—gc)) , (3.13)
oul apparait la fonction sécante hyperbolique sech(X) = 1/ch(X) = 2/(e® +e ). Pour
le gap ¢ = gc, les faisceaux réfléchi et émergeant correspondant aux deux termes de
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I’équation ont les mémes amplitudes, mais des phases opposées et interferent des-
tructivement.

Pour un gap g > g¢, c’est-a-dire T' < P, on parlera de régime de sous-couplage. Le
champ excité dans la cavité et le champ émergeant sont alors négligeables et r = r; ~
exp(ion,).

Pour g < g¢, c’est-a-dire T' > P, on est en régime de sur-couplage. Le coupleur laisse
sortir toute 1’énergie du systeme beaucoup plus rapidement que la microcavité seule. Le
coefficient de réflexion de la cavité vaut exp(ig,;) qui ne coincide plus avec ;.

L0 T T T T T
08 9 .
0,6 g _
o Sy
A BX
04 S ]
09 L Sur- sous- )
" |couplage couplage
- e g
0 | | ! | | | | 1

0 01 02 03 04 05 06
Gap relatif (pm)

FI1GURE 3.6 — Dip expérimental en fonction du gap relatif entre un taper et un microtore
(couplage idéal, a I'accord de phase). La cavité posséde un grand-diamétre 2a = 40 pm
et un petit-diameétre 2b = 7 um et est représentée vue de dessus dans I'encart. Grace a
I’équation , on trouve la Iongueur de décroissance k™ = (0,20 & 0,02) um et le gap
critique go ~ 0,2 wm. La ligne en pointillés marque le couplage critique, séparant les
régimes de sur-couplage et de sous-couplage.

Sur la figure [3.6] nous présentons une courbe de couplage expérimentale entre un
microtore de 43 um de diametre et un taper en fonction du gap. Les gaps critiques
mesurés expérimentalement, pour A\, = 775 nm, sont inférieurs a 0,5-1 pm.

Unité de pulsation A partir des grandeurs sans dimension 7', P et ¢, il est utile de
réintroduire les grandeurs spectrales dimensionnées correspondantes. Cette conversion fait
intervenir le FSR de la cavité qui vaut ¢/2rNa en unité de fréquences et donc ¢/Na en
unité de pulsation (en rad.s™'); comme le FSR correspond & une phase augmentée de 27,
la conversion en unité de pulsation s’obtient a l’aide d’une multiplication par ¢/27Na,

soit :
c c

S P et bve=——T. 3.14
2rNa " ¢ e 27N a ( )

Vint -
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La finesse vaut alors 2w/P, ou P représente les pertes sans dimension distribuées sur un
tour. L’additivité des pertes intrinseques et extrinseques, introduites au § permet
d’obtenir la largeur de la résonance du mode de galerie v = FWHM,, = ~,,, + 07c =
Yo F 75729 01t Y2 est 1'élargissement au contact (g = 0).

Champ intracavité La puissance « circulante » prend la forme générale :

PC&V D 5
== o . (3.15)
P, P, 2rNa (W) + Sw?
On exprime la puissance « circulante » pour chaque régime :
J2) (07c/Yine) 2 Fo /T en sous-couplage
o = Fo/2m au couplage critique (3.16)
F,
2 Fo/m en sur-couplage

ou nous utilisons la finesse intrinseque de la cavité F, = 2rFSR/~ ~ ¢/Nay et la finesse
par couplage F. = 2rFSR /07 prenant en compte uniquement la composante induite par
le coupleur. Le point de fonctionnement optimal dans une expérience de couplage en onde
évanescente est obtenu en faisant un compromis entre la largeur et la puissance intracavité.
Expérimentalement, les puissances atteignent quelques GW.cm™? et les temps de stockage
dépassent la microseconde.

3.2.2 Modele de Schiller et Byer

Dans le papier [29], les auteurs caractérisent une cavité en anneau, passive et mono-
lithique. Cette cavité de taille millimétrique comporte quatre faces ou se produisent les
réflexions totales internes. Un prisme de couplage, placé dans le champ proche, sur I'une
des faces réalise 'excitation en onde évanescente de modes fins (~ 3 MHz). Une lentille
simple permet le mode-matching avec les modes TEM,,. Les auteurs étudient de fagon
tres complete les propriétés du couplage et leur évolution en fonction du gap.

Dans ce cas particulier ou le waist est petit devant le rayon de courbure de la face de
couplage (R = 13 um), les formules de la TIR pour la géométrie plane sont utilisables
et permettent une détermination explicite du coefficient 7,,. Pour une onde plane, les
équations de la réflexion totale interne frustrée donnent pour la phase ¢;; = argrs, [31,
page 49] :

sin ¢, sh(2# g) ) (3.17)

w(g) = —2arct
b (9) aretat <cos G2 ch(2K g) — COS Pyg

ol nous retrouvons les phases des coefficients de Fresnel :

1 VNZsin? 4 — 1
sy = —2arctan ( i ) , (3.18)

P cos
No vV N2sin?6 — 1
P, /N2 — N?sin?60)

(o3 = —2arctan ( (3.18b)
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qui correspondent aux phases acquises par 'onde évanescente aux réflexions 2 — 1 et
2 — 3 depuis le milieu 2. La quantité P; vaut NN; en polarisation TE et Nj’1 en TM,
I'indice P étant relatif au prisme de couplage.

Pour un gap ¢ > 1/k suffisamment grand, ces équations donnent la phase ¢; le
comportement asymptotique :

05.(9) = 2kTm — ¢ >~ ¢y + 2exp(—2K g) SIn Py COS Pos (3.19)

qui d’apres correspond au déplacement de la résonance. Enfin, les auteurs présentent
des expressions explicites de la finesse et du dip en fonction de ces parametres.

Cet article démontre pour la premiere fois, théoriquement et expérimentalement, que
le couplage en onde évanescente conduit non seulement a un élargissement mais aussi a un
déplacement de la résonance, dont ’expression est donnée. Notons de plus que — a grand
gap seulement — le déplacement et I’élargissement varient tout deux comme exp(—2k g)
et que leur rapport est donc constant.

C’est un comportement similaire que nous allons étudier expérimentalement et expli-
quer dans ce qui suit. Dans le cas de la sphere ou du tore, la forte courbure de 1’équateur
(quelques pm comparés a quelques mm) ne permet plus de se contenter d’approximations
d’interfaces planes. Le moyen le plus simple pour prendre en compte cette courbure tout
en restaurant une certaine symétrie est de considérer le cas de sphéres concentriques dont
la plus externe représente le milieu extérieur ou le prisme de couplage. Cette étude va
nous permettre de comprendre au sein du coupleur quels sont les parametres pertinents.

3.2.3 Modele « double sphere »

Le traitement exact du probleme du couplage dans la configuration traditionnelle
prisme—sphere est fort compliqué car il nécessite de développer les champs sur les modes
propres de chaque structure, requérant au passage un changement de systeme de coordon-
nées. Par exemple, la « propagation » au champ évanescent entre la surface du prisme et
la surface de la sphere peut étre décrite analytiquement en utilisant la formule qui
permet le développement de I’onde évanescente sur les ondes sphériques a condition d’uti-
liser des harmoniques sphériques vectorielles d’angles complexes, ce qui est relativement
délicat.

Une premiere amélioration par rapport au modele de Schiller et Byer peut cependant
étre obtenue dans la géométrie simplifiée « double-sphere ». Comme son nom l'indique,
elle consiste a considérer une microsphere de rayon a et d’indice N entourée d’une sphere
creuse extérieure concentrique de rayon a+ g et d’indice Np qui représente le milieu semi-
infini du prisme [30]. La géométrie sphérique permet d’utiliser les fonctions de Riccati-
Bessel décrites au paragraphe Les distributions angulaires des ondes réfléchies et
sortantes sont identiques. Dans le cas TE, elle conduit a I’étude d’un probleme scalaire
a l'unique dimension (radiale). Nous allons établir I'expression du déplacement et de
I’élargissement par un développement non perturbatif adapté a cette géométrie. Nous
verrons ensuite comment on peut revenir de fagon approchée a une géométrie plus réaliste.
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FIGURE 3.7 — Représentation des champs dans chaque domaine (1, 2 et 3) avec I'onde
incidente n~ provenant de +o0o. Les dioptres de la cavité et du coupleur (sphere creuse
extérieure d’indice N, ) sont situés enr = a et en r = a+g. Le déplacement de la résonance
est dii a un processus d’interférences en ondes évanescentes analogue a un Fabry-Perot.

Principe du modéle

La diffusion d’une onde incidente dans le milieu 3, d’amplitude 5~ (N k, ), conduit
a une réflexion d’amplitude Rn™*(Np ko 7) et une succession d’ondes diffusées telles que le
champ dans les trois milieux s’écriveﬂ :

E\(r)y=~n (Nkyr)+n"(Nkyr)) (3.20a)
Ey(r) = atp(kor) + Bx (ko 1) (3.20b)
Ey(r)=n"(Npkor) + Rn" (Np ko) . (3.20¢)

Le coefficient v commun pour les fonctions de Riccati-Bessel de 3° espece dans (3.20al)
assure la régularité en zéro, car n~ +n* = 21. Dans nous avons choisi les fonctions
¥ et x (plutdt que n™) car elles ont le contenu physique des ondes évanescentes (cf figure
; leurs coefficients a et 5 de la bille ont été explicités dans 1’équation . Dans

5. C’est la formulation « & la Fresnel » du probléme de la réflexion totale interne ou de 'effet tunnel
en mécanique quantique.



3.2. MODELES THEORIQUES DU COUPLAGE 89

le milieu semi-infini extérieur 3, il est logique d’utiliser des ondes entrantes et sortantes
du domaine 3. La surface de référence est placée arbitrairement sur l'interface r = a, ce
qui simplifie 'acceés aux parametres intrinseques de la sphere. En utilisant le principe de
superposition, on écrit les équations de raccordement au point z = kya :

BX(x) = 7’21041#(56) + t12777+(N5L')>
m (Nz) = tya(r) + 7"12’777+<Nx)7 (3.21)

Y

ce qui permet de faire apparaitre le coefficient de réflexion Ry de 'onde évanescente sur

la sphere :

_ Bx() . it /0

= = T + f .
a () L—runt/n

Ce coeflicient caractérise la bille en champ proche en ’absence de coupleur. Apres avoir

Rs (3.22)

parcouru une distance g entre les deux interfaces, 'amplitude et la phase du champ ont
varié d'un facteur :

Bx(kolatg)) _ Bxlkoa) x(ko(a+g)) (koa)
a)(ko(a+g)) arp(kya) X(koa)  Y(ko(a + g))
Rs €

=TRse on e~e 2. (3.23)

De la méme facon, on écrit les équations de raccordement au point a + g :

{ aY(x +kog) = 1 Bx(®+kog) + twn (Nex+ Npkg), (3.24)
Rn+(NP T+ Npkog) = tosBx(v+kog) + 732n” (Npx+ Npokog) ,
et on obtient le coefficient de réflexion R global :
fosts Re € ) s
R = — | = 3.25
<T32+1—r2372s8 o (3:25)

oll 745 est le coefficient de réflexion de 'onde évanescente sur le coupleur. Le rapport i, /n;
ott I'indice P indique que les fonctions n* sont évaluées en Ny z+ Ny k,g, est un coefficient
de phase arbitraireﬂ Dans ce modele, on obtient un dénominateur en 1 — r,; Rq e, qui,
de facon analogue a celui de , exprime la sommation des aller-retour de 'onde
évanescente dans le gap. Ce dernier se comporte donc de fagon analogue a un Fabry-Perot
mais en ondes évanescentes.

Déplacement et élargissement

A la différence du Fabry-Perot usuel, ou le déphasage résulte de la propagation, 'onde
évanescente a ici une phase constante, qui est due aux coefficients de réflexion Ry et
T3 Le coefficient de réflexion en onde évanescente Rg, évoqué au chapitre [T} est défini &
I’équation ([3.22) ci-dessus comme le rapport Sx.(x)/at,(x) o z est la variable réduite.
Toutefois, il est nécessaire a ce stade d’inclure dans cette description l'effet de toutes les

6. Ce rapport vient du fait que l'origine des phases est prise au centre de sphere. Il pourra étre pris égal
a 1 sans restreindre la généralité (il est analogue au terme ¢'?13 dans I'équation 1} pour le Fabry-Perot
en anneau).
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pertes intrinseques de la sphére, et non seulement les pertes par diffraction, dont nous
avons montré au § [1.6] que leur contribution est négligeable.

La prise en compte d’un indice complexe N dans les équations de Maxwell ne mo-
difie pas la structure des solutions exposées au § [I.4.1] et se traduit simplement par un
déplacement du pole du coefficient de diffusion de Bohren et Huffman a?, qui s’éloigne
de l'axe réel. Plus précisément, la partie réelle du pole yp = 3,/ est augmentée de
ya ~ xSm(N)/Re(N) [32]. Il en résulte que le coefficient recherché s’écrit :

Xe() Yo /2

Rs = Yo(r) (W —wo) +17a/2

(3.26)

Nous admettons, a titre phénoménologique, que les autres sources de pertes distri-
buées ont un effet similaire, résultant en une largeur intrinseque totale ~,,,. En utilisant
I’'approximation WKB pour les fonctions de Riccati dans le domaine sous—critiquem et
I'expression de vy, de la référence [32], on obtient 1’expression générale :

e/2

Ry =— , 3.27
’ (W - Wo) + i7int/2 ( )

ou Vg =~ ¢/av N2 — 1 est un ordre de grandeur — dans ce modele — de ’élargissement pour
g = 0 (en unité de pulsation).
En reportant dans 1’équation ({3.25)), il vient :

togten Y0 /2 €729

R=ry—
T3z (W — W) + 1Y /2 4 125 72/2 €269

(3.28)

tostsn 722 7219
(w — wo + Re[raa] 78/2 €7259) + (e + Smfryg] 7¢ 0259 /2

=Ty — (3.29)

On observe donc un déplacement du pole de R dans le plan complexe, d'une quantité
réelle dwe qui est le déplacement de la résonance (shift), et d’'une quantité dvy./2 qui est
la moitié de I’élargissement, tels que :

Swe = — Relrys] 72/2 e 9 shift, (3.30a)
57 = 2 Smry,] 72/2 e 29 broadening. (3.30b)

On observe que la dépendance de ces deux effets vis a vis du gap ¢ est donnée par
la méme exponentielle. C’est cela qui permet de définir leur rapport « déplacement sur
élargissement » (Shift over Broadening Ratio, alias SBR), qui ne dépend que de la phase
0,5 du coefficient de réflexion 7r,; :

dwe 1 Relry
Ve 2 Sm|r,]

SBR =

1
= constante = —;:otgcﬁ23 . (3.31)

Il est & noter que ce rapport est aussi indépendant de la valeur précise du parametre .

7. Pour £3> 1 et o < £ — 03 xo(x) /the(z) = —xe(x)? = —typ(z) "2
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Adaptation a la géométrie plan—spheéere

Dans ce modele double-sphere, le coefficient de réflexion des ondes évanescentes r,,
joue donc un rdle décisif. On montre aisément que ce coefficient s’écrit en fonction des
dérivées logarithmiques des fonctions de Riccati-Bessel, et pour la polarisation TE on a :
_Xx ="/

X/x + 0/

étant sous-entendu que ces fonctions d’ordre ¢ sont évaluées au point x; = k,(a + g) pour

7923 (332)

les fonction y et Y/, et au point xo = Npky(a + g) pour les fonctions n~ et '~. Dans le
régime qui nous intéresse, comme g < a on a 1 &~ kya = x et 19 = Npx ou x est le
parametre de taille de la sphére. Comme z < ¢ < Np x (ici < signifie que 'écart est
notablement supérieur a ¢/ %) on doit considérer les formes asymptotiques suivantes des
fonctions de Riccati-Bessel :

Xe(r) =~ exp(—xr) donc X/x =-k= —\/@)27—1 ko , (3.33a)
n; (r) = exp(—ikr) donc /0T =—ik = —iy/ N2 — (ﬁ)Q ko . (3.33b)

On peut en outre reconnaitre dans ¢/x I'indice effectif du mode considéré, qui a la limite
de 'optique géométrique s’écrit :
l
N = — = Nsin(i) = Npsin(ip) , (3.34)
x
ou ¢ et 7, sont les angles d’incidence respectivement dans la sphere et dans le prisme.
On constate ainsi que le coefficient de Fresnel des ondes sphérique r,; s’écrit formelle-
ment : " ”
—k) — (—i Kk —1
T3 = ( ) ( ” ) = r (335)
(—k) + (—ik) k+ik
qui a exactement la méme structure que celui des ondes planes, et prend pratiquement

la méme valeur numérique des que 1’on considere un mode d’ordre radial n ~ 1, et des
spheres de faible courbure ¢ 2 50 ('écart relatif est de l'ordre de 2% pour n = 2 et
¢="10).

Dans le modele double sphere, le champ évanescent réfléchi par toute la coquille sur-
estime bien siir I'effet réel pour un prisme de couplage. Le champ ne revient en fait que
sur la faible portion de la périphérie qui est en vis a vis du prisme et méme dans cette
région, il faut tenir compte de ce que le champ n’est pas constant, mais varie en raison
de la différence de courbure entre la sphere et le prisme. En prenant des coordonnées y
et z dans le plan du prisme, et z perpendiculaire, telles que y soit tangentiel a 1’équateur
de la sphere et z parallele a son axe de révolution, nous voyons que le gap peut s’écrire :

2 | L2
g(y,z):\/a2+y2+z2—a%y2+z , (3.36)

a

ou l'origine du gap est prise sur 'interface r = a, c¢’est-a-dire pour y = z = 0. Il s’ensuit
que la « zone de couplage » est limitée par une pupille de transmission gaussienne :

2, .2 1/2 1/2
T(y,z) = e 29W3) — exp <_y —:Z ) ol w= (a) NI—)\OZVCL)\ )
w K 2m
(3.37)
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Comme attendu pour une zone de champ prochelﬂ Comme il est montré dans la these de
F. Treussart [30], cet effet est pris en compte en considérant que le module du coefficient
de retour r,, est réduit par ce défaut de recouvrement, dans un rapport de l'ordre de
w/(2ma) ~ 272 /2. 1l en résulte que le coefficient 49 introduit dans I’équation est
diminué d’autant, ce qui conduit a des élargissements (ou déplacements) au contact de
I'ordre de 10 & 100 GHz, en accord qualitatif avec les observations expérimentales, mémes
si de tels élargissements sont difficiles a mesurer en raison du fort sur-couplage qui en
résulte.

En définitive, I'adaptation de la géométrie double-sphere a la géométrie du couplage
par prisme ne pose pas de probleme particulier. L’effet principal consiste dans la réduction
de la zone de couplage et la diminution du parametre 7. Comme le SBR n’en dépend
pas, et que le coefficient r,; est aussi bien donné en ondes sphériques qu’en ondes planes,
les résultats de 1’équation restent valables pour ce schéma de couplage.

Forme explicite du SBR : En utilisant la forme (3.35)) du coefficient r,,, les expres-
sions (3.33)) on peut écrire :

Kk — ik Kk —ik)? K2 — k) —2ikk k% — K2
kR (R L o -

a3 =

Ck+ik K2R K2 + k2
et avec l'identification de l'indice effectif (3.34]) :

1 (Ng _ Nzﬂ) _ (Nlef _ 1) )

=S JNZ— Nz N2 -1

(3.39)

On obtiendrait de méme, en utilisant le coefficient de Fresnel adapté :

2 AT2N _ N2(N2
SBRTM — 1 (NP Neﬂ) NP(Neﬁ’ 1) ) (340)
4 N2/N2—NZ /N2 -1

Ces expressions ont été introduites pour la premiére fois dans notre groupe [30] et ont
été vérifiés de fagon extensive dans la these de S. Steiner [33]. Il a utilisé un prisme de SF11
(Np = 1,76) pour lequel r,, est essentiellement imaginaire pour les modes n = 1 de spheres
de 100 pm. Cela réduit le SBR de ces modes & moins de 1% et permet leur identification
non ambigué, de fagon tres simple et tres rapide. Il a aussi utilisé des échantillons de GaAs
dans lesquels l'indice de réfraction et ’absorption dépendent fortement de la longueur
d’onde [34]. Des expériences a 780 nm et & 1083 nm ont permis de vérifier que cette loi
restait valable lorsque /Ny comporte une partie imaginaire importante.

8. L’extension de la zone de couplage, rendant compte de la géométrie de ’'onde évanescente, s’écrit :

™ T
A=—-ww, ~ —

5 - A\ (3.38)

ol w, = adf ~ VEX/N est I'étendue dans la direction polaire (cf § [1.4.5). L’application numérique pour
Ao=780 nm donne A = 13 um? pour le mode fondamental d’une microsphére de 140 um de diamétre. De
méme, cette aire vaut respectivement 3,7 et 1,8 um? pour des diamétres de 40 et 20 pm.
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3.3 SBR de cavités excitées par taper

3.3.1 Résultats expérimentaux
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F1GURE 3.8 — Déplacement et élargissement en fonction du gap pour les modes de galerie
fondamentaux TE d’une microsphére de 18 pm de diamétre (A, = 776,659 nm) et d’un
microtore de 43 um de diamétre (A, = 768,939 nm). Les déplacements sur élargissements
SBR valent respectivement —2,8 et —9,2. Dans I'encart, la succession de spectres pour
différents gaps g a permis d’obtenir la courbe pour le mode de galerie de la sphére. En
trait plein, les fits exponentiels globaux.

Ce parametre, caractérisant le couplage d’une cavité avec un coupleur a onde évanes-
cente, est déterminé par le profil d’indice et par la distribution modale du champ. Le
SBR est une grandeur «locale », car on le mesure en balayant la fréquence d'un laser au
voisinage d’une résonance en variant le gap.

Sur la figure [3.8] nous présentons les résultats typiques d’une expérience de couplage
entre une microsphére et un taper, ainsi qu’avec un microtore. Des déplacements et élar-
gissements des résonances varient comme attendus exponentiellement avec le gap. Nous
déduisons un SBR en faisant le rapport des ordonnées a l'origine des fits exponentiels (cf
figure et un SBR de la régression linéaire du déplacement en fonction de ’élargisse-
ment (cf figure . La différence des deux mesures sera proportionnelle a l'incertitude.
Les expériences réalisées sur la sphere de 18 um sont a mettre en correspondance avec les
spectres de la figure Ces premieres mesures montrent que les déplacements peuvent
étre vers les hautes comme vers les basses fréquences.

Dans la limite des coupleurs a forte courbure dans la direction méridienne, il existe
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FIGURE 3.9 — Déplacement dw. en fonction de I'élargissement dy. = v — 7V, €t de la
largeur v pour différents gaps. Les modes de galerie correspondent a la sphére de 18 pum de
diamétre présentée sur la figure[3.8 Avec un diameétre de taper fixe de 0,50 pm, les modes
de galerie TE correspondent a des couples (dwe, 07¢) en dehors des zones hachurées. En
trait plein, la pente de la droite de régression donne le SBR = —0,40 du mode d’ordres
n=2etq=0a\ ~ 773,108 nm.

toujours une équation exprimant les conditions de rebouclage dans la cavité prenant en
compte le coefficient de réflexion d’une onde évanescente sur le coupleur. Il est utile de
préciser que le déplacement de la résonance induit par le taper est beaucoup plus petit
lorsque le coupleur est positionné face a un nceud du champ comparé a un positionnement
en face d'un ventre du champ.

Sur le spectre de la figure ci-dessous, pour lequel ¢ ~ 100, il est clair que le
champ évanescent du taper excite de fagon optimale les modes d’ordre polaire ¢ = (¢ —
|m|) faibles, mais que le couplage est moins bon pour les modes d’ordre supérieur. Nous
obtenons en routine des couplages au mode de galerie dépassant 98%, limités par le
réglage des polariseurs, pour les différents ordres radiaux et les premiers ordres angulaires.
Ce dernier point est déterminant en ce qui concerne l'usage de ces coupleurs pour les
télécommunications et la nanophotonique.
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3.3.2 Déplacements dans ’approche des modes couplés

La théorie des modes couplés de deux guides d’onde est une approche théorique bien
connue, basée sur deux équations différentielles couplées [35H37]. Dans I'analyse présentée
ci-dessous, nous adoptons la théorie des modes couplés pour décrire les déplacements et
les élargissements. Nous 'avons ensuite appliquée a des guides d’onde Slab (cf partie
pour lesquels on a une onde progressive dans la direction longitudinale et une onde
stationnaire dans la direction tangentielle, et peut étre aisément étendue aux modes de
la sphere. Cette approche consiste a étudier le recouvrement de 1’onde évanescente et du
champ modal normalisé sur « coeur » de ce dernier.

Les champs dans deux guides se recouvrent conduisant a I’établissement de deux équa-
tions différentielles coupléesﬂ. Le champ dans le taper se propage a une vitesse différente
de celle dans la sphere, ce qui va correspondre au coefficient de réflexion r;,. Le coef-
ficient de réflexion effectif pour 'onde évanescente acquiert une phase via la différence
de constante de propagation et la longueur finie de la zone de couplage. Pour obtenir le
déplacement de la fréquence de résonance du mode de galerie, le taper devra « brancher »
puis « débrancher » le signal (sinon 7, est réel) en faisant I’hypotheése que cette transfor-
mation est adiabatique. Nous ferons I’hypotheése que la courbure est faible et que le gap
reste bien supérieur a la longueur de décroissance de 'onde évanescente.

Modes couplés de deux structures

On considere deux milieux de constantes diélectriques relatives €; et €, dont les modes
individuels sont bien connus. Ils sont séparés par un milieu « extérieur » tel que €, < €1, €.
Le systeme global, formé par les trois milieux, est caractérisé par :

e=€r)=en+x1+x2, (3.41)

ol Y1 et xo représentent les susceptibilités linéaires des deux guides supposés linéaires
homogenes isotropes avec € = 1 + y(@ = N2.

La constante diélectrique relative ¢; = €, + x1 dans le milieu 1 donne lieu a 'existence
de modes (3, e;(z,y)) tels que (A, + ek? — 57) e; = 0. Les modes du guide 1 vérifient la
relation d’orthonormalisation :

(Jli) = //e;'ei dzdy = ;5 ,

ou 'intégration se fait sur tout '’espace et d;; est le symbole de Kronecker. Ce produit sca-
laire représente 'intégrale de recouvrement entre les distributions transverses du champ.
De la méme facon, €5 = ¢, + x2 dans le milieu 2 donne lieu a 'existence de modes
(Bas €a(z,)) tels que (A + k2 — B2) eq = 0, vérifiant (a|3) = Sup-

Nous étudions la propagation du champ dans le profil formé de la juxtaposition
des deux guides. La principale hypothese de la théorie des modes couplés est que le champ
peut étre décomposé sur les modes e; et e, qui sont quasiment orthogonaux mutuellement.

9. La situation est analogue a 1’étude de 1’évolution d’un spin 1/2 dans un champ variable dans un
régime nécessairement adiabatique.
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Tant que les guides restent arbitrairement loin I'un de l'autre, le champ comprend une
composante localisée dans le guide 1 (se décomposant sur la base des indices latins)
et d'une composante localisée dans le guide 2 (indices grecs). Supposant une pulsation
d’excitation w,, 'amplitude complexe du champ s’exprime :

E(r,t) =) c(2)ei(zy) e+ do(2)eq(z,y) e . (3.42)
i a
Si le couplage est enclenché a une position z = 0, nous pouvons supposer que les coeffi-
cients de couplage ¢; et d, sont des fonctions de z décrivant I’échange d’énergie entre les
modes.

Dans ce cadre, le champ satisfait a 1’équation de Helmholtz avec la constante diélec-
trique relative totale e(r) de I’équation ({3.41]) et on obtient :

82
<AL+822>E+(em+X1+X2)k‘§E:0. (3.43)

= Z{(a‘; +2iBi¢;) €5 + (AL — 57) ei} e Z{(d; +2iBody) € + (AL — 2) ea} ol

7

+ kg(ﬁm + X1+ X2) (Z cie; e + Z dp€q eiﬂaz> =0,
(3.44)

En utilisant les équations de Helmholtz vérifiées par les modes, on simplifie :

37 (é + 2i8i60) €77 £ 3 (dy + 2iBadn) €q

HR (X e + 1Y duea ™) =0,

(2

(3.45)

En projetant sur les modes (j| et (3], on obtient pour tout i et tout « :

(¢ + 2iB;¢;) €% + 3 (jla) (da + 2iBada) €7 = — k23 cilji|xali) €

)

— k3D (ilxalay e
| i I . . 3.46
Z <B|l> (CI + 216202) elﬂiz + (dﬁ + 2155d5) e‘BﬁZ = — kg ch<6|x2|l> elﬂiz ( )

K3 K3

=k > (Blxala) e

«

Dans les membres de droite, nous reconnaissons les termes de couplage de chaque mode
avec tous les autres. En sommant sur 1’étendue de la zone de couplage A (cf § , ils
prennent la forme :

(JIx2li) = //A X2 le‘ - e; dedy
(Uhala) = // X1 €} - eq dady
. A (3.47)
(Blxali) = /AXQ e; - e drdy
(Blxila) = R e} - eq dzdy .
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X

F1GURE 3.10 — Représentation des champs dans I’approche des modes couplés. Le dioptre
est courbé suivant z pour permettre le branchement puis le débranchement du couplage.
En traits pleins, les champs qui contribuent une polarisation induite, et en pointillé la
partie évanescente des ondes guidées.

L’interprétation physique de ces équations est claire ; le terme x5 €; = (N2—1) e; représente
la polarisation induite par le champ du mode e;, dans le guide 2; cette polarisation agit
comme un terme source responsable de 1’évolution des champs dans les deux guides. Les
éléments de matrice (j|x2|?) et (B|x2|i) représentent les poids des champs rayonnés dans
tous les modes. En général, (j|xo|i) est le plus faible, car il implique le produit de deux
fonctions localisées dans le guide 1 par une susceptibilité qui n’est non-nulle que dans
lautre guide. Comme premiere approximation, on peut faire 'hypothese que les modes
sont orthogonaux en puissance transportée, tel que :

// o eqdrdy—0 ot // lep|? dzdy = 1 W | (3.48)
A 2pupw JJA
signifiant que les coefficients de couplage ¢; et d,, ont la dimension de m.W~/2.
Le systeme (3.46) peut étre rééerit sous forme matricielle :
(Cj + 21B]cj) eiﬁjz Cj eiﬁjz
S : =k B : : (3.49)

(dg + QIBBdg) eiﬁﬁz dﬂ ei'BBZ
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ou

{7le) (dxzld) (Blxli)
S = et B= . (3.50)

(alj) (lxala) (Blx1]ev)
0 1

La matrice S est hermitique et réelle, car ses éléments vérifient (a|j) = (jla)* = (B]i).
En revanche, la matrice B n’est ni hermitique ni symétrique. B est réelle, si et seulement
si, x1 et xo sont réelles. Les termes (j|x2|i) et (6|x1|a) o exp(—2kg) de la matrice B
correspondent a une modification de la condition de résonance. Les termes (j|yi|a) et
(Blxali) ox exp(—kg) «ressemblent » a des pertes par couplage (ici la longueur d’inter-
action est infinie!). Nous multiplions 1’équation par l'inverse de la matrice S et
cherchons les solutions dans la base des états propres du systeme global, constitué par les
trois milieux. La résolution du systéme conduit au calcul de la matrice M définie par :

M=-kS" B, (3.51)

ou k, est la norme du vecteur d’onde dans le vide.

Enfin, de ces équations nous pouvons déduire les coefficients de couplages. Il faut néan-
moins introduire une courbure pour rendre compte de la géométrie de I’onde évanescente
et pour permettre a l'interaction de se brancher et de se débrancher.

Cas de deux modes : Dans la configuration expérimentale qui nous intéresse, le taper
étant monomode, le couplage est réalisé uniquement entre deux modes de constantes de
propagation assez proches. Dans la limite ot le taper est tres légerement multimode dans
la zone de couplage (soit un produit vecteur d’onde-rayon k,p = 2,30), les déplacements
et les élargissements seront affectés en proportion. Dans la « limite adiabatique » ot ¢; ~ 1
et ¢; < 1 on garde uniquement les modes qui réalisent ’accord de phase. Pour un taper
non-adiabatique, il faut étre en phase avec le mode HE,, afin de limiter les effets parasitant
la mesure du SBR, comme par exemple 1’« effet dispersif » traité plus loin dans cette these
(cf §[B-5.2). En considérant deux guides slab monomodes, c’est-a-dire i — 1 et o — 2, on
obtient :

( 1 (12) ) ( (¢ + 2ipicr) ) _ g2 ( (Uxz2l1)  (2[x2[1) ) ( c1 €1 )
21 1 (do +2ifadp) ™ ) 7\ (1paf2) (2hal2) )\ dee®* )

(3.52)
A titre purement informatif, on donne l’expression de la matrice M non-triviale. En
utilisant S = (S,,) = (1|2) = (Su)" et B;; = (By;) = (i|xi|j), 'inversion donne :

M =

— k2 (BH—5312 BQI—SBQQ> (3.53)

1—|S|2 \ Big —S"Bi1 By — 58" By

En effet, Pexpression (3.53) ne permet pas d’obtenir directement le SBR mais seule-
ment le déphasage induit par le couplage pour un gap donné. De plus, la diffusion d’une
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FIGURE 3.11 — Déplacement en fonction de I'élargissement pour différents gaps, calcu-
lés dans I'approche des modes couplés. Les quatre graphiques correspondent a différents

guides slab et différents ordres. La pente de la droite de régression linéaire est égale au
SBR = dwc/07c-
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onde évanescente, pour une longueur d’interaction infinie, conduit a un coefficient de ré-
flexion réel. En effet, plus la longueur d’interaction est grande et plus le terme de phase
exp(i(f1 — B2)z) tourne vite, et impose d’étre a 'accord de phase. Quand on fait tendre
cette limite a l'infini, le SBR tend naturellement a s’annuler. J’obtiens donc le SBR en
faisant varier le gap sur la longueur d’interaction. La courbure de la microcavité, dans la
direction z (cf Figure , est parabolique et le gap au premier ordre s’exprime :

Z2

g('Z) = Go + % , (354)

ol a est le rayon de courbure de la cavité et g, un gap arbitraire.

Apres avoir calculé les différents recouvrements dans cette configuration pour les diffé-
rents gaps, nous effectuons le calcul paramétrique des quatre éléments de matrices (M).
Puis, pour différents gap, nous résolvons numériquement le systéme avec Mathema-
tica, et trouvons les coefficients de couplage c; et dy qui satisfont 1’équation différentielle.
Enfin, en écrivant le déplacement et 1’élargissement en unité de FSR, il vient :

c
S — ¢ hift .
“e = on( ke il (3:05)
o C 2 .
Ve = 727?(62//%) - |do| broadening. (3.55b)

Sur la figure [3.11], des calculs numériques sont présentés pour deux modes fondamentaux
(n, = n, = 1) et pour un mode d’ordre supérieur (n, = 5), de guides slab de silice, pour
Ao = 775 nm. Nous verrons par la suite que ’approche des modes couplés donne un bon
accord avec les résultats expérimentaux. Cependant, le calcul pour un guide slab donne
des SBR négatifs, ce qui n’est pas attendu pour les modes de galerie profond. L’approche
des modes couplés décrit formellement la physique qui nous intéresse, pour des gaps pas
trop petits, et a partir du moment ot ’on sait écrire les champs dans les profils d’indices
concerneés.

3.4 Montage expérimental

Dans cette section, nous décrivons en détail le montage expérimental utilisé pour la
caractérisation des microcavités. Comme indiqué dans la section précédente, la détermi-
nation des modes mis en jeu repose sur I’étude du SBR, mais la validation de cette théorie
met en jeu une analyse de la structure du spectre a grande échelle. Nous insisterons donc
sur deux outils de mesure spectrale : le Fabry-Perot de référence qui sert d’étalon pour
les mesures locales a 1'échelle du MHz (résolution ~ 10 MHz, FSR ~ 300 MHz) et le
lambdametre pour les mesures a ’échelle du THz (résolution 50 MHz).

3.4.1 Description

Comme démontré dans le modele du Fabry-Perot en anneau les modes de galerie
dans une microcavité donnent une courbe analogue a la courbe d’Airy en réflexion, ou
chaque mise a résonance avec un mode de galerie donne lieu a un dip lorentzien.
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FIGURE 3.12 — Schéma du montage expérimental pour la caractérisation des microcavi-
tés pour des longueurs d’onde allant de 405 a 1083 nm. Une diode laser accordable est
utilisée pour la spectroscopie des modes de galerie. Pour cela la microcavité est déplacée
relativement au taper. Les divers signaux sont enregistrés par des photodiodes au silicium.
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Il existe de nombreuses méthodes pour observer les modes de galerie. Par exemple,
il m’est arrivé d’utiliser une source large bande, comme le signal de fluorescence dune
diode laser sous le seuil, injectée dans un taper pour enregistrer le spectre. Cette méthode
permet d’obtenir un spectre d'une dizaine de nanometres de large en quelques secondes
seulement, mais elle est limitée par la résolution du spectrometre. Par ailleurs, la diode
laser peut étre balayée rapidement sur plusieurs nanometres mais les mesures présentent
toujours un peu de bruit et nécessitent une synchronisation de 'acquisition. Le réseau
de 1200 traits/mm offre une résolution de 1 GHz (6A = 2 pm pour A\, = 775 nm) et
donc un facteur de qualité < 10°. La spectroscopie & 'aide d’un laser accordable, dont
la raie d’émission fait le megahertz (cf annexe [C)), est une méthode vraiment appropriée.
En effet, le facteur de qualité maximum résolu dépend de la source et ’accordabilité des
lasers permet de couvrir plusieurs FSR.

La figure présente le schéma du montage expérimental que j’ai réalisé pour faire
la spectroscopie des modes de galerie. Les sources lasers utilisées sont une diode laser
en cavité étendue (en anglais, ECLD pour Extended cavity diode laser) ou un laser DBR
(pour « Distributed Bragg reflector ») du type Yokogawa & 772 nm ou une SDL a 1 083 nm.
Le balayage de la diode laser pour l'excitation des modes de galerie est obtenu a I’aide
d’un synthétiseur de basse fréquence qui module le courant, la température ou le miroir
de sortie, selon le laser utilisé (cf annexe [C)). J’ai notamment utilisé une ECDL (modele
Velocity, New Focus), en configuration Littman—Metcalf, qui permet un balayage continu
sans saut de mode sur plus de 15 nm autour de 775 nm. Le spectre des modes de galerie
est observé, a la sortie du taper, sur une fenétre de balayage de 60 GHz au maximum.
Une interface GPIB avec 'ordinateur permet de changer la longueur d’onde d’émission.
Une lame demi-onde précede Uentrée dans la fibre pour la sélection des modes TE/TM
de la cavité. Une lame demi-onde précede le cube séparateur de polarisation pour ajuster
la puissance envoyée dans les différentes voies (montage dit « robinet »).

Une petite fraction de la lumiere est envoyée dans un Fabry-Perot d’'une longueur de
L = 0,30 m pour produire une référence de fréquence avec une résolution de quelques
mégahertz. Une calibration est réalisée grace a un synthétiseur a 40 MHz : nous mesurons
ainsi une finesse de 60 et un intervalle spectral libre ¢/4L = 300 MHz. On utilise des
Fabry-Perot dont le corps en acier inoxydable est fabriqué par 'atelier de mécanique du
LKB. La dérive thermique observée sur un tel Fabry-Perot est au maximum de 'ordre de
0,5 GHz.h™!, dépendant des réglages des radiateurs et des climatiseurs de la piece. Cette
dérive est mesurée en comparant les déplacements en fréquence des pics du Fabry-Perot
avec une des raies hyperfines du Rubidium *Rb dans un montage en absorption saturée
(non présenté sur le schéma m pour des raisons de clarté). Ce dispositif de mesure était
dans une boite d’altuglass pour éviter les fluctuations a plus courte échelle de temps.
A laide d’une thermistance, nous mesurons les coefficients thermo-optiques typiques de
(=8 £ 0,3) GHzK ™! et de (1,5 + 0,3) GHz.K™' pour le Fabry-Perot et la diode laser
Yokogawa respectivement. Pour la longueur d’onde dans le vide A, = 780 nm, le coefficient
thermo-optique dans la silice pour un mode de galerie vaut typiquement —3 GHz. K™! (cf
§. Ayant réduit la dérive thermique sur les temps courts, la référence de fréquence
est finalement limitée par la gigue (jitter en anglais) du laser Velocity qui est de 'ordre
de 15 MHz. Sur l'oscilloscope digital (Tektronixs TDS series 3), le signal du Fabry-Perot
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sert de «regle de fréquence » pour le signal transmis par le taper pour des balayages
allant de quelques dizaines de megahertz a quelques dizaines de gigahertz. Les signaux
sont enregistrés sur 'ordinateur grace a l'interface GPIB de l'oscilloscope, ou bien a 'aide
de convertisseurs analogiques-numériques (National Instrument PCI6025). J'ai développé
une procédure d’acquisition rapide des spectres en transmission associée a I'automatisation
du déplacement de la cavité.

Afin d’avoir une référence de fréquence a toutes les longueurs d’onde, nous utilisons un
lambdametre fabriqué au LKB possédant une résolution de 50 MHz (0,1 pm a 780 nm).
Le signal d’interférence du laser a caractériser est comparé au signal d’interférence d’un
laser Hélium-Néon stabilisé en température parcourant en sens contraire le méme chemin
optique. Un double coin de cube mobile permet de comparer les signaux de battement,
car il fait défiler les franges d’égale épaisseur aux deux longueurs d’onde. Ce lambdametre
donne donc acces a la position absolue des résonances. Lorsqu’il faut mesurer plusieurs
fréquences de résonance, la précision sera essentiellement limitée par la stabilité en tempé-
rature de la cavité et sera donc proportionnelle au temps qu’il faut allouer aux différents
enregistrements (typiquement 45 minutes pour 15 résonances déja repérées au préalable).

Objectif de
microscope

Prisme de renvoi

Support de fibre Support de microsphére

Support de taper Goniometres

Thermostat de cuivre

Nanocube Platine de translation

FI1GURE 3.13 — Image du montage expérimental, avec la définition des axes x, y et z et
des angles de rotation « et 3. En haut a droite, I'image de la microsphére et du taper au
couplage.

Montage de la microcavité couplée au taper L’expérience de couplage d'une mi-
crocavité et d’un taper est présentée sur la figure [3.13] La fibre effilée, produite par la
méthode décrite au § [3.1.3] est placée avec son support sur un ensemble qui peut étre
déplacé dans les trois directions de I’espace sur plusieurs centimetres. Puis la microsphere,
dont la fabrication est détaillée au[2.4.2] est montée avec son support sur les deux gonio-
metres et sur un module piézoélectrique trois-axes, un Nanocube™ de la société Physics
Instruments. Le Nanocube™ permet le réglage fin du positionnement dans les trois di-
rections de ’espace. Le controle du positionnement relatif des éléments est réalisé par la
visualisation a travers un microscope doté d’un objectif 10x ou 50x a grande distance
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de travail. Un prisme de renvoi avec un apex de 90° permet d’alterner entre la vue de
dessus et la vue de c6té par simple décalage du microscope (monté sur des platines micro-
métriques). Par ailleurs, les angles « et 5 des deux goniometres permettent d’optimiser
les conditions de couplage avec le taper. Ce montage de couplage est placé dans une
boite d’expérience fermée et régulierement nettoyée a éthanol absolu pour prévenir une
éventuelle contamination par des poussieres et par ’eau atmosphérique. Les cavités et
les tapers se dégradent typiquement apres une journée; la transmission du taper accuse
des pertes périodiques a chaque nouvelle poussiére qui se dépose et varient typiquement
comme l'inverse du diametre. Dans un environnement de laboratoire (sans isolement par
un gaz inerte), en moyenne la transmission chute brutalement de ~ 1,3 dB (30%) toute les
dix heures. Ces pertes dues aux poussieres déposées sont d’autant plus rares et d’autant
plus dommageables que le temps augmente, et statistiquement le temps de « demi-vie »
des tapers est d’environ dix heures dans ces conditions.

3.4.2 Spectres expérimentaux des modes de galerie

Grace a la technique améliorée décrite au chapitre 2, il est possible de réaliser de tres
petites spheres, correspondant a un parametre de taille x < k,a ~ 100 ou a est le rayon.
De telles spheres contiennent beaucoup moins de modes de galerie que les spheres de 50
a 100 um utilisées dans les travaux de mes prédécesseurs. Indépendamment de l'effet du
rayon, 'augmentation de ellipticité réduit également la densité locale de modes.

Dans ces conditions, il sera possible d’identifier les modes par comparaison au spectre
théorique de la théorie de Mie en jouant sur la non-périodicité du spectre qui est d’autant
plus marquée que la sphere est petite. Notons que, de facon plus drastique encore, la
densité modale des microtores est réduite comparée a celle dans les billes (grace a la
suppression des modes de ¢ = (¢ — |m|) élevé) et dépend fortement du rapport d’aspect
[38,39]. plus spécifiquement, le petit diametre joue un role important dans le filtrage des
modes (cf §[3.5.2)).

Nous présentons sur la figure des spectres obtenus sur la microsphere allongée
de diametre équatorial 18 wm et d’ellipticité 5%, dont I'image au MEB a été présentée
sur la figure (a) au chapitre 1. Ces spectres couvrant une large bande de fréquence
sont obtenus en combinant un balayage rapide et un balayage lent du laser Velocity.
Un balayage fin est obtenu en appliquant sur l'actionneur piézoélectrique une rampe
triangulaire de 2 V d’amplitude a une fréquence de 5 Hz, correspondant a une fenétre
de balayage de 21,5 GHz et le signal de transmission correspondant est enregistré sur
I'oscilloscope. En méme temps, on utilise le moteur du laser pour effectuer un balayage
lent de la fréquence centrale et le spectre global est reconstitué en joignant les spectres
locaux convenablement décalés. Le balayage rapide de la résonance permet d’observer
avec le maximum de détail les caractéristiques fines telles que les facteurs de qualité
intrinseques et limités par le couplage [40].

Les deux spectres de la figure [3.14], ont été obtenus en polarisation TE et en sous-
couplage, pour deux diametres de taper différentsm. La comparaison de ces deux spectres
montre que les modes d’ordre radial élevé, c’est a dire les modes dont le FSR est le plus

10. 1l s’agit en fait du méme taper, mais utilisé a des positions y différentes.



3.4. MONTAGE EXPERIMENTAL 105

(a) S un
]_00 T " 1 T r"‘ {Tw M " ‘l [v w{ v
| >

—~ 80 r FSRTI:2:3843 GHZ 1

N—

= 60 L <€ > i

S FSR,_, = 3 756 GHz

0

—

5 407 mr

n

CGG q =012,

—

= 20+ 2p ~ Lilpm a
0 ““““ [N NI I Lov gy [INIE EE S RS NN N

(a)bis 100k i i ”}"‘"‘ﬁ'"‘i\' o Mgl
o 80 1 (IR | | |
X | FSR, , = 3 985 GHz

R

- ; |
R
R
S 40 1
a
g <€ >
= 20+ 2p ~ 0,50 pm FSR,_, = 3 916 GHz i

O AAAAAAAA | I I | I NN | Loy

766 768 770 772 774 776 778 780

Longueur d'onde (nm)

FIGURE 3.14 — (a) Transmissions du taper représentant le spectre des modes de galerie TE
pour la bille de 18 um de diamétre et d’ellipticité 5%, introduite aux figures[1.6,[3.9 et [3.8.
L’« appauvrissement du spectre » observé, caractéristique de ’accord de phase, est obtenu
en faisant passer le diamétre de taper de 0,50 um a 1,1 um. Les FSR, pour les quatre
premiers ordres radiaux, évoluent de fagon monotone. (b) Photographie du lambdamétre
permettant de mesurer, avec précision, les fréquences de résonances des modes de galerie.
(c) Franges d’interférences a 405 nm et a 633 nm au niveau de la lame séparatrice 50/50.
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petit, et 'indice effectif le plus bas, sont excités beaucoup plus efficacement avec un taper
de tres faible diametre. En effet, le taper de 0,5 pm de diameétre utilisé dans le cas (a)bis
est monomode a la longueur d’onde de travail A, = 775 nm, et son indice effectif vaut
1,18, ce qui assure un bon accord de phase avec les modes de n grand (cf. .

A linverse, le diameétre de 1,1 pm du cas (a) correspond a un taper multimode dont
I'indice effectif du mode fondamental HE;; vaut N;>** = 1,37. Cette valeur est a comparer
avec 'indice effectif de N5;* = 1,33 prédit par la théorie de Mie pour le mode fondamental
TE. Les ordres radiaux supérieurs n = 2 et n = 4 correspondent respectivement aux
écarts 0,08 et 0,22 en unité d’indice de réfraction. Ceci explique que seuls les modes de
n = 1 et n = 2 soient visibles sur le spectre (a). Dans ces conditions, la faible densité
modale permet de mesurer facilement des FSR. Bien que les écarts entre les FSR des
différents ordres ne soient que de quelques pourcents, ils sont aisément discriminés par le
lambdametre. En unités de fréquence, nous obtenons des valeurs d’intervalles spectraux
libres bien cohérents avec la théorie de Mie, qui donne les valeurs théoriques : 3 758,
3844, 3922 et 4 000 GHz pour n allant de 1 a 4, a comparer avec les FSR reportés sur
la figure Nous avons ainsi pu confirmer le fait que les modes de galerie observés sur
ces spectres correspondent aux FSR les plus petits et donc aux valeurs minimales de n.
De la méme maniere, nous mesurons aussi au lambdametre les décalages TE-TM pour les
différents ordres radiaux, et obtenons des valeurs dont les écarts relatifs avec la théorie
de Mie sont inférieurs a 0,8%.

Le facteur de qualité élevé du mode fondamental de cette sphére Q = 1,8 x 10%, et
son volume modal modéré (cf tableau , nous ont permis d’observer une grande variété
d’effets que nous allons détailler dans la suite de ce chapitre.

3.4.3 Effet thermique

Nous avons vu que la fréquence d’émission d’une diode laser (DBR ou en cavité éten-
due) était balayée au voisinage des résonances. Cependant, les petits volumes des modes
de galerie et la faible conductivité thermique de la silice sont susceptibles de donner lieu
a un échauffement de la sphere sous l'effet de la puissance qui y est dissipée, se traduisant
par des décalages en fréquence des résonances. Cet effet thermique qui déforme les courbes
de résonance, est connu pour conduire a une situation de bistabilité thermique [2].

A partir des constantes physiques de la silice , nous déduisons que la variation de
température entraine une variation de I'indice dN/df = 1,3 x 107° K~! au voisinage de la
température ambiante et, dans une moindre mesure, une variation du rayon conformément
au coefficient de dilatation da/df /a = 6 x 1077 K~* entre 20 et 300°C. En différenciant
la relation de dispersion v = f(n,m)/(N a), nous obtenons la dépendance de la fréquence
de résonance avec la température :

1ov 10N 10a
vd) NI  adl’

Pour A\, = 775 nm, et une sphere de diametre 2a = 100 um, nous en déduisons un
coefficient thermo-optique K = dv/90 = —3,2 GHz - K. Alors que le facteur de qualité

de la cavité n’est pas affecté, le signal de résonance observé est artificiellement élargi

(3.56)

lorsqu’on balaye le laser vers les basses fréquences, puisque le déplacement progressif
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FIiGURE 3.15 — Bistabilité thermique dépendant du sens de balayage de la diode laser
autour de 808 nm. Les spectres en transmission sont obtenus a la sortie du taper adiaba-
tique. L’image correspond a l’expérience en régime de sous-couplage.

accompagne le balayage du laser, lui permettant de rester a résonance plus longtemps.
A contrario, on observe un amincissement apparent lorsque I'on balaye le laser vers les
hautes fréquences. En supposant que 'on balaye beaucoup plus lentement que le temps
d’établissement de 'effet thermique (échelle de la dizaine de millisecondes d’apres ,
nous pouvons écrire le dip en tenant compte du décalage en fréquence par effet thermique :

5/yc/yint
D= |
(090 + 7o) /2)2 + (0 — wo — 27 K 00(1))2 (3.57)

ou les diverses grandeurs ont été introduites au dans le modele du Fabry-Perot en
anneau. Par définition la puissance dissipée dans la sphere s’écrit simplement P = D F,.
A ce terme de chauffage s’oppose effet de thermalisation, caractérisé par un temps de
relaxation 7,,,, qui a été discuté au paragraphe du chapitre 2. Le bilan thermique qui
en résulte s’écrit :

;(59) _ g Y. (3.58)
ot C' est la capacité thermique, en J - K™!, du volume chauffé effectif.

A partir de I’équation , nous pouvons caractériser 'apparition de la bistabilité
thermique par le décalage de température produisant un déplacement en fréquence égal
a la largeur intrinseque :

D B T

00 = 7o C  2nK’

(3.59)
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ce qui correspond, a résonance, a une puissance :

C (o +576)/2?

P =
21 K 7, 07c

(3.60)

Celle-ci est est minimale pour 7,,, = d7c (couplage critique), ce qui permet de définir la
puissance critique :
Cﬁyint

P, = )
KT,

(3.61)

Dans lillustration expérimentale présentée ci-dessous, la résonance étudiée présente
un facteur de qualité de 107, ¢’est-a-dire une largeur intrinseque 7, = 27 x 39 Mrad.s™*,
et en prenant un temps 7., = 100 rad.s™', on obtient P, ~ 1 pW.

Sur la figure [3.15] je présente la courbe de résonance d’'un mode de galerie de facteur
de qualité intrinseque 2 x 107 excité par un taper adiabatique. La microsphére de silice
a un diametre de 50 um et le taper transmet 90% du signal & 808 nm. Le courant
d’alimentation de la diode est balayé autour de 80 mA a une cadence de 5 Hz. La fenétre
de balayage a une étendue de 250 MHz et on observe tres nettement la bistabilité. Le
diametre du taper est choisi, en optimisant la position y, pour exciter efficacement le mode
de galerie. Au couplage critique le dip est de I'ordre de 80%. L’image montre 'excitation
de la sphere correspondante en régime de sous-couplage. La puissance critique au-dela de
laquelle survient I'effet thermique se situe autour de 0,5 — 1 uW.

Dans la pratique nous nous effor¢ons de travailler avec des puissances réduites pour
éviter l'apparition de l'effet thermique, ce que nous vérifions en controlant la symétrie
des signaux pour les deux sens de balayage de la fréquence. Des flux de 'ordre de 1 uW
permettent généralement de rester en dessous du seuil de bistabilité thermique. Ce seuil
théorique o DV /(@ est cohérent avec nos observations.

3.5 Effets du déplacement relatif coupleur/cavité

Le montage expérimental que nous venons de décrire nous donne la possibilité de
déplacer de maniere controlée et avec une excellente résolution la position relative de la
fibre d’excitation et de la microcavité. Comme indiqué précédemment c’est essentiellement
la microcavité que nous déplagons, mais nous pouvons bien sir raisonner en termes de
position relative, comme si ¢’était le taper qui était mobile. Nous allons dans cette partie
analyser I'impact des différents déplacements possibles et les utiliser pour étudier différents
aspects de I'expérience concernant notamment 1’identification des modes et I'optimisation
du couplage.

3.5.1 Effet du z : distribution orthoradiale du champ

Nous avons vu au paragraphe que la déformation de la surface sphérique condui-
sait a une levée de dégénérescence des fréquences propres. En ne retenant que le terme
quadrupolaire on obtient une séparation des modes qui ne difféerent que par leur nombre
m. A la limite de ¢ = (£ —|m|) < ¢, cette levée de dégénérescence donne lieu & un spectre
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équidistant de fsr = e FSR, , quantité que nous appelons par analogie le « petit FSR » (cf
équation ([1.50))).

Dans cette limite des ¢ faibles, les harmoniques sphériques scalaires peuvent étre appro-
chées par des fonctions similaires aux fonctions d’Hermite-Gauss. La forme asymptotique
s’écrit plus précisément [30] :

O\Y* H (012 cos 0) etill=a)e
Y, 70, p) ~(—1) (7() e sin“ 6 or ik (3.62)

ou H, représente le polynome d'Hermite de degré g. Cette équation donne lieu a ¢ + 1

ieme

maxima d’intensité dans la direction polaire pour le ¢ mode.

La mise en évidence de cette distribution d’intensité a, par le passé, été réalisée par
différentes méthodes :

— Dans [41], Pexpérience est fondée sur le couplage par prisme, et une image du champ

proche sur le prisme est obtenue sur une caméra a 1’aide d’un microscope.

— Dans la thése de N. Dubreuil [42], ainsi que dans celle de S. Gotzinger [43], la
technique du SNOM a été utilisée, permettant la détection directe du champ proche
grace a une pointe de fibre.

Nous allons exposer ici une nouvelle technique de cartographie fondée sur 'efficacité d’ex-
citation. Cette technique, a été introduite par G. Lin [39], qui 'a aussi appliqué avec succes
a I’étude des microtores. L’intérét essentiel de cette méthode tient a ce que contrairement
aux travaux évoqués ci-dessus, elle ne nécessite pas de recourir a un dispositif spécifique
(qui pose des problemes, stériques entre autres) mais utilise seulement le taper d’exci-
tation. Dans mon travail de these, j’ai appliqué cette méthode de facon systématique a
tous les modes accessibles de petites spheres et j’ai démontré sa validité pour différentes
valeurs de l'ordre radial n, confirmant que les profils observés ne dépendent par de n
mais seulement de ¢. A titre d’exemple, la figure M(b) présente les résultats que j’ai
obtenus pour deux familles distinctes de n distincts, dont la coincidence en fréquence est
accidentelle.

Nous réalisons une expérience de couplage évanescent entre une microsphére et un
taper, et faisons varier le gap dans la direction z de 'axe polaire. Les résonances des
modes de galerie sont ici balayées grace a une diode laser DBR émettant autour de 772 nm
(cf annexe [C). Nous étudions une bille fabriquée a partir de la fibre optique Verrillon
(SMF-42-A-125-1, gaine en silice pure) présentant les intervalles spectraux libres suivants :
FSR = 560 GHz et fsr = 9 GHz. Nous en déduisons que la microcavité de diametre
140 wm est allongée (prolate) et d’ellipticité 1,6%. En effet, la fréquence de résonance
vy = ¢/772,522 nm = 388,069 THz du mode fondamental angulaire (¢ = 0) est la plus
élevée du multiplet. La microsphere est déplacée, grace au nanocube, dans le champ
évanescent sur une distance de 12 pm suivant 'axe de révolution (Oz). La cartographie
du champ de la microcavité est réalisée dans le régime de sous-couplage pour bien résoudre
les pics. On enregistre les dips a résonance D pour différentes positions z. La fenétre de
balayage totale est de 70 GHz et la largeur des résonances vaut typiquement 2 MHz, dont
un léger bruit sur la mesure des dips D, de la figure [3.16] Sur cette fenétre spectrale, on
observe deux multiplets, c’est-a-dire deux familles de modes de galerie de n et de ¢ fixés.
Les ordres radiaux sont nécessairement différents.
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FIGURE 3.16 — (a) Image au microscope 10x de la microsphére de 140 wm de diamétre et
d’ellipticité 1,6% étudiée. L’alignement est réalisé grace a la dépendance du dip D,—1(2)
avec la coordonnée d’espace z. (b) Dips D, aux différentes fréquences de résonance v, ¢, en
fonction de z. Les courbes en traits continus sont obtenues par ajustement sur I'équation

de 'ensemble des données de chaque multiplet de n et { fixés.
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Pour que les modes soient bien symétriques par rapport a l’origine, il est nécessaire
d’aligner I’axe polaire de la sphere avec la direction z de 'actionneur piézoélectrique. Cet
alignement est obtenu a I’aide du goniometre qui change 'angle o dans le montage (cf
figure[3.13). Cela peut étre réalisé en tirant partie de la dissymétrie observée sur un mode
de ¢ > 0 peu élevé (idéalement ¢ = 1), qui indique le sens dans lequel il faut tourner pour
améliorer I'alignement.

A partir des données expérimentales, nous avons extrait les efficacités de couplage
pour les premiéres résonances de ces deux multiplets. En utilisant I’équation et en
prenant en compte la variation quadratique du gap en fonction de z comme au § [3.2.3]
nous obtenons le couplage orthoradial normalisé. Le dip de couplage est proportionnel au
produit du polynéme d’Hermite de degré g et d'une gaussienne résultant de la décroissance
exponentielle :

D,(z) x Hq2(€1/2 z/a) exp|—({ + ka) 2*/a’] , (3.63)

ou k >~ /N2 — 1 k, est I'inverse de la longueur d’atténuation de 'onde évanescente. Nous
avons fait I’ajustement par la méthode des moindres carrés sur I’ensemble des dips d'un
méme multiplet de n et £ fixés, avec la méme échelle en z [44]. Le résultat de cet ajustement
est représenté en trait continu sur la figure et donne un bon accord avec la théorie.

La technique décrite est flexible. Elle permet de fagcon commode de caractériser la
distribution angulaire avant de réaliser, par exemple, le pompage optique a résonance d’un
matériau actif dans la sphere [45]. Cette technique de champ proche permet d’assigner
I'ordre polaire ¢, mais ne permet pas d’identifier I'autre ordre transverse : I’ordre radial.

3.5.2 Effet de y : formes dispersives et idéalité du couplage

La technique de couplage évanescent repose sur un transfert du champ aussi bien
depuis le taper vers la cavité que dans le sens inverse. Elle repose sur les couplages existant
entre le ou les modes du taper et le ou les modes de galerie de la cavité considérée i.e.
proches de résonance. En 2003, K. J. Vahala et ses collaborateurs [11] ont publié un article
démontrant une certaine idéalité de cette méthode de couplage, reposant sur un effet de
sélection mutuelle des modes entre taper et cavité par I'intermédiaire du phase-matching,
au moins dans un intervalle de gap adapté pour que le couplage reste faible en comparaison
du mismatch des autres modes[”]

Compte tenu de la variation tres rapide de l'indice effectif des modes du taper avec
le diametre de celui-ci, et d’'une dépendance beaucoup moins forte en ce qui concerne la
microcavité, la situation de phase-matching optimale est rarement réalisée. En particulier,
le phase-matching du mode fondamental du taper avec un mode d’ordre faible de la sphere
ou du tore implique nécessairement que le taper soit multimode, et les défauts inévitables
de son adiabaticité (méme lorsque sa transmission excede 95%) donnent lieu a des effets
facilement observables.

Une bonne compréhension des signaux expérimentaux requiert de prendre en consi-
dération cette non-idéalité, qui conduit a une grande richesse d’effets. Nous avons déja

11. Par définition, ’idéalité est le rapport de la puissance couplée au mode désiré divisée par la puissance
couplée ou perdue dans tous les modes, y compris le mode désiré.
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FIGURE 3.17 — (a) Spectres de transmission du taper pour le mode mode TM (1,¢,5)
d’une spheére de 15,5 um, pour différentes positions y. Ces spectres sont décalés pro-
portionnellement a l'offset en y correspondant. (b) Coefficient a, déduit de 'ajustement
des courbes de (a) selon I'équation , en fonction de y. La zone grisée correspond a
l'intervalle de valeurs de y de la figure (a) Insert : transformée de Fourier de ce signal
montrant la présence de deux fréquences. (c) Courbes théoriques des ANZP a une lon-
gueur d’onde dans le vide A, = 775 nm des modes du taper en fonction du diamétre 2p
(mémes valeurs que sur la figure . Une animation de cette mesure est disponible sur
le lien www.lkb.ens.fr/Deplacement-tangentiel-axe-y.
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montré au §[3.4.2] 'influence spectaculaire du diametre du taper dans la zone de couplage
sur le nombre de modes excités. Ce diametre est précisément controlé, en tirant partie de
la conicité du taper hors de son centre, par un déplacement en y, c’est a dire parallelement
a son axe. Compte tenu de la faible extension de la zone de couplage (quelques X), on
peut, a chaque position, considérer que le taper est cylindrique, et que ses modes sont
bien décrits par les modes locaux.

Nous allons présenter ici 'effet d’une petite variation du diametre du taper sur le
couplage a un mode de galerie permettant de mettre en évidence le caractére «non-
idéal » du couplage. L’expérience, schématisée sur la figure et dont les résultats
sont présentés au [3.17] consiste a déplacer une microsphére de silice dans la direction y
(tangentiellement au taper) sur une distance de 100 pum en prenant soin de rester dans le
régime de sous-couplage avec le taper. Concretement, 1’étirage du taper avec un controle a
777 nm a abouti a une transmission de 96%. Le raccordement entre le mode HE; du taper
et le mode LPy; de la fibre est donc raisonnablement adiabatique autour de 777 nm. Ce
taper est strictement monomode dans sa région centrale ; en revanche, il possede 3 modes
dans la zone explorée.

Séparatrice

Taper /\ s LPOl Fibre
P S AN
TE... 3" <
( 01?2 )
Recombinatrice

’\{int

FIGURE 3.18 — Schéma de principe de la séparation (par la cavité) suivie de la recombi-
naison des faisceaux dans le taper. Le mode de galerie se couple avec le mode fondamental
et les modes excités du taper. Ce montage est comparable a un interféromeétre de Mach-
Zehnder a trois voies : HEy1, HEy, et TEy. Les constantes de propagation différentes
conduisent a une résonance a l’allure dispersive.

L’expérience réalisée utilise une petite spheére de 15,5 um de diameétre et de 1,7%
d’ellipticité, fabriquée grace a la technique décrite au paragraphe [2.4.2] Elle présente
trois familles de modes avec n et /¢ fixés pour chaque polarisation et le facteur de qualité
maximal observé est de 7 x 107. Les positions des résonances sont tout-a-fait cohérentes
avec la théorie de Mie. Nous nous intéressons plus spécifiquement ici au mode de galerie
TM (n = 1,¢,q = 5) de cette sphere, car il ne présente pas de levée de dégénérescence due
a la rétrodiffusion (cf. paragraphe . L’indice effectif de ce mode fondamental radial
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vaut 1,32. Au couplage critique, le dip est proche de 1 pour la valeur optimale de y.

Les spectres présentés sur la figure [3.17] décalés verticalement d’une quantité pro-
portionnelle a la valeur de y correspondante, présentent de facon tres visible une forme
asymétrique, caractéristique d’un mélange entre la réponse en absorption attendue et une
composante en dispersion. De surcroit, le poids relatif de ces deux composantes dépend
de fagon périodique de la valeur de y, et pour certaines valeurs on a une réponse purement
dispersive, avec une phase positive ou négative.

Le comportement observé ne peut pas impliquer un unique mode, puisque cela conduit
& une réponse symétrique en absorption, comme dans le modeéle du Fabry-Perot du §[3.2.1]
Celle-ci résulte d’une interférence destructive entre d’une part le champ transmis par le
taper et d’autre part le champ diffusé par la sphere et recouplé dans le taper. Dans le
cas monomode, les déphasages possibles sont soit un déphasage global, sans effet sur
I'intensité, soit un déphasage « interne » qui déplace la résonance sans affecter sa forme
de raie. Une hypothese plausible correspond a l'interaction du mode de galerie avec les
différents modes du taper, car ceux-ci se propagent avec des constantes de propagation
différentes et sont donc susceptibles d’avoir des phases relatives variables en fonction de
y, (de fagon tres analogue a ce qui produit les oscillations lors de 1'étirage du taper (cf
SB13))

Pour interpréter ces données, obtenues en déplagant la sphere en aval de la zone mo-
nomode (~ 2 mm apres le waist), nous supposons que seul le mode HE;; est initialement
excité, et que la sphere recouple une partie de son champ dans I'un des modes d’ordre
plus élevé (TEy ou HEs). Dans la suite de la partie conique, en raison d'un défaut —
méme minime— d’adiabaticité une fraction de ce champ sera transférée dans le mode LP;
(le seul que 'on détecte) avec une phase différente de celui qui a emprunté le mode HE;;.

Ceci conduit a un champ détecté en sortie qui comporte en plus du champ transmis,
deux contributions de champ diffusé par la sphere. Ces ceux contributions sont évidement
proportionnelles puisque issues du méme processus de diffusion, mais ont des phases et
amplitudes différentes car elles sont acheminées via des modes différents. Le coupleur
se comporte ainsi comme un interférometre de Mach-Zehnder, dont la premiere lame
séparatrice serait la sphere, et la seconde (recombinatrice) la zone de transition conique
ou se produit le mélange des modes.

Par analogie avec le spectre du Fabry-Perot en anneau (cf. cette description
conduit a écrire la transmission du taper sous la forme :

(Yt + 07c)/2 — 10w

T(y) = | : (3.64)

ot ae¥W est le coefficient rendant compte de la recombinaison des deux amplitudes
diffusées. En conséquence, pour analyser les données, nous avons utilisé la fonction d’ac-
commodation par la méthode des moindres carrés :

2

(1~ a)y/2 —ia,/2 — 16w " (3.65)

v/2 — idw

T:‘

ol les coefficients a, et a, — tels que ae™’ = (a, + ia,) v7/267. — définissent le poids des
composantes respectivement en absorption et en dispersion.
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Sur la figure (b), nous tracons la quantité a, en fonction de la position y et
observons une courbe de battements, qui suggere que non pas un mais deux modes excités
sont impliqués dans notre processus d’interférence. L’ajustement, par la méthode des
moindres carrés, permet de retrouver deux constantes de propagation dans le taper valant
o) =1,10 pum™' et o) =142 um™', que confirment aussi la transformation de Fourier.
Sur la figure (c), nous avons tracé les différences d’indices effectifs entre le mode

fondamental et les deux modes excités, en fonction du diametre du taper. Le fait que les

(1)
Y

(repérée par le trait vertical en pointillé) confirme notre interprétation. On observe que

deux fréquences observées o et a;f) interceptent les courbes de A a la méme abscisse
les deux contributions ont des poids comparables (respectivement 45% et 55%) ce qui est
en accord avec le «sonogramme » (analogue a la figure 3.4)) obtenu lors de 1’étirement
du taper. Une animation représentant les données brutes est disponible sur le site du
laboratoire : www.lkb.ens.fr/Deplacement-tangentiel-axe-y.

Les modes en jeu sont HE;, TEq; et HE5;. Le mode TMjg; n’est pas excité du fait des
polarisations croisées.

On en déduit encore plusieurs informations :

— le déphasage 1 (y) évolue comme AfS X y, ainsi que 'on pouvait s’y attendre,
— le diametre du taper au centre de la zone de 100 um étudiée est égal 8 0,91£0,10 pum.

Cette étude en fonction du y permet d’observer, par une nouvelle méthode, que
I'idéalité est sensible aux spectres des modes dans le coupleur. L’idéalité du couplage
par taper sera meilleure pour des cavités de petit diametre. En effet, I'indice N> = 1,22
a la derniere coupure (k, p = 2,30) est égal par exemple a 'indice effectif N5 du mode
de galerie TE n = 2 d’une sphére de 14 um ou encore n = 3 d’une sphere de 23 um pour
lesquels l'effet s’annihile. Elle permet en outre un mesure précise du diametre du taper
dans la zone de couplage.

Une manifestation impressionnante du phénomene est obtenue pour un taper forte-
ment multimode dans la zone de couplage. Comme illustré sur la figure [3.19] le défaut
d’adiabaticité peut conduire a des résonances qui dépassent la ligne de base de la trans-
mission du taper. Le microtore était couplé a un taper de transmission 7}, . = 85% dont
le caractere monomode est bien marqué. De méme, le taper couplé a la sphere a une
transmission égale a T . = 45%. Le temps d’étirage total est de 5 minutes, dont 20

secondes sont successives a la derniere coupure HE;—HEs; pour avoir un filtrage efficace
des modes dans la partie centrale.

Pour interpréter les données de la figure[3.19], obtenues en amont de la zone monomode,
nous supposons cette fois que plusieurs modes d’ordre supérieur sont initialement excités
et se couplent a la sphere. L’existence d’énergie dans les modes non-adiabatiques est
justifiées par les battements dans la phase d’étirage. Dans le premier cas, la transmission
du taper dépasse de +3% la ligne de base du signal et dans le second cas de +6%. Les
cavités prennent de la puissance dans les modes d’ordre supérieur et la renvoient vers le
fondamental. Le mode LPgy; étant le seul mode détecté, ce défaut d’adiabaticité conduit
bien a un dip D négatif ce qui est plutét atypique pour des cavités passives.
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FIGURE 3.19 — (a) Les modes de galerie se recouplent avec un mode excité du taper
(initialement vide de photon) ce qui peut donner lieu a une transmission du taper au
dessus de la ligne de base. (b) Pour le microtore, la transmission dépasse de 43% la
ligne de base. Dans la zone de couplage, le taper est fortement multimode. (¢) Pour
la microsphére, le gap varie entre les différentes courbes et on observe un dépassement
maximal de +6%. Les cavités et tapers sont en silice pure.
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3.5.3 Effet du x : étude du déplacement sur élargissement

Le couplage efficace aux modes de galerie nécessite d’approcher un champ évanescent
de la cavité. Le déplacement ou shift quasi exponentiel en fonction du gap, de la fréquence
centrale de la résonance du mode a été rapporté en 1995 dans notre groupe dans le
cas d'une sphere et d'un coupleur a fibre érodéeH. Dans l'article de N. Dubreuil [8],
I'expérience reléve un rapport shift/width di au couplage de —2 environ. D’apres les
auteurs, ce rapport dépend de «1’angle d’incidence dans la sphere (qui varie avec le mode
étudié), des indices des deux matériaux et de la polarisation » du mode concerné. Le
but de ma recherche a été de mettre en lumiere expérimentalement la dépendance du
shift avec ces différents parametres [46]. J’ai montré que 'ordre radial du mode pouvait
étre identifié tres simplement et avec une précision excellente grace au SBR = dw./dvc
introduit précédemment (cf § pour le couplage par taper.

Une méthode similaire a été mise en ceuvre dans notre groupe pour des grosses billes
(2a ~ 150 um) couplées par prisme de SF11 [33]. La situation est radicalement différente
lors de I'excitation a ’aide d’un taper, ainsi que nous allons le montrer.

Identification de ’ordre radial n par spectroscopie

La méthode conventionnelle pour 'assignation des nombres radiaux n aux différents
modes observés est fondée sur I'exploitation du caractere non-périodique du spectre des
résonances de Mie. Ce caracteére non-périodique est nettement plus marqué pour de pe-
tites spheres, lesquelles possedent de surcroit moins de modes, et c’est pourquoi nous
avons utilisé de telles spheres (de diametre inférieur a 25 wm) pour valider notre nouvelle
approchem.

La position absolue des résonances n’est clairement pas utilisable a des fins d’identi-
fication en raison des défauts de forme inévitables, ainsi que de la précision limitée avec
laquelle nous connaissons la taille et I'indice de nos cavités. En revanche, la mesure du
FSR, ou de la séparation entre les modes TE et TM, est beaucoup moins sensible a ces
incertitudes, et se préte a des inter-comparaisons qui renseignent bien sur les ordres des
différentes familles observées.

Rappelons que le FSR est la différence en fréquence entre deux modes de m successifs
pour une valeur donnée de n et une polarisation donnée. Le décalage TE-TM est la diffé-
rence en fréquence entre les deux modes, de mémes ordres (n, ¢, m), mais de polarisation
différente. Ces deux parametres peuvent étre calculés par résolution numérique de 1’équa-
tion aux valeurs propres . Ils sont relativement sensibles a I'indice effectif des modes
considérés, qui est le parametre physique intrinseque discriminant le plus nettement les
modes d’ordre radial différent. Ainsi, avec une estimation a priori du FSR par la formule
FSR= ¢/27 Na, il est possible de repérer des modes dont la séparation spectrale est proche
de cette valeur et qui ont un comportement similaire, ce qui indique qu’ils partagent la
méme valeur de n. Cela fait, on peut grace au lambdametre mesurer précisément le FSR

12. Ce coupleur (développé au laboratoire Kastler Brossel) est obtenu par polissage de la gaine optique
d’une fibre monomode [8]. Les efficacités de couplage sont moins bonnes qu’avec un taper et leffet dispersif

est important a cause du recouvrement avec les modes de gaine de la fibre.
13. Une technique de production de petites spheres est décrite au paragraphe du chapitre
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de chaque « famille » et comparer les valeurs obtenues a la théorie de Mie pour assigner
les valeurs de n. La mesure du décalage TE-TM apporte aussi une information précise
pour l'assignation de I'ordre radial. Qui plus est la rapport entre le décalage TE-TM et
le FSR est une valeur sans dimension qui a le mérite d’éliminer la taille de la microcavité
et donne acces assez précisément a l'indice effectif, donc a n. Notons que la détermina-
tion de l'indice effectif en mesurant la longueur de décroissance £~ de 'onde évanescente
a parfois été proposée (cf theése de N. Dubreuil [47]) mais n’est pas assez sensible pour
permettre des mesures non-ambigués, et ne s’applique pas simplement aux microtores.

Cependant, cette méthode requiert d’avoir préalablement identifié les résonances des
modes de ¢ = 0 de chaque multiplet, afin d’éliminer les effets géométriques qui I’affectent et
un ajustement sur le spectre de Mie est de toute facon exclu pour des parameétres de taille
xr = koa > 100 ou plus, et ne se généralise pas davantage aux microtores. Elle nécessite,
de toute facon a la fois un balayage continu sur plusieurs FSR et I'enregistrement précis
(et rapide pour éviter les dérives thermiques) d'un grand nombre de fréquences propres
de mode ¢ = 0 avant d’étre en mesure d’assigner 'ordre radial.

Nous avons mis a profit

— la possibilité de produire des petites spheres,

— le laser Velocity a 775 nm permettant de réaliser un tel balayage continu,

— l'existence du lambdametre pour des mesures précises,
pour appliquer cette méthode a un certain nombre de spheres sur lesquelles nous allons
présenter maintenant les résultats croisés avec ceux du SBR. Nous proposons donc une mé-
thode alternative bien plus légere et généralisable a toutes les dimensions de microspheres
ou de microtores.

Identification de ’ordre radial n par le SBR

Au cours de cette these, j’ai généralisé la méthode permettant d’ordonner, puis de
déterminer de maniere univoque la valeurs de n des modes grace a la mesure du SBR
réalisée avec un taper. Notamment, le mode fondamental radial présentera toujours le
déplacement vers le rouge le plus marqué lorsque I'on ferme le gap. Dans le cas du couplage
par taper, la valeur de SBR est significativement plus grande (en valeur absolue) que celle
des autres modesﬁ. Cette technique a 'immense avantage d’étre tres rapide, et locale
puisqu’elle se contente d'un balayage de quelques GHz autour de chaque mode considéré.

Sur la figure [3.20] je présente les résultats expérimentaux du SBR en regard du FSR
et du décalage normalis¢é TE-TM/FSR en fonction de l'ordre radial (déterminé par la
méthode du § pour une sphere de 24 um de diametre. Pour chaque polarisation, le
SBR. algébrique est nettement plus petit (vers le rouge et de grande valeur absolue) pour
le mode fondamental, un peu moins petit pour le mode n = 2, quasiment nul pour le mode
n = 3, petit positif pour le mode n = 4 et nettement plus grand pour le mode n = 5.

14. Tl en sera de méme pour le coupleur a fibre érodée et la grande majorité des couplages en onde éva-
nescente de microspheres et de microtores. En revanche, pour le prisme de couplage d’indice de réfraction
Np élevé, le mode fondamental TE correspondra a un SBR proche de zéro, car d’apres I’équation (3.39)
ona (N2—N2)~3-2=1=~ (N2 —1). Les autres modes ont tendance & aller vers le bleu lorsque 1’on
ferme le gap.
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FIGURE 3.20 — (a) Valeurs mesurées de SBR pour les deux polarisations, en regard des
FSR et des décalages TE-TM expérimentaux, en fonction de I'ordre radial, pour les modes
observés dans la fenétre AN = 765 — 781 nm, pour une « sphére sur puce », de diamétre
24 wm, fabriquée au laboratoire SiNaPS, dont I'image MEB est présentée a droite.

(b) Valeurs mesurées de SBR pour les deux polarisations, en regard des FSR, en fonction
de l'ordre angulaire q, pour n = 1 et n = 2, pour un tore de grand diameétre 35 pm et
de petit diamétre 10 pm. Une image prise au MEB de ce tore, apres découpe au FIB, est
présentée a droite.
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Evidemment ces tendances dépendent des diamétres de la microsphére et du taper. Pour
un ordre radial donné, toutes nos analyses ont vérifiées le fait que SBR™ < SBR™.

Au regard de nos mesures sur les microspheres, nous avons conjecturé que la mesure
du SBR pouvait permettre d’identifier le mode fondamental de microtores. Dans le cas du
couplage idéal, nous avons vérifié que le SBR est tres faiblement dépendant des nombres ¢
et ¢ du mode. En réalité, le SBR dépend un peu de 'ordre angulaire avec des écarts <5%
pour les dix premiers ordres ¢ dans une petite sphére et <30% pour les cing premiers
ordres de tores (cf figure (b) ).

J’ai également relevé les facteurs de qualité des résonances. Pour la sphere sur puce
étudiée (cf figure [3.20k(a) ) les facteurs de qualités des ordres (n = 1..5, ¢ = 0) étaient
tous treés proches, ce qui n’a pas permis de discriminer 'incidence rasante. La résonance
du mode de TE (n = 1, ¢ = 0) est seulement deux fois plus fine que celle associée au
mode TE d’ordres (n =1, ¢ = 3). Il en est de méme pour le microtore dont le facteur de
qualité maximal vaut 1,0 x 107 en régime de sous-couplage (mode fondamental TE). Le
facteur de qualité moyen, sur 'ensemble des modes TE/TM d’ordres (n =1, ¢ =0..4) et
(n =2, q=0), est égal & 1,0 x 10° et I'écart-type vaut 1,3 x 10°. Le mode fondamental
TM ne peut pas étre identifié a I’aide de son facteur de qualité car il vaut singulierement
1,6 x 10% et 4,6 x 10° pour les deux modes de m successifs. Le facteur de qualité n’est
donc pas une grandeur pertinente pour identifier les ordres des modes.

Sur la figure[3.21] nous présentons les SBR en fonction de l'indice effectif N&¥ = /k, ~
¢/ (koa) calculé de fagon rigoureuse par la théorie de Mie pour trois spheres différentes et
pour les deux polarisations. L’indice effectif le plus élevé correspond a I’angle d’incidence le
plus rasant, et donc a ’ordre radial le plus faible. Les SBR ont systématiquement associés
a l'indice effectif N5¥(n) correspondant sur la base des mesures de FSR et décalages
normalisés TE-TM/FSR. Toutes ces données ont été enregistrées entre 765 et 781 nm
en couplant les microspheres avec un taper d’environ (0,5 + 0,2) um de diametre dans la
zone de couplage. Ce diametre est estimé a 'aide du sonogramme du type de et est
cohérente avec l'effet du diametre du taper que nous allons décrire dans le paragraphe
suivant.

Nous avons démontré une méthode pour déterminer avec précision I'indice des modes
de galerie de microspheres et de microtores qui ne dépendait pas du facteur de qualité.
Pour des dimensions allant de 10 pm a >500 pm, la mesure du SBR est caractérisée
par une incertitude de mesure de <15% (cette estimation est basée sur 'ensemble des
expériences impliquant des spheres). La monotonie de la fonction SBR(n) et son inflexion
pres de 'accord de phase montre que la technique du SBR est tres robuste. Les valeurs
de SBR varient d’'un mode a l'autre d’un facteur 100 ou méme peuvent changer de signe.

Cette estimation de l'ordre radial tire profit de la réflexion de 'onde évanescente de la
cavité sur le coupleur. Son utilisation dans d’autres domaines de longueur d’onde et pour
d’autres structures est tout a fait envisageable.

Effet du diametre du taper

Sur la figure [3.22] nous tragons le SBR du mode fondamental TM de la sphere de
18 um de diametre en fonction de I'indice effectif du taper. Pour différentes positions y,
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FI1GURE 3.21 — Valeurs des SBR des premiers ordres radiaux de microsphéres de diamétre
15,5 (ronds), 18 (triangles), 24 (losanges) et 43 pm (carrés), en fonction des indices effectifs
associés calculés par la théorie de Mie. Ces valeurs viennent des modes d’ordre ¢ = 0
enregistrées sur toute la fenétre spectrale allant de 765 a 781 nm. En trait continu, le
SBR obtenu grace aux équations et pour un « indice du prisme » N, = 1,36.
Les SBR peuvent étre positifs ou négatifs comme illustré sur le site du laboratoire :
www.lkb.ens.fr/Variation-du-gap-axe-x pour la sphére de 24 pm de diameétre.

de part et d’autre de la zone cylindrique, j’ai mesuré le SBR avec la procédure d’ajus-
tement habituelle. Puis, les diametres de taper sont extraits des mesures au microscope
électronique a balayage aux différentes positions y, de part et d’autre au centre. Le SBR
expérimental est enfin représenté en fonction de l'indice effectif grace a la relation de
dispersion (cf § [3.1.1).

Parallelement, nous appliquons la théorie des modes couplés a gap variable dans le cas
de deux guides slabs monomodes Les SBR de la courbe sont obtenus en faisant
varier 1’épaisseur a, du guide 1 entre 0,4 um et 1,5 um tous les 0,1 um. L’épaisseur du
guide 2 reste fixé a une valeur a, = 0,6 um, soit un indice effectif N4, = 1,37 égal a celui
du mode fondamental N53" de la sphere caractérisée. La courbe en trait plein correspond
a une fonction d’accommodation polynémiale par la méthode des moindres carrés des
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FiGURE 3.22 — Valeurs du déplacement sur élargissement SBR en fonction de l'indice
effectif du taper par la mesure du diamétre de ce dernier au MEB. Le mode de galerie
TM(n = 1,q = 0) de la sphére de 18 um de diamétre est enregistré autour de A\, =
771,535 nm en faisant varier le gap pour différents diametres 2p de taper. La valeur
asymptotique du SBR, correspondant au taper infiniment large, vaut —0,65 ce qui est
cohérent avec le modéle des modes couplés (voir texte).

résultats de la théorie des modes couplés a gap variable.

3.5.4 Autres effets de couplage
Déséquilibre entre les composantes d’un doublet de rétrodiffusion

Comme nous avons vu dans la partie pour des temps de stockage suffisamment
grands, la dégénérescence entre les ondes se propageant dans les sens horaire (h) et an-
tihoraire (ah) est levée par la rétrodiffusion [48]. Les nouveaux modes propres sont alors
des combinaisons linéaires des modes (h) et (ah) et sont en quadrature de phase dans
le plan azimutalE Lorsque l'onde (h) a le temps de construire I'onde (ah), on observe

15. Ici 'onde propagative (ah) est formée par la somme de deux ondes stationnaires. Cette situation est
analogue a la construction d’'une onde stationnaire avec deux ondes progressives. La référence de phase
est déterminée par la répartition des centres diffuseurs.
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généralement un doublet sur le signal de transmission du taper.

Toutefois ce doublet peut étre déséquilibré, c’est-a-dire présenter deux pics aux largeurs
et couplages différents, a cause d’une répartition spatiale inégale des diffuseurs sur les
modes. Dans la grande majorité des cas ces diffuseurs sont en surface et ont des origines
tres diverses : cristallisation du silicium, évaporation de SiO suivie de la redéposition
de cristobalite, etc. En pratique, les doublets symétriques, c¢’est-a-dire sans déséquilibre,
s’observent sur les grandes spheres parce que les diffuseurs sont répartis aléatoirement sur
les noeuds et sur les ventres des modes (s) et (as). Le splitting varie comme U'inverse du
volume, et varie donc typiquement comme +/m. De la méme maniére, le déséquilibre du
doublet est beaucoup plus fréquent pour des structures de petit volume et de petit rapport
d’aspect 7. Ce déséquilibre n’est pas un effet de couplage, car on vérifie sans peine qu’il
ne dépend pas de I'angle 6 que fait le taper par rapport au plan équatorial (en déplagant
de £5°), ni du diameétre du taper. De méme, un clivage a angle de 7° de la fibre n’a aucun
effet ce qui démontre que le déséquilibre du doublet est une caractéristique intrinseque de
la microcavité. La position des diffuseurs a sa surface joue un role.

En outre, nous avons observé des modifications de la forme du doublet sur des temps
de l'ordre de quelques minutes sur une microspheére dans une boite fermée a température
ambiante. L’évolution de la hauteur et de la largeur des modes du doublet découle de
I’adsorption en temps réel. Ce phénomene, observé sur une bille de 15,5 um a 'air libre, est
attribué a la formation d’une fine couche d’eau a la surface de la bille. Le déplacement de
cette couche liquide a la surface fait varier la hauteur relative des deux pics sur une durée
de 45 minutes cohérente avec les temps caractéristiques de la physisorption. La présence
d’eau est attestée également par un décalage tres lent de la résonance de dv.,, = 6 GHz
en 45 min correspondant a un changement de I’épaisseur de la couche d’eau adsorbée de
d ~ 0,2 nm. Ce résultat est cohérent avec les mesures faites & Moscou sur des spheres de
grands diametres telles que [49] :

v, N?> —1
d ~ eau eau 366
v N2-1" (366)

ou N.., = 1,33 et Ny = 1,454 sont les indices de réfraction et a le rayon de la cavité. La
désorption d’eau a été mise en évidence a la suite de fusions au laser CO,. Le doublet est
ainsi modifié en méme temps que le facteur de qualité est restauré. Avec notre montage
expérimental nous sommes capable d’enregistrer la différence de hauteur et le splitting
des pics avec une sensibilité excellente proportionnelle au facteur de mérite @Q/V. Cette
technique, tirant partie du déséquilibre du doublet, est utilisée dans le cadre des détections
biologiques et chimiques sans marquage [50451].

A partir du modele du Fabry-Perot en anneau (cf § [3.2.1)), une modification du co-
efficient de réflexion permet d’extrapoler nos observations. Le nouveau coefficient
dans le cas du doublet s’écrit :

C]_ 5’-)/0 1 CQ 5’)/02

. + . —1) &3,
(Vg + 0701)/2 —i(0w + Aw/2) (Yo + 0709)/2 — i(0w — Aw/2)

r(dw) = (

(3.67)
ol on a utilisé ’écart a résonance dw = w —wy, les efficacités de couplage C; (j = 1,2), les
largeurs intrinseques Vi, ;, les élargissements dus au couplage d7c; et I'écart Aw entre les
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FIGURE 3.23 — (a) montage expérimental pour la mesure de la rétrodiffusion. La micro-
sphére a un diametre de 15,5 um. (b) Mesures de transmission et de rétroréflexion dans
le taper pour différents gaps, pour une longueur d’onde dans le vide A\, ~ 780 nm, et
transmission du Fabry-Perot (FP) de référence.
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maxima du doublet tous en unité de pulsation. Lorsque le doublet n’est pas excessivement
marqué on peut raisonnablement écrire C; = Cy = C et 7o, = 07y ce qui donne
I'intensité suivante :

C 5/70 C 5’7@‘

(ot +070)/2 — 10w + D2/2) | (g + 090)/2 — 100 — Aw/2) :

R(w) =

(3.68)

Cette équation empirique permet de caractériser completement des modes dégénérés pour

un couplage idéal. 1.’écart entre les pics du doublet peut étre mis en parametre libre dans
la procédure d’adaptation par la méthode des moindres carrés car il dépend du gap.

L’approche des modes couplés permet également de prédire la forme du doublet. En

effet, la matrice de couplage entre deux modes propagatifs horaire (h) et antihoraire (ah)

_ [ow —iv/2 £/2
R_< £/2 5w—iv/2>’ (369)

ou 7 est l'inverse du temps de séjour total des photons dans la cavité (v, + d7¢). La

s’écrit :

quantité & représente le taux de couplage entre les modes se propageant en sens opposés.
Les équations d’évolution des modes dans les directions (h) e, et (ah) e,,, dans 'approxi-
mation de I’enveloppe lentement variable, s’énoncent :

. d €n o (N €o
4 <€> e (6) o ( 0) , (3.70)

ol e, représente 'amplitude du champ incident. Le coefficient M décrit le couplage de
I'onde incidente avec le mode de galerie horaire [52]. La résolution du systeme a 1'état
stationnaire permet notamment d’expliciter le splitting Aw caractérisant la rétrodiffusion
en fonction du taux de couplage et du taux de pertes total. Apres quelques calculs, on
obtient :

Aw=1/2—72 ~ £— —. (3.71)

Il est intéressant de noter que I’écart entre les pics du doublet dépend du gap. Cepen-
dant, lors des multiples mesures de SBR j’ai pu constater, de maniere systématique, que
la dépendance du splitting Aw(g) ne correspondait pas a 1’équation . Le doublet
effectivement mesuré a tendance a diminuer plus vite que ne le prévoit la fermeture du
gap. La quantité 0(Aw) a une tendance exponentielle avec le gap, probablement due a la
présence du taper dans le champ proche et a son interaction avec 1’'onde (ah).

Sur la figure , la fréquence Aw/2m séparant les deux pics passe de 0,78 GHz a
0,83 GHz entre les deux courbes en traits épais. Les grandeurs 7,,,; et V.o restent fixées.
Le schéma expérimental présente la disposition des photodiodes rapides nécessaires a
Ienregistrement. La transmission et la rétroréflexion du laser Velocity balayé sur 9 GHz
est montrée. Ici le doublet est tellement déséquilibré en rétroréflexion qu’il prend la forme
d’une lorentzienne. Nous utilisons 1’équation pour faire 'accommodation par la
méthode des moindres carrés. Nous mesurons /27 ~ 1,5 GHz. L’allure différente de
ces deux courbes suggere 'existence de pertes, alors que le déséquilibre est attribué a la
répartition non-uniforme des diffuseurs sur les modes de galerie. Comme attendu, pour le
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gap critique les pertes de la cavité compensent les pertes par couplage. Au maximum de
couplage, les deux pics sont recouverts et la résonance prend la forme d'un plateau. Le
doublet, disparu pour donner cette résonance a l’allure singuliere, correspond ici au taux
de couplage d7./2m = 1,2 GHz. Au dela de ce point si on augmente la force de couplage,
I'onde en retour n’a plus le temps de se construire : le signal de rétrodiffusion diminue (et
pourtant le maximum de couplage n’est pas encore atteint et cela peut éventuellement
constituer une nouvelle définition du gap critique). Pour cette force de couplage optique, le
déplacement dwc /21 vaut —0,4 GHz, ’élargissement 07 /27 vaut 1,2 GHz et le coefficient
couplage (' vaut 0,12. Si on continue a fermer le gap, on atteint ce qui serait le couplage
critique dans le modele de Fabry-Perot sans rétrodiffusion, obtenu pour v/2r = v /7 =
1,9 GHz. Dans tous les cas, quelque soit la définition du couplage critique, les deux pics
du doublet sont recouverts a cette position.

Cavités privilégiant la polarisation TE

Les expériences dans les microtores présentent parfois un déséquilibre des pertes sur
le mode fondamental TM par rapport au mode TE. Ce déséquilibre est attribué a la
géométrie de la C&VitélT_G]. Pour une longueur d’onde dans le vide de 780 nm, dans un
tore de grand-diametre de 30 um et de petit-diametre de 6 pm, les volumes modaux des
modes fondamentaux en polarisation TE et TM valent respectivement 81 pm? et 86 pum?.
Le mode TM a une plus grande sensibilité a I’environnement extérieur et aux diffuseurs a
la surface. Nous avons déja vu que leur localisation pourrait entrainer un déséquilibre. Le

champ polarisé TE est moins sensible aux inhomogénéités et autres imperfections (voir
mesures & VAFM et images au MEB § [4.7] sur les tores).

Réalisation de filtres add-drop

Deux tapers peuvent étre conjointement utilisés afin de séparer un canal d’adduction :
la voie «add», d'un canal de sortie : la voie « drop». Ce dispositif est communément
appelé filtre « add-drop » et a fait 'objet de nombreuses études [53]. Ce dispositif permet
de filtrer les fréquences hors résonance dans le but, par exemple, de séparer la pompe et
I’émission dans une expérience laser [54] ou de faire du multiplexage en longueur d’onde
pour le traitement d’information (cf annexe . L’expérience que j’ai réalisée a consisté
a mettre deux tapers au contact d’un microtore de 40 um et d’étudier le couplage (cf
image [3.25)). Le premier taper étant monomode pour une longueur d’onde dans le vide
Ao = 770 nm et le second monomode a 405 nm, les diametres des structures sont tres petits
et le protocole expérimental, que je vais décrire, est assez méticuleux. Premierement, je
réalise I'alignement de la microcavité et son positionnement de la méme maniere que pour
un couplage normal (six platines de translation micrometriques et deux goniometres).
Pour des raisons d’encombrement, ’échantillon est placé a 45°, de sorte a ce que les
tapers ne touchent pas le substrat de silicium, et les deux tapers sont positionnés a 90°
pour éviter que les fibres optiques ne se touchent. Dans un second temps, il faut mettre les
deux tapers au contact. Pour le positionnement fin, nous avons utilisé deux Nanocubes™.

16. La simulation par éléments finis montre que la fraction de 'onde évanescente par rapport a ’onde
a l'intérieur du tore est légerement plus marquée dans le cas des petits rapports d’aspect.
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FIGURE 3.24 — Transmission de deux tapers en fonction du décalage en fréquence de la
diode laser en cavité étendue a 780 nm. Les coupleurs possédent des diameétres différents
et donc les deux modes de galerie de la sphére sur puce de 24 um de diamétre sont couplés
différemment. En traits pleins les fonctions de fit des deux résonances indépendantes.

Ils permettent de positionner le taper fin et la microcavité indépendamment sur une
course de 100 x 100 x 100 um avec une résolution de 50 nm. Enfin, en plagant les tapers
au contact du tore et en balayant la fréquence du laser Velocity autour de 772,45 nm
correspondant au mode fondamental on observe des résonances des modes de galerie de
largeur 1 & 20 GHz dans chaque voies. Les images de I'expérience et les couplages sont
présentés sur la figure [3.25

D’un point de vue du dispositif les microcavités que nous utilisons présentent certains
avantages (grands facteurs de qualité, maniabilité, controle de la force de couplage par
piézoélectrique), les expériences a deux tapers ont un intérét limité compte tenu de 'in-
vestissement que requiere ces réalisations. Elles constituent néanmoins des expériences
de démonstration pour les interconnexions optiques intégrées sur puce. Ces dispositifs,
comme par exemple les micro-anneaux, offrent des perspectives tres concrétes en ce qui
concerne le traitement de I'information [55].
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FIGURE 3.25 — Image d’un tore couplé a deux tapers réalisant un filtre add-drop. Les
diameétres étant différents, cette configuration permet de séparer deux signaux laser de
fréquences différentes.
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Chapitre 4

Nanocristaux de silicium couplés aux
modes de galerie

A cause de son gap indirect, le silicium a longtemps été considéré comme un tres
mauvais émetteur de lumiere. La découverte dans les années 1990 d’une émission effi-
cace par le silicium poreux produit par électrochimie [1] et par d’autres structures de
Si 2] a suscité un vif intérét. Les faibles dimensions conduisent a une déformation de la
structure de bande autorisant I’émission a différentes longueurs d’onde dans le visible.
Cette émission se produit grace aux effets de confinement quantique a 1’échelle nanomé-
trique. Les recherches sur les nanocristaux de silicium soulevent de nombreux problemes
de physique fondamentale, concernant entre autres I’émission de lumiére par un matériau
semiconducteur & gap indirect [3H7].

D’un point de vue plus fondamental, le couplage de nanostructures avec des microca-
vités optiques est un sujet tres actif depuis les premieres mise en évidence de phénomenes
d’électrodynamique quantique en cavité, en physique de la matiere condensée, des les
années 1990 [8,9]. L’effet Purcell (couplage faible) dans les diodes électroluminescente
et les diodes laser permet d’augmenter le taux d’émission spontanée et d’augmenter le
rendement quantique de I’émission en réduisant la relaxation non radiative et en focali-
sant la plupart de I’émission dans les modes de cavité désiré |[8-13|. La discrétisation des
niveaux d’énergie dans les boltes quantiques a gap direct a permis & de nombreux groupes
d’atteindre le « régime de couplage fort » entre une boite quantique unique et le champ
confiné dans une microcavité [10,|[11}|13]. Ces travaux sont d’'une grande importance pour
I'informatique quantique.

Compte tenu de 'omniprésence du Si dans I'industrie du traitement de I'information et
des avancés récentes ci-dessus; le silicium est un candidat naturel pour la fabrication d’un
laser intégré sur puce. Un tel laser, produit par une technologie compatible CMOS, per-
mettrait notamment de palier au goulot d’étranglement des interconnexions électroniques
(cf annexe[A]). Grace & une cavité en anneau de silicium pur, une jonction p/n adaptée au
guide et un pompage optique a 1,55 pum, le silicium émet de fagon cohérente et continue a
1,69 um par effet Raman [14]. La diffusion Raman est un processus inélastique, induisant
un déplacement de Stokes, dii a I’excitation de phonons optiques. Dans cette these, nous
cherchons a exploiter ’émission directe dans le visible des nanocristaux de silicium pour
un pompage optique a 532 nm ou 405 nm. Ces transitions électroniques existent grace a
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la coordinance particuliere des liaisons a 'interface entre le silicium et de 'oxyde, et au
confinement des porteurs de charge dans I'agrégat de dimensions nanométriques.

Je décrirai un montage expérimental montrant le confinement spatial et temporel
dans des modes de galerie de microtores. Enfin, je tacherai de montrer de quelle maniere
le systéme pouvait étre optimisé pour favoriser la photoluminescence (PL) ou ’émission
stimulée.

4.1 Le silicium pour la photonique

4.1.1 Physique du solide du Si

Le silicium, de configuration électronique [Ne]3323p2, est le plus répandu des semicon-
ducteurs. Sa structure cristalline de type diamant comporte huit atomes par maille et
présente un parametre de maille a = 0,543 nm. Sur la figure [4.1] les bandes de valence et
de conduction en différents points de ’espace réciproque sont représentées. Les bords de
bande ne correspondent pas au méme vecteur d’onde k réduisant fortement la probabilité
d’interaction entre un trou de la bande de valence et un électron de la bande de conduc-
tion. Ce gap indirect est caractérisé par une bande interdite £ valant 1,12 eV a 300 K et
1,17 eV a 4 K, ce qui explique la transparence du Si pour A > 1,1 um [16]. Les deux états
¢lectroniques associés a la bande de valence ressemblent aux états de I'atome libre : p;
pour les trous lourds et p3/, pour les trous légers. Le bord de la bande de valence donne
une mesure du couplage spin-orbite de 44 meV, qui est dégénéré a température ambiante
(ksT = 25 meV). Le bord de la bande de conduction s’étend le long de la ligne repérée
par A, entre les points I' et X (cf figure [1.1}(a)). Dans la premiére zone de Brillouin, les
points I" et A; ont pour coordonnées respectives k = 0 et k = 27w/a (¢;0;0), ot ¢ = 0,73.
Par ailleurs, concernant la bande de conduction, les surfaces a énergie constantes sont des
ellipsoides orientés dans la direction (100) centrés en A, [15, page 202].

La conservation du moment et de I’énergie sont nécessaires pour permettre la transition
résonante entre la bande de conduction et la bande de valence. La recombinaison de la
paire électron-trou (appelée exciton) n’est obtenue que par I'intermédiaire d’'un phonon
« transverse optique » (TO) du cristal, ¢’est-a-dire une vibration élémentaire de pulsation
2. Comme schématisé sur la figure (b), des états virtuels (étoiles) sont impliqués
dans I’émission. La conservation de I’énergie et de I'impulsion s’écrivent, en négligeant le
vecteur d’onde du photon devant le vecteur d’onde du phonon :

E;+ hw+ E, + hQ = E;

4
kijzz(jg<100>:kf 4y

ou les indices i et f sont relatifs aux états initial et final, & est la constante de Planck
réduite et Ey est I'énergie de liaison de l'exciton (E, est quasiment nulle & 300 K). Le
processus de recombinaison inter-bande est tres inefficace en comparaison des mécanismes
non-radiatifs (cf § représentés sur la figure (b) Il existe également des processus
intrabandes comme I’absorption par les porteurs libres (en anglais FCA, pour Free-carrier
absorption) et leffet Auger. Ainsi, un semiconducteur a gap direct, 'arséniure d’indium
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FIGURE 4.1 — (a) Premiére zone de Brillouin de la matrice diamant avec les notations
usuelles des points de symétrie. (b) Structure de bande du silicium. Le bord de la bande
de valence est atteint en k = 0 et le bord de la bande de conduction correspond a
un point A appartenant au segment [['X] . Les processus d’absorption interbandes
(double fléche pointillés), intrabandes (fléches continues) et phononiques impliquant état
un virtuel (fleches en zigzag) sont présentés.
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par exemple, présentera un taux d’émission spontanée au moins 200 fois supérieur a celui
du Si massif.

A 300 K, le silicium massif présente un signal de luminescence centrée a 1,08 eV (soit
1,15 pm) de largeur & mi-hauteur de 75 meV (soit 80 nm), sous excitation UV [17, page
56]. Le rendement d’émission n = 'y /(I'y + I'xg), ot 'y et ['yx sont les taux d’émission
radiatif et non-radiatif, est compris entre 107* et 107°. La bande interdite est matérialisée
par une diminution abrupte de la courbe d’émission pour une énergie de 1,05 eV.

4.1.2 Lasers Raman dans le silicium massif

La recherche de solutions pour améliorer 'efficacité d’émission du silicium a conduit
des chercheurs de I’Université de Californie (UCLA) a ’étude de la diffusion Raman
stimulée, puis & la démonstration d’'un effet laser basé sur ce principe [18]. Ce laser pulsé
émettant a 1,675 um pour un pompage optique a 1,54 um présente un seuil de 9 W et
une efficacité de 8,5%. Un anneau de fibre mesurant huit metres de long forme la cavité
et le guide de silicium massif (le milieu actif) couplé mesurait 17 mm de long. Un laser
de pompe picoseconde permet un effet Raman efficace, car ceci limite 'accumulation de
porteurs libres. L’absorption par les porteurs libres associée au processus d’absorption a
deux photons (en anglais TPA-FCA, pour Two-photon absorption induced Free-carrier
absorption) conduit & une déplétion des porteurs en bord de bande. La FCA est un effet
non-linéaire qui résulte de I’absorption de photons par les porteurs excités. L’optimisation
du temps de vie effectif des porteurs (et donc la densité de porteur dans I'état excité)
permet d’augmenter le gain Raman dans la bande télécom. Le gain fibre a fibre vaut
11dB a 1,67 um [19).

Les travaux de H. Rong et al. & Intel [14], publiés quatre mois plus tard, présentent
la découverte d'un laser continu, basé sur l'effet Raman dans le silicium, émettant a
1,686 um avec un pompage optique a 1,54 pm. Un guide d’onde en silicium sur puce
formait la cavité laser. Le guide d’onde est ensuite fabriqué par gravure ionique réactive a
partir d'un substrat de SOI (en anglais pour Silicon-on-insulator) non-dopé. Une concep-
tion innovante pour réduire la TPA-FCA a consisté a ajouter une jonction p/n polarisée
en inverse sur toute la longueur du guide d’onde [20]. La cavité a une circonférence de
30 mm et un facteur de qualité de 6 x 10°. La polarisation en inverse permet d’augmenter
le gain total en réduisant la FCA dans la cavité. L’état de I’art correspond & une puissance
de sortie maximale de 50 mW et une efficacité maximale de 28% pour une polarisation en
inverse de 25 V appliquée sur le guide d’onde [21]. D’autres cavités utilisent la diffusion
Raman stimulée pour faire laser le silicium pur [22]. En outre, un laser Raman émettant
a 1,28 um a base de Si pur perforé de trous nanométriques séparés périodiquement a été
mis en évidence par S. Cloutier de 'université Brown par la technique de la VSL [23].

Parce que la diffusion des porteurs libres est légérement plus rapide (~ 4 ns typi-
quement pour sortir de I’étendue du mode du guide «enterré» de H. Rong [24]) que
la dynamique de la TPA-FCA, la population électronique peut s’accumuler dans la raie
Stokes de maniere conséquente. Cependant, 1’émission Raman stimulée peut aussi avoir
lieu sans ce champ électrique externe de part et d’autre du guide, mais le seuil est plus
élevé [21]. En évitant une dissipation sous-forme de chaleur, ce genre de dispositif constitue
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une avancée majeure pour les interconnexions optiques sur puce (cf annexe |A).

4.2 Nanocristaux de silicium

Avant de décrire notre matériau et nos techniques, cette section est consacrée a une
mise en perspective des recherches expérimentales sur les nanocristaux de silicium (dont
I'abréviation sera NC Si). Par cette syntheése et un bref rappel de la découverte du gain
optique, je tente de dégager les voies privilégiées pour la réalisation d'un laser avec ce
matériau.

4.2.1 Nanocristaux de silicium en microcavité optique

La premiere démonstration du gain des NC Si en microcavité optique a été rendu
possible en 2000, grace a une cavité Fabry-Perot planaire utilisant des miroirs de Bragg
de Si/SiO, [25]. A la suite de ces travaux plusieurs microcavités ont été étudiées utilisant
de meilleurs miroirs de Bragg [26], des cavités Fabry-Perot & miroirs métalliques, des
guides d’onde rebouclés [27,128], des cavités a bande interdite photonique [29,30], des
microspheres recouvertes d’une solution contenant des NC Si [31,132], des microcavités
creuses dites « bottle » [33], etc. En 2007, le groupe du laboratoire CIMAP a utilisé une
cavité Fabry-Perot augmentant d’un facteur 7 1’émission vers I’avant. Un facteur de Purcell
Fr = 1,3 a été mesuré [34]. Deux miroirs de Bragg bien paralléles et de grande réflectivité
permettent d’obtenir, a température ambiante, ce régime intéressant de couplage lumiere-
matiére. Dans le tableau [4.1] je présente I’état de 'art des microcavités fonctionnalisées
au NC Si en termes de méthode de dépdt, de facteur de qualité () et de volume modal V
a la longueur d’onde d’émission et de densité d’émetteur effectivement excité par le mode
de la cavité. Le facteur de recouvrement I' est une mesure du rapport du champ émit
divisé par le champ de pompe.

Cavités Méthode de dépot | Q | V/A? | Densité de NC Si | Références
Miroirs de Bragg CVD/magnétron 100 5 ~ 2 x 10" cm™® [26m34r
Microdisques CVD/magnétron | 3000 | 20 ~ 10" cm™® [35]/ [36]
Cristaux photoniques | CVD 6000 | 0,5 faible I' ~ 1% [29,130]
Microspheres PECVD 5.10° | 5000 | 150 nm déposés [31]
Microtores Implantation Si* 107 | 1000 | faible I' < 1% [37]

TABLE 4.1 — Etat de I’art du couplage de nanocristaux de silicium au microcavités optiques
pour I'étude du processus d’émission directe dans le domaine du visible.

Plusieurs résultats sont basés sur l'utilisation des modes de galerie de microdisques [38].
Ces derniers offrent la possibilité de :

1. fournir une mesure directe de la section efficace d’absorption en mesurant la largeur
de la résonance de la cavité (répartition homogene de matériau peu rugueux),

2. étre compact et intégré sur puce,
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3. présenter un volume modal petit et un temps d’interaction convenable par rapport
aux autres dispositifs.

Dans les microdisques, les facteurs de qualité restent inférieurs a 3000, et sont limités par
la diffusion, par la rugosité de surface [36] ou par I'absorption [35],39]. Le volume modal,
valant typiquement 20 )\3, reste modéré par comparaison avec les systémes concurrents
(cf tableau [4.1)). La luminescence des NC Si dans les modes de galerie est observée dans
le champ lointain, pour différentes positions radiales du faisceau de pompe, montrant
bien qu’'une fraction de I’émission se couple au continuum de mode de 'espace libre [36].
Les meilleurs facteur Q/V de microdisques ont été réalisées par M. L. Brongersma a
I'université Stanford [39]. Pour cette expérience les auteurs ont montré un élargissement
du mode de galerie pour une augmentation de la puissance de pompe, qu’ils ont attribué
a l'effet de 'absorption par les porteurs libres : FCA. Dans le silicium massif, ce processus
de pertes réduit V'efficacité de l'effet laser, sans l'interdire (cf § [4.1.2)).

Sur I'ensemble de ces études nous constatons, comme attendu, que la fonctionnalisa-
tion, c’est a dire l'incorporation de matériau actif dans la cavité, a un effet déplorable
sur le facteur de qualité des microcavités. Un tel constat préche pour une diminution
du volume modal a densité de NC Si donné (approche cristaux photoniques) ou pour
une augmentation du facteur de qualité pour une densité de matériau moindre (approche
microspheres et microtores). Sur la longueur d’interaction apparait des transitions inter-
bandes et d’autres processus de pertes déja énumérés au § [1.6] La largeur totale de la
cavité réalisé se décompose telle que :

/7 = f)/Ainter(I’ 9) + ,yAintra(I7 9) + Z f}/j ? (42>
S,D,C

Les taux de transitions interbandes v,,,,., et intrabandes v, . dépendent de l'intensité
I et de la température 6. Les lettres S, D et C désignent les pertes, introduites au § [1.6]
respectivement en surface, par diffraction et par couplage.

Cependant, la communauté scientifique a tendance a s’intéresser plus en plus aux
microcavités a base de cristaux photoniques 1D et 2D favorisant 'intégration et dis-
posant d'un volume modal proche du volume minimal [40]. La fonctionnalisation avec
les NC Si est vraisemblablement moins néfaste, a ceci pres que la teneur en silice sub-
stoechiométrique change la position de la bande photonique interdite. Grace a leurs bonnes
propriétés de confinement spatial et temporel, la mesure du gain pourrait étre facilités. De
surcroit, leur procédé de fabrication « bottom-up » serait privilégié pour une utilisation a
grande échelle.

Au regard de ’état de l'art des microcavités optiques de Si/SiOs: SiOs et des bons ré-
sultats du matériau obtenu par magnétron [41], je me suis consacré a 1’étude de I’émission
en microcavités formées par tension de surface. L’effet laser n’ayant jamais été observé
dans les NC Si, la « meilleure cavité » reste a définir.

4.2.2 Mise en évidence du gain

Un événement décisif a été la mise en évidence du gain des nanocristaux de silicium
obtenus par PECVD) dans le groupe de L. Pavesi [42]. Controversé a sa publication,
g
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ce résultat a depuis été confirmé par plusieurs autres groupes travaillant sur des NC Si
produits avec différentes méthodes [43,/44], et d’autres propriétés optiques intéressantes
ont été caractérisées dans ce matériau [45].

Les groupes de L. Pavesi et de F. Priolo révelent 'existence dune large zone de gain
optique net di a des boites quantiques de Si dispersées dans une matrice de silice. Leur
matériau actif est produit par implantation ionique (80 keV ; 1 x 10'7 Siionscm™?) de Si
dans un substrat de quartz, suivit d’'un recuit a 1100°C pendant une heure. Un faisceau
laser proche infrarouge est focalisé sur 1’échantillon au méme point qu’un faisceau laser
pompe et les chercheurs constatent une amplification de I'intensité du signal transmis. Le
gain, centré autour de 770 nm, est décalé vers le bleu en comparaison avec la luminescence
centrée autour de 830 nm. Ces larges bandes font typiquement 100 nm de large, a tempé-
rature ambiante, comme attendu compte tenu de la largeur inhomogene d’émission d’un
semiconducteur. La présence du gain a été démontrée de diverses fagons sur un méme
échantillon.

La mesure du gain est confirmée par la méthode de la VSL (en anglais pour Variable
strip length) consistant a faire varier I’étendue de la zone pompée optiquement et de
mesurer le signal d’émission spontanée amplifiée. Avec une puissance de pompe de 'ordre
du kW /cm?, I'intensité de I’émission spontanée amplifiée évolue de facon sous-linéaire avec
la longueur pompée optiquement et présente un gain de 100 cm™' autour de 750 nm [46].
Le faisceau est guidé dans la couche active dont I'indice de réfraction est supérieur a celui

du quartz. L’efficacité du processus est proportionnel a n N *o,,, ® ou 7 est le rendement

pump
d’émission introduit aud.1.1let N est le nombre de NC Si effectivement excité. La section
efficace d’émission o.,, des NC Si, mesurée par le groupe de Priolo, vaut 1,8 x 107! cm?.
Il est important de noter que seule une fraction des NC Si est excitée par le faisceau
incident. Une autre expérience utilisant la méthode de la VSL semble indiquer que le gain

se situerait plutét autour de 800 — 900 nm [47].

4.2.3 Couplage silicium—erbium

Quelques années apres la découverte de 1’émission, il a été démontré que les NC Si
pouvait agir comme des « sensibilisateurs » qui absorbent le flux de pompe incident et
transféerent leur énergie aux ions erbium voisins dont la luminescence est ainsi exaltée
[48,49]. Les seuils lasers obtenus par pompage optique sont bien meilleurs que ceux obtenus
par pompage électronique comme démontré, dans I’étude récente de Y. Gong et al. [50].
Ce processus d’excitation évite les problemes rencontrés lors du dopage par 'erbium du
silicium massif et du gain, dans la fenétre télécom, a été rapporté en 2001 [51]. Malgré
I’'amplification de lumiere et les résultats importants, l'effet laser utilisant des NC Si
sensibilisés par les ions Er®™ n’a pas encore été mis en évidence.

Une étape cruciale passe par le controle des concentrations et par I'optimisation des
propriétés de luminescence du matériau [52]. La silice, entourant les NC Si, doit égale-
ment présenter un nombre réduit de défaut (principalement des impuretés, mais aussi des
défauts cristallins et des liaisons pendantes). Par ailleurs, des études structurales apres
la fusion des microdisques contenant de l’erbium et du silicium (tous deux déposés par
implantation ionique) montrent que la fusion vers 1650°C n’est pas rédhibitoire pour le
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couplage silicium—erbium [53]. Cette étude des propriétés d’émission dans le cadre de la
collaboration LKB-SiNaPS assure qu’il reste du silicium apres fusion.

4.2.4 Nanocristaux de Si dans la silice

La matrice de silice qui entoure un nanocristal de silicium a beaucoup d’influence
sur le mécanisme d’émission, et plus particulierement sur le gain. Un environnement de
silice controlé, recouvrant des nanocristaux de Si obtenues par pyrolyse laser, démontre
I'influence de cette « coquille » sur les propriétés fondamentales d’émissionE]. Un dispositif
mécanique permet la sélection de taille. Dans l'article [7], les chercheurs ont observé une
relative constance de la longueur d’onde centrale de ’émission pour des diametres de
nanocristaux inférieurs a 3 nm qui suggere l'existence d’états radiatifs dans la bande
interdite. D’apres les expériences et la théorie, les NC Si présentent une énergie de gap
E, (en eV) qui évolue suivant une loi de confinement [3] :

3,73
(D)139

E,— E} = (4.3)
ot EY est I'énergie de gap du matériau massif et (D) est le diametre moyen du nanocristal.
Des applications numériques de cette formule empirique sont données dans la légende de la
figure . L’exposant -1,39 est quasiment identique pour tous nanocristaux [54), page 42].
Alors que le modele simple donne un exposant 2, des calculs théoriques a trois dimensions
en symétrie sphérique reproduisent bien les mesures expérimentales [3].

L’émission dans toute la gamme du visible a été observé pour des nanoparticules de Si
hydrogénées en surface, obtenues par pyrolyse [7,55,56]. Le maximum d’efficacité quan-
tique est atteint pour une longueur d’onde d’émission d’environ 750 nm. Apres oxydation
a l'air, et pour une certaine porosité, les liaisons avec 'oxygene bornent la différence
d’énergie entre la LUMO et la HOMO des nanoagrégats a 2,1 eV, c’est-a-dire que la PL
plafonne a une longueur d’onde centrale minimale de 600 nm environ.

Des modeles ab-initio permettent de calculer pour des nanocristaux de silicium la
structure de bandes modifiées. La majorité de ces travaux montrent que la nature de
I'interface agrégat/SiOs est cruciale pour comprendre ’émission de lumiere [57-61]. Les
propriétés de l'interface peuvent varier significativement en dessous d’un diametre moyen
de 3 nm. L’épaisseur de silice sub-stoechiométrique entourant un agrégat est estimée a
0,8 nm [62]. Pour ces petites structures, les nouveaux états formés permettent d’avoir des
gaps dans le domaine du visible.

4.2.5 Matériau actif utilisé dans ma theése

La silice enrichie en silicium, ou SRSO (en anglais pour Silicon-rich silicon ozide), a été
fabriquée par sputtering magnétron réactif [63]. Le milieu actif donnant une luminescence
intense, est constitué de multicouches. Le diamétre moyen (D) est contraint par I’épaisseur

1. L’affinité du silicium avec 'oxygene est importante. Par exemple, si 'on laisse & air libre un wafer
de silicium de qualité électronique, alors il sera naturellement recouvert d’une fine couche d’oxyde natif
SiO4 d’environ 2 nm d’épaisseur.
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des couches et sa distribution est donc la plus monodisperse possible. Les multicouches
alternant du SRSO et de la silice pure permettent de contrdler I'exces en silicium par
couche et donc la densité moyenne des NC Si. Les spectres d’émission sont résumés sur la
figure [4.2] On constate 'effet de confinement quantique, mais également le role important
de l'interaction avec 'environnement de silice (cf § précédent). Pour les échantillons que

[¢]
fus?

j’ai utilisés recuit par un traitement dans un four ou au laser a 6 < 67 _, la longueur d’onde
centrale du matériau recuit varie entre 730 nm et 830 nm en fonction de I’échantillon.
D’apres ’équation les NC Si ont un diametre moyen 3,5 nm < (D) < 5,2 nm sys-
tématiquement supérieur a 1’épaisseur des couches déposées : 0,6 nm < egpso < 3,0 nm.
De surcroit, la recombinaison a l'origine de I’émission s’effectue a l'interface, dans une
« coquille » entre le silicium et le silicium enrichi en oxygene. Sur la figure 4.2}, j’ai reporté
les différents spectres de microphotoluminescence de mes échantillons de multicouches de
matériau actif obtenus par la technique de sputtering magnétron. Le déplacement de la
longueur d’onde centrale de I’émission est bien visible.

Le recuit du SiO, s’accompagne d’une passivation partielle ou totale de défauts dans
la silice amorphe alentour, la bande d’émission autour de 615 et 640 nm, attribuée a la
présence de NBOHC (Non-bridging Oxygen hole centers en anglais) [64], est en effet moins
intense que la bande autour de 750 nm.

4.3 Fonctionnalisation

Le SRSO peut étre fabriqué par un procédé d’implantation ionique du silicium [65]66],
par pyrolyse laser [7,/56], par évaporation grace a un faisceau d’électron [53,/67] ou par
dépdt chimique en phase vapeur [42]. Un travail de recherche dans le groupe de J. Linnros
et al. au KTH de Stockholm a consisté a étudier la luminescence de boites uniques tenues
au bout de pédoncules de Si [68]. La largeur homogene de la raie d’émission et l'effet de
I'oxydation sont discutés. L’implantation de Sit a méme les microdisques de silice a été
la voie privilégiée par nos collaborateurs du CEA Grenoble [53] et par nos concurrents du
groupe de K. J. Vahala [37] pour la fonctionnalisation des microtores.

A la différence des techniques citées, la structure déposée en « multicouches» de
SRSO/SiOy permettant de contrdler la dimension et la densité des NC Si en jouant sur
la stoechiométrie des couches. Cette technique a été découverte en 2001 par I’équipe de
F. Gourbilleau au CIMAP par sputtering magnétron réactif [63] et, un an apres, dans le
groupe de M. Zacharias par évaporation électronique [69).

4.3.1 Couches de SiO,/SiO,

Les couches et multicouches que nous utilisons sont déposées dans ’équipe NIMPH
du laboratoire CIMAP UMR 6252 a I’EnsiCaen. Ce laboratoire développe et utilise des
procédés de déposition originaux.

En ce qui concerne les échantillons de SiO,/SiO, utilisés dans cette these, ils sont
produits par une technique appelée « déposition par pulvérisation magnétron confocale ».
Dans cette technique, un plasma d’argon (ionisé en Ar") et d’hydrogene (ionisé en H)
produit par un magnétron est utilisé pour libérer de la silice d’une cible de silice pure a
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FIGURE 4.2 — Spectres d’émission normalisés d’échantillons de nanocristaux de silicium
en microcavité, obtenus par sputtering magnétron et recuits au four 1h, 1050°C. Les
compositions (et diamétres 2a) des microdisques caractérisés sont, de gauche a droite,
a : 70 couches alternant 2,5 nm de SRSO et 15 nm SiOy (2a=50 um), b : 70 couches
alternant 3,0 nm de SRSO et 15 nm SiOs (50 pm), ¢ : 500 nm de SRSO massif entre 2
couches de 500 nm de SiOy (50 um), et d : 150 couches alternant 3 nm de SRSO et 7 nm
SiOg (20 um). La longueur d’onde centrale d’émission augmente avec le diamétre moyen
les nanocristaux de silicium. L’excitation est a 532 nm.

99,995%. La pulvérisation (sputtering) est dite « réactive » car ’hydrogene permet de ré-
duire la silice en captant de 'oxygene. En configuration « confocale », les faisceaux d’ions
argon et hydrogene suivent les lignes de champ magnétique, et viennent frapper des cibles
de SiO, et de Si, pour en éjecter le matériau séparément ou simultanément. Cette confi-
guration confocale est couplée a l'utilisation d’un porte-substrat tournant a une vitesse
de 20 tr/min pour assurer une bonne uniformité du dépot (cf figure [4.4) et référence [72]).

L’exces de silicium z est controlé grace a la puissance RF appliquée a la cible de
Si H Le substrat est chauffé a 500°C, ce qui permet d’optimiser I'incorporation et la

2. L’exces en silicium x dans la silice enrichie en silicium SiO, peut étre obtenu en étudiant le domaine
IR-moyen et notamment la position de deux modes de vibration des liaison Si-O dans la couche au
nombres d’onde : 1100 ecm™! et 1250 cm™ ! 1 < z < 2 est déduit grace aux modes vibrationnels dont les
positions varient avec la concentration d’oxygene.



4.3. FONCTIONNALISATION 143

Energie (eV)
24 22 20 18 | 16 1,4 1,2
I — - | |

F W Y :

a b

=
ot
I
——————
|

PL normalisée des couches
non-activées et activées de SRSO/SiOq

| Y

| ﬂ Passivation

i des NBOHC
0 il ! | | | |

500 600 700 800 900 1000
Longueur d'onde d'émission (nm)

FIGURE 4.3 — Spectres d’émission normalisés d’échantillons de SRSO/SiOy obtenus par
sputtering magnétron (en anglais, SRSO pour Silicon-rich silicon oxide) . Les spectres du
haut a gauche au bas a droite, a : un wafer contenant 40 couches de 0,6 nm de SRSO (non
recuit), b : un microdisque contenant 35 couches alternant 2,5 nm de SRSO et 30 nm SiO,
(recuit 64 s au laser CO, avec I, = 20 kW.cm™2), ¢ : un microdisque contenant 500 nm de
SRSO (recuit au four 1h a 1100°C), et d : un microdisque contenant 70 couches alternant
3nm de SRSO et 15 nm SiOq (recuit au four 1h a 1050°C). L’excitation est a 532 nm.

recristallisation du Si dans les « multicouches ».

Sur la figure [£.4] les « multicouches » sont comparables a celles déposées par R. P.
Nalini et F. Gourbilleau dans le cadre de notre collaboration scientifique. Le systeme actuel
de sputtering du CIMAP : ATC ORION Series a été développé par Aja International, Inc.
(Scituate-USA). La vitesse de déposition est d’environ 1 nm/min et dans nos expériences
nous avons typiquement besoin d'un micrometre de matériau.

L’accroissement important de la photoluminescence dans le visible est en grande partie
due a la brisure de l'invariance par translation du Si massif qui rend la recombinaison
moins favorable. L’intérét spécifique de la technique de sputtering magnétron décrite ci-
dessus est de produire des échantillons d’épaisseur bien controlé. Nous allons voir que
I’'augmentation de l'intensité de PL passe par un recuit du matériau qui provoque une
séparation de phase entre le silicium et son oxyde.
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FIGURE 4.4 — (a) Croquis du bati de déposition par sputtering magnétron réactive, com-
mercialisée par AJA International, Inc. @/ (b) Coupe ultrafine observée au microscope
électronique a transmission haute résolution .

4.3.2 Séparation de phase partielle

La technique usuelle de production des nanocristaux consiste a recuire la silice sub-
steechiométrique dans un four entre 900 et 1200°C. Une séparation de phase conduit a un
arrangement ordonné de nanocristaux dans la silice en relachant certaines contraintes. Les
différentes analyses de la diffusion du silicium dans la silice amorphe varient légerement
car les méthodes de mesure ne sont pas toujours les mémes ,. Une synthese des
différents résultats donne le coefficient de diffusion D, exprimé en cm?s™!, dépendant
uniquement de la température :

D(6) = 0,048 exp (‘; Zv) , (4.4)
B

ou kg est la constante de Boltzmann et 6 la température en Kelvin. Cette loi d’activation,
dite d’Arrhénius, est habituelle pour décrire la diffusion de la matiere dans un liquide. Le
déplacement moyen du silicium dans la silice s’écrit :

(ry =~ /4w D(0) x t . (4.5)

Pour une heure de recuit a 1 100°C on obtient un déplacement typique de 30 nm. L’équa-
tion permet de prévoir le processus de diffusion de silicium dans la silice. Nous
pouvons donc estimer le temps et la température nécessaires pour la formation de na-
nograins et il est possible que ces derniers soient plus large que 1’épaisseur de la couche
initiale . L’épaisseur de silice séparant les différentes couches a également un effet sur
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I'émission |75, page 284]. Le dépo6t par magnétron et la séparation de phase partielle au
four donne des NC Si bien monodisperses.

4.3.3 Fonctionnalisation de microdisques

Pour avoir des structures optimales et simplifier les étapes de production, nous avons
préféré implanter le Si directement sur les microdisques de silice pure préalablement gra-
vés. De surcroit, des difficultés ont été rencontrées lors de la tentative de gravure humide
(cf§ d’un échantillon concentré, soit 80 périodes alternant 3 nm de SiO5 avec 3 nm de
SiO,. Le bain de HF a entrainé une gravure latérale sous la résine. La vitesse de gravure
différentielle dépend de la steechiométrie de couche. En outre, la voie de gravure seche ne
fonctionnerait pas car la résine (AZ 1512HS) est trop mince pour subir le bombardement
ionique.

Je vais décrire les procédés de fabrication de microdisques fonctionnalisés SRSO. Ils
sont tous fabriqués par séparation de phase au four a 1100°C de couches obtenues par
PECVD, dans un environnement de diazote pur. Apres une étape de transfert du masque
sur les wafers contenant le SRSO, on a :

— Dans I'équipe de M. L. Brongersma [76], un plasma de trifluorure d’azote (NFj)
grave le SRSO, puis le silicium est gravé sélectivement dans un bain d’hydroxyde
de tetramethylammonium (TMAH).

— Dans le groupe de L. Pavesi [35], les disques résultent d’une gravure séche anisotrope
par un mélange de CHF3/SFg suivie d’une gravure par plasma de SFg.

— Dans I'équipe de D. W. Prather [77], le SRSO est gravé par un mélange de C4Fg/SFg,
dilué dans de I’argon, puis de la méme fagon, SFg attaque sélectivement le Si.
L’épaisseur totale des microdisques, dans ces trois cas, est comprise entre 300 et 600 nm.

Les microdisques fonctionnalisés que j’étudie dans cette these ont une épaisseur com-
prise entre 1,5 et 3 um. De telles épaisseurs sont nécessaires pour étre en mesure de fondre
au laser CO,. De la méme maniere, les microdisques de T. J. Kippenberg et al. [78] ont
une épaisseur de 2 um. L’implantation ionique et le recuit au four sont réalisés avant la
fabrication du microtore.

4.3.4 Caractérisations optiques des échantillons
Ellipsométrie

Avant le dépot, une calibration est nécessaire pour connaitre I’épaisseur déposée par
seconde. Une couche de SRSO d’environ 75 nm d’épaisseur est caractérisée par ellipsome-
trie a 633 nm. Les valeurs précises de I’épaisseur et de I'indice de réfraction sont extraites.
L’indice de réfraction du SRSO massif est compris entre 1,7 et 2,3 selon ’exces en silicium
x dans la couche.

Spectre d’absorption

J’ai mesuré ’absorption des multicouches, déposées conjointement sur du quartz et sur
les microdisque de 0,5 pm d’épaisseur, grace a un spectrometre VIS/UV en transmission
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FIGURE 4.5 — Spectre d’absorption des multicouches de SRSO/SiOy déposées sur un
substrat de quartz mesuré par un spectromeétre Perkin Elmer. Cet échantillon recuit a
1000° C, pendant une heure, est composé de 150 périodes alternant 3 nm de SRSO avec
de 7nm de SiO, pour une épaisseur totale de 1,5 pum.

(Perkin Elmer, modele Lambda 45).

Sur la figure .5, on constate que I’absorption augmente fortement dans le domaine
des basses longueurs d’onde. Dans un semiconducteur a gap indirect, le coefficient d’ab-
sorption suit la loi de Tauc [79] :

C
al= %(hw — Eopr)? + Cste | (4.6)

ou L est ’épaisseur de I’échantillon et & est la constante de Planck réduite. Pour I’échan-
tillon de multicouches de SRSO décrit sur le figure nous obtenons 1’énergie d’absorp-
tion minimale Fopr = 2,1 eV, cohérente avec le recuit activant la photoluminescence sans
cristalliser tous les nanoagrégats. Des expériences utilisant la loi de Tauc (4.6) mettent
en évidence que les NC Si passent en phase cristalline au-dela de 1200°C et que le dia-
gramme de bandes présente une transition indirecte [80]. L’épaisseur L = 1,5 pum est
suffisamment grande pour ne pas observer d’oscillations sur la courbe d’absorption dues
a un phénomene d’interférence. Ce phénomene prend son origine dans la formation d’une
cavité Fabry-Perot entre la surface du dépdt et l'interface avec le substrat. Cet effet est
observé sur la courbe d’émission dans des structures similaires |75, page 284].
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Pompage Optique

Les lasers de pompe a ma disposition sont :
— un laser bleu (modele DL 100 L, Toptica), 13 mW, accordable entre 404 et 406 nm
de largeur de raie égale & un mégahertz (cf annexe |C]),
— un laser Argon, émettant principalement a 514 nm, 100 mW,
— un laser vert (modeéle CL-2000, CristaLaser) Nd*":YAG pompé par diode doublé,
25 mW, trimode autour de 532 nm.
Le fonctionnement en régime continu de ces trois lasers évite les effets non-linéaires in-
désirables. Seul le laser bleu peut étre mis a résonance sur un mode de grand facteur
de qualité grace a une configuration Lithrow . Les différentes longueurs d’onde per-
mettent le pompage optique plus ou moins en bord de bande d’absorption. L’efficacité
change d’apres la loi de Tauc . L’adduction du signal de pompe est souvent réalisée
par taper pour exciter de facon optimale les NC Si.

Collection

La technique que j’ai développée consiste & utiliser une fibre multimode (MMF), préa-
lablement clivée a angle droit, et de la placer a proximité d’'un échantillon (cavité ou
wafer). En déplagant cette derniere a I'aide de platines micrométriques, j'optimise la col-
lection. Pour travailler avec des microtores, en raison de leur faible hauteur par rapport
au substrat, il est nécessaire d’amincir la MMF. En effet, celle-ci & un coeur de diametre
100 wm et une gaine optique de diametre 140 um (modele GI, CEA). Nous utilisons pour
cela le méme montage que pour fabriquer les tapers, et les transmissions obtenues dé-
passent QO%EI. Le diameétre final utilisé est compris entre 8 et 30 um. La fibre obtenue est
souple et légere ce qui rend son clivage délicat : la méthode donnant les meilleurs résul-
tats consiste a la déposer sur un substrat de silicium et a cliver avec une lame de cutter.
L’adhérence sur le wafer permet le clivage a angle droit et sans le bizeau caractéristique
obtenu par d’autres méthodes.

La MMF est reliée soit directement au spectrometre (Acton Research, f' = 30 mm
modele Spectra Pro-300i) grace a une férule adaptée soit en la connectant a une autre
fibre multimode. On peut choisir entre des réseaux de 300 ou de 1200 tr/mm. Le signal
est enregistré par une caméra CCD 1024 x 120 pixels refroidie & —25°C' (Roper Scientific,
modele : 7428). On capture la ligne de base, sans signal, dans le noir pour chaque temps
d’exposition choisi.

FSR de microtores fonctionnalisés

J’ai dans un premier temps mesuré l'indice effectif du milieu en relevant précisément la
position des résonances des modes fondamentaux de microtores. Une premiere expérience

a consisté a étudier le microtore obtenu a partir d'un disque constitué de 500 nm de
Si0Os, 500 nm de SRSO et 500 nm de SiO,. La couche de SRSO a un indice de 2,02. Le

3. Le montage utilisé est le méme que celui décrit au chapitre |3 sur la figure En étirant plus
longtemps j’ai réalisé des tapers biconiques, de grande transmission, utilisant une fibre optique multimode.
Ces tapers permettent un couplage idéal aux microcavités.
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SRSO a été recuit a 1100°C pendant une heure et le tore de 6 pm de petit diametre a
été fondu pres du seuil de fusion. Les intervalles spectraux expérimentaux sont ensuite
confrontés aux simulations par la méthodes des éléments finis. Pour un milieu homogene,
I'indice de réfraction est environ égal a 1,55 a 775 nm. Cependant cette détermination
n’est pas univoque a cause notamment de I’enroulement du matériau lors de la fusion
du microdisque. Il est possible que l'indice soit plus élevé au centre conduisant a une
augmentation des pertes. Dans ce cas, les modes les plus confinés a 405 nm et a 750 nm
recouvrent tres mal le milieu actif et ont des indices effectifs qui correspondraient a ceux
d’un microtore de silice pure.

4.3.5 Caractérisations aux microscopes a force atomique et élec-
tronique a balayage

L’état de surface et 'aspect des microdisques et des microtores sont controlés a 1’aide
d’un microscope a force atomique (Bruker, modele Dimension Edge Scanner, piloté par
Nanodrive v8) et d’un microscope électronique a balayage (MEB haute résolution du
SP2M, Zeiss Ultra +). Les résolutions maximales respectives de ces deux systémes sont
une résolution verticale 6z ~ 0,2 nm pour ’AFM en boucle fermée et environ 2-3 nm
pour le MEB selon les parametres d’observation. Apres la fusion au laser COs, la rugosité
inférieure a (0,6+0,5) nm n’est plus mesurable au MEB et difficilement accessible & ’AFM
étant donnée la courbure de la surface. La rugosité de surface du microdisque sur lequel

FIGURE 4.6 — (a) Mesure de hauteur au microscope a forte atomique et reconstruction
3D de la surface d’un microdisque, sur la partie biseauté. Les imperfections de grandes
amplitudes sont dus a la nature du substrat de silice. Les nanocristaux de Si, en noir,
sont nucléés lors du recuit. (b) Bord du microdisque correspondant (photo MEB prise par
J.-B. Jager).

a été pulvérisé du matériau SRSO vaut opys ~ (6 £ 2) nm avec des pics de 50 nm de
hauteur. Cette rugosité est égale a celle du microdisque avant dépot. Cette valeur de opys
est suffisamment élevée pour limiter le facteur de qualité a quelques milliers seulement
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(cf §[1.6). La hauteur pic-a-pic des imperfections vaut en moyenne 30 nm, avec 55 nm
pour plus grande valeur observée, a différentes distances du centre. Le kurtosis valant 3,2
indique bien que la répartition des hauteurs suit une loi gaussienne.

16500x

FIGURE 4.7 — (a) Images au microscope électronique a balayage d’une coupe réalisée
au faisceau d’ions focalisé (PTA, CEA Grenoble) du microtore de 36 um de diamétre,
dont j’ai fait la caractérisation compléte au[3.20, Dans la section en coupe, nous pouvons
observer quelques agglomérats de silicium, de 50-200 nm, formés par ’enroulement lors
de la fusion. (b) Profil AFM, sur le sommet du méme microtore. Le défaut au sommet du
guide n’empéche pas d’avoir un facteur de qualité de 1,6 x 10" pour le mode (n = 1,q = 0).

Une caractérisation intéressante est obtenue pour des balayages de 2 pm x 2 pum avec
I’AFM dont la résolution horizontale est de 'ordre de 5 nm. Sur la figure [4.6] a la surface
du bord d’'un microdisque, nous comptons 70 nanoagrégats sur une surface de 4 pm?
soit une distance de séparation caractéristique de 120 nm. Cette valeur est cohérente
avec les densités de NC auxquelles nous nous attendons apres le recuit (de l'ordre de
10" NC Si.em™ d’apres [72]).

Le microtore présenté dans ce qui va suivre a un petit-diametre 20 = 10 um et un
diametre externe de 35 pm, ce qui est en accord avec les intervalles spectraux libres
mesurés (cf ﬁgure. Le facteur de qualité vaut 3 x 10° & 405 nm et 1,6 x 107 & 770 nm.

Sur la figure [£.7) est présenté 'image au MEB d’une section de ce microtore contenant
du silicium activé par un recuit standard au four. Un zoom a 16500x permet de voir que
la formation d’agglomérats de Si formés par ’enroulement lors de la fusion au laser COs.
La mesure de la résolution du MEB dans ces condition d’observation vaut 20 nm a cause
d’angle d’incidence faible par rapport au wafer. Malgré cela nous pouvons constatons un
phénomene de coalescence, c¢’est-a-dire la réunion d’un certaine quantité de silicium com-
prise dans une méme région. Des raisons de cette agglomération de NC Si sont précisées
ci-dessous.

Sur la figure @, j’al visualisé les données AFM avec le logiciel WSxM v5.0 [81]. On
observe un défaut de 0,5 pm de hauteur au sommet du bourrelet torique qui s’étend
sur 10 um dans la direction azimutale et sur 1 um dans la direction perpendiculaire.



150 CHAPITRE 4. NANOCRISTAUX DE SILICIUM

Par ailleurs, un filtrage sinusoidal révele de petites ondulations assez régulieres dans la
direction azimutale, probablement dues a des vibrations acoustiques. Le mode de galerie
fondamental, confiné a ’équateur, n’est quasiment pas sensible a ces défauts de surface,
étant donné leurs positions relatives. Les mesures a ’AFM confirment que la forme du
tore est réguliere avec de légeres imperfections par endroits.

4.3.6 Couplage avec des microspheéeres

Une autre expérience de couplage a consisté a rapprocher une microsphere de silice
pure d’un échantillon sur lequel avait été déposé du SRSO activé. Des études précédentes,
consistant a coupler une microsphere a des puits quantiques semiconducteurs, avaient
permis d’obtenir l'effet laser dans des modes de galerie [8284]. En 2006, Sung et al.
ont fait ’étude des pertes de microspheres (diametres ~ 140 pwm) en fonction du dépdt
de nanoclusters de silicium . Ces expériences montrent que 'on peut conserver de
grands facteurs de qualité, cependant le recouvrement entre le mode pompe et le mode
d’émission reste tres modéré. Le facteur de remplissage optique est inférieur au pourcent.
Cette configuration ne nous a pas permis d’observer l'effet laser, malgré les facteurs de
qualité extrémement élevés observés, mais elle met 'accent sur I'influence du couplage.

Description des expériences

FIGURE 4.8 — Image au microscope 10x de I'expérience du couplage d’un taper avec une
spheére de silice au contact de multicouches de SiO, /SiO,. La sphére mesure 140 pm de
diamétre et présente un facteur de qualité intrinséque de 4 x 107 & 405 nm et de 4 x 10°
a 774 nm. Les nanocristaux de silicium de 4 nm de diamétre moyen sont contenus sur un
microdisque surélevé de 20 um et de 50 um de diamétre.

L’objectif était de tirer profit du grand facteur de qualité des microspheres pour cana-
liser I’émission des NC Si couplés aux modes de galerie. Pour cela, j’ai fabriqué une bille
de silice au bout d’une fibre optique par la technique décrite précédemment au paragraphe
Cette microcavité avait un diametre de 140 um et une ellipticité de 0,35% et je I'ai
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(a)

Longueur d’onde/Facteur de qualité | 405 nm | 775 nm TE | 775 nm TM | 1083 nm
Q.. intrinseque (/10°) - 430 250 140
Q)¢ chargé par ’échantillon 3,1 1.4 0,65 0,6
oo tout au contact 0,93 0,31 0,34 0,43
Longueur d’onde/Facteur de qualité | 405 nm | 775 nm TE | 1083 nm
(b) Q.. intrinseque (/10°) 41 390 90
Q¢ chargé par ’échantillon 3,0 1,5 17
o tout au contact >1 0,56 9,1

TABLE 4.2 — Facteurs de qualité (expérience de la photo aux différentes longueurs
d’onde pour deux échantillons différents dans différentes configurations : taper sous-couplé
(intrinséque), taper sous-couplé et au contact de I’échantillon, taper et échantillon au
contact. La microsphere posséde un diamétre de 140 um. Les lasers a 405 nm, 775 nm
et 1083 nm sont balayés en fréquence autour des résonances de modes fondamentaux
angulaire (n/{ < 1, ¢ = 0). Le SRSO a la surface des échantillons ont des propriétés
structurales différentes.

orienté suivant l'axe équatorial du montage, comme illustré au chapitre |3 sur la figure

Les caractéristiques que je vais présenter dépendent du couplage et assez peu de la
nature du matériau (rugosité, géométrie...). Toutefois, bénéficiant de facteurs de qualité
plus de 100 fois plus grands que I'état de l'art [31], j’ai voulu aller plus loin dans mes
recherches sur cette configuration sans forcément aller au contact.

Une microsphere de facteur qualité (1,3 £0,5) x 10° & 774 nm a été placée en sous-
couplage avec le taper et avec ’échantillon semiconducteur contenant le matériau ac-
tif en surface. Le systeme étant composé de trois éléments orientés suivant les axes du
mode de galerie. Le montage posséde sept degrés de liberté (trois directions d’espace et
trois angles pour les trois éléments (taper, sphere et disque), auxquels je retranche les
séparations sphere/microdisque et sphére/taper). De surcroit, dans cette expérience un
deuxieme taper, plus mince, était mis au contact pour réaliser le pompage optique des
NC Si. Moyennant une puissance suffisamment élevée, ce taper ne dégrade pas les pro-
priétés de confinement qu’il soit placé sur le disque ou loin de I’équateur sur la sphere.
L’image de l'expérience présente les modes de galerie de la sphere et les « modes
rayonnants » du microdisque. Avec une puissance de pompe de 7 mW a 532 nm aucun
signal de photoluminescence n’a pu étre détectée a la sortie du montage en utilisant le
monochromateur SpectraPro-300i (f' = 300 mm). Par ailleurs, aprés un dépouillement
méticuleux des données nous ne voyons pas d’effet de variation attendu du facteur de
qualité avec la pompe, notamment a cause de la limite de résolution de mon microscope
(modele plan-apochromatique 10x, Mitutoyo) et pour des raisons de positionnement dans
le champ proche (résolution ~ 5 nm).

Premieérement, je me suis placé dans le cas intéressant ou les pertes par couplage
introduites par le taper restent petites devant les pertes intrinseques (v, < v1). Pour
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Taper de pompe

Taper de collection

Microsphere

Fibre optique
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FIGURE 4.9 — Images en vue de coté (a) et en vue de dessus (b) du couplage de SRSO
actif avec une microsphére de 140 um de diamétre. Le facteur de qualité intrinseque de la
microsphére vaut (1,340,5) x 10° & 774 nm sur un mode (¢—|m|) = 0. Le pompage optique
a 532 nm est effectué sur des modes de ¢ — |m| # 0, ou sur le microdisque avec le taper le
plus mince (incliné). Les multicouches en surface du microdisque, sur une épaisseur totale
de 1,2 um, ont été recuites 1h au four a 1050°C.
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une valeur de gap ¢, fixé (sphere-taper), j’ai observé I’évolution du couplage en fonction
du gap go (sphere-SRSO). Dans cette configuration, il convient de définir deux gaps
critiques gc; et geo dont les valeurs sont interdépendantes. En effet, lorsque les pertes o
compensent les pertes du systeme composé par la cavité et le taper 7, + 7, on atteint

—2Kk g2

le gap critique gc,. De plus, le couplage évanescent implique que v = y5e ou vy

représente 1’élargissement apporté par 1’échantillon au contact. Le gap critique s’exprime

9oz = L In <ﬁ> : (4.7)

2/€ ’yint _I_ ’71

Le dip a résonance s’exprime en fonction du gap g2 [85] :

simplement :

Y1 (Yie + Y1) + Y71 €xXp(26(g2 — ges))
(%m + 71)2 cosh2(/<a(92 - 9@))

D(g2) = (4.8)
Les expériences avec le matériau actif nécessitent I'utilisation de diametres supérieurs a
100 wm pour ne pas détériorer les propriétés optiques lors du couplage d’une microsphere
avec un échantillon dans le champ proche. La probabilité de couplage de 1’émission vers
la sphere est proportionnel au carré du champ dans la sphere.

Sur la figure 4.9, est représenté l'expérience de couplage d'une microsphere de silice
avec un taper de pompe monomode de 94% de transmission (incliné) et d’un taper de
collection trimode & 770 nm de 90% de transmission. Sur la figure (a), je me suis servi
d’un effet de lentille a travers la microsphere afin de positionner finement dans la zone
pompée a 532 nm. La microsphere apparait blanche uniformément lorsqu’elle est bien
positionnée en face du microdisque.

Pour conclure, le recouvrement le mode de pompe et le mode de collection est mé-
diocre dans cette configuration. L’émission est perdue dans les « modes rayonnants » et
des modes et n’est pas accordée avec le taper de collection (caractére incohérent). La force
d’oscillateur est faible comparée aux expériences pour lesquelles les émetteurs sont dans
la cavité. Les facteurs de qualité supérieurs & 10° au contact, dépassent toujours I'état de
Iart [31], mais les volumes modaux de I'ordre de 5000 wm® sont bien trop grand pour
permettre de réduire considérablement le seuil des effets non-linéaires. La faible durée de
vie des tapers (minimum 10h) rend également cette manipulation assez délicate.

Alternative de couplage avec une microsphere : Une solution élégante consisterait
a coupler le mode de galerie fondamental d’un microdisque avec celui d’une microsphere. I1
faut considérer des supermodes du systeme {microdisque + microsphére}. Si le couplage
des nanocristaux avec le microdisque est tres supérieur au couplage entre le microdisque
et la sphere, alors les deux cavités sont en couplage faible et on ne pourra pas tirer
profit du facteur de qualité de la sphere pour avoir de I’émission stimulée. De surcroit le
volume effectif est doublé a cause de la dilution du champ. L’émission stimulée requiert
un couplage direct entre les nanocristaux et les photons stockés dans la microsphere.

Le couplage de plusieurs microcavités optiques (en anglais, CROW pour Coupled re-
sonator optical waveguide), introduit par Yariv en 1999 [86], nécessite de produire des mi-
crospheres de petits diametres de sorte qu’elles aient leurs plans équatoriaux en commun.
Dans le cas spécifique des microdisques, les facteurs de qualité médiocres et la dilution
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du champ dans un volume plus grand mettent sérieusement en cause la faisabilité d’une
telle expérience.

4.4 Le cas des microtores

4.4.1 Emission dans le SRSO massif

La premiére mise en évidence de ’émission des nanocristaux de silicium a consisté
a détecter la photoluminescence du SRSO massif recuit. L’échantillon obtenu en 2005
consiste en un dépot de 500 nm de SiOy suivi de 500 nm de SiO,, puis d'une couche
protectrice de 500 nm de SiO,. Le matériau est recuit a 1 100°C pendant une heure pour
provoquer la nucléation de nanocristaux de silicium.

Dans un premier temps je travaille sur un morceau d’échantillon non gravé. Je focalise
le faisceau de pompe a 405 nm sur le bord du wafer en simple passage. Le doublet de
lentilles Thorlabs C240-C220 donne une étendue d’environ 50 pm?. Une fibre MMF de
collection est placée a 30 pm du SRSO (cf § . Le temps d’exposition pour chaque
spectre dure 15 minutes. Je varie l'intensité de pompe de 1 kW.cm™2 & 10 kW.cm ™2
et ne releve aucune variation de l'enveloppe de photoluminescence. La calibration du
spectrometre Acton Research, en lumiere incohérente pour le réseau de 300 tr/mm, permet
de déduire une efficacité d’émission est de ordre de 10~% photon détectés dans I'infrarouge
pour un photon de pompe.

La PL est collectée grace a une fibre multimode amincie & 10 um du microdisque,
elle-méme connectée a la fibre multimode du spectromeétre. Sur la figure les spectres
d’émission (issus d’un microdisque provenant du méme batch de dépdt) pour des pom-
pages optiques par taper a 405 nm et a 532 nm conduisent a des courbes de fluorescence
centrées respectivement a 815 nm et a 825 nm. Le phénomeéne pouvant expliquer cette
différence releve de la nature intrinseque du matériau, en I'occurrence une sélection de
tailles des nanoémetteurs imposée par le pompage vert en bord de bande d’absorption.
La largeur a mi-hauteur de I’émission vaut typiquement 100 nm et le profil est plus ou
moins gaussien. Le diametre moyen des NC Si vaut (D) ~ 5 nm d’apres le modele de
confinement de Delerue .

Sur la figure [4.11] je présente le montage expérimental que nous utiliserons dans toute
la suite. Ses différents dispositifs ont été introduits dans ce qui précede.

La fusion de ce microdisque conduit a une diminution du taux d’émission d’un facteur
dix s’accompagnant d’'une modification qualitative de la longueur d’onde centrale. Un
premier phénomene pouvant expliquer cette chute brutale de signal est liée au fait que la
lumiere ne peut plus étre collectée car la rugosité a diminuée. Une autre hypothese est
que la probabilité d’émission diminue car on forme des émetteurs dont le diametre excede
~ 7 nm, pour lesquels la structure de bande reprend le dessus et donc a la passivation
due au transitions électroniques non-radiatives. Il n’a malheureusement pas été possible
d’obtenir de mode de galerie confiné dans cette structure fondue a cause de la formation
de bulles d’air au bord du disque (voir image de figure 2.10}(b)). La fusion d’un disque du

méme batch a conduit & un microtore de facteur de qualité 10° sans émission de lumiére.
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FIGURE 4.10 — Spectres d’émission du SRSO massif excité a 405 nm et 532 nm. La
longueur d’onde centrale est décalée de 10 nm vers le rouge pour un pompage a 532nm

par rapport a un pompage a 405nm. Les petites ondulations sur la courbe sont dues a la
cavité.

4.4.2 Effet du laser COy sur I’émission

Je présente dans ce paragraphe les résultats sur l'influence de la fusion laser COq
sur I’émission des NC Si. Ce traitement thermique original, de quelques millisecondes
seulement, permet de former des nanocristaux. Ces derniers peuvent étre détruits si on
augmente l'intensité d’illumination. Plusieurs auteurs ont pratiqué un «recuit rapide »
qui participe de la méme idée [87,88]. En particulier I’équipe de M. Zacharias présente
un article caractérisant 1’émission des couches en fonction de la durée et du protocole de
chauffage. Une activation des NC de dimension bien controlée est observée pour des délais
inférieurs a 60 secondes. Dans notre cas, la formation du tore conduit a ’advection du
silicium dans le bourrelet de silice. Le recuit par laser donne lieu a une intensité de PL
d’un ordre de grandeur inférieure a celle obtenue par le recuit classique. Lors de la fusion,
seul le bord du disque atteint une température tres élevée permettant de former des NC
Si. L’évolution des spectres sur la figure montre 'activation du matériau associé a
la formation de nanocristaux au bord de la cavité, qui sont ensuite passivé lors d’une
fusion plus énergétique [89]. En effet, la figure montre le rayonnement thermique
émis pendant l'illumination.

L’échantillon caractérisé a requ, directement sur des disques d’épaisseur 1,5 um, un
dépot de 35 couches alternant 2,5 nm de SRSO et 30 nm de SiO,, soit une épaisseur
totale de 1,5+ 1,2 &~ 2,7 um. Ces microcavités n’ont pas été recuites au four afin de mieux
apprécier l'effet du laser COs seul. Le diametre du microdisque obtenu vaut 80 pm,
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FIGURE 4.11 — Schéma de I'expérience d’excitation d’une microcavité contenant du SRSO.
Un taper monomode assure le pompage optique. On détecte la PL dans le champ lointain
et dans le champ lointain. La spectroscopie et la mesure du couplage sont réalisées aux
longueurs d’onde de pompe et d’émission.

comme confirmé par des images au MEB. Sur la figure je présente la luminescence
en fonction de I'intensité du laser CO5 pour des durées d’illumination de 64 et 32 secondes,
ainsi que les images MEB des structures concernées. J’analyse la photoluminescence avec
le spectrometre Acton Research avec un temps d’exposition de 60 s.

Ces mesures présentées sur la figure assurent que la luminescence du SRSO (large
bande centrée autour de ~ 750 nm). Un recuit au laser CO5 (comme le recuit au four)
réduit la densité de centre non-radiatif ¢ qui revient a augmenter 'efficacité d’émission.
L’optimum correspond a une illumination de 64 s avec une densité de flux au bord du
disque de I, = 16 kW /cm? (P = 3 W). En prenant des mesures tous les demi-watt entre
2,5 et 5,5 W, jobserve au-dela de 3 W une diminution de 'intensité de PL. Toutefois,
I’augmentation de la densité de flux est nécessaire pour arriver au point de fusion de la
microcavité autour de I, = 25 kW /cm? (4,5 W). Une fusion quasi-compléte en illuminant
pendant 32 s avec I, = 30 kW /cm? (5,5 W) rameéne la luminescence a un niveau com-
parable a celui de I’échantillon non recuit. A titre de comparaison le méme échantillon,
recuit cette fois a 1050°C pendant une heure, présentera une émission, pres de 10 fois plus
intense, centrée autour de ~ 800 nm.

Le recuit au laser CO5 provoque donc la coalescence partielle du Si. Des agglomérats,
dont les diameétres excédent 100 nm, déja présentés sur la figure [£.7) sont aussi visibles sur
d’autres microtores (voir figure . Les processus physiques pouvant modifier les pro-
priétés d’émission du silicium dans un microtore de silice sont ici par ordre d’importance :

1. Padvection accompagnée de la coalescence, au cours de la formation du tore,

2. la désorganisation du systéme de « multicouches » permettant 'augmentation du
diametre moyen des NC Si,

3. les dislocations dues & des macles 75 page 289].

Sur la figure [4.13] nous présentons, sur une section au FIB (ions gallium) du microtore,



4.4. LE CAS DES MICROTORES 157

Energie E,, (eV)

3,0 2,0 1.4

. 300 T T ] 1 I I I [ I I I
:E Recuits laser CO, 1050°C, 1h
\Ci; e g
2 X 10
O 35 JR—
o 200 16 kW/cm?, 64 s >\pump = 532 nm
f’é 4
5 4
3
=
@) R ™
H .
g 25 kW /cm?, 64s
A 100
<)
O
-
)
O
7,
! <
5 )
= 30kW /cm?, 325 Non recuit
F~

0 | | | | |

400 500 600 700 800 900
Longueur d'onde d'émission A, (nm)

FI1GURE 4.12 — Spectres de PL pour des échantillons recuits au laser COs pour différents
parameétres. La courbe obtenue pour le recuit usuel a 1050°C pendant une heure est
tracée (a I'échelle 1/10) a titre de comparaison. Toutes les courbes sont obtenues avec
des microdisques de 80 um de diametre et des couches de SRSO de 2,5 nm, pompées
optiquement a 532 nm. On observe I'activation du Si, suivie de la réduction de I’émission,
en augmentant le flux du laser CO,. En insert a gauche les images MEB, et a leur droite
les images sur capteur CCD (thermiques).
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FIGURE 4.13 — Images au microscope électronique a balayage (PTA, CEA Grenoble) d’une
section au FIB d’un microtore de 14 um de diamétre.

En haut, la vue du haut présente une vue d’ensemble du microtore sur laquelle sont
reportées les courbes de niveaux (échelle logarithmique) de la distribution d’intensité
d’un mode fondamental a 765nm.

La partie du bas présente un zoom au niveau du tore ot I’on peut observer une évolution
du diamétre des agglomérats de silicium, dans les zones centrale et supérieure (Les lignes
horizontales sont dii & un phénoméne de charge).
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Ieffet de la fusion sur les NC Si qui composaient le microdisque (recuits four + laser).
Cette découpe a été réalisée par M. Terrier et J.-B. Jager au CEA de Grenoble et consiste
en une découpe rapide, suivie d'une coupe dite franche pour limiter le redépot. La taille des
agglomérats augmente avec la distance par rapport au centre du bourrelet torique. Les NC
Si restent présents a moins d’l pm du bord de la structure mais semblent endommagés.
La découpe confirme que l'effet de coalescence et le quenching de I’émission sont liés.

La puissance du laser CO, fournie pour fondre la structure de la figure[4.13| vaut 3 W et
correspond précisément du point de fusion de la cavité. Le dépot de 150 périodes alternant
3 nm de SRSO et 7 nm de SiO5 conduit a un épaisseur de disque de 0,5 + 1,5 ~ 2 um. Ces
échantillons ont été recuits au four pendant 1h a 1000°C dans le diazote pur. J’ai fondu une
dizaine d’autres microdisques juste avant celui-ci pour ajuster la densité de puissance. Une
seule impulsion d’une durée de 70 ms suffit pour atteindre le seuil de fusion. Le processus a
tres haute température dure quelques millisecondes (avant la thermalisation). En utilisant
la formule (4.4)), nous calculons que le déplacement moyen di a la diffusion de la matiere
pendant 10 ms a 1 700°C environ égal a la valeur obtenue pour un chauffage a 1 100°C
pendant une heure. Ce déplacement est suffisant pour former les NC Si, mais pas assez
élevé pour justifier la formation d’agglomérats de >100 nm de diametre. En effet, les plus
grosses structures sont situées dans une région ou la rétractation (réduction du diametre
du tore) sont le plus marquée. Ces analyses confirment que les agglomérats sont obtenus
dans un régime hydrodynamique : le Si est advecté dans la silice a cause de la grande
viscosité de cette derniere a 1’état liquide.

Par ailleurs, le facteur de remplissage optique, qui caractérise le recouvrement géomé-
trique des modes et du matériau émetteur et qui sera précisé au §[4.5.2] est un parametre
crucial de ces expériences. En raison de la « remontée » et de I'enroulement de la silice
lors de la fusion, il est significativement plus faible pour un microtore que pour un mi-
crodisque, et cela d’autant plus que le disque de silice est épais si bien que 'on peut
retrouver des facteurs de qualité supérieurs a 107. En revanche, une plus grande épaisseur
de SRSO/SiO, déposée augmente le facteur Fopr.

Pour conclure, j’ai observé a plusieurs reprises qu'une coalescence des NC Si était a
I'origine du quenching de 1’émission. Celle-ci dépend de la composition en SRSO et de la
gravure du disque. La fusion étant auto-arrétée, il faut éviter d’avoir un petit-diametre du
tore 2b supérieur a 3 wm pour limiter l'effet. De surcroit, ’enroulement du tore se faisant
dans 4 cas sur 5 vers le haut, la fabrication a tendance a éloigner encore plus le matériau
actif du bord. En conclusion, seul une structure de quelques longueurs d’onde permettra
de superposer les champs de pompe et d’émission.

4.4.3 Modes de galerie dans le spectre

Pour observer ’émission modulée par les modes de galerie, il a fallu fabriquer des
microtores de diametres inférieurs a 15 um. Le microtore caractérisé provient du méme
échantillon que celui présenté dans le paragraphe précédent. Apres fusion l'intensité du
mode de pompe au niveau du SRSO est faible et on a constaté la coalescence du silicium.
Le taper de pompe fabriqué avec une fibre monomode (SMF 125-A-42) est monomode &
775 nm et transmet 71%. Le principe de collection est décrit au §[4.3.4]
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FIGURE 4.14 — Spectres d’émission modulés par les modes de galerie du tore de 14 pum de
diamétre. Le pompage optique a 532 nm est assuré par un taper monomode au contact du
microtore contenant les NC Si. La mesure du facteur de qualité, limitée par le réseau du
Spectrométre Acton Research, donne 2 000 (avec f' = 30 mm et p = 1200 traits.mm™*).
Le signal est collecté a I'aide d’une fibre multimode amincie.
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FIGURE 4.15 — Images au microscope (objectif 50x) de l'expérience de couplage d’un
microtore de 14 um de diamétre et 4 um de petit diameétre contenant du SRSO. Le taper
de pompe au contact cede la quasi totalité de son signal dans les modes de galerie. Le
signal est détecté a l'aide d’une fibre optique multimode amincie directement relié au
spectromeétre.

Je couple le laser de pompe Nd :YAG doublé a 532 nm dans le taper grace a un
objectif de microscope (20x Plan N, ON = 0,40). L’intensité de vert a I’entrée du taper
avoisine les 8 mW. Le taper de pompe est ensuite placé au contact de la microcavité
comme en témoigne les images |4.15| prises au cours de l'expérience. Il n’y a pas d’effet
d’élargissement des modes en fonction de la puissance de pompe, notamment parce que
la largeur des résonances est limitée par le pouvoir séparateur des réseaux. De surcroit,
étant donné que le taper de pompe est au contact, les pertes dues au couplage constituent
la source de dissipation dominante : ) = Q). (les effets d’absorption et de gain sont filtrés
par les pertes par couplage plus rapides). Sans mettre les éléments au contact, la quantité
de signal détectée, proportionnelle au dip de couplage, est beaucoup plus faible. Le taper
cede toute sa puissance pour 'excitation de « modes rayonnants » et de modes « guidés »
dans des proportions équivalentes.

Les résonances des modes de galerie sont observées dans la courbe d’émission. Le
signal infrarouge est obtenu dans le champ lointain a ’aide d’une fibre MMF amincie de
10 um de diameétre. La distance optimale séparant le microtore de cette derniere vaut
3-10 wm. Apres étre allé au contact deux fois, les résonances des modes de galerie n’ont
plus été détectée.
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La longueur d’onde centrale de I’émission de PL vaut 1,7 eV et le 1éger « épaulement »
autour de 1,8 eV correspond exactement aux courbes de photoluminescence dans les fibres
que j’utiliseﬂ L’enveloppe du spectre est décalée de 100 nm vers le bleu par rapport a
I’émission attendues pour les NC Si dans le microdisque (cf spectre de droite sur la figure
13).

Apres avoir observé cette émission j’ai enregistré dans les mémes conditions le spectre
des modes du disque témoin, puis je suis revenu de nouveau sur le microtore et j’ai
retrouvé 1’émission de la fibre... Une interprétation possible est que la densité de NC Si
effectivement pompés dans le tore est plus faible que dans le disque, ce qui a le mérite
d’étre en accord avec I’hypothese de destruction des émetteurs évoquée précédemment.

4.4.4 Emission des NC Si dans les modes de galerie

Dans cette ultime expérience, il a été possible de collecter 1’émission de NC Si couplés
a des microtores, en champs proche et lointain.

Une étape décisive a été de fabriquer un taper hybride qui permet de réduire fortement
la fluorescence lors de la propagation. J’ai fabriqué une fibre composite a 'aide d’un petit
trongon (15mm) de la fibre SMF habituelle (Verrillon SMF125-A-42) raccordé (spliced)
de part et d’autre avec la fibre 3224 (3M FS-SN-3224) adaptée pour les courtes longueurs
d’onde. Le taper que j’ai fabriqué présente une transmission supérieure a 90% dans l'in-
frarouge. Ce taper est placé au contact d’un microtore de 14 um de diametre similaire &
= 532 nm. On adapte
le diametre pour exciter sélectivement les modes bien confinés. Ce taper hybride permet

ceux des paragraphes précédents. Le pompage est réalisé a A,
de faire une détection en onde évanescente en détectant le signal transmis a la sortie du
taper.

Sur la droite de la figure je montre le spectre obtenu par détection en champ
proche a l'aide du taper. J’ai retranché la photoluminescence de la fibre multimode placée
entre la sortie du taper et la spectrographe, a 'intérieur duquel est inséré le filtre passe-
haut (Schott OG 590). Sur la gauche de la figure je représente le signal recueilli en
champ lointain (avec la fibre multimode amincie CEA & gradient d’indice). On observe
sur ce graphe I'émission des NC Si superposée a la fluorescence de la fibre multimode
amincie. Il faut souligner que 1’émission détectée via le taper est tres supérieure a celle
obtenue par la collection en champ lointain (rapport compris entre 8 et 20). Ce rapport
dépend du facteur de qualité et résulte de l'efficacité de collection de la faible efficacité
de détection de la MMF et confirme la supériorité de la technique de détection en onde
évanescente.

Le signal était suffisamment intense pour étre observé a 1’ceil nu, a condition de s’af-
franchir du signal de pompe a 532 nm diffusé par la cavité et par le taper. Sur la figure
je montre en bas a gauche 'image observée sans filtrage. Les trois autres images

4. Les défauts et les nombreux composés dans la matrice forment des états dans la bande interdite
de la silice ou les paires électron-trou peuvent se recombiner et émettre dans le visible [64]. Les fibres
optiques sont principalement constituées de germano-silicate (1-3% de GeOsz) qui fluorescent dans le
visible. Leurs procédés de fabrication conduisent a la production de centres lacunaires en oxygene et
notamment les liaisons Ge-Si et GeO. L’excitation énergétique casse ces liaisons pour former des centres
colorés constitués par les ions =Ge™ et =SiT dont la luminescence se situe autour de 400 nm [90].
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FIGURE 4.16 — Emission par des NC Si dans des modes de galerie d’un microtore. En
haut : schéma de I'expérience montrant les deux voies de détection (taper et MMF). En
bas a gauche : le spectre obtenu en champ lointain collecté par la fibre multimode. En
bas a droite : le spectre obtenu en champ proche a la sortie du taper.

sont obtenus en interposant devant la caméra vidéo un filtre de gélatine (Kodak Wratten
12) qui coupe & 620 nm. L’image en haut a droite montre clairement la fluorescence des
NC Si diffusée par la cavité qui traverse le filtre. Son identification en temps qu’émission
IR proche est confirmée par I'image en bas a droite dans laquelle un deuxieme filtre est
interposé.

4.4.5 Expérience de type pompe/sonde

L’objectif est de « canaliser » I’émission spontanée dans un mode de galerie de grand
facteur de qualité afin d’étudier le démarrage éventuel de 1’émission stimulée. Aux faibles
intensités de pompe, on peut envisager que le gain dépasse les pertes modales et de grands
facteur de qualité peuvent mettre en évidence ce régime.

Je fabrique un taper monomode & 405 nm présentant une transmission de 92% de
transmission a 775 nm. Le microtore a un diametre externe de 14 um et un petit-diametre
de 4 pm mesuré au microscope électronique a balayage. Sa composition en silicium activé
thermiquement est équivalente a celle décrite sur la figure Nous avons identifié les
modes fondamentaux et repéré les longueurs d’onde correspondantes.

Je procede a l'excitation résonante d’'un modes fondamental TE a la longueur d’onde
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FIGURE 4.17 — Images de ’'expérience de couplage des NC Si au microtore.

Aem = 772,3 nm. Le taper et le microtore sont couplés & >98% lorsque l'on ferme le gap a
cause des « modes rayonnants ». Deux lasers aux longueurs d’onde de pompe et d’émission
excitent simultanément les modes de galerie. On enregistre la modification de la largeur
Vi €t du dip D de la résonance a A, = 772,3 nm avec la puissance de pompe. A mesure
que la puissance de pompe augmente, nous avons observé une réduction de la largeur et
une diminution du rapport des dips a résonance.

Dans 'insert de la figure [.18] je présente les transmissions du taper & résonance sur le
mode de galerie avec et sans pompage. La transition du spectre en transition représenté en
noir (sans pompe) au spectre représenté vert (avec) dure environ une seconde. A mesure
que 'on augmente la puissance de pompe, la différence de largeur diminue et le rapport
des dips laser allumé/éteint diminue. La diminution simultanée du couplage n’est pas dii
a un effet géométrique. L’avantage, par comparaison avec la mesure précédente est
que le mode de galerie (sans pompe) est bien identifié. Cet effet caractérise le matériau
dans le microtore et semble étre de la transparence induite par laser.

4.5 Discussions

L’incorporation de NC Si affecte les propriétés optiques des microcavités de méme que
la fusion en microtore joue un role néfaste pour I’émission. Je fais ici le bilan des résultats
de ma these et je montre que les microcavités permettent de caractériser les différents
processus de pertes. Les limitations a I’établissement du régime laser sont énoncées ci-
dessous par ordre de priorité.
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FI1GURE 4.18 — En bas a gauche, les transmissions du taper correspondantes correspondant
au mode de galerie fondamental, autour de \,, = 772,3 nm, en régime de sous-couplage.
Le microtore de silice a un diamétre de 14 um et le taper d’excitation est en silice pure.

4.5.1 Processus non-radiatifs

Lefficacité de I’émission diminue lorsque la densité de diffuseur augmente. Ces centres
sont des pieges pour les excitons qui y dissipent leur énergie en chaleur. Les deux mé-
canismes non-radiatifs principaux sont liés a la présence de défauts dans la matrice et
a la non-cristallisation du silicium. Cela constitue le principal frein pour l'inversion de
population. Les petits nanoagrégats engendrent plus de défauts, car la recombinaison a
lieu a la surface. Les optimums pour la luminescence et pour le gain sont différents. Nous
pouvons distinguer les processus non-radiatifs qui dépendent de :

— la densité de la matrice de silice (environnement proche),

— le caractere cristallin des nanoagrégats,

— la densité de NC Si.

A Tinterface silice /nanoagrégat a lieu les principaux processus optiques intéressants, tels
que I'absorption optique linéaire et le gain. En absence de processus non-radiatif, I’absorp-
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tion optique linéaire, de taux proportionnel a —e”[ ., est en compétition avec le gain,
strictement positif, jouant un role symétrique. €” est la partie imaginaire de la constante
sump 1'INtensité dans le mode de pompe. Un nanoagrégat de Si de

1 nm de diametre contient moins de 100 atomes de Si, alors qu'un NC Si de 3 nm de dia-

diélectrique du milieu et

metre contient environ 1 000 atomes. La nature de la surface du NC Si est prépondérante
pour de multiples raisons [7]. Les liaisons pendantes réduisent 'intensité de 1’émission en
piégeant les électrons dans ces sites qui ne participent pas au processus d’émission [56}91].

La coquille de silice entourant le NC limite les effets non-radiatifs pouvant masquer
la présence du gain. De surcroit, 'origine du gain est elle-méme attribuée a cette « zone
tampon » ou certaines liaisons chimiques peuvent varier en distance interatomique [45].
Comme présenté au paragraphe [4.2.4] une méthode pour tenter d’expliquer comment in-
tervient le quenching de 1’émission consiste a produire des nanocristaux de Si entourés
soit d’hydrogene soit d’oxygene. La technique de résonance paramagnétique électronique
(RPE) est sensible a la présence de liaisons pendantes et permet de savoir dans quelles
proportions 'oxygene et ’hydrogene entourent les NC Si. Le groupe de O. Guillois du la-
boratoire Laboratoire Francis Perrin au CEA Saclay a fait I’étude de la photoluminescence
de NC Si dans 'air et incorporés dans une matrice sol-gel, pour des durées d’oxydation
allant de quelques minutes a quelques mois [92]. Les mesures montrent que le confinement
quantique apparait pour des NC Si de diametre inférieur a sept nanometres. Malgré la
mise en évidence de propriétés tres intéressantes 1’émission stimulée dans ces NC Si reste
a démontrer. La silice obtenue par sol-gel, présente un certaine porosité, et peut alors
contenir de 'eau qui limite de facon irrémédiable le temps de vie de I'exciton créé. Le
procédé sol-gel est une méthode d’élaboration permettant de contréler la composition du
verre en utilisant une solution colloidale.

Effet de la concentration : L’intensité de PL augmente avec la densité de nano-
cristaux seulement jusqu’a un certain point. Le transfert de charge entre les particules
devient possible lorsque la séparation entre les nanoagrégats est comparable au rayon de
Bohr a, = 4,9 nm du silicium. A plus forte densité, I'effet Stark d’un NC sur ses voisins
modifie les propriétés de I’émission.

4.5.2 Facteur de remplissage optique

Le facteur de remplissage optique Fypr caractérise le recouvrement entre le milieu
pompé et le mode ou I’émission se produit. Quantitativement, on peut ’évaluer en cal-
culant le recouvrement entre les intensités des modes de pompe et d’émission et la dis-
tribution des émetteurs, représentée par le coefficient d’absorption £”(r). En termes des
champs modaux normalisés par leur valeur maximale e(r) = E(r)/||E,...||, il s’écrit :

/5”(1") l1€pummp (1) ||? || €0 (1) || 2d®r

¢ (/ e”(r) llepump<r>||2d3r) <V

et A.. sont les longueurs d’onde de pompe et d’émission. Les trois intégrations

FOPT ()\pump ? >\em) =

(4.9)

O A\pump

sont faites sur le méme volume « de la cavité » qui contient le support des trois fonctions
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mises en jeu, comme au paragraphe §[1.4.5] ot nous avons défini le volume modal V par
I'intégration de e.,,.

De la méme maniére, le maximum d’intensité du mode de galerie est atteint a une
distance de la surface valant typiquement % (5)1/3‘ Pour un tore de 80 um de diametre
et d’indice typique du SRSO N = 1,55, correspondant a ¢ = 370 a 532 nm et £ = 250
a 774 nm, cette distance vaut 0,91 \,,...,/N et 0,80 A.,./N respectivement, soit 0,31 um a
532 nm et 0,4 um a 774 nm. Le facteur de remplissage optique peut étre également
déterminé par les simulations par la FEM.

Ce parametre est un aspect important du couplage lumiere-matiere. Empiriquement,
il semble assez difficile de maximaliser ce facteur tout en conservant un facteur de qualité

tres élevé.

4.5.3 Processus d’absorption des porteurs libres

L’absorption par les porteurs libres (en anglais FCA, pour Free-carrier absorption)
dans un semiconducteur correspond aux transitions intrabandes des porteurs excités. Ce
processus est également connu sous les noms de : transitions « inter-sous-bandes» ou
encore absorption des porteurs confinés. Pour de fortes puissances, ce processus peut-étre
assisté par I’absorption de phonons TO. Les modulateurs compatibles CMOS tres rapides
(>GHz) fonctionnent grace a la FCA [93]. Cet effet, particulierement important dans les
semiconducteurs a gap indirect, existe méme si la structure de bandes est modifiée. La
caractérisation des pertes par FCA dans des nanocristaux de silicium en microcavité est
réalisée pour la premicre fois par les groupes de Pavesi [35] et de Brongersma [39]. A la
différence du silicium massif, la FCA dans les NC Si ne permet pas une modulation rapide
du signal [94]. Le coefficient d’absorption modal aype, s'exprime :

&FCA(Apum}H )\em7 [pump) = NFOPT Orca ) (410)

ou N correspondent & la population de nanocristaux émettant & une longueur d’onde
d’émission A, et opca est la section efficace de perte par porteurs libres, dépendant des
longueurs d’onde d’émission et de pompe et de l'intensité de pompeﬂ L’utilisation de
microdisques a permis de faire I’étude comparative de ’absorption des porteurs libres et
de l'atténuation globale. R. D. Kekatpure et M. L. Brongersma mesurent 1’élargissement
des résonances de modes de galerie d'un microdisque en fonction de la puissance de pompe.
Entre 700 et 900 nm, les pertes dépendent de fagon quadratique de la longueur d’onde
telle que opes = (5£2) x 1072220503 em? on A, est exprimée en centimétre [95]. Cette
dépendance de la section efficace d’absorption est cohérente avec celles mesurées dans le
Si massif [96].

Par ailleurs, les pertes optiques dans l'infrarouge évoluent comme la racine carrée,
et au dela de quelques dizaines de W.cm™2 comme la racine cubique de l'intensité de
pompe [97]. Ceci donne un ordre de grandeur limite pour que I’émission stimulée dépasse

5. La distribution de diameétre des NC Si peut étre prise en compte dans le calcul des pertes |39].
Il suffira de sommer sur tous les nanocristaux susceptibles d’émettre a une longueur d’onde d’émission
Aem- Un échantillon monodisperse évite d’avoir de ’absorption par des NC Si qui ne participant pas a
I’émission.
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les pertes par FCA. A plus grande intensité de pompe, ces pertes sont reliés a de Peffet
Auger dans les NC Si [98].

4.5.4 Equations pour les populations
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FIGURE 4.19 — Diagramme schématique d’un systéeme a trois niveaux pour identifier les
processus de gain et de pertes dans les NC Si en matrice de silice. On utilise les dénomi-
nations LUMO (Lowest unoccupied molecular orbital) et HOMO (Highest occupied mo-
lecular orbital) pour représenter les bords de bande de conduction et de valence |75, page
26].

Dans la mesure ou il est envisageable d’obtenir une inversion de population dans les
NC Si [42], je propose d’établir des équations de taux pour les populations électronique
et photonique et de faire les diagnostics adaptés. Sur la figure [1.19] je représente un
diagramme d’énergie pour un nanocristal de silicium en matrice de silice. Nous supposons
que la « coquille » de silice permet d’avoir des « états d’interface » dans le gap. Les porteurs
de charge, a l'origine de l'inversion de population, doivent nécessairement rester piégés
sur cet état. Les expériences de spectroscopie résolues en temps de 1’émission des NC
Si donnent des durées de vie radiatives de 100 pus a 10 ms et des durées non-radiatives
(NR) allant de la nano a la microseconde |3, 99]E|. La dépendance avec la température
fournit de précieuses informations [1004/101]. La durée de vie radiative de nos échantillons
serait de 'ordre de la milliseconde [102]. Ces durées de vie pour les différents processus sont

6. A cause de linteraction dipole-dipdle entre les paires de porteurs de charge, la durée de vie
non-radiative varie comme la puissance sixieéme de la distance [97]. Pour les densités supérieures &
10%° NC Si.em ™ ceci peut conduire & une réduction conséquente de lefficacité de I’émission.
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rappelées sur la figure [4.2] Elles sont en accord avec les calculs ab-initio dont une synthese
est faite dans l'ouvrage |75, page 25]. L’étude de NC Si uniques a permis de confirmer
de telles valeurs puisque la largeur homogene mesure environ 2 meV [68]. Les « états
d’interface » peuvent étre dépeuplés par les processus NR et par la FCA plus rapidement
que par le processus radiatif. Le rapport de branchement de 107-107° n’est autre que
Iefficacité quantique du systeme. Je supposerais que la désexcitation vers I’état d’interface
est plus rapide que la désexcitation NR de la LUMO et de I'absorption des porteurs libres.
La LUMO est vide a I’état stationnaire et le systéme est quasi trois niveaux.

Dans une approche semi-classique, les populations de photons et de paires électron-trou
sont régies par les « équations de taux ». Sur la figure sont représentés les différents
niveaux électroniques, en supposant que le systeéme soit a trois niveaux. Dans ce cadre, la
transition décrite est radiative et la population dans I’état bas est nulle.

Un ensemble des NC Si, en résonance avec un mode de galerie, participent a I’émission.
Les deux «équations de taux» couplées pour la population électronique A du niveau
excité et pour le nombre n de photons dans le mode peuvent s’écrire :

A R-WN(n+1)—TN
dt : (4.11)
5 = —yn+WN(n+1)

ou W est le taux d’émission spontanée a résonance dans le mode de galerie, § est le
facteur de confinement de I’émission spontanée [103], I' est le taux de pertes de paires

électron-trou, v le taux de pertes photoniques et R = n & est le terme de « repompage »

pump
proportionnel a lefficacité quantique 7. La quantité W, proportionnelle au recouvrement
entre le mode de la cavité avec les émetteurs, s’exprime en fonction de la fréquence de

Rabi du vide Q2 de la transition optique telle que :

02 he d?
~ F 2
FHDm + ’_y EOV FHom N2 OPT u (r> 9

(4.12)

ol 'y, est la largeur homogene de la transition optique, «y la largeur de la cavité [104], d
le dipdle de la transition, w la pulsation, V le volume modal et Fypr u*(r) le recouvrement
des NC Si avec le mode. La largeur homogene est typiquement dix a cent fois plus petite
que la largeur totale de I’émission (largeur inhomogene). De plus, dans le régime de bonne
cavité, nous appliquerons I'y,,, > v dans l'expression [103]. Pour ce calcul, le facteur
[ est assimilé a I'unité c’est-a-dire que toute I’émission des NC Si est supposée confinée
dans les modes de galerie.

Dans le régime laser (avec n > 1), en régime stationnaire, on obtient la condition
—yn + WNn = 0 exprime la compensation des pertes par le gain du matériau. La
condition d’égalité entre les pertes et le gain permet d’écrire la population au dessus du
seuil My, = v/W. Le terme d’absorption I' V est grand devant le taux W, le « repompage »
au seuil est obtenu par :

p1

R (4.13)
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Les solutions stationnaires a 1’équation (4.11)) sont :

_ - 0
LR .

Finalement, dans le régime laser (R > R,,), le flux de photon sortant de la cavité ®,,..,
est au moins égal a yn, a peu pres égal a R.

Dans le régime de photoluminescence (avec n < 1), en régime stationnaire, on a
—yn +WN = 0 qui exprime 1’équilibre entre les pertes par absorption et ’émission
spontanée. En réutilisant Uexpression au seuil ({.13)), les populations électronique et pho-
tonique s’écrivent :

R
No= e
T TN T Ra

Dans le régime de photoluminescence, le flux de photon ®.;, = R W/T" est proportionnel
au taux de repompage, au recouvrement des émetteurs avec le champ et a l'inverse du
taux de relaxation des populations dans le niveau excité.

Le nombre de photons moyen dans le mode varie fortement entre le régime de pho-
toluminescence et le régime laser. Le seuil laser (o< I'/W) correspond a cette rupture de
pente.

Pour rendre ce modele plus réaliste, nous devrions inclure le terme décrivant 1’absorp-
tion des porteurs libres. il faudrait alors prendre en compte la dépendance de ces pertes
A nira(Lpumps Apumpy Aem) X Yamea DAL rapport a l'intensité de pompe et aux longueurs lon-
gueurs d’onde mises en jeu. Ce modele simple repose sur '’hypothese d'un état métastable
dans le gap au voisinage de la LUMO. Cette hypotheése est admise dans la littérature,
mais sa nature et sa position peut étre variable d'un nanocristal a 'autre ce qui limiterait
fortement la pertinence du modele précédent.

4.5.5 Bilan et ouverture

Une étape instructive de ce travail a consisté a mettre en parallele les différents résul-
tats relevés sur les différentes cavités et « multicouches» de SRSO/SiO,. Les propriétés
modales des microspheres et des microtores sont assez proches de celles des microdisques
plutot utilisés par les groupes concurrents. Les microcavités fonctionnalisées obtenues par
fusion présentent des volumes modérément petits et des facteurs de qualité nettement
plus élevés que pour d’autres systemes (cf tableau . Les principaux problemes aux-
quels j’ai du faire face sont la localisation des nanoémetteurs dans le tore, la chute du taux
d’émission apres fusion et la capacité a collecter leur PL par taper. La synthese de mes
travaux est donnée dans le tableau Les premieres lignes correspondent a des facteurs
de qualité élevés mais un recouvrement médiocre avec les émetteurs. La derniere ligne
correspond a un compromis que 'on peut faire entre le facteur de qualité et le facteur de
remplissage.

De plus, la fusion au laser CO, engendre la formation d’agglomérats de Si qui réduisent
la transparence et 'efficacité d’émission. Au dela d’une certaine température, la structure
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ne présentant plus d’émission visible, car la recombinaison radiative n’est plus favorable.
La présence de ces agglomérats dans le mode de galerie fait passer le facteur de qualité
de 10" & < 10°. En outre, la luminescence du silicium dépend de la fusion au laser COs.
Avec un traitement thermique standard (1h, 1050°C), I'intensité de PL est dix & cent fois
plus élevée qu’avec une illumination au laser CO5 de 20 kW.cm ™ durant une minute. Par
ailleurs, 'intensité de PL diminue d’un facteur dix apres fusion notamment a cause de la
coalescence lors de la fusion et d’un meilleur confinement. L’utilisation de microtores de
14 um de diametre conduit a des signaux modulés par les modes de galerie. Cette émission
ne correspond pas a celle des NC Si et il semble donc qu’ils aient tous été détruits par
la fusion au laser CO,. En réalité la coalescence n’est que partielle et I’émission par les
nanocristaux de silicium fut collectée dans le champ proche et le champ lointain (en
s’affranchissant de la PL parasite de fibre grace au taper hybride, cf [1.4.4).

Concernant le matériau, I’épaisseur déposée et sa densité influent sur les pertes globales
[32]. Un mode de galerie dans un milieu hétérogeéne aura des propriétés optiques médiocres.
Les microtores permettent de faire ’étude comparative de 'influence de I'absorption et
de la diffusion de Rayleigh par les NC Si [37]. Cependant, I'implantation ionique suivie
d’une activation au four et de la fusion du microdisque pour former le microtore conduit
forcement a un facteur de remplissage extrémement faible.

Cavité | Localisation des multicouches de SRSO Q |V/A
Sphere | Wafer en sous-couplage dans le champ évanescent 10° | 5000
Sphere | Wafer au contact de la microsphere 10% | 4500
Tore | 0,5 um SiO4, 0,5 um SRSO bulk, 0,5 um SiO, 10° | 600
Tore Disque 1,5 pm, dépot sur 1,2 um, 2b = 10 um 107 500
Tore Disque 0,5 um, dép6t plus concentré sur 1,5 um, 2b = 4 um | 2.10* | 200

TABLE 4.3 — Résumé de mes expériences de fonctionnalisation de microcavités par des

nanocristaux de silicium. Les facteurs de qualité sont mesurés a ., ~ 775 nm et les
volumes modaux correspondent au mode fondamental (cf §

Dans le tableau 1.3 je résume les résultats de mes expériences de couplage de NC Si
avec des microcavités. Je précise également la nature des composants qui m’ont permis
de controler les caractéristiques de ’émission. Nous avons réussi a obtenir de 1’émission
spontanée dans les modes de galerie microtore et a étudier les propriétés du couplage en
fonction du pompage optique. Le caractere intégrable et I'optimisation de la concentration
en NC Si seront les parametres cruciaux pour les expériences a venir.

Le SRSO semble étre un prometteur également en vertu de la grande accordabilité de
I’émission Poole-Frenkel |105], ¢’est-a-dire résultant d’'un pompage électrique |106]. Par
ailleurs, le développement de capteurs a l'interface optique-biologique permet d’espérer
des réalisations intéressantes avec ce type de matériau.
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Conclusion

Au cours de cette these, j’ai fabriqué et caractérisé des microcavités de silice & modes
de galerie et des coupleurs fibrés. J'ai étudié la structure des ondes propagatives et éva-
nescentes impliquées dans ces modes. J’ai amélioré en plusieurs points les techniques de
fabrication préalablement développées dans le groupe. Je me suis en particulier intéressé a
des microcavités plus petites que dans les theses antérieures, de diametres compris entre
15 et 150 pm (correspondant a des intervalles spectraux libres compris entre 1 nm et
10 nm) et dont le facteur de qualité est proche de celui imposé par la diffraction.

J’ai développé et présenté plusieurs modeles du couplage qui expliquent mes différentes
observations expérimentales, dont notamment 1’évolution des résonances lors du déplace-
ment du taper (cf figure . L’étude approfondie des formes de résonance m’a permis
de mettre en lumiere un certain nombre d’effets concernant 'interaction des cavités avec
les différents modes du taper. Il s’agit par exemple de formes de résonance en dispersion,
et dans méme dans certains cas, a résonance, la transmission du taper est augmentée
au lieu de présenter sa forme habituelle en absorption (cf figure . Ces effets inté-
ressants trouvent une interprétation simple en termes d’interférometre de Mach-Zehnder,
dans lequel la sphere joue le role d’une lame séparatrice, sélective en fréquence. Ces effets,
d’abord observés sur des microspheres, ont été retrouvés sur les microtores.

J’ai démontré théoriquement et expérimentalement que le déplacement du coupleur
dans le champ proche permet de déterminer sans ambiguité 1’ordre radial n du mode
étudié. Contrairement aux méthodes spectroscopiques antérieures qui exploitent la totalité
du spectre, cette nouvelle méthode a le mérite d’étre « locale », en ce sens qu’elle permet
de caractériser les résonances une par une a l'aide d'un balayage sur quelques gigahertz
seulement. Cette méthode a pu étre fermement établie grace a la production (nouvelle
elle aussi) de microspheres de taille inférieure & 20 pum, pour lesquelles les différentes
techniques sont utilisables. Ainsi, quel que soit la microcavité, le mode fondamental est
celui qui présente le plus petit SBR en valeur algébrique. On dispose donc maintenant d’un
méthode rapide et commode pour localiser le mode fondamental, ce qui est décisif pour
bénéficier du meilleur confinement spatial. Plus généralement, j’espere que l'interprétation
originale des déplacements apporte une contribution significative a la communauté des
physiciens et opticiens intéressés, tant sur le plan fondamental que celui des applications
(ces effets sont déja utilisés pour accorder des dispositifs photoniques).

J’ai enfin appliqué ces méthodes a I'étude de 1’émission de nanocristaux de silicium
en microcavité, dans le cadre d’une collaboration rassemblant notre groupe au LKB, le
laboratoire SiNaPS du Service de physique des matériaux et des microstructures du CEA
Grenoble et le Centre de recherche sur les ions, les matériaux et la photonique (CIMAP)
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du CNRS/EnsiCaen.

Notre travail a permis de « mettre sur puce » les éléments essentiel a ’étude de 1’émis-
sion par des nanocristaux de silicium dans des microcavité ayant potentiellement de tres
grand facteurs de qualité. J’ai ainsi pu observer une émission entre 730 nm a 830 nm
correspond a des nanocristaux de 3 — 5 nm de diametre (cf figure .

J’ai évalué les potentialités du traitement thermique au laser CO, a la place du recuit
traditionnel. Une irradiation au laser CO, inférieure & 20 kW.cm ™2 pendant une minute,
c’est-a-dire bien en-dessous du point de fusion de la microcavité, conduit a ’activation
de la luminescence autour de 750 nm. Mais la fusion conduisant aux microtores, quant-
a-elle est systématiquement dommageable pour ’émission. Cette dégradation a pu étre
attribuée principalement a une coalescence des nanocristaux. Cette évolution remet en
lumiere le role joué par le recouvrement entre les modes de pompe et d’émission et la
distribution des NC Si actifs, qui est tres peu favorable puisque la destruction des NC-Si
a lieu de fagon préférentielle 1a ou les modes sont les plus intenses. Plus généralement,
un compromis entre le facteur de remplissage optique, le volume modal et le facteur de
qualité devra étre recherché car il est crucial pour obtenir de bons rendements de PL, et
plus encore crucial pour atteindre le régime laser.

L’augmentation de taille des nanocristaux se traduit aussi au niveau des pertes op-
tiques des tores obtenus, qui ont rarement un facteur de qualité en rapport avec ce que
I’'on obtient pour de la silice pure. Il en résulte que le matériau choisi, en dépit de ces
excellentes qualités, n’est pas réellement adapté a la production de microtores. Une amé-
lioration des performances de nos cavités et de nos émetteurs passe de toute facon par
une réduction du nombre de défauts et par I'obtention d’une silice plus homogene et plus
dense.

Il pourrait aussi étre intéressant de séparer le probléme posé par le matériau, en termes
de fabrication et de fusion, de celui de I’émission, tout en bénéficiant de la section efficace
d’absorption des NC Si. Il serait alors logique de revenir & un couplage NC Si/terres rares.
Comme l'erbium, qui est le plus intéressant pour les applications, pose encore des pro-
blémes spécifiques, on pourrait se tourner vers le systéme a 4 niveaux du néodyme. Méme
si elle n’est sans doute pas utilisable en microphotonique, 1’émission des ions néodyme
sensibilisés par des NC Si pourrait constituer un systéme modele pour pousser plus avant
cette physique et valider la possibilité d’obtenir un effet laser dans ces matériaux.



Annexes

A L’enjeu pour les interconnexions optiques

La miniaturisation des microprocesseurs entraine une limitation des performances des
puces électroniques de nos ordinateurs modernes. Les débits d’informations échangés au
sein d’un processeur sont limités par la congestion des interconnexions électroniques. La
température de la puce évolue proportionnellement au carré de la fréquence d’horloge.
Pour pallier ce probleme, les industriels de la microélectronique congoivent des multi-
processeurs sur puce comme par exemple le Core 2 Quad d’Intel. De la méme maniere,
les supercalculteurs ou clusters sont organisés sous-forme de « grappes » de processeursﬂ
Le prototype BlueGene d’'IBM détient le record d’efficacité énergétique, atteignant plus
de 1,6 Gflops/W annoncé lors du congres Green500 en 2010. Par ailleurs, le programme
« Tera-scale » de la société Intel annonce la réalisation d’'un CPU de 80 coeurs qui attein-
drait 16 Gflops/W, mais sa commercialisation reste incertaineﬂ

L’interconnexion optique de plusieurs unités de calcul permettrait de réduire la puis-
sance dissipée et le « probleme de crosstalk ». Une voie consiste a miniaturiser 'optique
en jouant sur des lois d’échelle et de permettre des calculs massivement paralleles. Le sili-
cium est un tres bon matériau pour propager de I'information aux longueurs supérieures
a 1,1 um. Une source laser rapportée sur silicium est nécessaire pour réduire le goulot
d’étranglement lié aux interconnections électroniques et a la puissance dissipée. La tech-
nologie de production de guides d’ondes intégrés sur puce est aujourd’hui mature et la
production a grande échelle de ces composants est envisageable dans les années a venir.
Les techniques bottom-up sont privilégiées par des raisons industrielles.

Un des enjeux actuels consiste a trouver une source laser efficiente, en terme de pro-
cédé de fabrication et d’optimisation de 1’énergie fournie, pour véhiculer I'information
entre ces différents composants des ordinateurs. La photonique sur silicium est I'une des
voies envisagées pour assurer ’augmentation de débit requis par les progres des micro-
processeurs actuels. De nombreux groupes cherchent des solutions optiques basées sur de
tels systemes, utilisant notamment 'absorption par les porteurs libres induite par 1'ab-
sorption & deux photons pour pouvoir moduler rapidement le signal (cf § . Les ions
erbium sont pompés électriquement, de facon indirect avec des diodes lasers. Une autre

7. Les techniques de lithographie avancées ont atteint en 2011 le « nceud » de 32 nm. A la longueur
d’onde de 13,5 nm, les points critiques du procédé sont la manipulation du réticule, ainsi que la qualité
des optiques de projection et d’illumination.

8. Les applications visées comprennent les calculs statistiques a grande échelle pour la médecine, des
améliorations en génie génétique, l'astrophysique ou encore la gestion de risque a partir d’images satellite.
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FIGURE 1 — Architecture et matériaux d’un systéme photonique intégré puce.

approche consisterait a utiliser de sensibilisateurs. Par ailleurs, la réalisation d’un laser
Raman silicium par le groupe d’Intel offre la possibilité de générer ou d’amplifier de la
lumieére sur puce [1]. Un consortium mené par le MIT, et financé par le programme MURI
(Multi-Disciplinary University Research Initiative) du ministére de la défense américain,
implique également Caltech et les universités Stanford, Boston, Lehigh, Cornell, de Ro-
chester et du Delaware pour travailler sur les lasers a base de silicium [2]. L’objectif est
de pouvoir rapporter un tel laser sur puce pour des applications industrielles. D’autres
projets similaires témoignent de I'importance que présenterait un tel laser compatible avec
la technologie CMOS. A partir de cela, de multiples fonctions sont possibles, comme par
exemple l'utilisation d’anneaux de nitrure de silicium pour le multiplexage en longueur
d’onde [3]. Sur la figure , je propose une architecture de systéme optique rapporté sur
puce. J'indique également la composition possible de chaque élément. Cependant, les dé-
tecteurs dans la bande télécom ne sont pas compatibles CMOS. Cette technologie a permis
de réduire continuellement les cotits de production simplement par des lois d’échelle, ce
qui serait également envisageable pour la photonique sur puce. En fait, les sources de
semiconducteur II1/V sont devenues trés courantes et sont bien adaptées pour les inter-
connections optiques sur puce [4]. La réduction des distances nécessite d’avoir une source
intégrée sur puce, simple de fabrication, dont la longueur d’onde d’émission ne soit pas
absorbée de fagon rédhibitoire par le guide silicium.

La quéte pour émission cohérente dans le silicium suit donc ’évolution naturelle de la
technologie photonique sur puce. Le but in fine est de permettre un certain nombre de
fonctionnalités, et des procédés de fabrication a bas coiit (CMOS...), avec des guides et des
structures en silicium pour les lasers a 1,55 um. La réduction des distances entre la source
et le récepteur, encouragée par l'industrie microélectronique, conduit a une utilisation
grandissante du silicium en optique. La capacité de ces circuits intégrés sur puce suit une
loi d’échelle, comparable a celle de Moore en électronique. La miniaturisation nécessite
I'utilisation de sources laser solid state, de matériaux d’indice de réfraction élevé et une
technique de gravure a moindre cotit [5].
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B Ondes de surface dues au laser

La découpe et le marquage par laser constituent les principales applications du marché
des lasers. Les images présentées ci-dessous illustrent que la qualité du «kerf» (sillon
formé par la découpe laser) dépend de l'orientation de la polarisation par rapport a la
direction de la découpe. Une découpe-laser de bonne qualité nécessite souvent 1’emploi
d’une polarisation circulaire. La polarisation du laser CO, peut de la méme maniere se

FIGURE 2 — Découpe au laser COs, en incidence normale, d’un film mince en fonction de la
polarisation. A gauche : lorsque la polarisation est paralléle 4 la direction de déplacement,
le kerf-étroit produit est uniforme. A droite : la découpe est nette en polarisation circulaire.
Ces images proviennent du site internet de la société II-VI Infrared qui produit les miroirs
a retard de phase [6].

manifester sur des fusions a I’échelle de la microcavité.

Lorsque 'on fond le substrat, I’absorption lumineuse peut induire une structuration
périodique de la surface. Cet effet souvent observé, mais assez peu décrit, est nommé LIPSS
(en anglais pour Laser-induced periodic surface structures) , mais peut étre aussi trouvé
avec 'appellation de « dommage laser par effet miroir » ou encore anomalie de Wood
stimulée ﬂgﬂ La polarisation du laser et les ondulations créées a la surface d’un matériau
partagent les mémes symétries car il s’agit d’un effet d’interférences. Nous I’avons observé
sur du borosilicate et de I'herasil a Ay = 10,6 um.

Apres les premiers travaux sur le germanium de Birnbaum et al. , ces ondes de
surface furent observées sur d’autres semiconducteurs , des métaux et des diélec-
triques , et font 'objet de nombreuses études en cw (continuous wave en anglais), et
actuellement en régime impulsionnel avec I'utilisation de lasers femtosecondes. Ce phéno-
mene optique a été considéré comme universel par van Driel et al. . Dans le cadre de
mes expériences, il s’agit d'un ingrédient essentiel pour repérer le foyer. Ce phénomene
permet de centrer le montage de fusion des microdisques. Lesapplications potentielles sont
la production de réseaux de diffraction et la réalisation d’écrans spéciaux [15].Au foyer
d’un laser CO,, impulsion apres impulsion et pour différents types de verre, nous avons
observé 'établissement :

indépendamment de la polarisation : d’anneaux concentriques réguliers,
en polarisation rectiligne : de franges rectilignes dans la direction de la polarisation,

en polarisation circulaire : d’une spirale tournant avec le nombre d’impulsions.
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Laser CO, POLARISATION

Linéaire Circulaire

Borosilicate

MATERIAU

Herasil

F1GURE 3 — Principe de la formation d’ondes de surface par 'interférence du faisceau laser
COy, incident et du faisceau diffusé. En fonction du matériau et de la polarisation utilisée,
il est possible de générer des structures quasiment périodiques. Animations du phénomeéne
disponible sur le site du laboratoire : www.lkb.ens.fr/Ondes-de-surface-dues-au-laser.

Cet effet d’interférence prend naissance sur la surface elle-méme, ce que j’ai vérifié en
supprimant toutes les causes de double réflexion dans le montage et vérifié que le phéno-
meéne est indépendant de I'épaisseur. Avec une intensité bien choisie I, = 0,5 kW.cm ™2
(soit un rapport cyclique de 5% du laser Synrad 10 W focalisé par la lentille de focale
f" = 63,5 mm) et une durée d’impulsion de 0,4 s, on obtient des ondes de surface sur
une lame de microscope. La modulation d’intensité laser I conduit a une modulation de
température # et donc a une variation périodique de la pression p et de 1’épaisseur.

_Op., _(Op\ [0
= a0 () (%) . "

Par ailleurs, si une poussiere de taille comparable a A, est illuminée par le laser, alors
des ondes concentriques se forment autour de celle-ci. Ces ondes sont dues a 'interférence
entre 'onde plane incidente et ’onde en retour.

Sur la figure [3] une manifestation spectaculaire de ce phénomene montre que la forme
gravée tourne pour des impulsion successives. Ce phénomene est dii a la polarisation
circulaire et donc a des conditions d’interférence différentes. Les ondulations dépendent
du matériau et de la polarisation utilisée et restent gravées a la surface. Le schéma de
principe est présenté.

Dans 'approche mécanique du phénomene, une onde de surface est caractérisée par
sa pulsation we en rad.s™!, sa longueur d’onde A et son amplitude A en metre. Le
processus que nous allons décrire est traité dans le régime capillaire, c’est-a-dire dans
un régime sans pesanteur, ou la longueur d’onde A est inférieure a la longueur capillaire
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L définie au paragraphe [2.4.2 (valant 4 mm pour la silice). Le comportement des ondes
capillaires peut étre décrit en comparant, d’une part la force de Laplace ~ A%ys/A agissant
sur une demi-longueur d’onde et, d’autre part, I’énergie cinétique par unité de longueur
~ pv?*A? = pA?W2A?. Ceci conduit & la relation de dispersion des ondes capillaires :

Wk ~ pfji?’ : (17)
ol 75 représente la tension superficielle et p la densité du matériau. En effet, en dehors de
Iinterférence lumineuse, aucune autre fréquence ne peut mettre a résonance les modes de
surface. Il s’agit d’un effet optique car la modulation dépend fortement de la polarisation
et n'apparait qu’au foyer du laser. En augmentant la puissance on atteint le seuil de
dommage du matériau.

En général, les ondes capillaires correspondent a l'interférence entre I'onde plane et
I'onde créée par la rugosité résiduelle [12]. Les facteurs d’efficacité n et npuy expliquent la
formation de structures périodiques induites par laser en surface et en volume. Ces coeffi-
cients décrivent le phénomene d’absorption en fonction de 'orientation et de la fréquence
spatiale de la zone illuminée. L’intensité diffusée juste au dessus de la surface est exprimée
telle que :

1K) o n(k, ko) A(K) . (18)

ou k et kg sont les vecteurs d’onde respectifs de I'onde incidente et de I'onde résultant de
I'interférence (dans le plan de la surface) et A(k) est une mesure de la rugosité de surface
dans la direction k. Sur la figure [3], j’ai illustré de phénomeéne par des ondes sphériques
sortantes.

L’onde de surface résultante est caractérisée par ky = ks+k =w/c(siniug + u), on
i est angle d’incidence sur la surface diffusante et le symbole + se référe aux ondes de
surface se propageant dans les deux sens. Les oscillations se forment lorsque 'accord de
phase est réalisé :

Nk, si|N—1] < 1: une fraction du signal est réfléchie,
ko si aLe > 1 : le matériau n’est pas transparant,

HmikHz{ (19)

ou N = /e —4mioc/w = N + i ja/4m représente I'indice de réfraction complexe, avec € la
constante diélectrique, o la conductivité et « les pertes. Le facteur d’efficacité présente une
résonance pour les vecteurs d’onde N k, et k,. Si le front d’onde est plan, alors 'interaction
a lieu, ce qui explique que les LIPSS apparaissent uniquement au foyer du laser. Nous
déduisons 'interfrange de 'onde de surface :

A=X/(1£sini) ou A=\/N. (20)

Nous avons étudié les différences entre les échantillons plans d’herasil et de borosilicate.
Concernant les constituants, les lames de microscope en borosilicate présentent une densité
d’impureté typique < 100 ppmm.kg ™!, soit au moins mille fois plus importante que pour
I’herasil. De plus, des inclusions et des stries peuvent étre observées au microscope dans
la direction d’utilisation. Si on sait que ces impuretés sont a ’origine des ondes capillaires
dans le borosilicate, leur cause est moins évidente en ce qui concerne I'herasil. Cette
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silice fondue dédiée a une utilisation dans 'UV présente une teneur faible en impuretés
métalliques ne pouvant pas rendre compte du phénomene. De plus, I'homogénéité de
I'indice de réfraction est excellente. En revanche, I'herasil présente une section de bulles
d’air faible d’environ 0,03 mm?/100 cm? . Le fait qu’il y ait moins de diffuseur dans
I’herasil est cohérent avec le fait qu’il faut plus de puissance, plus d’impulsions et plus
de temps pour former les LIPSS avec des impulsions laser bien choisies. Les phénomenes
apparaissent juste avec le seuil de dommage. Pour obtenir des résultats équivalents, il a
fallu réaliser, pour le borosilicate et ’herasil respectivement :

— une durée d’impulsion de 0,4 s et 1,0 s,

— une densité de flux laser au centre de 10 kW.cm™2 (1,1 W) et de 17 kW.cm ™2

(270 W)7

— 20 a 30 fois plus d’impulsions.
Les impulsions durent plus longtemps que le temps de thermalisation. Des impulsions
durant plus d’une seconde ont tendance a lisser les modulations pour les deux matériaux
quelle que soit la polarisation. Sur la figure [4] je montre la réversibilité du phénomene.

FIGURE 4 — Réversibilité du processus de formation d’ondes de surface dues au laser
COs. On observe des ondes concentriques avec le démarrage du phénoméne a proprement
parler.

Par ailleurs, la période des ondes capillaires dépend du matériau. Apres plusieurs
impulsions en polarisation linéaire sur du borosilicate, le pas des franges augmente pour
finalement rejoindre la longueur d’onde du laser 10,6 pm. Au début du processus, le pas
des franges est égal a (8,2 +0,3) um. Pour I'herasil, 'interfrange ne dépend pas du temps
et je mesure un pas de (10,9 £+ 0,3) pm.

La gravure d’anneaux concentriques précede la formation des franges qui sont plus
fortement modulées. Ces anneaux réguliers semblent étre dus a I’action concomitante de
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la photoablation et de l'interférence dans ’axe de révolution du puits. J’ai caractérisé la
forme des trous dans I’herasil au profilometre Dektak. Les résultats présentés sur la figure
montrent une profondeur typique de 20 um et une largeur a 1/e* de (92 4 7) wm. Les
rebords correspondent de 1’éjection de matiere. Je constate qu’au voisinage du centre, le
profil est gaussien, conformément au faisceau incident (cf § , et s’infléchit & 1/e?.
Le waist au centre du faisceau laser vaut w, = 87 pm, soit un écart relatif de 6% avec
la largeur du puits. Je résume les mesures d’interfranges A avec leur répétabilité dans le

Z (pm)

Az =70 nm

FWHM

Rectiligne @

Circulaire

20 F

-25

v (pm)

FIGURE 5 — Profil de trous formés par le laser COq dans I’herasil, en polarisation linéaire
et en polarisation linéaire. Les ondes de surface figées dans la silice apparaissent a des
profondeurs équivalentes. En bas a droite I'image correspondante.

tableau suivant : La spirale radiale, gravée a la surface de I’échantillon, est la manifestation

Matériau ‘ Intensité ‘ Anneaux ‘ franges rectilignes ‘ franges spirales
0,5 kW.cm ™2 (8240,3) um | (2,0 £0,3) um/rad
0,9 kW.cm™2 | (6,74 0,5) um | (10,940,3) um | (2,9 4 0,3) wm/rad

Borosilicate

Herasil

TABLE 4 — Paramétres de fusion et interfranges A correspondant aux phénoménes de
LIPSS sur une lame de microscope de borosilicate et sur un échantillon d’herasil placés
au foyer du montage de fusion CO,.

de 'interférence due a la superposition d’un faisceau gaussien polarisé circulairement avec
plusieurs ondes sphériques en retour.

Entre le borosilicate et I’herasil, les interfranges sont dans un rapport proche de I'in-
dice de réfraction N. Pour le borosilicate, le processus a lieu sur une couche superficielle
d’épaisseur tres réduite, car les centres diffuseurs sont nombreux en surface. En raison de
la densité plus importante de ces centres, les LIPSS sont plus efficaces avec le borosilicate.
Avec I'herasil, 'onde diffusée se forme en volume et les franges ont un pas de l'ordre de
la longueur d’onde du laser.
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Nous avons vu que différentes morphologies de surface peuvent étre obtenues. Les
LIPSS sont réversibles et dépendent des propriétés optiques comme la polarisation et la
divergence du laser et de propriétés mécaniques et thermodynamiques.
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C Performances des lasers de spectroscopie

Les lasers dont la raie d’émission est inférieure au mégahertz sont des lasers monomodes
qui présentent des bruits de phase et d’amplitude faibles. Cette raie, dont la largeur varie
comme l'inverse la puissance dans la limite de Schawlow et Townes [17], a été étudié en
détail, pour un semiconducteur, dans la référence [18]. Ces lasers permettent de réaliser
la spectroscopie fine de nos microcavités a grand facteur de qualité dans le visible-proche
IR. La miniaturisation du milieu actif semiconducteur est essentiel pour avoir un régime
monomode, car la densité de mode sous la courbe de gain est réduite. De surcroit, les
lasers intégrés sont moins sensibles aux vibrations acoustiques. Des largeurs atteignant
le Hertz, avec des semiconducteurs, ont été réalisées, notamment pour la métrologie de
fréquence [1920]. Les microcavités présentant une levée de dégénérescence des modes de
+m (cf § ont été utilisées pour affiner par contre-réaction la largeur de raie de diodes
lasers [21]. En contrepartie, la bande passante de modulation est réduite. Je présente dans
ce qui suit le fonctionnement et les performances des lasers a semiconducteur que j’ai
utilisé au laboratoire et qui présentent des stabilités tres bonnes pour la spectroscopie des
microspheres et des microtores.

IDBR

R'mux

==

Lithrow Littnam-Metcalf DBR

FIGURE 6 — Schéma des différents montages de diodes lasers a raie étroite utilisées dans
cette theése.

Montages en configurations Lithrow et Littman-Metcalf : On peut rendre un
laser monomode grace a un réseau ou d’un prisme dans la cavité jouant le role de filtre
« Lithrow ». Dans le cas des configurations Lithrow et Littman-Metcalf, un ordre non nul
d’un réseau de diffraction rétroagit sur un semiconducteur pour former ce que 1’on appelle
une « cavité étendue ». La largeur de raie va étre déterminée par la finesse. On accorde le
laser a 'aide d’une cale piézoélectrique permettant de tourner le réseau. La configuration
Lithrow, présentée & gauche de la figure [0] présente beaucoup de sauts de modes mais
offre un maximum de puissance et une grande pureté spectrale. La configuration Littman-
Metcalf (présentée au centre de la figure @, certes plus difficile & mettre en ceuvre, permet
une accordabilité sans saut de mode sur une large fenétre (limitée par le pas du réseau).

Diode a rétroaction distribuée (DBR) : Une diode laser DBR (Distributed Bragg
reflector en anglais) est accordée électriquement et offre une bande passante tres élevé.
La cavité linéaire, de longueur typique de ~ 300 — 1 000 um, est constituée d’un miroir de
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tres haute réflectivité et d’un miroir de Bragg, i.e. constitué d’un empilement de couches
diélectriques d’épaisseur A/4 et A\/2. Un premier, appelé courant laser, permet d’injecter
des porteurs de charge dans la zone active (confinement électronique). Un second, appelé
DBR, injecte des porteurs dans un miroir de Bragg pour affiner la raie d’émission. En
effet, I'injection de porteur modifie 'indice de réfraction ce qui déplace le centre de la
bande interdite du miroir de sortie et permet d’ajuster la condition d’oscillation de la
cavité [22,23]. J'utilise deux alimentations de courant de diode laser asservies en intensité
(~ 1 nA) pour réduire le bruit qui a tendance a élargir la raie (La répartition des porteurs
est homogene sur ’étendue du mode si le courant d’injection ne fluctue pas).

Comparaison des performances : Les fluctuations de phase et d’intensité dans les
lasers de largeur de raie mégahertz représente une réelle limitation. Des dérives sont
observées sur des échelles de temps multiples. Le choix d’un laser accordable a raie étroite
demande beaucoup d’attention en fonction de son utilisation.

Pour identifier le sens de variation de la fréquence avec le courant ou avec la tem-
pérature, I’émission est balayée de part et d’autre du seuil d’oscillation. Plus petit sera
le courant d’injection, plus petit sera 'indice de réfraction et donc plus grande sera la
fréquence d’émission, pour avoir I’onde stationnaire dans la cavité.

Montage Lithrow Littman-Metcalf DBR
Marque Toptica NewFocus -

Modele DL 100 L (GaN) | Velocity, TLB 6300 | Yokogawa (AlGaAs)
Aem 404-406 nm 765-781 nm 772-773 nm

Av sans-saut de mode | 20 GHz - 250 GHz
Largeur de raie 0,5-1MHz < 300 kHz 1 MHz
Bande passante kHz kHz MHz

P... 13 mW 15 mW 5 mW

.. 29 mA 45 mA 60 mA

TABLE 5 — Caractéristiques des lasers de spectroscopie des microcavités.

Ces trois montages du tableau |5| délivrent des puissances nettement suffisantes pour
nos applications. Leurs caractéristiques sont complémentaires et le faisceau de sortie est
polarisé linéairement (> 100 : 1). Les fréquences d’émission de ces trois systémes sont
accordables grace a un module Peltier (~ 500 MHz.K™' typiquement de 15 & 30°C),
aux réseaux de la cavité étendue ou aux courants traversant la diode ([... et Ipgg).
L’accordabilité du laser bleu est plus délicate et nécessite d’utiliser une clé Allen. Si 'on
souhaite balayer plus rapidement que le kilohertz, la diode laser DBR est la plus adaptée.
Ce montage monolithique est beaucoup moins sensible aux perturbations acoustiques. J’ai
obtenu la plupart de mes résultats avec le laser Velocity, notamment parce que sa plage
d’accordabilité sans saut de mode est comparable a plusieurs FSR de microcavité et parce
que la raie d’émission est plus fine que la largeur des résonances étudiées.
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