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Liste des acronymes

AR : antireflets

C2N : Centre de Nanosciences et de Nanotechnologies

DFB : Distributed Feedback Laser, laser a rétroaction répartie

FTIR : Fourier Transform InfraRed spectrometer, spectromeétre infrarouge a transformée de Fourier
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STEM : Scanning Transmission Electron Microscope, microscope électronique en transmission a

balayage

TEC : Thermo-Electric Cooler, refroidisseur thermo-électrique
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TPA : Two Photon Absorption, absorption a deux photons

TRT : Thales Research and Technology
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Introduction

Le moyen-infrarouge est une région du spectre électromagnétique qui est particulierement
intéressante en raison des trois fenétres de transmission atmosphérique présentes entre 1,5-2,5 um
(bande 1), 3-5 um (bande Il) et 8-12 um (bande Ill), mais également des raies d’absorption de
nombreuses especes chimiques. A titre d’exemple, la transmission de quatre principaux gaz a effet
de serre est donnée Figure I- 1.

De nombreuses applications nécessitent des sources laser émettant dans linfrarouge :la
spectroscopie avec la détection de polluants (lidars atmosphériques), la sécurité et en particulier les
contre-mesures optroniques, la médecine pour I'imagerie de tissus et la chirurgie, etc. Chaque
application a ses besoins spécifiques. Par exemple, les applications de défense peuvent se satisfaire
de sources lasers de faible accordabilité mais ont des contraintes plus strictes en termes de puissance
et de compacité, tandis que la spectroscopie in situ requiert des sources compactes, accordables et
parfois de faible largeur de raie, mais sans conditions critiques sur la puissance de sortie.

[ "I B | N.O

[0
AT o

Transmission (u.a.)

CH,
4 5 & 7 & 9 10

Longueur d’onde (um)

Figure I- 1 : Raies d’absorption des principaux gaz a effet de serre

Pour répondre a ces différents besoins, de nombreux lasers ont donc été développés, chacun
présentant ses avantages et ses limites :

- Les lasers a gaz (CO,, CO) délivrent des puissances importantes mais sont faiblement accordables en
longueur d’onde et sont plutét encombrants. lls fonctionnent pour la plupart en continu (CW pour
continuous wave).

- Les QCL (Quantum Cascade Laser, laser a cascade quantique) sont des lasers a semiconducteurs. lls
permettent un fonctionnement a température ambiante et couvrent une plage spectrale plus large
que les lasers a gaz mais leur accordabilité reste toutefois limitée ainsi que leur puissance de sortie.
lIs ont un fonctionnement CW ou quasi-CW.

- Les lasers fibrés dopés aux terres rares (erbium, holmium, thulium) permettent d’atteindre des
puissances crétes et CW importantes mais sont limités a des longueurs d’onde inférieures a 3 um.
Quant aux autres lasers a état solide, leur couverture spectrale reste également limitée.
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Toutes ces sources émettent directement des photons infrarouges a partir d’'un dispositif de
pompage unique. Les sources paramétriques, quant a elles, reposent sur la conversion d’un laser de
pompage externe, de longueur d’onde typiquement inférieure ou égale a 2 um, vers de plus grandes
longueurs d’onde dans des cristaux non-linéaires par non-linéarité d’ordre 2. La condition d’accord
de phase est réalisée par biréfringence ou par quasi-accord de phase (QAP) quand il est possible de
réaliser une modulation artificielle du coefficient non-linéaire avec la bonne périodicité spatiale. Les
sources paramétriques ont I'avantage d’étre accordables sur plusieurs micrométres, voire plus de 10
um selon le cristal utilisé, et peuvent étre adaptées a plusieurs applications. Elles peuvent étre
pulsées ou CW. Mais leur mise en ceuvre peut s’avérer coliteuse en termes de pompage.

La Figure I- 2 présente la couverture spectrale entre 2 et 12 um des sources infrarouges
précédemment citées [1].

Sources |

paramétriques
sasnnnmnnn ()
Lﬁsefsagﬁz CO sssssmssums ?

Lasers fibrés

2 3 4 5 6 7 8 9 10 11 12

Longueur d’onde (um)

Figure I- 2 : Couverture spectrale de sources infrarouges [1]

Il apparait ainsi opportun de poursuivre la recherche de techniques qui offrent a la fois de larges
gammes spectrales et un bilan favorable en termes de compacité et de co(t.

En parallele au développement de sources laser, la détection progresse également, mais a un rythme
bien moindre lorsqu’il s’agit de grandes longueurs d’onde. C'est cette fois la conversion de fréquence
de signaux infrarouges vers de plus courtes longueurs d’onde qui peut permettre de tirer profit des
excellentes performances des détecteurs actuels dans le visible ou le proche infrarouge.

Les récents développements de matériaux optiques non-linéaires a forte susceptibilité du second
ordre, obtenus en structurant spatialement I’orientation cristalline de semiconducteurs IlI-V de facon
périodique, ouvrent de telles perspectives. lls sont propices a des conversions de longueur d’onde
variées et efficaces en régime de quasi-accord de phase. lls ont donné lieu a de nombreuses
démonstrations au moyen de faisceaux en propagation libre mais les configurations guidées restent
encore largement inexplorées.

Des guides d’onde réalisés avec de faibles pertes sur de telles plateformes promettent ainsi non
seulement d’'importants progrés dans la génération et la détection efficaces de photons infrarouges
mais ouvrent également la voie vers l'intégration de diverses fonctions de conversion de fréquence
dans la chaine de valeur de la photonique sur composants IlI-V ou sur silicium qui connait
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actuellement un tres fort développement. De tels guides constituent ainsi le coeur de cette thése au
travers des deux volets suivants.

1°" volet : Génération de spectres larges dans le moyen-infrarouge

Beaucoup d’efforts sont mis en ceuvre dans le développement de nouvelles sources infrarouges.
Nous nous intéressons plus particulierement a la génération de spectres larges (SCG,
SuperContinuum Generation). C'est un élargissement d’une onde de pompe par passage dans un
milieu non-linéaire. Différents processus interviennent dans I’élargissement du spectre. Dans les
matériaux qui ne sont pas a quasi-accord de phase (QAP), ce sont des effets du troisieme ordre par
x® (automodulation de phase, décalage Raman stimulé, mélange & quatre ondes). Ces phénomeénes
sont exploités notamment dans les fibres optiques [2] mais également avec d’autres matériaux pour
lesquels le QAP n’est pas facilement ou pas du tout réalisable [3]. Les premiéres applications de
conversion pour l'imagerie et la spectroscopie ont été démontrées dans des fibres [4, 5, 6].
Comparativement, les développements de SCG dans des cristaux non-linéaires sont plus modestes.
Les premieres démonstrations dans l'infrarouge ont été faites dans des cristaux semiconducteurs ou
diélectriques massifs [7]. Depuis, on trouve des résultats de SCG guidée qui permettraient
I'intégration de sources compactes sur puce. La premiere plateforme a avoir été développée est le
silicium sur isolant (SOI, silicon-on-insulator), ol des structures en Si sont fabriquées sur des
substrats SiO, / Si [8, 9] pour la génération autour de la bande télécom. Mais I'élargissement du
spectre est limité par I'absorption de la silice a environ 3,5 um. Pour étendre la génération vers de
plus grandes longueurs d’onde, d’autres matériaux comme les verres de chalcogénure et le
germanium ont été utilisés pour des démonstrations préliminaires [10, 11]. Les calculs effectués
montraient un potentiel de génération entre 2 et 12 um dans des guides d’onde de longueur
inférieure a 1 cm, pour des impulsions de pompe de I'ordre de la centaine de femtoseconde et du
kilowatt de puissance créte dans le moyen infrarouge. Des démonstrations expérimentales ont suivi
[12, 13], permettant d’étendre le spectre jusqu’a 8,5 um pour la plateforme Ge et 10 um dans les
verres de chalcogénure.

Tous ces travaux sont effectués dans des guides sans QAP, ce qui sort du cadre de cette thése. Des
guides a QAP ont été démontrés depuis plusieurs années dans des matériaux ferroélectriques
comme le niobate de lithium a polarisation spontanée périodiquement retournée (PPLN, pour
Periodically Poled Lithium Niobate) [14, 15]. Toutefois, la limite d’absorption de ces oxydes dépasse
rarement 4 um. On ne trouve en revanche que tres peu de références concernant des guides a QAP
réalisés dans des semiconducteurs a orientation périodique (OP pour Orientation-Patterned). On
connait pourtant une propriété particulierement intéressante liée a la dispersion de l'indice de
réfraction dans ces matériaux. Dans I'arséniure de gallium (GaAs) pompé autour de 3 um, on peut
ainsi obtenir une émission sur une tres large gamme de longueur d’onde par effet non-linéaire du
second ordre pour certaines périodes de QAP. Un exemple est donné pour une longueur d’onde de
pompe a 3,25 um dans du GaAs massif Figure I- 3, olu on voit I'effet paramétrique de « découpe »
d’un photon de pompe a w, en un photon signal a w, et un photon complémentaire a w..
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Figure I- 3 : Courbe de QAP dans du GaAs massif pompé a 3,25 um

On constate que pour des périodes de QAP inférieures a 169 um, deux photons distincts sont
générés. En revanche, pour une période de QAP autour de 169 um (bande grise sur la Figure I- 3),
plusieurs longueurs d’onde peuvent étre générées en méme temps formant alors un continuum.

D’autre part, on remarque que ces conditions correspondent a un pompage proche de la longueur
d’onde du zéro de dispersion divisée par 2. Or, une condition privilégiée pour générer un
supercontinuum dans un matériau a forte susceptibilité d’ordre 3 est que la pompe soit proche de ce
zéro de dispersion. Pour le GaAs, il se situe autour de 6 um. L'idée est donc d’utiliser I'ordre 2 pour
passer de 3 a 6 um puis de profiter des propriétés d’élargissement spectral par effets x(3’ en cascade.
La premiere étape, sur lagquelle se focalise ce manuscrit, sera de réussir la conversion de 3 vers 6 um
par effet x(z). Le GaAs possede un coefficient non-linéaire au second ordre élevé et dispose par
ailleurs de méthodes de fabrication matures pour |'obtention de guides d’onde.

On trouve dans la littérature deux articles de génération de spectres larges dans des cristaux de GaAs
massifs [16, 17]. Le premier utilise un cristal sans QAP pompé par un laser CO, picoseconde a 10,6
um. Un spectre s’étendant de 2 a 20 um a été observé dans un cristal de 67 mm. Le deuxieme article
rapporte de I'OPG dans un cristal d’'OP-GaAs de 17,5 mm de long et de 166,6 um de période de QAP.
La pompe utilisée est accordable entre 3,1 et 3,3 um et délivre des impulsions picoseconde pouvant
aller jusqu’a 2 pJ en énergie. L'efficacité de conversion maximale est de 15%. La Figure |- 4 montre le
spectre observé en sortie d’échantillon pour une puissance injectée de 1,4 W a 3,28 um. Le spectre
s’étend sur plus d’une octave, de 4,5 um a 10,7 um (mesuré a 20 dB du maximum).
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Figure I- 4 : Spectre en sortie du cristal d’'OP-GaAs dans [17]

Zéme

volet : Doublage de fréguence de I'infrarouge vers le visible

De leur c6té, les détecteurs infrarouges ont connu des développements et améliorations au cours du
temps, mais ils manquent de sensibilité et possedent globalement de moins bonnes performances
que les détecteurs silicium utilisés dans le visible. C'est pourquoi la possibilité d’utiliser ces derniers
en convertissant les signaux infrarouges se développe en parallele. La détection par somme de
fréquence est utilisée pour convertir I'énergie d’un signal incident faible, généralement dans la
bande télécom, vers le visible grace a un laser de pompe (voir Figure I- 5). Une des premieres
expériences de somme de fréquence [18], réalisée dans un cristal de niobate de lithium, a permis la
conversion d’un laser a 1,7 um vers le visible avec néanmoins une efficacité limitée. L'avéenement des
matériaux a QAP a permis un regain d’intérét considérable pour ces applications. Des expériences de
détection de photons uniques a 1,5 um sur photodiode silicium ont été menées, d’abord dans des
cristaux massifs [19] puis dans des guides d’onde en PPLN [20]. Les applications LIDAR dans la bande
télécom ont pu étre démontrées pour la détection d’aérosols et la mesure du vent sur une portée de
plusieurs kilomeétres par conversion dans des guides d’onde en PPLN [21]. Plus loin dans l'infrarouge,
TRT a démontré la somme de fréquence entre un laser signal a 10,6 um et un laser de pompe a 2 um
dans un cristal massif d’OP-GaAs et sa détection a 1,7 um [22]. Ces travaux s’inscrivent plus
largement dans le cadre d’une thése sur I'imagerie infrarouge pour la détection [23].

L’OP-GaP en configuration guidée n’est pas encore exploité pour ces applications. Par rapport aux
guides réalisés dans du PPLN qui sont actuellement utilisés pour la conversion de I'infrarouge vers le
visible, le GaP permettrait un rendement plus élevé, une couverture plus étendue de I'infrarouge
ainsi que l'intégration des composants sur silicium pour la photonique intégrée.
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L’objectif commun aux deux volets de ce manuscrit est de développer des guides d’onde a quasi-
accord de phase en matériaux semiconducteurs pour la conversion de fréquence dans l'infrarouge.

@ dans des

D’une part, nous visons la génération de spectres larges dans le moyen-infrarouge par X
guides d’onde OP-GaAs adaptés a un pompage fibré autour de 3 um présentant peu de pertes a la
propagation. D’autre part, nous souhaitons établir un procédé de fabrication de guides d’onde OP-
GaP pour la conversion de fréquence de I'infrarouge vers le visible. La fabrication de ce matériau OP
n’est pas encore parfaitement maitrisée, nous serons confrontés a plusieurs verrous, dont la qualité
du matériau épitaxié qui peut augmenter les pertes et ainsi dégrader les performances des

composants.

Le chapitre | permet de présenter les notions liées a la conversion de fréquence en régime de QAP et
aux propriétés des matériaux étudiés. Il permet la justification des choix effectués pour les
applications visées, la génération de spectres larges MIR et le doublage de fréquence pour des
longueurs d’onde dans la bande télécom.

Le chapitre Il présente une revue de I'état de I'art des guides d’onde OP-GaAs puis détaille les
raisonnements faits pour la conception de nos guides d’onde au niveau de leur géométrie et des
périodes de QAP. Des calculs préliminaires sont présentés en prévision des expériences afin de
définir les conditions de pompage les plus favorables.

Le chapitre IIl développe d’abord le procédé de fabrication des guides OP-GaAs et les observations
effectuées sur les premiers échantillons. Puis il aborde la partie expérimentale du premier volet de la
thése avec une caractérisation des pertes dans le moyen-infrarouge et une expérience de génération
de second harmonique a 10 um. Cette derniere permet d’affiner le calcul des périodes de quasi-
accord de phase pour une seconde génération de composants. De la génération paramétrique a
enfin pu étre observée sur les premiers échantillons grace a une source accordable autour de 3 um.

Dans le chapitre IV, aprés un bref état des lieux des différentes technologies utilisant le GaP, nous
présentons les différentes structures identifiées pour I'obtention de l'inversion d’orientation. Les
choix de conception sont ensuite justifiés. Puis les développements explorés pour la fabrication de
guides d’onde OP-GaP sont présentés jusqu’a I'obtention des premiers composants. Les premiéres
caractérisations de guides de référence et de guides a orientation périodique sont présentées dans
une derniere partie, ainsi que les évolutions d’étapes clés de fabrication.
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Chapitre | - Préambule

Ce chapitre introduit les différentes notions d’optique non-linéaire mises en jeu dans les applications
identifiées ainsi que les enjeux des deux volets de la thése. Une attention particuliére est portée a la
conversion de fréquence en régime de quasi-accord de phase. La motivation des choix des matériaux
semiconducteurs sera également mise en avant. Les spécificités de la configuration guidée seront
abordées dans le chapitre suivant.

1. Rappels d’optique non-linéaire

Une onde électromagnétique traversant un milieu y génére une polarisation diélectrique. En optique
linéaire, cette polarisation induite est proportionnelle a I'amplitude du champ électrique de cette
onde:

ﬁ = gox(l)ﬁ Eq l. 1
g est la permittivité diélectrique du vide et x* la susceptibilité linéaire du milieu considéré. Pour un

champ intense, cette relation de proportionnalité n’est plus valable. On entre dans le cadre de
I’optique non-linéaire, la polarisation se développe alors en puissance du champ électrique :

P =goxWE + egy PE? 4+ g0y @E3 + .. Eql.2
Les termes x“) sont les susceptibilités non-linéaires d’ordre i du milieu considéré. On peut
évidemment poursuivre le développement aux ordres supérieurs mais on s’intéressera ici
uniguement aux interactions d’ordre 2. Ces réponses non-linéaires vont permettre I'apparition de
processus non-linéaires, dont la génération de nouvelles fréquences. Un apergu non exhaustif de
phénoménes d’ordre 2 est donné dans le paragraphe suivant. On peut noter que tous les matériaux
n’ont pas de x(z), il n’existe que pour les matériaux non-centrosymétriques.

i. Les différents types d’interactions non-linéaires du second ordre

Dans ce manuscrit, nous allons parler de plusieurs phénoménes d’ordre deux que nous définissons
ici. Ces processus reposent sur les propriétés du x(z) et font intervenir trois ondes. lls se font en
simple passage dans le cristal non-linéaire. On distingue :

- La somme de fréquence ou SFG, pour sum frequency generation. Deux photons de
fréquences différentes se combinent pour donner un photon dont la fréquence est égale a la
somme des fréquences des deux photons incidents.

- La génération de second harmonique ou SHG, pour second harmonic generation. Deux
photons de méme fréquence se combinent pour former un photon de fréquence double, on
parle également de « doublage de fréquence ». C'est un cas particulier de la SFG ol w;=w,.

- La génération paramétrique optique ou OPG, optical parametric generation. Un photon se
scinde en deux photons de fréquences plus faibles dont la somme est égale a la fréquence du
photon incident.
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Figure I- 5 : (a) Schémas de SFG, SHG et OPG et (b) diagrammes des niveaux d’énergie correspondants

Dans le cas de I'OPG, nous introduisons les notations p, s et c qui désignent les ondes pompe, signal
et complémentaire respectivement. On a I’équivalence avec les notations précédentes : p <> 3, s <>
2etc> 1.

Dans tous ces cas, les ondes respectent le principe de conservation de I'énergie :
w3 = Wy + Wy Eql. 3
On prend la convention w; > w, 2 w4, ou son équivalent Az <A, <A;.

Ces trois ondes doivent également étre en accord de phase pour que leurs interactions soient
constructives :

ks =k, +k, Eql. 4
2nn .
k=—n Eql. 5

A

k est le vecteur d’onde et n I'indice de réfraction associé a la longueur d’onde considérée.

Cette condition d’accord de phase n’est pas forcément respectée du fait de la dispersion de I'indice
de réfraction. Les phases des trois ondes vont se décaler au fur et a mesure de leur propagation. On
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définit la longueur de cohérence I. comme la longueur de propagation aprés laquelle les phases des
ondes seront déphasées de m. L’interaction entre ces ondes sera donc constructive jusqu’a |, puis
destructive jusqu’a 2 I. et ainsi de suite (courbe rouge Figure I- 6). Il s’agit donc de remettre
périodiquement les ondes en phase, via une technique appelée le quasi-accord de phase (QAP).

ii. Le quasi-accord de phase

Le quasi-accord de phase (QAP) consiste a introduire un déphasage de m a chaque longueur de
cohérence pour compenser le déphasage accumulé. La différence de phase est donc réinitialisée a
0[2m] et les interactions sont constructives sur toute la longueur du cristal (courbe verte Figure I- 6).
Ce déphasage s’effectue en inversant le signe de la susceptibilité non-linéaire.

On note la période de QAP A=2I.. Dans le cas d’ondes colinéaires, on a :

2nm :
k3:k2+k1+T EqI'G

m est I'ordre du QAP. Sur la Figure |- 6, m=1: le déphasage est effectué a chaque |.. Mais on peut
aussi faire du QAP d’ordre supérieur en inversant le signe du x tous les m.l. (m étant impair). La
puissance harmonique sera d’autant plus élevée que I'ordre de QAP est faible.

#x12 X2 #x2)

|

-x(Z)

Puissance harmonique (u.a.)

Distance parcourue (d/L.)

Figure I- 6 : Puissance harmonique générée dans I’exemple de la SHG le long d’un cristal dans les cas
de désaccord de phase (courbe rouge), de quasi-accord de phase d’ordre 1 (courbe verte) et d’accord
de phase parfait (courbe bleue)

Dans les matériaux semiconducteurs qui nous intéressent, I'inversion du signe du x? s’effectue en
inversant |'orientation cristallographique du matériau. Les techniques d’obtention de cette inversion
ont beaucoup évolué au cours du temps. Les premiéres expériences non-linéaires utilisaient un
ensemble de lames, une sur deux étant retournée, inclinées a I'angle de Brewster pour réduire les
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pertes par réflexion, comme représenté sur la Figure |- 7 [24]. Le doublage de fréquence d’un laser
CO, requerrait des lames de 100 um d’épaisseur environ. L'alignement des lames était néanmoins
critique, les pertes en dépendant directement ; cette méthode était limitée par 'épaisseur des lames
manipulables ainsi que par la longueur d’interaction et donc par le rendement de conversion.

Figure I- 7 : Empilement de lames a orientation alternée sous incidence de Brewster selon [24]

Ensuite, des cristaux massifs ont été obtenus en collant des lames [25], ce qui a permis d’en empiler
plus et ainsi d’augmenter la longueur du cristal, sans pour autant donner entiére liberté sur ces
parametres. Le doublage de fréquence du laser CO, montrait néanmoins une efficacité de conversion
plus élevée que le montage précédemment évoqué.

Enfin, la mise en place de procédés pleine plague a permis la fabrication épitaxiale de cristaux
massifs a orientation périodique a la fin des années 90 [26, 27]. Cette méthode consiste a faire
croitre une couche de matériau non-polaire (en gris sur la Figure I- 8) sur un substrat de GaAs. En
contrblant ses parametres de croissance, la couche de GaAs recr(ie par-dessus aura une orientation
inversée par rapport au substrat :

GaAs (-100)

GaAs (100)

Figure I- 8 : Obtention épitaxiale de I'inversion cristallographique

Les axes (100) et (-100) reperent I'orientation de la maille du cristal. L’étape suivante consiste a
graver des réseaux dont le pas correspond a la période de QAP, ce qui va donner une alternance de
domaines orientés (100) et (-100) comme représenté sur la Figure I- 9. La reprise de croissance du
GaAs conserve |'orientation du matériau et le cristal finalement obtenu est a orientation périodique
(OP).
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Figure I- 9 : Obtention de I'inversion périodique du signe du coefficient non-linéaire d’ordre 2 : apreés
gravure des réseaux de QAP (a) et aprés reprise de croissance (b)

Une autre technique consiste a coller deux substrats de GaAs « téte-béche » par adhésion
moléculaire [28] :

GaAs (-100)

GaAs (100)

Figure I- 10 : Obtention de I'inversion d’orientation par adhésion moléculaire

Cette méthode sera plus détaillée dans le chapitre Ill. Les étapes de fabrication qui suivent sont
également la gravure du réseau a orientation alternée et la reprise de croissance.

Ces méthodes plus récentes d’inversion d’orientation cristallographique permettent entre autres une
fabrication a plus grande échelle.

iii. Rendement de conversion

On va ici déterminer les grandeurs qui jouent sur le rendement de conversion.

Pour simplifier les calculs et fixer les idées, on se place dans le cas de la SHG. On considere que seules
I’onde fondamentale a la fréquence w et le signal de second harmonique a 2w se propagent.
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On part de I’équation de propagation :

1 0%E . 9%P
2oz Mg

Ou c est la vitesse de la lumiere dans le vide, | est la perméabilité du vide et P = P(D) + @),

AE = Eql.7

On considere des ondes planes se propageant selon un axe z. On se place dans I'approximation des
enveloppes lentement variables et on néglige I'absorption sur les deux ondes. On introduit la

grandeur
2 .
defs = —d Eql. 8
Avec g x@ Eql.9
2

A partir de 'Eq I. 7, on obtient :

0Ey, i(2w)?

0z kyy, 2 defrEwEy e Eql. 10
w
Avec
21 p
Ak = ka—k2w—7 Eql. 11

On se place dans I'approximation des régimes faibles. On peut intégrer |’expression précédente sur la
longueur | du cristal et I’exprimer comme une intensité :

1 z
I = EEOnchlEZwlz Eql. 12
s 20%dgp s Akl .
d’ol Ly = ——2—sinc? (—) 21,2 Eql. 13
€0C Ny N2y 2

On exprime donc le rendement de conversion comme suit.

Prw _ 2“’Zdeffz incz(A_kl

12 .
= )2 Eql 14
P, gc3ny,?ny, 2 )

Aepr

Nous retiendrons que le rendement de conversion prend la forme d’un sinus cardinal au carré. La
fonction en question est représentée Figure I- 11. Le maximum de la fonction a Akl/2=0 correspond a
un accord de phase exact, c’est-a-dire Ak=0. Plus la période de QAP utilisée est différente de la
théorie, plus le rendement va diminuer, avec des rebonds au niveau des pics secondaires de part et
d’autre du pic principal.
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Figure I- 11 : Tracé de la fonction sinus cardinal au carré

L'Eq I. 14 fait apparaitre la dépendance du rendement de conversion de plusieurs paramétres
expérimentaux, comme la puissance injectée P, la longueur du cristal |, l'aire effective de
I'interaction Ay Sur ce dernier point, on voit que plus l'aire est petite, plus la conversion sera
efficace. C'est ici qu’apparait I'intérét de travailler en configuration guidée. A puissance d’entrée
équivalente, I'efficacité de conversion sera plus facilement importante dans un guide d’onde que
dans un cristal massif. L'autre avantage de travailler en configuration guidée est que le rendement
dépend du carré de la longueur de I’échantillon alors gqu’en configuration massive, cette dépendance
est linéaire. En effet, le rendement en configuration massive est maximisé pour une pompe focalisée
dans un cristal dont la longueur est deux fois la longueur de Rayleigh Zz, ol wy est le waist du
faisceau :

Twy?n,,

Zp = f Eql. 15

Apres avoir exprimé | et A, en fonction de w,, I'efficacité de conversion dans un cristal massif
s’exprime donc de la fagon suivante :

P 20%d,r s Akl 21,1 .

,7=ﬂ=3—€2ff5m62(_> © p Eql. 16
P, eycinycn,, 2 A

Le rendement établi £q /. 14 ne tient néanmoins pas compte des pertes a la propagation qui sont en

général plus faibles en configuration massive. C'est pourquoi on attachera une importance

particuliére a la réduction des pertes dans la fabrication de structures guidantes.

On peut également voir que le rendement de conversion dépend du parametre des qui est
intrinséque au matériau utilisé. Le choix du matériau est donc également crucial pour maximiser le
rendement de conversion, et c’est ce que nous allons détailler dans la partie suivante.
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2. Les matériaux non-linéaires

Depuis le début de I'optique non-linéaire, plusieurs matériaux ont été développés pour la conversion
de fréquence. Le but de ce paragraphe est de les passer brievement en revue, de présenter leurs
caractéristiques ainsi que les critéres sur lesquels reposent leur choix selon I'application et les
performances visées.

i Les différents types de cristaux

On distingue deux grandes catégories de matériaux non-linéaires, les oxydes ferroélectriques
(LiNbOs, LiTaO;, KTiOPQ, ...) et les semiconducteurs (CdSiP,, ZnGeP,, AGSe, GaN, GaP, GaAs etc).
Cette deuxieme catégorie peut elle-méme étre divisée en sous-catégories regroupant les
semiconducteurs de type chalcopyrite, les semiconducteurs IlI-V ou II-VI ...

Historiquement, les premiers a étre utilisés sont les semiconducteurs a structure chalcopyrite
(ZnGeP,, AGSe) car ils permettent un accord de phase par biréfringence (BPM pour birefringent
phase matching). Ce type d’accord de phase est lié aux propriétés intrinséques des matériaux et ne
nécessite donc aucune étape de fabrication particuliere. Mais le BPM limite les applications de tels
cristaux puisque seules certaines longueurs d’onde et polarisations peuvent étre accordées en phase.
IIs ont néanmoins fait I'objet de démonstrations de conversions non-linéaires en configuration
massive et ils sont toujours utilisés, par exemple le ZnGeP, reste un matériau de choix dans des OPO
pompés a 2 um.

Les oxydes comme le niobate de lithium (LN) sont actuellement bien développés. lls utilisent la
technique de retournement périodique de la polarisation spontanée par application d’'un champ
électrique extérieur. Le LN périodiquement retourné, (PPLN pour periodically poled lithium niobate),
a été le premier matériau a QAP qui a connu un développement commercial important. Mais leur
gamme de transparence est typiquement limitée a 4 — 5 um, ils ne sont donc pas utilisables pour des
applications dans I'infrarouge lointain.

Les semiconducteurs de type zincblende sont ceux qui ont connus les développements les plus
récents. Ils sont non-centrosymétriques ce qui assure un coefficient X non nul. De plus, leur
structure permet la mise en place du QAP ce qui, comparativement au BPM, élargit
considérablement les applications accessibles et donc leur intérét.

ii. Propriétés des cristaux non-linéaires

Nous comparons dans le tableau ci-dessous les principales caractéristiques non-linéaires des
matériaux évoqués. On y retrouve :

- La fenétre de transparence, critere essentiel selon I'application et les longueurs d’onde
visées. Ainsi, pour de la génération de spectre large, on préférera un matériau dont la
fenétre de transparence est étendue ; pour de la conversion de fréquence des télécoms vers
le visible, un matériau transparent dans ces deux bandes est nécessaire.

- Le coefficient non-linéaire : I'Eq I. 14 montre que le rendement de conversion est
proportionnel au carré de ce coefficient. C'est donc un parameétre non négligeable dans
I’évaluation des performances d’un cristal non-linéaire.
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- La conductivité thermique, qui représente la capacité a dissiper la chaleur. Plus elle sera
élevée, plus les puissances injectées pourront étre importantes. Il est donc plus avantageux
que ce coefficient soit élevé.

Tableau I- 1 : Présentation de différents cristaux non-linéaires et de leurs propriétés

Matériau Transparence (um) d (pm/V) Cond. thermique (W/m.K) Ref
CdSiP, 0,6-6,5 84 13,6 [29]
ZnGeP, 0,7-12 75 35 [29]
KTiOPO, 0,3-4,5 15 3 (30, 31]
AGSe 0,7-18 33 1 [32,33]
GaN 0,3-7 14 160 [34, 35]
GaSb 1,9-15 153 32 [36]
LiNbO; 0,4-5 25 5 [37]
GaAs 0,9-17 95 46 [38]
GaP 0,5-12 70 110 [29]

De maniere générale, les matériaux semiconducteurs ont une gamme de transparence qui s’étend
plus loin dans lI'infrarouge que les ferroélectriques. Dans le cadre de la génération de spectres larges
dans le moyen-infrarouge, c’est un critere de choix. Les semiconducteurs bénéficient également de
coefficients non-linéaires plus élevés. Celui du GaP, du méme ordre que celui du GaAs, est presque
égal au triple du coefficient non-linéaire du LiNbO;. Nous avons choisi de travailler avec des
semiconducteurs IlI-V pour ces raisons ainsi que pour le savoir-faire dont disposent TRT et le 1lI-V Lab
dans ce domaine. Enfin, la conductivité thermique du GaP est vingt fois plus élevée que celle du
LiNbO;.

Concernant les matériaux semiconducteurs, un dernier point peut étre mentionné. L’absorption a
deux photons ou TPA (Two-Photon Absorption) est un processus non-linéaire qui peut survenir
quand I'énergie des photons est au moins égale a la moitié de I’énergie du gap. Il est donc nécessaire
de pomper avec une longueur d’onde suffisamment élevée pour s’affranchir de ce probleme.

hc

A, =
P = Egap/2

Eql 17

Le GaSb, qui possede un coefficient non-linéaire tres élevé, a néanmoins un gap de 0,72 eV, ce qui
correspond a une longueur d’'onde de 3,4 um. Les sources a ces longueurs d’onde restent encore
compliquées a mettre en place. En comparaison, I’énergie du gap est de 1,42 eV pour le GaAs et de
2,26 eV pour le GaP, ce qui correspond respectivement a des longueurs d’onde de pompe minimales
de 1,7 um et 1 um. Ce type de source est plus facilement disponible. Par rapport au GaAs, le GaP
permet de plus d’étre pompé avec des lasers de la bande télécom qui sont plus matures.
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Conclusion du chapitre |

La méthode de QAP permet d’exploiter des matériaux non-linéaires par modulation artificielle du
coefficient non-linéaire. Les périodes de QAP nécessitent d’étre adaptées aux longueurs d’onde que
I'on souhaite générer. La thése comporte deux volets. Le premier vise la génération moyen-
infrarouge de spectres larges dans des guides d’onde OP-GaAs pompés autour de 3 um. Les
longueurs d’onde désirées se situent entre 2 et 12 um. Le deuxiéme objectif est la somme de
fréquence dans des guides OP-GaP. Ce matériau offre en plus la possibilité d’'une future intégration
sur silicium pour la photonique intégrée. Le choix de ces matériaux semiconducteurs IlI-V est motivé
par la plage de transparence des cristaux, leur coefficient non-linéaire élevé propice a des
interactions efficaces ainsi que la possibilité d’en faire des structures a QAP pour exploiter les effets
non-linéaires du second ordre. Leur gap permet également de les pomper a des longueurs d’onde ou
les lasers fibrés sont disponibles. La configuration guidée s’inscrit également dans une volonté
d’optimiser le rendement de conversion en utilisant des composants moins gourmands en puissance
de pompe.

La différence principale entre ces deux thématiques réside dans |'avancement des travaux. La
fabrication de guides d’onde OP-GaAs est mature, elle bénéficie déja d’un savoir-faire partagé entre
TRT et le llI-V Lab. L'accent sera donc mis sur la conception de ces structures ainsi que leur
caractérisation dans le moyen-infrarouge. En revanche, I'OP-GaP est un matériau non-linéaire
relativement nouveau. L'obtention de composants nécessite donc d’abord d’établir un procédé de
fabrication qui permettra la conversion de fréquence sans trop de pertes.
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Chapitre Il - Guides d’onde GaAs pour la génération de spectres
larges dans le moyen-infrarouge

L’arséniure de gallium est depuis de nombreuses années un matériau semiconducteur d’intérét en
optigue non-linéaire. Il a connu de nombreux développements en configuration massive, notamment
en OPO [39, 40], OPA [41], SHG [38], SCG [17, 16]. En revanche, sa configuration guidée est peu
étudiée a I’heure actuelle. Elle permettrait de réduire I'énergie de pompage du cristal tout en offrant
un rendement de conversion supérieur a la configuration massive, a condition de limiter les pertes,
plus importantes dans des guides d’onde.

L’objectif recherché est la conception de guides d’onde OP-GaAs monomodes, adaptés a un couplage
fibré pour la génération de spectres larges dans le moyen-infrarouge (entre 2 et 12 um) et ayant peu
de pertes. Nous présenterons d’abord les structures de guides GaAs qu’on trouve dans la littérature
et détaillerons plus particulierement une précédente these effectuée a TRT. La description du cadre
de nos travaux permettra d’introduire la démarche qui a mené a la structure retenue pour nos
guides. Enfin, des calculs préliminaires de différence de vitesse de groupe et de seuil de détection
nous aideront a préparer les expériences en déterminant les configurations les plus favorables pour
pomper nos guides.

1. Structures préexistantes

Il existe différentes structures de guides d’onde, il s’agit ici de déterminer laquelle sera la plus
appropriée pour notre application. Un bref tour d’horizon de la littérature a disposition est effectué
pour établir une comparaison des structures de guides GaAs existantes.

i. Etat de I'art

Plagons-nous dans le cas d’un guide plan (voir Figure II- 1). Bien que la lumiére ne soit confinée dans
cette structure que dans la direction verticale, elle nous servira de base pour la définition des guides
2D.

air

// Substrglt // /
;oS s /

Figure Il- 1 : Schéma d’un guide plan avec le cceur (indice n;), la gaine inférieure (indice n,) et la gaine
supérieure (indice n;)
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La lumiére se propage dans le cceur, représenté en vert. Il est constitué du matériau d’intérét
d’indice élevé n;. Le confinement est assuré par la géométrie du guide (épaisseur du coeur et gravure
dans le cas d’'un guide 2D) et/ou par une gaine d’indice plus faible au-dessus du coeur. Cette gaine
supérieure, d’indice nz;, est optionnelle. Elle participe au confinement de la lumiére mais est
également utilisée comme couche tampon entre le coeur et I'air, principalement pour limiter les
pertes a cette interface. La gaine inférieure, d’indice n,, isole le cceur du substrat pour éviter les
fuites, le substrat pouvant alors étre d’indice égal ou supérieur a celui du ceceur. Si elle existe, la gaine
supérieure n’est pas forcément composée du méme matériau que la gaine inférieure.

Nous présentons dans le Tableau lI- 1 les différents types de guides d’onde rencontrés dans |'état de
I’art des guides GaAs pour I'optique non-linéaire. D’autres structures existent mais sortent du cadre
de cette étude.

- Le guide d’onde plan a confinement ruban est un guide plan dont la gaine supérieure est
gravée complétement ou presque : I'indice effectif du guide plan en-dessous du ruban ainsi
formé augmente par rapport a celui des zones adjacentes, permettant ainsi un confinement
latéral. Le ruban au-dessus de la gaine supérieure peut également étre composé du méme
matériau que le coeur.

- Le guide ruban est similaire a un guide d’onde plan a confinement ruban, ou la gaine
supérieure est entierement faite du méme matériau que le guide plan et appartient donc au
coeur.

- Leguide ruban enterré est un guide ruban recouvert d’'un matériau d’indice plus faible.

Le coeur en GaAs est souvent associé a une gaine en AlGaAs de teneur en aluminium variable. On
retrouve principalement les guides d’onde ruban [42, 43, 44, 36] et les guides d’onde plans a
confinement ruban [45, 46, 47], ainsi qu’une occurrence de guides ruban enterré [36]. Les meilleures
pertes mesurées dans les différentes structures sont également reportées dans le Tableau II- 1 ainsi
que leurs références associées. Les guides d’onde plans a confinement rubans décrit dans [45] ont
permis la réalisation d’'un OPO en régime quasi-continu pompé autour de 2 um avec quelques
centaines de milliwatts générés dans l'infrarouge [48].

Tableau II- 1 : Les différents types de structures rencontrées pour les guides d’onde GaAs

Nom du guide Schéma Pertes
Guide d’onde plan a confinement ruban (\)'8 dB/cm
21,56 um
« Strip-loaded » (45]
Guide d’onde ruban (\)’2 dB/cm
" 21,55 um
« Rib » [42]
Guide d’onde ruban enterré O,? dB/cm
a2um
« Buried rib » (36]
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Technologiquement parlant, toutes ces structures sont réalisables. Les pertes les plus basses sont
mesurées dans les guides d’onde ruban et ruban enterré. Elles ont toutes été mesurées dans des
guides a orientation périodique (OP). De plus, dans des guides d’onde plans a confinement ruban, le
cceur est par définition plan, il sera difficile d’obtenir un mode non-elliptique. Ces arguments ont
motivé le choix d’écarter cette structure pour nos travaux.

ii. Précédents travaux a TRT

Une premiere génération de guides OP-GaAs a été développée a TRT dans le cadre de la thése de
Sophie Roux [36]. La perspective était alors la génération paramétrique optique accordable dans la
gamme 3-5 um pour une longueur d’onde de pompe autour de 2 um. Ces travaux, axés sur les
techniques de fabrication des guides OP, ont débouché sur I'élaboration de deux structures
différentes, des guides rubans et des guides rubans enterrés (Figure II- 2). Les deux sont composées
d’un cceur guidant en GaAs de 10 um d’épaisseur totale, ruban compris. Le ruban fait 5 um de haut
et entre 5 et 10 pm de largeur. Une couche d’Aly,GaggAs constitue la gaine inférieure, sous-jacente
au ceeur, et une couche en Al sGag sAs sert de tampon entre la gaine et le substrat. Ces deux couches
permettent de limiter les fuites du mode dans le substrat. Enfin, la structure a ruban enterré est
recouverte d’une couche d’AlGaAs a 50% qui permet de faire tampon entre le GaAs et |'air.

GaAs 10um GaAs 10pum
AlGaAs 20% lIS im AlGaAs 20% IISim
Substrat Substrat

Figure II- 2 : Guides d’onde ruban et ruban enterré d’aprés [36]

Les caractérisations linéaires ont montré des pertes faibles a la longueur d’onde de pompe, dont les
meilleures valeurs descendent jusqu’a 1,3 dB/cm pour les guides ruban et 0,2 dB/cm pour les guides
ruban enterré. Les travaux menés ont également permis une expérience de SHG a 4 um dans une
structure de guide ruban enterré. Au vu des résultats concluants a l'issue de cette thése, nous nous
appuierons sur ces structures pour I’élaboration de nouveaux guides d’onde en GaAs.

iii. Spécifications

La structure du guide étant choisie, il nous faut adapter ses parametres a nos objectifs. Pour la
génération de spectres larges dans toute la gamme moyen-infrarouge, les guides doivent étre
capables de guider de 3 um a 15 um tout en étant monomodes sur la plus grande gamme spectrale
possible. La taille et la forme du mode seront optimisées pour un couplage fibré : Ia taille du mode
doit étre du méme ordre que celle du mode en sortie de fibre et sa forme doit étre la plus circulaire
possible.
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Afin de modéliser les longueurs d’onde paramétriques qui seront générées, nous nous appuyons sur
les courbes de QAP. Elles présentent les longueurs d’onde générées en fonction de la période de QAP
pour une longueur d’onde de pompe donnée. Ces courbes doivent étre les plus verticales possibles :
pour une période de QAP donnée, il faut que le spectre d’émission soit le plus large possible. Dans
cette optique, on choisira une longueur d’onde de pompe autour de 3 um. Des calculs effectués avec
des indices du GaAs massif (Figure II- 3) montrent en effet que c’est autour de cette longueur d’onde
que les courbes de QAP respecteront le mieux ce critére.
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Figure II- 3 : Courbes de QAP pour la génération paramétrique dans du GaAs massif

Lors de la conception des guides d’autres aspects seront également a prendre en compte. Par
exemple, il faudra faire en sorte de limiter les pertes en réduisant les fuites dans le substrat ou a
I’interface coeur / air.

2. Définition de la structure des guides

Nous avons défini précédemment plusieurs contraintes que doivent respecter nos guides. Ces
exigences concernent d’un coté la géométrie des guides, pour définir notamment la taille du mode et
leur caractéere monomode, et de I'autre le choix de leur période de QAP. Les périodes de QAP sont
déterminées a partir des indices effectifs des guides, il nous faudra donc d’abord fixer la structure de
nos guides avant de déterminer les réseaux de QAP correspondants.

La structure choisie pour les premieres modélisations est le guide ruban. L’étape d’enterrement
pourra intervenir plus tard, ou pour une future génération de guide, une fois que I'architecture du
guide aura été validée.

i. Indices utilisés

Pour l'indice du GaAs, nous utilisons I'équation de Sellmeier donnée dans l'article de Skauli et al.
[49]. Elle est valable pour 0,97 um < A < 17 um, ce qui couvre la fenétre de transparence du GaAs et
suffira donc amplement pour nos simulations.
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L'indice de I'Al,Ga;,As est tiré de l'article de Gehrsitz et al. [50]. Il est donné en fonction de la
concentration en aluminium x et de la longueur d’onde. L'indice de I’AlGaAs y est modélisé pour des
longueurs d’onde allant de I'énergie du gap jusqu’a 3 um. Nous l'utiliserons également pour des
longueurs d’onde supérieures a 3 um en ayant a |'esprit que cela peut engendrer des erreurs sur nos
simulations.

ii. Choix de la géométrie des guides

Nous allons ici décrire le raisonnement qui a conduit au dimensionnement de nos guides. Lors de nos
simulations, nous avons distingué deux types de polarisations linéaires TE et TM, transverse
électrique et transverse magnétique respectivement. Elles sont caractérisées par |'orientation du
champ électrique. Cette distinction est visible Figure IlI- 4, I'orientation donnée pour chaque
polarisation étant celle du champ électrique.

™

Figure II- 4 : Orientation des polarisations TE et TM dans un guide d’onde ruban

Les parametres a faire varier dans les guides sont la hauteur du cceur H, la largeur du ruban w, la
profondeur de gravure H(1-r) et la proportion d’aluminium dans la gaine inférieure x (représentés
Figure 1l- 5). Il faudra a la fois remplir notre cahier des charges et proposer une structure
technologiquement réalisable, qui ne soit pas trop épaisse ni trop gravée et dont les couches
inférieures ne sont pas trop riches en aluminium, en raison du désaccord de paramétre de maille
croissant avec sa concentration qui peut créer des contraintes lors de I'épitaxie du GaAs.

Toutes les simulations qui suivent ont été effectuées avec le logiciel commercial Fimmwave. |l
possede plusieurs types de solveurs, nous utiliserons celui de type FDM (Finite Difference Method)
qui est adapté a I’étude des profils de guide d’onde arbitraires.

w=2aAl
<>

coeur Gads $ rX H

gaine Al,Gay_,As

Figure II- 5 : Section transversale d’un guide ruban
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Soref [51] donne un critére pour évaluer le caractéere monomode de gros guides, qui sont définis

2b [n2—n,2>1 Eqll. 1

Avec n. I'indice du cceur (GaAs) et n, I'indice de la gaine (AlGaAs). Pour nos indices, et de maniere

comme suit :

générale pour un An cceur/gaine modéré, cela revient a dire que la hauteur du guide doit étre de
I'ordre de la longueur d’onde. Pour concilier cahier des charges et fabrication, on se limitera a une
hauteur de guide H de 14 um, de I'ordre de la longueur d’onde maximale visée. La gaine inférieure,
qui est immédiatement en-dessous du cceur en GaAs, est composée d’AlGaAs dont on fera varier la
teneur en aluminium. On conservera I'AlgsGag sAs pour la couche tampon qui lui est sous-jacente afin
de ne pas avoir une concentration d’aluminium trop importante. La couche de gaine contiendra donc
une teneur x < 0,5 d’aluminium. Par rapport a la gaine de la Figure II- 2 qui en contenait 20%, notre
structure est plus épaisse, on choisit donc de I'augmenter a 30% ou 40% pour prévenir les fuites dans
la gaine aux plus hautes longueurs d’onde. Les épaisseurs de la gaine et de la couche tampon en
AlGaAs restent inchangées pour ne pas risquer de dégrader la qualité de I'épitaxie.

Le critere de Soref permet pour H fixé de déterminer les valeurs de largeurs de ruban pour lesquelles
le guide sera monomode en fonction de la profondeur de gravure, pour r>0,5 :

r
<03+ —— Eqll. 2
V1 —1r2 9

Ici, r=0 correspond a un guide totalement gravé. L’Eq II. 2 montre que plus la gravure sera profonde,

| =

plus le guide devra étre étroit afin de ne pas laisser de « place » aux modes d’ordre supérieur. D’'un
point de vue technologique, plus la profondeur de gravure sera importante, plus la gravure sera
délicate. De plus, une gravure profonde rapproche le mode de l'interface avec I'air et peut donc
générer plus de pertes a la propagation. Pour une hauteur de coeur H=14 pm, un r valant 0,3
correspond déja a une gravure de 10 um, on se limitera donc a des r supérieurs a 0,4. Cependant, un
guide trop peu gravé ne confinera pas bien la lumiére, le mode aura tendance a s’étendre sur les
cOtés du ruban ce qui n’est de bon augure ni pour les pertes a la propagation, ni pour la forme du
mode qu’on souhaite compatible avec un couplage fibré. On utilisera le critére de Soref pour r=0,4
dans un premier temps pour avoir une idée du caractére monomode des guides pour cette valeur. Ce
critere sera complété dans un second temps par une autre méthode qui permet de juger du
caractere monomode des guides, valable pour toute profondeur de gravure.

On peut donc calculer sur la Figure II- 6 la largeur maximale du ruban pour rester monomode en
fonction de la profondeur de gravure d’aprés I'Eq II. 2. A partir de r=0,7 le guide devient plus large
qgue haut. De plus, la gravure plus faible accentuera la dissymétrie du mode. On se limitera doncar <
0,6 au moins dans un premier temps pour évaluer la taille du mode. Les couples acceptables sont
(0,4;10),(0,5; 12) et (0,6 ; 15) pour la gravure et la largeur maximale du ruban.
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Figure IlI- 6 : Largeur limite d’un guide ruban pour étre monomode en fonction de la profondeur de
gravure, calculé d’apreés le critére de Soref, x=0,3

On considére alors la largeur et la hauteur a 1/e? du mode sur une plage de largeurs de ruban dans la
zone monomode précédemment déterminée, représentées respectivement par des triangles et par
des carrés sur la Figure Il- 7. Cette derniére montre que pour une gravure r=0,6, le mode sera au
moins 1,5 fois plus large que haut. Pour des valeurs de r supérieures, ce rapport ne fera
gu’augmenter. Il n’est donc pas avantageux de s’y intéresser. Pour r=0,4 et r=0,5, si le mode est trés
asymétrique pour de petites largeurs de ruban, cela s’améliore assez rapidement en augmentant la
largeur du ruban w. La valeur r=0,5 garantit un mode presque symétrique pour des largeurs de
rubans supérieures ou égales a 9 um.
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Figure Il- 7 : Evolution des largeurs et hauteurs du mode a 1/e? en fonction de la largeur du ruban
pour différentes profondeurs de gravures, x=0,3
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Le précédent calcul du critére monomode tiré de I’Eq II. 2 nous permet d’avoir une premiére idée des
dimensions possibles du guide, mais le critere monomode gagne a étre confirmé par la méthode des
indices effectifs. Pour qu’un mode donné se propage dans le guide, il faut que son indice effectif soit
supérieur a celui du mode fondamental du guide plan, correspondant aux zones gravées entre les
rubans des guides. Nous tracons donc les indices des modes fondamentaux TE et TM du guide ainsi
que ceux des premiers modes d’ordre supérieur en comparaison des indices fondamentaux du guide
plan correspondant :

3,31 4

3,3095 -+

Modes fondamentaux
3,309 -

ers

3,3085 - 1 modes d'ordre
supérieur
3,308 -

TE

Indice effectif

3,3075 +
Mode plan TE

3,307 - =
- Mode plan TM

3,3065 -+

3,306 . r o T+ T _—r°r __—Trr _T° 1T T T+ T T T T
2 3 4 5 6 7 8 9 10 11 12 13 14 15 16 17 1

Largeur du ruban (um)

Figure II- 8 : Caractere monomode des guides a 3 um pour r=0,5 et x=0,3
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Figure IlI- 9 : Caractere monomode des guides a 3 um pour r=0,4 et x=0,3
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Pour r=0,5, les guides sont monomodes TE et TM jusqu’a w=12 pum, ce qui permet également
d’obtenir un rapport largeur / hauteur du mode correct. Pour un guide de gravure r=0,4, les largeurs
de ruban pour lesquelles le guide reste monomode ne laissent pas une large marge de manceuvre.
De plus, la gravure plus profonde implique une technologie plus délicate et la Figure Il- 7 ne montre
aucun avantage en terme de taille de mode. On lui préferera donc la configuration précédente.

Le caractere monomode des guides ainsi définis est examiné dans le moyen-infrarouge a une
longueur d’onde de 10 um (Figure ll- 10). Si on choisit des guides de largeurs entre 7 et 12 um, ils
restent tous monomodes.
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Figure IlI- 10 : Caractére monomode des guides a 10 um pour r=0,5 et x=0,3

Les parameétres géométriques des guides ayant été fixés, on peut tracer le profil des modes donnés
par Fimmwave. Le Tableau Il- 2 présente ceux des modes fondamentaux TE pour des largeurs de
ruban de 7, 9 et 12 um dont la gaine contient 30% d’aluminium. Les longueurs d’onde considérées

sont de 3 et 10 um. Les échelles horizontales et verticales sont les mémes, les fenétres font 20x20

um2,
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Tableau II- 2 : Profil de I'intensité du mode TE fondamental a 3 um et 10 um pour plusieurs largeurs
de rubans, r=0,5 et x=0,3

w (um) A=3um A=10um
7
9
12
2oOoM M %N N N M OB O 4D Bk MM M W R M ¥ M 4

A 3 um, le mode est bien confiné : il ne déborde pas dans la gaine inférieure et est trés peu en
contact avec l'interface GaAs / air. A 10 um on observe des petites fuites dans la gaine inférieure qui
sont plus importantes pour les guides moins larges. Le contact avec l'interface GaAs / air est
également plus étendu, mais la longueur d’onde plus élevée amoindrit les pertes par diffraction. De
maniére générale, le mode est plus étalé dans la gaine pour les guides d’ondes fins et ce phénomeéne
est plus marqué quand on augmente la longueur d’onde. Lellipticité est assez marquée pour le guide
w=7 um mais la forme du mode a notre longueur d’onde de pompage, 3 um, reste raisonnable pour
un couplage fibré.
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Toutes les simulations précédentes ont également été effectuées pour vérifier le bon
fonctionnement théorique des guides avec une gaine composée d’Alg,GageAs et ont donné des
résultats similaires. Les périodes de QAP seront calculées dans le paragraphe suivant a partir des
indices effectifs des guides que nous avons ainsi définis.

iii. Détermination des périodes de QAP

Le quasi-accord de phase permet une remise en phase périodique des ondes en interaction,
optimisant le rendement de conversion. La période de QAP dépend de la longueur d’onde de pompe
ainsi que des indices du milieu traversé. Elle est calculée avec les indices effectifs donnés par
Fimmwave selon I’équation suivante :

-1
A= (Mpetf _Mserr  Teefs Eqll. 3
Ap A’S AC

On cherche d’abord la longueur d’onde optimale autour de 3 um pour pomper les guides. On
cherche a avoir des courbes plates autour de la dégénérescence, qui démontrent le potentiel de
génération de spectres larges. Les premiers calculs, Figure II- 11, ont été effectués pour des guides
ruban de 9 pm de large et pour une gaine en Aly3Gag 7As.
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Figure Il- 11 : Courbes de QAP pour différentes longueurs d’onde de pompe autour de 3 um

D’aprés ces calculs, une pompe a 2,8 um est plus adaptée a la génération de spectres larges ; en
effet, on voit qu’a la dégénérescence, la courbe est plus plate, un grand nombre de longueurs d’onde
pourront étre générées simultanément. Pour les futurs calculs, nous nous plagons donc a 2,8 um. Il
faut déterminer les périodes de QAP adéquates pour les différentes largeurs des guides OP-GaAs. Ces
calculs sont présentés sur la Figure Il- 12 suivante.
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Figure Il- 12 : Périodes de QAP pour des guides GaAs de différentes largeurs, x=0,3, A,=2,8 um

Au vu des courbes de la Figure II- 12, il semble judicieux de choisir des périodes situées entre 85 et 95
um. Pour x=0,4, les courbes sont décalées de 0,4 um vers les plus petites périodes. Cette différence
étant minime, on pourra utiliser les mémes périodes pour les deux types d’échantillons. Les guides
seront répartis par famille, chacune comportant un guide de chaque largeur, sur un wafer de deux
pouces. La figure ci-dessous présente un schéma reprenant les différents parametres que nous avons
fixés pour nos guides. Nous avons ajouté un guide plus large de 25 um par famille qui servira a
faciliter I'injection dans les échantillons.

W
e —
(1-nH

Parametre | Valeur

H (um) 14
£ w (um) {7;8;9;10;11;12; 25}

H l / r 0,5
GaAs ' X {0,3;0,4)
// A (um) {85;90;95; 100 ; 110}

Al.Ga, . As 1.5 um /
Al sGay sAs 2,5 pm ‘/:

Figure IlI- 13 : Récapitulatif des parameétres choisis pour nos guides OP-GaAs

Si elles sont en accord avec les simulations, ces structures devraient étre monomodes a la longueur
d’onde de pompe et jusqu’a 10 um au moins. La taille du mode devrait assurer un trés bon couplage

fibré et les périodes de QAP devraient permettre une émission paramétrique large dans le MIR.
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3. Calculs préliminaires

Les calculs présentés dans cette section ont pour but de prévoir les conditions expérimentales qui
favoriseraient I'observation de génération paramétrique : taille d’échantillon, puissance en entrée
comparée au seuil de dommage. Les lasers que nous utiliserons pour injecter dans nos guides sont
des lasers impulsionnels d’environ 1 ps et 100 fs. Les calculs seront donc faits pour ces deux régimes
temporels et nous donnerons en comparaison les résultats pour un régime nanoseconde dans le
Tableau II- 3.

i Différence de vitesse de groupe

La différence de vitesse de groupe ou GVM (Group Velocity Mismatch) traduit le fait que des
impulsions de longueurs d’onde différentes se propagent dans un milieu transparent avec des
vitesses de groupe différentes. De ce fait, deux impulsions qui se superposeraient initialement
peuvent apres une certaine distance de propagation ne plus se recouvrir. On définit :

1 1

VM =D~ v

Eqll. 4

Si on se place dans le cas de 'OPG a la dégénérescence (A,=2A;), le calcul de GVM nous permet de
définir une longueur d’échantillon critique aprés laquelle deux impulsions ne se recouvriront plus,
pour un régime temporel donné. Les indices utilisés pour la Figure Il- 14 sont ceux d’un cristal massif
donnés par Skauli et al. [49].

1/GVM (mm/ps)

/

O B N W H U1 O N 00 ©

1,7 1,9 2,1 2,3 2,5 2,7 2,9 3,1
Longueur d'onde de pompe (um)

=
(9]

Figure II- 14 : Différence de vitesse de groupe en fonction de la longueur d’onde de pompe pour de
I’OPG a la dégénérescence dans du GaAs

Pour des lasers de pompe en régime picoseconde, la longueur maximale de I’échantillon est de
I'ordre du centimeétre ce qui est tout a fait raisonnable. En revanche, pour des régimes d’une
centaine de femtosecondes, la longueur critique est de lI'ordre de 1 mm. Ceci complique les
manipulations pour des raisons matérielles d’'une part, un échantillon de 1 mm est tres fragile et
donc plus difficile a manipuler, mais également pour des considérations d’optique non-linéaire ; en
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effet, le rendement de conversion est proportionnel au carré de la longueur de I’échantillon. On peut
néanmoins noter que Kuo et al. [17] ont obtenu des résultats de SCG en pompant avec une source
impulsionnelle de 1 ps a 3 um avec un échantillon de 17,5 mm de long, soit le double de la taille
critique d’échantillon selon nos calculs et ceux de I'article également.

ii. Seuil de dommage optique

On note la densité d’énergie E. Des mesures de dommage optique ont été faites a 2 um sur des
lames GaAs sans traitement antireflets [28]. Pour une impulsion de 20 ns, Eq.x = 1 J/cm?. Ce seuil de
dommage évolue avec 'inverse de la racine de la durée d’impulsion. Pour des impulsions de 100 fs et
1 ps, cela équivaut respectivement a des seuils de 2,2 mJ/cm? et 7 mJ/cm?. Nos guides GaAs ont une
aire effective d’environ 100 um?, on estime donc que le maximum a mettre en entrée des guides est
de 2,2 nJ et 7 nJ respectivement.

Il n’est cependant pas certain que cette loi s’applique aux impulsions ultracourtes, en particulier 100
fs, il faudra donc se montrer prudent sur les interprétations qui découlent de ces calculs. De plus, les
seules mesures de dommage optique dont nous disposons sont celles effectuées autour de 2 um.
Nos guides seront pompés a plus haute longueur d’onde, ce seuil est donc susceptible d’augmenter
[52] puisque le seuil de dommage optique (ou LIDT pour laser induced damage threshold) dépend de
la longueur d’onde.

iii. Seuil OPG

Ce que nous nommons « seuil OPG » dans ce paragraphe désigne en fait le seuil détectable par les
appareils utilisés. Pour nos expériences, nous souhaiterions détecter le signal paramétrique avec un
analyseur de spectre, pour situer les longueurs d’onde générées et les comparer avec nos courbes
théoriques de QAP. Nous disposons d’un FTIR Thorlabs (OSA-207C) dont le plancher de bruit se situe
a environ -40 dBm sur la plage 2-12 um, ce qui correspond a 100 nW moyens. Pour une fréquence de
répétition de 50 MHz, cela équivaut a une puissance créte détectable de 2 mW en régime
picoseconde et 20 mW pour une durée d’impulsion de 100 fs.

Nous utilisons un logiciel de simulation, SNLO (AS-Photonics), qui contient les données de plusieurs
cristaux non-linéaires et permet d’'y modéliser différentes interactions, pour prédire I'énergie
d’impulsion (énergie seuil) ou la densité de puissance nécessaire pour atteindre la puissance créte
détectable en sortie de guide. On se place ici a la dégénérescence de I'OPG pompée a 2,8 um. On
prend des pertes de 3 dB/cm pour les deux longueurs d’onde mises en jeu, 2,8 et 5,6 pm.

En faisant varier la longueur de I’échantillon, on peut donc voir I’évolution de I'énergie seuil et la
comparer au seuil de dommage des échantillons calculé au paragraphe précédent.
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Figure II- 15 : Seuils d’OPG et de dommage selon la taille de I’échantillon pour des impulsions de 1 ps
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Figure II- 16 : Seuils d’OPG et de dommage selon la taille de I’échantillon pour des impulsions de 100fs

Nous disposons de l'article d’OPG dans du GaAs [17] a titre de comparaison pour le seuil de
dommage en régime picoseconde. L'énergie maximale injectée dans le cristal est de 2 ) pour des
durées d’impulsion de 1 ps. Le faisceau est focalisé en un spot de 75 um de rayon. Ceci correspond a
une densité d’énergie d’environ 10 mJ/cm? injectée sans dommages. Notre calcul donne un seuil de
dommage a 7 mJ/cm?, il est donc effectivement sous-estimé. D’apres la Figure II- 15, I'observation de
génération paramétrique en régime picoseconde ne devrait pas étre limitée par le seuil de dommage
du matériau, et ce pour toutes les longueurs d’échantillons supérieures a 4 mm.

Pour des impulsions de 100 fs, d’aprés nos calculs présentés sur la Figure Il- 16, le seuil OPG est
systématiquement plus élevé que le seuil de dommage. Ces calculs sont toutefois a prendre avec
précaution. Les seules valeurs dont nous disposons expérimentalement sont celles d’expériences
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menées a XLIM, ol jusqu’a 2,3 nJ avaient été injectés dans les guides, soit 2,3 mJ/cm?, sans observer
de dégradation de I’échantillon. D’autre part, il existe des détecteurs plus sensibles. Cela ne veut
donc pas dire que la détection est impossible.

Ces mémes calculs en régime nanoseconde montrent que le seuil OPG est également
systématiquement plus élevé que le seuil de dommage de I’échantillon.

La figure suivante présente I’évolution de la puissance a injecter en entrée de guide pour atteindre le

seuil des 100 nW moyens en sortie pour plusieurs tailles d’échantillons en fonction de la durée
d’impulsion.
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Figure II- 17 : Evolution de la puissance d’entrée nécessaire pour observer de la génération
paramétrique en fonction du régime temporel pour différentes longueurs d’échantillon

On peut associer une durée d’impulsion « critique » a chaque longueur d’échantillon observée,
définie par la GVM de la Figure Il- 14 : pour une longueur d’onde de pompe de 2,8 um, la GVM est
d’environ 6,7 mm/ps. Les équivalences sont données dans le tableau ci-dessous.

Tableau II- 3 : Durées d’impulsion « critiques » associées aux longueurs d’échantillon

L(mm) | Durée d’impulsion seuil
1 150 fs
5 750 fs
10 1,5 ps
20 3ps
50 7,5 ps

La Figure Il- 17 montre que pour une longueur d’échantillon donnée, la puissance nécessaire en
entrée de guide commence par diminuer légérement quand la durée d’impulsion diminue. Puis, pour
une durée d’impulsion donnée, la puissance d’entrée augmente significativement pour des durées
d’impulsion plus courtes. Les points de changement de pente correspondent aux durées d’impulsion
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« critiques » pour chaque longueur d’échantillon. Ainsi, pour des échantillons de 10 mm, I'optimum
serait d’utiliser une source délivrant des impulsions de 1,5 ps. Pour des impulsions plus courtes, on
aura besoin de bien plus de puissance en entrée pour récolter une méme densité de signal. Ceci n’est
pas forcément compatible avec le seuil de dommage du matériau, comme vu Figure II- 16.

Au vu des résultats, pour étre dans des conditions favorables pour I'observation de la génération
paramétrique, les échantillons ne devront donc pas étre tres longs. Les conditions d’observation sont
a priori plus favorables en régime picoseconde. Le seuil de dommage calculé est sous-estimé, ce qui
laisse une marge de manceuvre plus ample que celle prévue par les calculs. Il faudra cependant faire
attention a ne pas endommager les échantillons et éventuellement envisager de mettre en place des
détections plus sensibles pour la détection des ondes paramétriques. En plus de la marge d’erreur
potentielle sur le seuil de dommage, ces calculs de seuil d’'OPG ont été effectués pour des ondes
planes, pour un seuil de détection particulier et a cadence de répétition fixée. Les données utilisées
dans le logiciel SNLO ne sont pas toutes connues, comme les pertes a la propagation ou le coefficient
non-linéaire exact aux longueurs d’onde impliquées. Ainsi, les expériences sont susceptibles de
présenter des écarts avec ces modélisations. Néanmoins, cette étude préliminaire permet d’évaluer
les configurations les plus favorables et d’établir des ordres de grandeur pour préparer nos
expériences.

Conclusion du chapitre Il

Les guides d’onde OP-GaAs que nous avons congus sont optimisés pour un couplage fibré autour de 3
um. lls devraient permettre des émissions de larges spectres dans le moyen-infrarouge, bien au-dela
des guides congus précédemment a TRT. La structure a été choisie pour minimiser au mieux les
pertes, qui vont également dépendre du procédé de fabrication. Ces guides seront pompés avec des
sources pico- et femtoseconde développées au CORIA et par XLIM qui sont des partenaires
académiques du projet ANR BISCOT. Les parameétres expérimentaux, longueurs d’échantillon et
périodes de QAP, seront choisis en correspondance avec les calculs préliminaires en fonction des
caractéristiques des sources que nous avons a notre disposition.
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Chapitre lll - Fabrication et caractérisation des guides GaAs

La fabrication des guides d’ondes en GaAs est effectuée au IlI-V Lab. C'est une étape importante pour
les futures performances des guides. Les différents paramétres, comme |'épaisseur épitaxiée ou la
profondeur de ruban gravée, doivent étre contrélés afin que les guides soient fidéles a la conception
présentée au chapitre Il. Ces étapes technologiques sont d’autant plus délicates que les épaisseurs
visées dépassent largement celles des campagnes d’épitaxie et de gravure les plus courantes. La
qualité des structures finales, notamment au niveau du flanc des guides et du fond de gravure, est
déterminante pour limiter les pertes a la propagation dans les guides. Nous mesurerons donc les
pertes de nos guides a plusieurs longueurs d’onde dans le moyen-infrarouge. Nous verrons d’autre
part qu’une caractérisation par génération de second harmonique s’est avérée indispensable pour
affiner les modélisations du QAP et concevoir une seconde génération d’échantillons. Enfin, le
chapitre s’achevera sur les premiéres mesures d’effets paramétriques dans nos guides.

1. Processus de fabrication

Le protocole de fabrication des guides de référence et a orientation périodique (OP) en GaAs a été
établi lors de précédents travaux de these a TRT [36] et est schématisé Figure Ill- 1.

Collage par
adhésion moléculaire

100

Amincissement

20
. 7‘/
Substrat 2" en semiconducteur Substrat 2" en
+ couche d'arrét semiconducteur

+ 0,1 um de semiconducteur [100)

[-100]

' mécanique et chimique
i

[-100] [100]
[-100] [100] t

4 Direction de (-100) [100}
propagation
de la lumiére

7 50,1 pm
dit “OP-
semiconducteur”

+d

dit “substrat germe”

Gravure du guide d'onde Reprise d'épitaxie Photolithographie +
Gravure des motifs

Figure llI- 1 : Etapes de fabrication de guides OP en semiconducteur

La réalisation du QAP nécessite I'inversion de I'orientation cristallographique de la maille de GaAs,
qui correspond a une inversion du signe du x(z) mentionné au chapitre |. La premiere étape de
fabrication de structures a orientation périodique consiste donc a coller deux substrats de GaAs mis
face a face. Sur le substrat supérieur, on épitaxie avant collage une couche d’arrét et une fine couche
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de semiconducteur d’une centaine de nanometres. Apres collage, on procéde a I'amincissement
mécanique et chimique du substrat supérieur pour son retrait ainsi que celui de la couche d’arrét. Les
réseaux déterminant la période de QAP (A sur la Figure lll- 1) sont ensuite gravés. A ce stade on
obtient le substrat-germe, sur lequel la reprise d’épitaxie des couches guidantes est effectuée. La
derniére étape consiste a graver les rubans des guides d’onde. On peut éventuellement enterrer les
guides par la suite en rajoutant une reprise d’épitaxie.

i. Adhésion moléculaire

Une des étapes-clés pour I'obtention de structures a orientation périodique est I’adhésion
moléculaire. Cela consiste a faire adhérer deux plaques en les mettant en contact sans apport de
matiére extérieure. L'adhésion s’effectue dans un four de collage. Plusieurs parametres peuvent étre
controblés, dont la pression, la température, I'atmospheére et la durée du collage.

Enceinte
étanche
Armature
4
Substrats
GaAs .
ReSISrrnce
E] chauffante
h Dispositif
d’assemblage
Vérin
8 I m L
< >

Figure llI- 2 : Schéma du four de collage (gauche) et photo (droite)

Les plaques sont mises en contact a température ambiante en prenant bien soin d’aligner les méplats
puis placées entre des cales en graphite elles-mémes maintenues par des cales en quartz (Figure lll-
3). L'ensemble est inséré dans le four, entre deux barreaux de quartz qui maintiennent une pression
de 3 bars sur le collage. Apres chargement, un cycle automatique se met en route. D’abord, un
balayage en azote purge l'enceinte, puis la montée en température sous hydrogene via les
résistances chauffantes est lancée. La température de collage (650°C) est maintenue pendant une
heure et demie. Le cycle finit par le refroidissement du collage qui s’étale sur plusieurs heures pour
éviter tout endommagement lié a une variation trop brusque de température.
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Figure llI- 3 : Photos du dispositif d’assemblage pour le collage des deux substrats

ii. Amincissement

Lors de I'amincissement, on cherche a retirer le substrat de GaAs qui fait plusieurs centaines de
microns d’épaisseur, puis la couche d’arrét d’une centaine de nanometres environ. L’amincissement
du collage est d’abord effectué de facon mécanique : on enduit un plateau de polissage rotatif avec
un abrasif (SiC) en solution agueuse, le GaAs pressé sur la surface est donc gravé par frottements.
Cette technique permet de retirer quelques centaines de microns de matériau assez rapidement.
L’évolution de I'épaisseur gravée est contrblée au palpeur. A la fin de cette étape, il reste une couche
de quelques dizaines de microns de substrat qui est retirée par gravure chimique dans
H,S04/H,0,/H,0. Cette solution utilisée est sélective, elle grave bien le GaAs mais trés peu la couche
d’arrét, ce qui permet de stopper la gravure. La couche d’arrét est ensuite retirée chimiquement
dans HCI.

L'utilisation d’'une couche d’arrét permet de contréler I'épaisseur de la couche en GaAs reportée sur
le futur germe, ce qui est important pour avoir une différence de marche la plus petite possible entre
les domaines adjacents. En effet, on retrouvera cette marche apres la reprise d’épitaxie sur le haut
des guides, et cela peut étre source de pertes par diffusion.

iii. Lithographie, gravure et reprise d’épitaxie

La lithographie est I'étape qui permet de délimiter les zones a graver. La plaque est d’abord enduite
de résine. Grace a un masque chrome sur quartz, les zones a graver sont insolées. La résine devient
soluble aux endroits exposés (on parle de résine positive) et peut ensuite étre enlevée avec une
solution de développement (Figure IllI- 4 a-d). Le reste de la plaque reste protégé pour I'étape de
gravure.

Les réseaux de QAP sont gravés chimiquement par H,SO4/H,0,/H,0. Les zones non protégées par la
résine sont gravées jusqu’au substrat inférieur. Avant la reprise d’épitaxie, la résine restante est
retirée.
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Figure llI- 4 : Les différentes étapes de lithographie et gravure

La reprise d’épitaxie des 14 pum composant le cceur du guide est faite en MBE (Molecular Beam
Epitaxy, épitaxie par jet moléculaire) ou en MOCVD (épitaxie en phase vapeur aux
organométalliques). Ce sont deux techniques de croissance lente pour |'obtention de structures de
faible épaisseur et de bonne qualité et qui permettent de respecter le rapport cyclique du QAP sans
annihilation de domaines. La MOCVD s’effectue en phase vapeur par réaction chimique tandis que la
MBE se fait sous ultravide par dépo6t physique. Les vitesses de croissance typiques pour ces deux
techniques de dépo6t sont de I'ordre du micron par heure.

La gravure des rubans des guides se fait par ICP-RIE (Inductively Coupled Plasma — Reactive lon
Etching). C'est une gravure seche qui s’effectue par I'effet combiné d’une réaction chimique entre les
ions et la surface du substrat (gravure chimique) et du bombardement des ions (gravure physique).
Le plasma utilisé pour nos guides est composé de BCl;/Cl,/N,/Ar. Cela permet une gravure
anisotrope, essentielle pour obtenir des flancs de guide droits et perpendiculaires a la surface du
substrat, d’autant que la gravure est profonde (7 um). Comme la gravure est en partie physique, il
faut néanmoins prévoir une couche de résine assez épaisse car elle sera également attaquée.

iv. Résultats

Les guides obtenus ont été observés au microscope électronique a balayage (MEB) aprés leur
fabrication pour un premier contréle visuel. Les deux structures, guides de référence et guides OP,
sont représentées sur la Figure llI- 5. Elle montre des vues du dessus des guides, les flancs des rubans
sont indiqués par des fleches.
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Figure IlI- 5 : Vue du dessus des guides de référence (a gauche) et OP (a droite)

Ces observations nous permettent plusieurs remarques. D’une part, on observe sur la premiere
image de la Figure llI- 5 une rugosité assez importante des flancs des guides survenue au cours de
leur gravure. Cela aura une influence sur les pertes a la propagation dans les guides car le mode, en
contact avec les parois du guide, sera diffracté. Les pertes liées a cette rugosité seront d’autant plus
grandes que la longueur d’onde est petite. Néanmoins, on peut voir que le fond de gravure est
propre et lisse. D’autre part, sur la photo de droite, on note que les deux orientations sont présentes
sur les guides OP. Le collage, la gravure des réseaux et la reprise d’épitaxie se sont déroulés
correctement. De plus, la gravure des deux orientations est homogene, le guide d’onde est donc
uniforme sur toute sa longueur.

Ces premiéres observations montrent que les premieres étapes de fabrication se sont bien
déroulées, mais un probléme a été rencontré lors de la gravure des rubans. Cela permet d’anticiper
des pertes a la propagation a priori non négligeables qu’il reste maintenant a quantifier.

2. Mesures de pertes

Les mesures de pertes effectuées sur les guides GaAs qu’on trouve dans la littérature sont pour la
plupart faites dans la bande télécom, autour de 1,5 um. Pour notre application, il est nécessaire
d’effectuer de telles mesures a des longueurs d’onde moyen-infrarouge. Les valeurs résultantes
permettront de juger de la pertinence d’expériences non linéaires si les pertes devaient étre trop
élevées. Une mesure de pertes a également été faite a 2 um a titre de comparaison.

i Principe

Il existe plusieurs méthodes pour mesurer les pertes dans un guide d’onde, dont le cut-back et la
méthode par résonnance Fabry-Pérot.

La méthode du cut-back est assez simple a mettre en place, elle consiste a mesurer la puissance de
sortie sur un méme guide pour au moins deux longueurs de guide différentes, ce qui permet d’en
déduire les pertes a :
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1 Pout 2 .
a (dB/cm) = 4,34 In Eqlll. 1
Ll - LZ Pout,l

Ce calcul repose néanmoins sur I’hypothése d’un coefficient d’injection constant, ce qui n’est pas
toujours assuré. En effet, I'injection est sensible et il est difficile de garantir les mémes conditions
expérimentales d’'une mesure a I'autre. L'injection dépend aussi de la qualité de la facette qui est
susceptible de changer lors du clivage. Cela reste tout de méme un bon moyen pour donner un ordre
de grandeur des pertes.

La méthode de mesure par résonnance Fabry-Pérot a été proposée en premier par Regener [53] pour
des guides en LiNbO;. Elle a également été démontrée sur des guides en semiconducteur par De
Rossi et al. [54]. Elle s’appuie sur le fait que le guide agit comme une cavité. Ses facettes d’entrée et
sortie, non traitées antireflets (AR), ont un coefficient de réflexion élevé (de I'ordre de 30%) ce qui
permet d’observer en sortie de guide des franges d’interférence. Regener relie les pertes a la
propagation au contraste des franges en définissant le coefficient de transmission du guide et le
contraste K par :

TZe—aL
Tguide = ~ 2 . @ Eqlll. 2
(1-R)" + 4R sin* ()

Tguide,max - Tguide,min .
K = Eqill. 3
Tguide,max + Tguide,min

avec T le coefficient de transmission des facettes et R un coefficient qui combine la réflectivité des
facettes et les pertes a la propagation tel que R = Re~%L. ® est la différence de phase entre deux
ondes successives, qui vaut 2kL quand le guide est éclairé avec une onde plane incidente
normalement aux deux faces de la lame, L étant la taille du guide. Les franges peuvent s’obtenir en
faisant varier la phase de I'onde injectée dans le guide, ce qui expérimentalement se traduit par une
variation de la longueur d’onde du laser ou de l'indice du guide (en changeant la température de
I’échantillon).

En développant K, on trouve une équation du second degré en R dont la solution est :

2 s
1-v1-K Eqlll. 4

R=
K

. . Lo . , . = K . .
Pour de faibles valeurs de K, un développement limité en zéro permet d’écrire RNE’ ce qui conduit

a:
a= %(ln(Z) + In(R) — In(K)) Eqlil. 5

Il est donc possible d’estimer une valeur des pertes en mesurant le contraste des franges en
connaissant la réflectivité des facettes. Un programme écrit sur Matlab permet ensuite de traiter les
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données expérimentales en les comparant a une mesure de référence effectuée sans échantillon
pour normaliser les mesures.

Les mesures de pertes ont été effectuées avec un QCL DFB Thorlabs a 8 um (QD8050CM1) polarisé
TM. On fait varier sa longueur d’onde sur quelques nanométres en le modulant par un signal
triangulaire grace a un générateur de fonction. Cette modulation du courant entraine également une
variation de sa puissance. Pour en tenir compte, une acquisition sans échantillon est effectuée avec
laquelle nous normalisons les acquisitions des pertes. La température du QCL est controlée par un
refroidisseur thermo-électrique (TEC) et stabilisée a 25°C. L'injection se fait en espace libre. Pour
I’alignement, on s’aide d’'une caméra IR positionnée sur un rail fixé en sortie du QCL. On oriente
d’abord le QCL de fagon a ce que son faisceau soit bien paralléle au rail. Pour I'injection, on ajoute
ensuite un objectif de microscope traité AR a 8,5 um d’ouverture numérique 0,25. Apres |’avoir
centré sur le faisceau, on ajoute I'objectif de collection du signal de mémes caractéristiques. En
collimatant le faisceau en sortie d’objectif de collection, on en déduit la distance de travail des
objectifs de microscope (¥4 mm), qui correspond a la moitié de leur espacement dans une telle
configuration. L'échantillon est alors placé entre |'objectif d’injection et I'objectif de collection en
laissant approximativement 4 mm entre ses facettes d’entrée / sortie et les objectifs correspondants.
Il est maintenu sur son support par aspiration a I'aide d’une pompe. L’injection a proprement parler
est effectuée en visualisant la sortie de I'objectif de collection a la caméra. On régle d’abord
grossierement la hauteur de I’échantillon, puis on optimise la position des objectifs tout en jouant
plus finement sur la hauteur de I’échantillon. Une photo du systéeme d’injection et collection
composé des deux objectifs et de I’échantillon est présentée Figure lll- 6, ainsi qu’un schéma complet
du montage.

Le détecteur utilisé pour collecter le signal par la suite est une photodiode MCT refroidie.
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Figure llI- 6 : Schéma du montage des mesures de pertes a 8 um et photo de I'injection dans
I’échantillon

Pour controler ce qu’on rentre dans le détecteur, on place un miroir sur monture rabattable entre
I’objectif de collection et le détecteur qui dirige le faisceau vers la caméra IR. Cela permet de vérifier
que le signal recu correspond bien a un guide et non pas a un mode plan par exemple. Cela permet
également de rajuster I'injection d’une famille sur I'autre. En effet, I’échantillon n’est pas forcément
parfaitement plan, un angle peut étre involontairement introduit lors de sa fixation sur son support
par exemple. Il est donc nécessaire de corriger sa hauteur lors d’un balayage et d’optimiser I'injection
al’'aide de la caméra.

ii. Résultats et analyse

Les données expérimentales des pertes a 8 um ont été obtenues dans des échantillons de référence
ainsi que dans des guides OP pour une polarisation TM, sur toutes les largeurs de guide disponibles.
Les figures suivantes regroupent ces mesures et une moyenne des pertes (ligne noire). Les différents
points pour une méme largeur de guide correspondent a des mesures effectuées sur des familles
différentes.
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Figure llI- 7 : Pertes dans les guides GaAs de référence a 8 um, x=0,3
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Figure lll- 8 : Pertes dans les guides OP-GaAs a 8 um, x=0,3

Les résultats montrent des pertes moyennes inférieures a 3 dB/cm pour les largeurs de guide
supérieures a 8 um et jusqu’a 1 dB/cm pour les meilleurs guides. Ces niveaux sont a I’état de I'art. Les
pertes sont du méme ordre pour les guides de référence et les guides OP, la structure OP apporte
donc peu de pertes supplémentaires liées aux interfaces traversées par le faisceau entre deux
orientations cristallines différentes, ce qui met une nouvelle fois en lumiére la qualité de la
croissance du GaAs sur le substrat-germe.

L’origine des pertes est principalement attribuée aux fuites dans la gaine et aux fuites a l'interface
coeur/air via la rugosité des flancs du ruban et le fond de gravure. Ces résultats sont cohérents avec
nos observations des guides au MEB. lls sont assez satisfaisants pour poursuivre par des
caractérisations non-linéaires aux grandes longueurs d’onde.

Les mesures de pertes a 2 um ont été faites avec un laser DFB fibré a 1996 nm. L’injection en est
simplifiée. En effet, en installant un objectif de microscope au-dessus de I'entrée de I’échantillon, on
peut facilement aligner la fibre avec les guides et ainsi identifier directement le guide dans lequel on
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injecte. L'injection est représentée Figure lll- 9, on voit sur la photo la sortie fibrée du laser en face de
I’échantillon sur lequel on distingue une zone de guides OP (sur le haut) et une zone de guides de
référence (sur le bas). Le laser est modulé en courant, ce qui fait légerement varier sa longueur
d’onde. La fibre d’injection est a maintien de polarisation (PM), on injecte en mode TE. En sortie de
guide, apres I'objectif de collection du signal, on met un miroir sur monture rabattable qui renvoie le
faisceau vers une caméra infrarouge pour vérifier la bonne injection dans les guides.

— Guides OP

-

Guides de référence

Caméra IR

(0

Fibre PM

Laser j Détecteur

Echantillon

Figure llI- 9 : Schéma du montage des mesures de pertes a 2 um et photo de I'injection dans
I’échantillon.

Le contraste étant beaucoup plus faible que celui des mesures a 8 um, les acquisitions ont été plus
délicates. Cela laissait présager des pertes a 2 um bien plus élevées. La Figure IlI- 10 rassemble les
différentes mesures recueillies sur un échantillon de référence.
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Figure lll- 10 : Pertes dans des guides GaAs de référence a 2 um, x=0,3
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Les pertes sont effectivement nettement plus élevées que celles mesurées a 8 um. On peut noter
gu’a ce niveau de contraste, la mesure est moins précise donc moins fiable. On peut estimer I'erreur
sur la mesure de pertes :

434 |AK] )
Agl = X34 Eqlll. 6
lAaf =—=x—¢ 9

Ici, notre échantillon fait 11,5 mm, le contraste est de 'ordre de 0,05. On trouve une erreur de
I'ordre de 1 dB/cm sur les pertes moyennes les plus basses et jusqu’a 2 dB/cm pour les pertes les
plus élevées.

Au vu des incertitudes, ces mesures ne nous permettent pas de conclure quantitativement sur les
pertes de nos échantillons autour de 2 um, d’autant que nos guides ne sont pas tous monomodes a
cette longueur d’onde. Il est donc possible que I'on perde de la puissance dans des modes d’ordres
supérieurs. On pouvait toutefois s’attendre a avoir des pertes supérieures a celles a 8 um puisqu’aux
basses longueurs d’onde, les rugosités du guide ont plus d’impact sur les pertes a la propagation.

Les mesures de pertes sont encourageantes pour poursuivre avec les expériences non-linéaires. La
valeur moyenne des pertes de 3 dB/cm en moyen-infrarouge implique que la puissance injectée sera
réduite de moitié dans un guide de 1 cm de long. C'est de I'ordre de grandeur de la taille des
échantillons que nous utiliserons. Cela reste donc raisonnable d’autant plus que pour un échantillon
donné, plusieurs guides de mémes caractéristiques sont disponibles, nous pourrons donc identifier le
plus performant. Les caractérisations non-linéaires auront pour but de comparer les points
expérimentaux obtenus a nos courbes de QAP théoriques pour voir si les données concordent ou s'il
y a besoin de rajuster le calcul de nos périodes de QAP.

3. Expérience de SHG

La SHG est une expérience relativement simple a mettre en place pour vérifier les calculs sur lesquels
reposent les périodes de QAP de nos guides, nous disposons de détecteurs suffisamment sensibles
en IR pour cette caractérisation.

i. Calculs préliminaires

Au préalable, il est nécessaire de vérifier que les périodes de quasi-accord de phase de nos
échantillons nous permettent le doublage de fréquence des lasers que nous avons a notre
disposition. La Figure IlI- 11 montre les périodes de quasi-accord de phase théoriques nécessaires
pour faire du doublage de fréquence pour différentes largeurs de guide en fonction de la longueur
d’onde fondamentale.
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Figure llI- 11 : Périodes de QAP nécessaires pour la SHG en fonction de la longueur d’onde
fondamentale pour différentes largeurs de guides OP-GaAs, x=0,3

Pour rappel, notre masque contient des périodes de QAP entre 85 et 110 um, ce qui laisse a priori
une large plage accessible pour des longueurs d’onde fondamentales supérieures a 5 um.

Dans leur article [55], Fejer et al. étudient les tolérances du quasi-accord de phase pour de la SHG
dans des matériaux massifs, notamment pour une variation de la longueur d’onde. La normalisation
de la puissance du second harmonique évolue en sinc?(AkL/2). Ak peut étre développé en série de

Taylor au premier ordre en Ay, qui est la longueur d’onde pour lagquelle le QAP est réalisé, ol le sinc?
vaut 1 et Ak est nul :

0Ak(A ,
Ak(D) = Ak(Xo) + 6/1( ) (A—4) Eqlll. 7
dAKk(L) 52 ,
= — Eqlll. 8
Ak(2) 2 q

S\ représente I'acceptance spectrale de la SHG. Ak(MA) est la valeur de k pour laquelle sinc?(AkL/2)
vaut */,, ce qui correspond a AkL/2 = 0,4429m.

-1

4 d0Ak .
oA = —T[ % 0,4429 |ﬁ Eqlll. 9

L

2nm
Ak = ky, - 2k, - K, avec Ky, = A Kn est indépendant de la longueur d’onde, sa dérivée en A est

nulle. En développant I'expression précédente, on trouve :
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n, et n,, sont les indices des ondes fondamentale et harmonique respectivement, L est la longueur
de I’échantillon. Nous avons calculé I'acceptance spectrale en prenant les indices effectifs des guides
donnés par Fimmwave.
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Figure Ill- 12 : Acceptance spectrale pour un guide ruban de largeur 12 um

Notre choix de source s’est porté sur un laser accordable sur plusieurs centaines de nanometres,
entre 10,1 et 10,75 um pour permettre un balayage en longueur d’onde. En effet, d’aprés nos calculs
Figure Ill- 12, I'acceptance spectrale sera d’environ 150 nm pour un échantillon de 1 cm de longueur.
Il est utile de faire varier la longueur d’onde fondamentale pour ajuster d’éventuelles erreurs de
calcul et vérifier I’évolution de la puissance de sortie en fonction de la longueur d’onde. Ce choix de
source combiné aux différents guides disponibles, tant par leur largeur que par leur période de QAP,
laisse une marge de manceuvre raisonnable pour observer de la SHG.

ii. Montage expérimental

Le laser de pompe utilisé est un OPA (amplificateur paramétrique optique) pulsé accordable entre
10,1 et 10,75 um, de longueur d’impulsion 200 ns, polarisé TE. Son architecture est décrite en [56].

L'injection se fait en espace libre. On place en sortie de 'OPA une ou deux densités optiques en
fonction de la mesure effectuée pour ne pas saturer les détecteurs. Un systeme périscopique
remonte le faisceau, puis une lentille de collimation permet l'injection dans I’échantillon. En sortie,
on place un objectif de microscope pour collecter le signal. On utilise un miroir sur monture
rabattable pour diriger le faisceau vers le détecteur a 10 um ou le détecteur a 5 um. Les deux
détecteurs sont des photodiodes en MCT refroidies thermo-électriquement, utilisées avec un
préamplificateur transimpédance. Le détecteur a 5 um coupe les longueurs d’onde supérieures a 6
Um, aussi on est assuré de ne mesurer que le signal de SHG.
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Figure IlI- 13 : Schéma du montage expérimental

La procédure d’injection dans I’échantillon est la méme que celle décrite pour la mesure de pertes a
8 um, avec la méme caméra IR. Une fois qu’on a identifié les guides pour lesquels on a du signal SHG,
on vérifie I'injection a la caméra avant de relever les signaux aux détecteurs pour optimiser le signal
regu.

iii. Comparaison des résultats avec la théorie

Des résultats de SHG ont été obtenus pour 3 échantillons différents. Une premiere série de mesures
permet de vérifier que la puissance du second harmonique varie bien avec le carré de la puissance du
fondamental : P,, o P2 La courbe est tracée pour une longueur d’onde de 10,22 um, ou le signal
collecté en sortie d’échantillon 1 est maximum sur la Figure Ill- 15 (sinc?=1). La courbe de tendance

2
est tracée telle que Poy.>"™ (W) = 0,05 (P, "™ (mW))". Les points obtenus pour les plus faibles
signaux de SHG sont moins bien superposés a la courbe mais le signal recu étant faible et assez
bruité, I'incertitude de mesure est plus grande.
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Figure llI- 14 : Exemple d’évolution du signal de SHG avec la puissance injectée
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L’efficacité de conversion théorique pour un guide de 19 mm de long sans pertes, calculée selon I'Eq
I. 14 pour Ak=0, est de 24%.W™. Le calcul du rendement tenant compte des pertes est le suivant
[57]:

szdeffz 1

Nsué,guide(@w, X2e) = Pyh(ay,, aze D Eq . 11

80C3n2w,effn(%),eff Aeff

2
Avec exp(—ayl) — exp(—az,l/2) Eqill. 12
he,,, a,,, 1) = 7
( w20 ) Xy — 6‘{20)/2

En prenant des pertes de 2 dB/cm (valeur moyenne mesurée a 8 um) pour le fondamental et pour le
second harmonique, I'efficacité est réduite a 6,5%.W™, ce qui montre I'utilité de réduire au mieux les
pertes dans les guides d’onde. Le rendement expérimental est estimé & 5%.W™. Pour ce calcul, les
réponses des détecteurs et la transmission des densités utilisées ont été caractérisés au mieux et les
résultats sont cohérents. Une expérience de SHG dans des guides OP-GaAs a déja été rapportée dans
la littérature [58]. La conversion de 4 vers 2 pm montrait une efficacité de 21%.W™ pour une
efficacité théorique de 28%.W™.

longueurs d’onde (dépendance en w? visible dans I’Eq /ll. 11). De plus, les guides d’onde utilisés dans

Le rendement de conversion est plus élevé pour des petites

la référence [58] sont plus confinés et présentent moins de pertes, il est donc normal que leur
efficacité de conversion soit plus élevée.

Grace a la plage d’accordabilité de notre OPA, nous avons également pu tracer la courbe normalisée
d’évolution du signal de SHG en fonction de la longueur d’onde ainsi que sa fonction d’ajustement
théorique sinc?(AkL/2). Les courbes théoriques ont été obtenues avec nos indices effectifs, pour des
périodes de QAP ajustées de fagon a ce que le maximum de la fonction corresponde a celui obtenu
avec les points expérimentaux. Ces courbes sont représentées sur la Figure Ill- 15. Les
caractéristiques des échantillons sont présentées dans le Tableau IlI- 1.
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Figure IlI- 15 : Evolution du signal SHG avec la longueur d’onde pour les échantillons 1, 2 et 3
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Il y a une bonne correspondance entre les points expérimentaux et les courbes théoriques pour
I'emplacement des pics secondaires. L'acceptance spectrale est relativement concordante, bien
gu’un peu plus élevée dans I'expérience pour I'échantillon n°1. Elle reste néanmoins cohérente avec
les simulations et peut provenir d’'imprécisions dans les relevés du signal. Pour ce méme échantillon,
on note aussi une amplitude des pics secondaires assez importante. Ceci peut étre lié a des
imprécisions des relevés du signal mais aussi a des défauts de structure du réseau de QAP [55].

Le Tableau lllI- 1 associe aux échantillons leurs différents parametres : largeur du ruban w, portion
d’aluminium dans la gaine x, longueur L, période de QAP A, ainsi que les périodes de QAP utilisées
pour les courbes théoriques Ay, du guide.

Tableau Ill- 1 : Caractéristiques des 3 échantillons utilisés pour la SHG

N° échantillon | w (um) | x | L(mm) | Aexp(pm) | Ay, (um)
1 12 0,3 19 95 108,4
2 10 0,3 11,5 85 102
3 10 |0,4]| 11,5 85 100,5

En comparant les deux derniéres colonnes, on s’apercoit que |'écart entre les périodes de QAP
expérimentales et théoriques est de l'ordre de 20%. Cet écart est plutdt conséquent mais peut
s’expliquer par les imprécisions des indices utilisés pour les longueurs d’onde moyen-infrarouge.
Nous proposons dans la suite de modifier les indices effectifs utilisés pour les calculs des périodes de
QAP afin que nos simulations reflétent les résultats obtenus jusqu’ici et permettent de rectifier les
périodes nécessaires a la génération de spectres larges dans des guides pompés a 3 um.

iv. Correction des indices effectifs

Les trois points expérimentaux obtenus montrent un décalage entre les périodes de QAP calculées a
partir des indices effectifs modélisés par le logiciel Fimmwave et les périodes utilisées
expérimentalement. Ceci peut étre lié aux indices utilisés pour les matériaux en jeu, et plus
particulierement a I’AlGaAs, pour lequel I’équation de Sellmeier n’est valable que pour des longueurs
d’onde inférieures a 3 um.

Ces résultats permettent d’estimer une correction de l'indice effectif du guide en fonction de sa
largeur, de la concentration en aluminium dans sa gaine et de la longueur d’onde d’apreés I'Eq /Il. 13.
Pour que la correction soit la plus juste possible, les guides ont été observés au MEB afin de vérifier
leurs largeurs w. Les valeurs réelles sont reportées dans le Tableau llI- 2. Il s’agira donc de corriger la
courbe de QAP en fonction de la longueur d’onde de pompe en faisant correspondre chaque valeur
prévue a celle trouvée expérimentalement. On pourra ainsi calculer les périodes de QAP corrigées
selon I'Eq IIl. 14.

X .
Neffcorr(A) =n(A) —i*A; i = cste * " Eqlll. 13

ASHG

Eqlll. 14

Acorr =

|neff,corr (ASHG) - neff,corr(/lf”
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Tableau IlI- 2 : Valeurs expérimentales utilisées pour la correction des indices effectifs

A (um) | Aexp(pm) | X | Wipes(Hm) | wy, | cste
(km)
10,23 95 0,3 11 12 | 0,037
10,29 85 0,3 8,2 10 | 0,038
10,3 85 0,4 9,5 10 | 0,037

On constate un écart entre les valeurs théoriques et mesurées des largeurs des guides. Ceci est lié a
|’étape de gravure : les structures sont protégées par un masque mais la gravure étant longue et en
partie physique, ce masque est consommé. Les zones délimitées pour la gravure, qui définissent les
guides, rétrécissent.

Les trois valeurs de constantes trouvées par cette méthode sont tres proches, ce qui rend le calcul
cohérent. Nous avons retenu la valeur cste=0,037 pour recalculer les périodes de QAP compatibles
avec notre application. La Figure IlI- 16 présente les courbes de QAP obtenues avec cette correction
d’indice pour I'application initialement visée, la génération de spectres larges dans les guides OP-
GaAs pompés a 2,8 um.
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Figure lllI- 16 : Périodes de QAP corrigées pour une longueur d’onde de pompe de 2,8 um, x=0,3

Les corrections apportées montrent que les périodes de QAP de nos échantillons sont mal adaptées
aux courbes de QAP recalculées. En effet, notre plus petite période de QAP disponible (85 um) ne
permettrait de la génération paramétrique que pour les guides les plus larges, w=11 um et w=12
um ; or, comme vu au MEB, les largeurs réelles de nos guides sont inférieures a celles initialement
prévues. Il a donc fallu lancer la fabrication de nouveaux échantillons avec des périodes de QAP plus
petites, que nous avons choisies entre 70 et 85 um par pas de 5 um.
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4. Génération paramétrique dans les guides OP-GaAs

En attendant la fabrication des nouveaux échantillons avec les périodes de QAP recalculées, nous
avons pompé les guides que nous avions a disposition avec des longueurs d’onde un peu plus hautes
que prévues. Les courbes de QAP présentant a période de QAP fixée les longueurs d’onde générées
en fonction de la longueur d’onde de pompe sont tracées Figure Ill- 17, pour une période de QAP de
85 um. Elles montrent que des résultats peuvent étre attendus en pompant a des longueurs d’onde
supérieures a 2,8 um. En théorie, le guide de 12 um de large devrait également donner des résultats
a partir de 2,75 um mais il y a une incertitude sur les largeurs réelles des guides.
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Figure llI- 17 : Courbes de QAP pour une période de 85 um, x=0,3

Les expériences ont été menées au CORIA qui a développé la source laser utilisée pour le pompage
des guides. Nous avons utilisé un échantillon de 14,5 mm de long et de 85 pum de période de QAP. Le
laser de pompe est un laser a fibre en verre fluoré dopée erbium délivrant des impulsions inférieures
a 300 fs a une longueur d’onde accordable entre 2,9 et 3,1 um. La sortie du laser est en espace libre,
elle est injectée dans les guides avec un objectif de microscope d’ouverture numérique 0,25 et
collectée avec une lentille en ZnSe pour étre injectée dans le FTIR Thorlabs qui couvre la bande
spectrale entre 1 et 12 um. La longueur d’onde varie en fonction du courant de la diode laser. De la
génération paramétrique a été observée pour plusieurs valeurs de courant qui correspondent a des
pompes entre 2,9 et 3,1 um. Un exemple de spectre obtenu est montré Figure Ill- 18. On y voit les
longueurs d’onde signal et complémentaire a 4,076 et 11,67 um respectivement. La longueur d’onde
de pompe correspondante est calculée a partir de ces valeurs et pour chaque autre point en
appliquant :
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A (1 + 1)_1 Eqlll. 15
P\ A '
Dans le cas de la Figure Ill- 18, la longueur d’onde de pompe est de 3,02 um. Le « signal » entre les

longueurs d’onde signal et complémentaire correspond au plancher de bruit du FTIR.
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Figure llI- 18 : Exemple de spectre observé en sortie d’échantillon

Les résultats sont principalement obtenus dans des guides de 11 um de large. La superposition des
points expérimentaux aux courbes théoriques est présentée sur la Figure lll- 19. La correspondance
entre mesures et calculs est trés bonne.
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Figure Ill- 19 : Superposition des points expérimentaux obtenus aux courbes théoriques
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L'absence de résultat dans les guides les plus fins peut s’expliquer par un niveau de signal
paramétrique trop faible pour étre détecté par le FTIR en raison des pertes a la propagation plus
importantes, le signal détecté dans les guides plus larges étant déja proche du plancher de bruit du
FTIR.

La puissance injectée dans les échantillons pour ces expériences de génération paramétrique est de
I'ordre de 5 kW, soit 5.10° W/cm?. Cette valeur est en accord avec le seuil OPG calculé Figure II- 17
pour une impulsion de 200 fs dans un échantillon de méme longueur que celui utilisé pour les
expériences, soit 14,5 mm.

Des simulations ont été réalisées par Sébastien Février, Professeur a I'université de Limoges, dans le
cadre du contrat de recherche BISCOT financé par I’ANR. Le logiciel a été intégralement congu et
réalisé a XLIM pendant I’exécution du contrat. Le logiciel résout I’équation de I’enveloppe
généralisée et prend en compte les effets nonlinéaires quadratiques et cubiques (Kerr et Raman). Les
résultats présentés Figure lll- 20 ont été obtenu pour un guide d’onde de 11 um de large et 2 kW de
puissance créte en entrée a 3 um. La longueur du guide est variée entre 6 et 25 mm.
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Figure IlI- 20 : Résultats de simulation de génération paramétrique dans un guide de 11 um de large
pour une pompe de 3 um

Les données obtenues Figure Ill- 20 concordent avec nos résultats expérimentaux : les longueurs
d’onde pompe et signal correspondent ainsi que leur largeur spectrale. On constate que des guides
d’ondes de longueur supérieure a 10 mm sont nécessaires pour observer des effets paramétriques.
D’autre part, on voit apparaitre pour le guide le plus long un pic autour de la dégénérescence a 6 um
qui n’est pas prédit par les courbes de QAP. Ceci est lié a I’élargissement du gain paramétrique [17] :
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pour de fortes intensités de pompe, le gain est maximisé autour de la dégénérescence comme le
montre la figure suivante.
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Figure IlI- 21 : Evolution du gain paramétrique avec la puissance incidente

L'élargissement du gain survient pour des puissances crétes un peu plus élevées que celle utilisée
pour la simulation, les calculs seront a comparer avec les prochains résultats expérimentaux.

Conclusion du chapitre 11l

Les guides OP-GaAs congus au chapitre Il pour de la conversion de fréquence sur une plage encore
largement inexploitée de la transparence du matériau ont été fabriqués avec succes. Des premieres
caractérisations ont montré un niveau de pertes peu élevé en bande Il conforme a nos attentes et
qui refléte la qualité des guides. Cependant, la génération de second harmonique autour de 10 um a
mis en évidence un décalage sur la période de QAP de nos guides par rapport aux valeurs souhaitées
lié a la précision limitée des indices disponibles dans la littérature. Un réajustement de I'indice
effectif a été nécessaire pour corriger les courbes de QAP et choisir des périodes plus adaptées pour
la fabrication de nouveaux guides. Néanmoins, de la génération paramétrique a 4 et 12 um a pu étre
observée pour la premiére fois dans de tels guides. Les points expérimentaux obtenus valident les
corrections apportées sur les indices effectifs et soulignent le potentiel de génération de spectres
larges des échantillons intégrant les nouvelles périodes de QAP. Dans la suite des travaux de these,
des mesures viendront confirmer nos hypothéses.
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Chapitre IV - Guides d’onde OP-GaP pour le doublage de fréquence

Ce chapitre présente les travaux effectués sur le développement de guides d’onde OP-GaP dans le
deuxiéme volet de la thése.

Aprés un rappel de I'état de I’art sur ce nouveau matériau, il se concentre sur la conception de guides
propices au doublage de fréquence d’un signal dans la bande des télécommunications, autour de 1,5
pm. Plusieurs voies technologiques ont été identifiées et développées pour la fabrication de tels
guides. Les étapes sont décrites avec un soin particulier pour I'obtention des premiers substrats-
germe OP-GaP. Ces substrats-germe ont permis de fabriquer deux types de guides avec orientation
périodique (sur substrat GaAs et substrat GaP) en parallele aux guides de références nécessaires aux
comparaisons, selon la méme démarche que dans les chapitres consacrés au GaAs. Les premieres
caractérisations optiques nous ont conduits a mettre au point une technologie de sous-gravure pour
limiter les pertes dans le substrat. Les résultats tres satisfaisants obtenus récemment sur des guides
de référence ont été adaptés avec succes aux échantillons a orientation périodique, permettant une
premiére démonstration de nos composants, et seront présentés a la fin de ce chapitre.

1. Etat des lieux

On rappellera d’abord I'intérét du GaP qui motive les développements précédents et futurs et justifie
I'utilisation du GaP pour la SHG / SFG avant de proposer un tour d’horizon de I'état de I’art, et de finir
sur les outils a notre disposition qui justifieront I'orientation donnée a nos travaux.

i L'intérét du GaP pour la somme de fréquence

Le GaP est un semiconducteur IlI-V qui permet la réalisation de structures a QAP. Sa gamme de
transparence s’étend du visible jusque dans le moyen infrarouge, de 0,5 a 12 um. Il est tres
intéressant d’'un point de vue non-linéaire car il a un coefficient non-linéaire élevé (75 pm/V),
comparable a celui du GaAs (95 pm/V). Sa conductivité thermique est tres élevée, 110 W/m.K [29] ce
qui lui permet de supporter des densités de puissance relativement élevées, méme sur des nano-
structures. D’ailleurs, son indice de réfraction élevé permet un fort confinement. De plus, son grand
gap de 2,26 eV lui assure une absorption a deux photons (TPA) faible pour les longueurs d’onde
supérieures a 1 um, ce qui permet de le pomper avec des lasers plus courants et plus matures que le
GaAs, comme par exemple le Nd:YAG a 1064 nm, ou les lasers dans la bande télécom autour de 1,5
pum.

ii. Les technologies proches

Le GaP a d’abord été utilisé dans I'industrie des semi-conducteurs pour la fabrication de DELs vertes
et rouges. Depuis une dizaine d’années, ses propriétés lui ont valu un regain d’intérét et de
nombreuses applications, notamment I'optique non-linéaire et I'optomécanique, ont accéléré son
développement technologique. On le trouve sous différentes configurations comme des
microdisques [59, 60], des membranes suspendues, des cavités ou des guides d’onde [61, 62] mais
aussi sous forme massive pour I'intégration de laser Ill-V sur silicium [63].
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Son trés faible désaccord de paramétre de maille avec le silicium a température ambiante (0,36%)
montre un fort potentiel d’intégration sur circuits photoniques. Le Si est donc un candidat de choix
pour la croissance directe du GaP, d’autant que les substrats sont moins chers et permettent donc
une fabrication a plus grande échelle. L'autre avantage du GaP crd sur silicium réside dans la
sélectivité de gravure pour I'étape de définition des motifs (microdisques, guides). Mais la croissance
directe du GaP, matériau polaire, sur Si, non-polaire, est confrontée a un obstacle majeur. A
I'interface entre les deux matériaux, des liaisons Ga — Si ou P — Si peuvent se former indifféremment,
provoquant des inversions d’orientations cristallographiques aléatoires qu’on appelle domaines
d’antiphase (APD pour AntiPhase Domains). Des études sont faites sur ces défauts pour étudier
I'influence de certains parametres de croissance [64] mais ils restent difficiles a matitriser a I’heure
actuelle. Ils peuvent induire des pertes a la propagation et dégrader drastiquement le rendement de
conversion de certains processus [65]. Dans le cas d’'un matériau a orientation périodique, les APD
sont rédhibitoires puisque la polarisation du matériau doit justement étre maitrisée de fagon précise.
Un contournement possible, notamment utilisé pour la fabrication de lasers intégrés sur silicium, est
le collage par adhésion moléculaire. Il ne permet pas d’atteindre un niveau d’intégration aussi avancé
que l'intégration monolithique.

La croissance du GaP sur substrat GaP permet de s’affranchir du probleme posé par les APD.
Cependant, aucune solution de gravure sélective du GaP avec les alliages AlGaP n’a encore été
identifiée. Le plus grand frein réside dans la qualité des substrats commerciaux. A titre de
comparaison, un article datant de 2016 [66] donne des valeurs de densité de dislocations de 'ordre
de 10° et 10’ dislocations/cm? pour des substrats commerciaux de 2 pouces en GaAs et en GaP
respectivement. La qualité des substrats va avoir une influence sur celle du matériau épitaxié. Les
dislocations favorisent |I'apparition de défauts et une rugosité de surface sur la structure finale.

D’autres applications plus éloignées utilisent le GaP, on peut citer le report du GaP sur diamant [67]
pour un couplage direct avec ses centres NV qui permet d’exploiter leurs propriétés de
photoluminescence. Cette configuration trouve des applications dans les technologies de
I'information quantique.

Les travaux menés jusqu’a aujourd’hui ont permis beaucoup de progres mais des verrous liés a la
fabrication restent a lever.

iii. Etat de I’art OP-GaP

Comme souligné dans l'introduction, le GaP a toujours été un matériau d’intérét, mais des verrous
technologiques sur I'obtention de substrats-germe ont longtemps empéché le développement de
structures a orientation périodique contrélée. Depuis une dizaine d’années, trois principales voies
ont été explorées :

- Le collage moléculaire selon [68].

Le principe est le méme que celui exposé dans le chapitre Ill pour I'obtention de nos guides OP-
GaAs : deux substrats sont alignés avec des orientations inversées, mis en contact et placés dans un
four. Une pression est exercée sur I'assemblage et une montée en température permet I'adhésion
des deux plaques. Aprés le collage, le substrat supérieur est aminci, une étape de lithographie
permet de définir les réseaux qui sont ensuite gravés. L'image MEB de la référence [68] permet de
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constater que I'adhésion entre les deux plaques est correcte, I'interface de collage ne présente pas
de décollements, de bulles ou impuretés.

Ici, la différence avec le procédé GaAs est qu’il n’y a pas de couche d’arrét qui permette de contréler
I’épaisseur amincie du substrat supérieur. Sur la photo MEB, on voit que la marche entre deux
« futurs » domaines adjacents d’orientations différentes est de pratiquement 7 um. Pour la
fabrication de cristaux massifs de plusieurs centaines de microns d’épaisseur, 'impact n’est pas
significatif. En revanche, ce procédé d’obtention de substrat-germe n’est pas compatible avec la
fabrication de guides d’onde micrométriques.

GaP (-100)

GaP (100)

UMASS SE SEM SEI 50kV X700 WD 6.9mm 104em

Figure IV- 1 : Substrat-germe OP-GaP obtenu par collage moléculaire dans la référence [68]

Le probléme du collage moléculaire du GaP est de mettre au point une couche d’arrét sur GaP qui
puisse assurer une faible marche entre domaines.

Cette couche d’arrét doit étre adaptée a deux étapes de gravure sélective, la premiere qui grave
rapidement le substrat en GaP en gravant peu ou pas du tout la couche d’arrét, et a l'inverse, la
seconde qui grave la couche d’arrét en s’arrétant sur le GaP. Nous nous intéressons aux gravures
humides qui sont plus faciles et rapides a mettre en place et plus reproductibles. L’AlGaP a été
identifié comme matériau potentiel pour la couche d’arrét, mais les solutions de gravure associées
utilisent I'orientation cristallographique ou le dopage du matériau comme critere de sélectivité et
non sa teneur en aluminium, ce qui est plus commode. D’autres solutions ont été identifiées qui
mettent en jeu, par exemple, une gravure seche par ICP-RIE ainsi que d’autres étapes préliminaires
pour I'amincissement du substrat de GaP [69]. Dans sa these [70], Aude Martin a testé une gravure
humide a base d’acide chlorhydrique pour graver du GaP sur une couche d’Aly,GaggP. La sélectivité
s’est révélée insuffisante (épaisseur de GaP gravée / épaisseur d’AlGaP gravée = 2,4) mais la solution
restait prometteuse pour des pourcentages d’aluminium supérieurs a 80%. Cela nous permet donc
de considérer cette possibilité pour la fabrication de nos guides d’onde.

- LUinversion par voie épitaxiale GaP/Si/GaP selon [29].

Cette méthode, d’abord démontrée sur le GaAs [26, 27], a été adaptée au GaP. Le principe est de
déposer une fine couche d’un matériau non-polaire sur le substrat de départ. En contrélant ses
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conditions de croissance, la couche de semiconducteur ré-épitaxiée par-dessus aura une orientation
cristallographique inversée par rapport au substrat.

Ici, le silicium est utilisé comme matériau non-polaire. Une couche de 5 nm d’épaisseur est déposée
sur le substrat de GaP, puis une couche d’AlGaP de 2,7 nm est utilisée pour lisser la surface. Enfin,
100 nm de GaP sont épitaxiés sur I'empilement précédent. Toutes ces croissances s’effectuent par
MBE. Pour obtenir le substrat-germe OP-GaP, les étapes de lithographie et de gravure viennent
s’ajouter. La reprise d’épitaxie se fait d’abord par MBE avant de continuer en HVPE.

AlGaP

GaP (-100)
Couche tampon GaP (100)

Si
Substrat GaP (100)

(-100) (-100)

Couche tampon GaP (100)

Substrat GaP (100)

Figure IV- 2 : Inversion d’orientation épitaxiale telle que décrite dans [29]

L'avantage de cette méthode est que tout est accordé en maille, la différence de parametre de maille
entre le GaP et le Si étant de 0,36%. La marche entre les deux orientations, qui dépend de I'épaisseur
des couches de Si, AlGaP et GaP (-100), est faible. Lors de la reprise d’épitaxie par HVPE, les murs de
domaine (interfaces entre les deux orientations) sont verticaux pour les périodes de QAP supérieures
a 50 um mais ont tendance a s’effondrer pour les périodes de QAP plus petites aprés ~ 200 um de
croissance (ce qui représente un rapport hauteur / largeur supérieur a 15 : 1).

- L'utilisation d’un substrat-germe OP-GaAs selon [66]

En raison de la qualité bien meilleure des substrats GaAs et du savoir-faire acquis dans la fabrication
de substrats-germe a partir de ce semiconducteur, la croissance directe de GaP sur OP-GaAs s’est
imposée comme une idée prometteuse. Le substrat-germe OP-GaAs est lui-méme obtenu par collage
ou par inversion épitaxiale. Malgré la différence de parameétre de maille importante entre le GaAs et
le GaP (3,6%), la qualité du GaP cri sur ces substrats-germe est bonne.
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OPGaP HVPE growth

Figure IV- 3 : Cristal OP-GaP obtenu par croissance sur substrat-germe OP-GaAs dans [66]

D’autres aspects sont a prendre en considération. Le rapport cyclique n’est pas tout a fait respecté,
comme on peut le voir sur la Figure IV- 3 tirée de I'article en question, les demi-périodes de QAP
n’ont pas exactement la méme largeur pour les deux orientations.

Dans les trois articles qui illustrent cette section [68, 29, 66], seul celui sur le collage moléculaire
fournit des informations sur la corrugation de surface a la fin de I'épitaxie. La pietre qualité des
substrats de GaP utilisés ainsi que |'absence de couche d’arrét seraient responsables de la forte
corrugation de surface. Comme ce sont des cristaux massifs, ce parametre aura peu d’influence sur
les pertes a la propagation : méme pour des défauts de I'ordre du micrométre, les corrugations
n’excéderont pas 1% de I'épaisseur totale du cristal.

Le développement de cristaux massif d’'OP-GaP a permis, entre autres, une démonstration d’OPO
femtoseconde accordable entre 5 et 12 um [71], une génération de supercontinuum dans le visible
[72], et de la génération MIR par différence de fréquence entre deux lasers continus [73].

On ne trouve par ailleurs qu’un seul article traitant d’OP-GaP en configuration guidée [74]. Larticle
reporte la premiéere observation de fluorescence paramétrique dans des guides OP-GaP. Le substrat-
germe a été obtenu par inversion épitaxiale. Les guides, de type strip-loaded, ont été fabriqués par
MBE et utilisent de I’AlGaP pour les couches de confinement inférieure et supérieure. lls présentent
des pertes de 30 dB/cm a 1,55 um, mesurées expérimentalement par la méthode Fabry-Pérot, ce qui
est considérable et rédhibitoire pour une potentielle intégration des guides. Ces pertes sont
principalement liées a la rugosité des guides.

Al Gay ,P 1 0,94 um
GaP | 1,8um
Aly1Ga, P 2,4 um

0,04 pm ¥

Substrat GaP

Figure IV- 4 : Schéma des guides d’ondes plan a confinement rubans OP-GaP fabriqués et utilisés dans
[74] pour la génération de fluorescence paramétrique

Le tableau ci-apres résume les avantages et inconvénients des différentes méthodes d’obtention de
substrats-germe OP-GaP présentées dans cette section.
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Tableau IV- 1 : Particularités des différentes méthodes d’obtention de substrats-germe OP-GaP

Méthode d’inversion Collage Epitaxiale Sur OP-GaAs
Parameétre de maille Parfait Trés bon Ecart important
Marche du substrat-germe Inadéquat* Satisfaisant Satisfaisant
Qualité du matériau épitaxié Médiocre Non connu Satisfaisant

La mention inadéquat™ s’applique a la croissance de structures de faible épaisseur.

Pour I'obtention de guides d’onde OP, plusieurs verrous seront donc a lever, quelle que soit la
méthode d’obtention de substrat-germe choisie. La revue de I’état de I'art existant ouvre plusieurs
possibilités pour notre démarche qui sont a confronter aux moyens dont nous disposons pour leur
mise en ceuvre.

iv. Outils a disposition

Le C2N dispose d’un bati de dépo6t chimique en phase vapeur aux organométalliques (MOCVD pour
Metal Organic Chemical Vapor Deposition en anglais). Déja évoquée au chapitre Il, cette technique
permet la croissance de couches minces monocristallines monodomaines (d’une seule orientation
cristalline). Les éléments a déposer sont sous forme d’organométalliques ou d’hydrures. lls sont
amenés vers le substrat par un gaz vecteur, en |'occurrence le dihydrogéne.

Du coté des équipements, nous avons également acces au four de collage hébergé au lll-V Lab. Notre
choix pour l'obtention de substrats-germe OP-GaP s’est donc porté sur la technique de collage
moléculaire. A priori, le GaP sur GaP colle bien [68], et nous disposons du savoir-faire acquis sur le
GaAs qui guidera notre démarche sur le GaP.

Pour mettre au point les futurs germes, nous réaliserons également des structures sans couche
d’arrét afin d’effectuer des tests technologiques.

Avant de détailler I'obtention de structures OP, nous nous sommes attachés a développer des guides
d’onde de référence (monodomaines).

2. Obtention des guides de référence

La fabrication des guides de référence est une premiere étape nécessaire pour la validation des
technologies de fabrication et pour la caractérisation des structures (mesures de pertes, validation
des choix de conception). Il faut d’abord choisir les matériaux qui composeront nos guides et établir
un cahier des charges qui tient compte des contraintes technologiques avant de passer aux
simulations qui permettront de décider de la forme des guides.

i. Choix des matériaux

Le cceur guidant de nos guides sera composé de GaP. On choisit la méme structure que celle des
guides GaAs, a savoir le guide ruban. Il nous faudra donc une gaine entre le coeur et le substrat.
L’alliage le plus évident est I’AlGaP, qui sera le mieux accordé en maille avec le GaP (voir Figure IV- 5).

72




InSb

Energie de bande interdite (eV)

Ilg’}"c
54 5.6 5.8 6.0 6.2 6.4 6.6

Parametre de maille (Angstroms)

Figure IV- 5 : Energie du gap et parameétre de maille des semiconducteurs I11-V [75]

Toutefois, la qualité de croissance de I'AlGaP dépend de la qualité du substrat sur lequel il est
épitaxié. L'AlGaP génere des défauts hexagonaux, liés a la température, la vitesse de croissance et la
concentration en aluminium. Or, comme souligné plus haut, il est difficile de trouver des substrats
commerciaux de GaP de bonne qualité, la reprise de I’AlGaP est donc critique. Cela nous a amené a
considérer la possibilité d’utiliser I’AlGaAs pour la couche de confinement. Dans ce cas de figure, on
utiliserait des substrats de GaAs pour l'accord en paramétre de maille. Cela permettrait de
s’affranchir des problémes de qualité de matériau épitaxié ainsi que de la rugosité du substrat-germe
évoquée dans la littérature, qui proviennent principalement de la qualité du substrat de base utilisé.
De plus, pour les structures OP, la gravure sélective du substrat GaAs par rapport au GaP est connue.

Il faut cependant noter que I’AlAs a un indice plus élevé que celui du GaP. Selon la concentration en
aluminium, I’AlGaAs peut donc avoir un indice plus élevé que le GaP, ce qui n’est pas compatible avec
la propagation souhaitée de la lumiere dans le GaP. Il faudra veiller a utiliser de I'AlGaAs
suffisamment riche en aluminium pour parer a ce probléme, mais pas trop non plus pour éviter que
les échantillons ne s’oxydent trop vite. Nous avons donc calculé l'indice de I’AlGaAs en fonction de sa
concentration en aluminium a 1,5 um et a 750 nm pour le comparer a celui du GaP. La condition est
respectée pour x > 0,6. Cela reste a priori raisonnable de considérer une telle teneur en aluminium.
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Figure IV- 6 : Comparaison des indices de Al,Ga;.,As et GaP a 750 nm (a) et a 1,5um (b) pour 0<x <1

Nous avons donc identifié trois pistes pour I'obtention des guides de référence qui se différencient
par la nature du substrat utilisé et la combinaison du substrat et de la gaine (Figure IV- 7). D’un c6té,
un substrat GaP associé a une gaine inférieure en AlGaP qui sont les matériaux les mieux adaptés
pour un cceur en GaP. De I'autre, une gaine en AlGaAs ou AlGaP sur substrat GaAs, en raison de la
meilleure qualité des substrats. Pour le guide sur substrat GaAs, on rajoute une fine couche tampon
de GaAs entre la gaine en AlGaAs et le coeur en GaP pour ne pas faire la reprise d’épitaxie GaP sur
I’AlGaAs. Les trois présentent leurs avantages et inconvénients : I’association GaAs / AlGaAs implique
d’utiliser un matériau trés riche en aluminium qui va donc s’oxyder rapidement, le bindme GaAs /
AlGaP permet d’avoir un matériau moins riche en aluminium mais en contrepartie la qualité
épitaxiale de la gaine sera éventuellement moindre. En tout cas, le substrat GaAs garantit a priori une
meilleure qualité de germe que 'option GaP qui elle a I'avantage d’étre accordée en maille.

Néanmoins, nous ne savons pas a quel point la qualité épitaxiale du coeur va influencer Ia
propagation dans le guide d’onde et si ce point est vraiment critique pour |'optique non-linéaire. Une
comparaison de ces structures nous permettra de tirer des conclusions.

Les substrats en GaP utilisés sont de deux sortes. Les premiers ne sont pas de tres bonne qualité. En
plus des défauts hexagonaux qui sont les plus courants, des observations au microscope électronique
en transmission ont révélé des résidus d’oxyde enterrés dans les substrats. Ces résidus donnent
naissance a d’autres types de défauts (macles). De ce fait, il est difficile d’épitaxier de I’AlGaP sur ces
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substrats. Par la suite, de meilleurs substrats ont pu étre commandés, ce qui nous permettra
d’étudier I'influence de la qualité du substrat sur les performances des guides.

Coeur GaP Cceur GaP Coeeur GaP

Gaine AIGaP Gaine AlGaAs Gaine AlGaP

Substrat GaP Substrat GaAs Substrat GaAs

Figure IV- 7 : Les trois structures de guides GaP

Sur la Figure IV- 7, on utilise un code couleur pour représenter les différents matériaux qui sera
conservé tout au long de ce chapitre, représenté dans le tableau ci-dessous.

Tableau IV- 2 : Couleurs associées aux différents matériaux pour les représentations des guides du
chapitre IV

Matériau Couleur associée
GaP Bleu clair
AlGaP Bleu foncé
GaAs Rouge
AlGaAs Bordeaux

Les indices utilisés pour le GaAs et I’AlGaAs sont les mémes que ceux du chapitre Il. Celui du GaP est
tiré d’un article récent [76] (2018) et valable pour 0,7 um <A < 12,5 um. Quant a I’AlGaP, nous avons
da utiliser I'indice de I’AlP donné dans [42], valable pour 0,43 um < A < 2,5 um, et le combiner a celui
du GaP de la maniére présentée dans I’Eq IV. 1 car aucune source bibliographique ne reporte I'indice
de I'AlGaP.

n(Al,Ga,_,P) = x X n(AlP) + (1 — x) x n(GaP) EqIV. 1

Pour en vérifier la vraisemblance, nous avons effectué la méme opération sur I’AlGaAs, en prenant
I'indice de I’AlAs donné par [42] et en le combinant a I'indice du GaAs [49] de la méme fagon que
dans I'Eq IV. 1. Le calcul est effectué sur la plage spectrale valable pour les deux matériaux et pour
trois concentrations en aluminium différentes : 20%, 50% et 80%. Les valeurs qui en résultent
montrent des écarts de moins de 1% avec I'indice utilisé pour I’AlGaAs donné par [50] (Figure IV- 8).
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Figure IV- 8 : Comparaison de I'indice de I’AIGaAs donné dans [50] (noir, trait plein) a celui calculé en
combinant AlAs et GaAs (rouge, pointillés)

Il parait donc raisonnable d’appliquer ce raisonnement pour I’AlGaP. Son indice ainsi calculé sera
susceptible d’apporter des erreurs a nos calculs de périodes de QAP, il faudra en tenir compte dans la
conception des réseaux de nos guides.

Les matériaux ainsi choisis posent certaines contraintes technologiques qu’il nous faut prendre en
compte pour la suite du développement des guides OP-GaP.

ii. Cahier des charges

D’un point de vue technologique, la croissance effectuée par MOCVD est une croissance lente : les
structures doivent étre les moins épaisses possibles, de I'ordre du micromeétre. La gaine en AlGaAs
doit contenir un pourcentage d’aluminium inférieur ou égal a 85% pour limiter I'oxydation. En effet,
méme si la gaine est recouverte par le coeur du guide, cette gaine sera en contact avec I'air par les
facettes d’entrée et de sortie apres clivage. De méme, la gaine en AlGaP ne devra pas étre trop riche
en aluminium. Les deux couches de confinement devront étre les plus fines possibles.

D’un point de vue optique, on veut que le guide soit monomode a la longueur d’onde de pompe
prévue, 1,5 um, et si possible également a 750 nm. Le mode ne doit pas étre trop elliptique pour ne
pas compliquer I'injection, on se fixe un rapport largeur sur hauteur du mode maximal autour de 3.

Les exigences étant posées, on peut maintenant s’appliquer a définir les structures des guides
d’onde. Les lasers a disposition permettent de contréler la polarisation de la lumiére injectée, on se
concentrera sur les modes TE pour les simulations.

iii. Choix des structures

On reprend les notations du chapitre Il (voir figure 11-4). Les structures de guide de référence avec
gaine AlGaP et gaine AlGaAs seront étudiées en paralléle. Sauf mention contraire, toutes les
simulations sont effectuées a une longueur d’onde de 1,5 um.
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On va d’abord fixer la hauteur du coeur, qui ira de pair avec la concentration en aluminium de la
gaine. On utilise 'Eq 1. 1 pour tracer les courbes de la Figure IV- 9 représentant la hauteur minimale
du coeur en GaP en fonction de la concentration en aluminium des gaines en AlGaP et AlGaAs.
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»

=¢=—Gaine AlGaP

=t Gaine AlGaAs
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= 00NN O
|

Hauteur du coeur (um)
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o1 02 03 04 05 06 07 08 09

Concentration en aluminium (x)

Figure IV- 9 : Epaisseur du cceur du guide nécessaire a A=1,5 um en fonction de la proportion
d’aluminium dans la gaine AlGaP et AlGaAs

Pour une gaine composée d’AlGaP, et avec notre critére sur la hauteur maximale du guide, une
concentration en aluminium de 50% associée a une hauteur de cceur de 1,5 um est un bon
compromis. Pour une gaine en AlGaAs, la concentration maximale en aluminium que nous nous
sommes fixée (85%) montre que la hauteur de coeur minimale est de 1,8 um. Nous choisissons donc

ces valeurs.

On peut maintenant se faire une idée des largeurs de rubans envisageables pour rester monomode
et ainsi choisir la profondeur de gravure. Pour rappel, la profondeur gravée est égale a H(1-r).

4,5

4 A
3,5 //0
3 /A/
2,5 //
2 A —o— Gaine AlGaP
L> 1 E —A— Gaine AlGaAs

1
0,5
0 T T T T T \
0,4 0,5 0,6 0,7 0,8 0,9 1

r

Largeur de ruban maximale (um)

Figure IV- 10 : Critere monomode sur la largeur de ruban en fonction de r pour une gaine AlGaP
(H=1,5 um) et AlGaAs (H=1,8 um)
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Pour le choix des largeurs de guide, on va s’appuyer sur le modéle du GaAs et choisir 6 largeurs de
guide différentes. Cela aura un impact sur la période de QAP nécessaire pour la SHG. Si on prend un r
trop faible, la plage de largeurs de guide sera tres réduite. En effet, le mode n’est pas supporté pour
w < 1 um : la comparaison des indices effectifs Figure IV- 11 montre que les guides commencent tout
juste a supporter le mode a w=0,9 um pour les gravures les plus profondes. On aimerait donc avoir
des guides un peu plus larges et pour cela il nous faut choisir une gravure moins profonde.

3,03
3,025 X
3,02 D 4
3,015
3,01 > 4
3,005
3
2,995 X TE plan
2,99
2,985
2,98

2

* TEO

4
3

Indice effectif

1%e

0,4 0,5 0,6 0,7 0,8 0,9 1

Figure IV- 11 : Comparaison des indices du mode TE fondamental et du mode plan correspondant,
w=0,9 um, gaine AlGaP

Nous étudions la taille du mode sur la Figure IV- 12 pour différentes largeurs de rubans a r=0,85 (qui
permettrait d’avoir des rubans jusqu’a 3,5 um de large d’aprés nos premiers calculs Figure IV- 10) :

6 8
€5 + £7 4 n
2+ ++ 7 6 B S
o <5 _
g 3 % 4 + 1/e? horiz.
3 2 g 3 X 1/e? vert.
9 o
T, X X X X X X 0 T X X X X X XX
- =1
[
0 T T T T T T 1 O T T T T T T T 1
1,5 2 25 3 35 4 45 5 1,5 2 25 3 35 4 45 5 5,5
Largeur du ruban (um) Largeur du ruban (um)

(a) (b)
Figure IV- 12 : Evolution de la taille du mode avec la largeur de ruban pour un guide avec une gaine
AlGaP (a) et AlGaAs (b)

Sur la plage de largeur de rubans considérée, notre condition sur la taille du mode est relativement
bien respectée, sauf pour les extrémités ou le rapport largeur sur hauteur excede de peu 3. Avant de
préciser les largeurs de rubans pour lesquelles nos guides seront monomodes, il reste a fixer
I’épaisseur de la gaine inférieure. Cette gaine va permettre d’isoler le coeur du substrat et va donc
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servir de barriere pour empécher des fuites. Pour cela, on va centrer le mode fondamental TE a 2 fois
le rayon du mode a 1/e? (2w,e) pour limiter les rayonnements dans le substrat, le résultat des calculs
est présenté Figure IV- 13. Si on prenait comme critéere de centrer le mode a Wy, 13,5% de la
puissance du mode serait perdue dans le substrat. En prenant 2w,.., on limite ces pertes a 0,03%.
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62 03 04 05 O6 07 08 09 1 1,1

Epaisseur de la gaine (um)

Figure IV- 13 : Position verticale du mode pour différentes épaisseurs de gaine, largeur de guide 3 um,
comparée au double du rayon du mode pour des gaines AlGaP et AlIGaAs

D’apreés ces calculs, on voit que les épaisseurs minimales de gaine pour respecter notre critére sont
de 800 nm pour une gaine en AlGaP et 700 nm pour une gaine en AlGaAs. Dans la démarche visant a
minimiser I'épaisseur de la structure totale, nous choisirons donc ces valeurs.

Il nous faut également compléter le critere évalué Figure IV- 10 par une comparaison d’indice pour
nous assurer de la plage de largeur de ruban ol le guide sera monomode. Ces comparaisons sont
effectuées Figure IV- 14 pour une gaine en AlGaP et Figure IV- 15 pour une gaine en AlGaAs.
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Mode TE
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! fondamental
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3,024 Mode plan TE

3,023 4

3,022

3,021 T T T T T T T T 1
1 1,5 2 2,5 3 3,5 4 4,5 5 5,5

Largeur du ruban (um)

Figure IV- 14 : Comparaison des indices effectifs des premiers modes TE avec les indices du mode plan
correspondant, gaine AlGaP
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Figure IV- 15 : Comparaison des indices effectifs des premiers modes TE avec les indices du mode plan
correspondant, gaine AlGaAs

Les guides avec gaine AlGaP devraient étre monomodes pour des largeurs de ruban jusqu’a 4 um au
moins, ceux avec gaine AlGaAs jusqu’a 5,5 um. Il est possible d’utiliser un masque commun pour le
niveau guides pour les deux structures de guide. Certains guides les plus larges seront théoriquement
multimodes pour la gaine AlGaP mais ce serait I'occasion de vérifier les simulations. On choisit des
largeurs de guide de {3 ; 3,3;3,6;4;4,5;5; 15} um. Le guide de 15 um de large servira a faciliter
I'injection dans les échantillons.

Nous regardons a présent si ces guides restent monomodes a 750 nm, Figure IV- 16 pour une gaine
en AlGaP et Figure IV- 17 pour une gaine en AlGaAs.

3,2025
3,202 - Mode TE fondamental
w= 3,2015 -+
]
P 1¢" mode d'ordre
(] - ;.
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S
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32 - Mode plan TE
3,1995 T T T T T T T T 1
1 1,5 2 2,5 3 3,5 4 4,5 5 5,5
Largeur du ruban (pum)

Figure IV- 16 : Comparaison des indices effectifs des premiers modes TE avec les indices du mode plan
correspondant a 750 nm, gaine AlGaP
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Figure IV- 17 : Comparaison des indices effectifs des premiers modes TE avec les indices du mode plan
correspondant a 750 nm, gaine AlGaAs

A 750 nm, les guides les moins larges restent monomodes (jusqu’a 3,5 um pour AlGaP et jusqu’a 4,5
pum pour AlGaAs). Une majorité de guides devient multimode a 750 nm pour une gaine en AlGaP mais
la plupart sont monomodes a 1,5 um et a 750 nm pour une gaine en AlGaAs.

Pour conclure cette démarche, nous présentons les profils de mode calculés par Fimmwave pour des
guides de 3,6 um de large dans le tableau suivant.

Tableau IV- 3 : Profil du mode TE fondamental simulé avec Fimmwave, w=3,6 um

A Gaine AlGaP Gaine AlGaAs

1,5 um

750 nm

20 o 1 12 13 B B 17 1B 18 20

“ 12 13 W 15 18 7 18 1
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L’échelle, choisie par souci de lisibilité, ne rend pas compte de la forme du mode. Il aurait fallu pour
cela doubler I’échelle verticale. Le mode a 1,5 um déborde Iégerement dans la gaine, a 750 nm il est
bien contenu dans le cceur.

3. Obtention des guides d’onde OP-GaP

La solution mise en ceuvre pour I'obtention des substrats-germe OP-GaP est I'adhésion moléculaire.
L'utilisation de substrats en GaAs permet de lever le verrou sur la couche d’arrét, en effet, on sait
graver sélectivement le GaAs par rapport au GaP.

Avant de passer a la pratique, nous avons établi différents protocoles de fabrication et calculé les
périodes de QAP nécessaires pour effectuer du doublage de fréquence a 1,5 um dans nos structures.

i. Les différentes voies identifiées

Dans le cadre de I'obtention de structures OP-GaP, plusieurs questions se posent : comment intégrer
les couches de confinement et de guidage ? La qualité de I’AlGaP reste un probléme, qu’attendre de
la reprise d’épitaxie de ce matériau sur substrat-germe ?

a. Epitaxie de la gaine avant collage

Une premiere solution consiste a épitaxier la gaine avant le collage, c’est-a-dire que cette couche de
confinement AlGaP ou AlGaAs sera épitaxiée sur substrat GaP ou GaAs respectivement avant le
report de la couche d’orientation inversée :

AlGaP + AlGaAs +

GaP + GaAs +

Figure IV- 18 : Schéma du substrat-germe OP-GaP avec épitaxie de la gaine avant collage

Sur la Figure IV- 18 et sur les figures représentant des guides OP qui suivront, l'interface de collage
est matérialisée par la ligne jaune. La notation « + » désigne 'orientation (100) et la notation « - »
I’orientation (-100).

Une marche existe entre ces deux domaines, due a I'épaisseur de GaP épitaxiée sur le futur germe et
donc a la profondeur de gravure des réseaux sur I’orientation (100). Cette épaisseur sera minimisée a
environ 100 nm pour ne pas induire de pertes a la propagation par diffraction a I'interface guide / air.
Ce gqu’on peut également remarquer, c’est que le mode qui se propage dans la couche supérieure de
GaP « verra » l'interface de collage. Néanmoins, cette interface restera enterrée profondément dans
le coeur. Elle est séparée de la gaine inférieure par une épaisseur notée &e sur la Figure IV- 18,
déterminée par I'épaisseur de matériau déposée sur la gaine. On peut donc la contréler et on la fixe a
50 nm. Reste a déterminer si cela est néfaste a la propagation de la lumiére dans le guide. La
comparaison pourra se faire avec les structures obtenues dans le paragraphe suivant.
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b. Epitaxie de la gaine apreés collage

La voie plus « traditionnelle », utilisée pour les guides OP-GaAs, consiste a épitaxier la gaine aprés
collage.

Figure IV- 19 : Schéma des substrats-germe avec épitaxie de la gaine apreés collage

Cette alternative est I'’équivalent du procédé de fabrication utilisé pour nos guides OP-GaAs (voir
Figure lll- 1). Elle est peut-étre moins favorable que la premiere en termes de qualité de matériaux
épitaxiés mais le mode ne verra pas l'interface de collage (ou il peut y avoir des bulles, des endroits
décollés, des poussiéres par exemple). Ce n’est toutefois pas la piste privilégiée pour I'obtention de
nos guides d’onde OP-GaP car elle nécessite la reprise d’épitaxie d’AlGaP sur une surface non plane
qui présente des défauts, la qualité du coeur en GaP pourrait donc en souffrir.

ii. Calcul des périodes de QAP

Le calcul des périodes de QAP a été fait pour de la SHG a 1,5 um pour des guides de 3 et 5 um de
large. Les résultats arrondis au dixieme sont égaux, ils sont présentés dans le Tableau IV- 4. Les
indices utilisés sont ceux du mode TE fondamental pour la pompe et ceux du mode TM fondamental
pour la longueur d’onde de SHG (SHG de type I).

Tableau IV- 4 : Périodes de QAP théoriques des guides d’onde OP-GaP

Gaine AlGaP Gaine AlGaAs

4,3 um 4,5 um

Les périodes calculées sont relativement petites mais restent raisonnables a réaliser d’'un point de
vue technologique. Par sécurité, on choisira d’intégrer dans le masque réseaux une période de QAP
d’ordre 3. Pour prévenir des erreurs sur le design introduit par une erreur sur les indices par
exemple, on choisit des périodes de QAP entre 4 um et 5,5 um. On prend la période de QAP d’ordre
3 égale a 15 um. Cette fois, nous aurons également la possibilité d’ajuster la longueur d’onde du
laser. En effet, ceux que nous avons a disposition sont accordables autour de 1,55 um sur une
gamme d’environ 100 nm.
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Figure IV- 20 : Récapitulatif des paramétres choisis pour nos guides OP-GaP

4. Fabrication des guides et premiers résultats expérimentaux

Dans cette partie, on va développer I'aspect le plus exploratoire du développement des guides
d’onde OP-GaP. D’abord, la mise en place d’un procédé de collage aprés plusieurs essais
comparatifs sera développée; puis les étapes technologiques suivantes seront détaillées. La
fabrication est effectuée au C2N et au llI-V Lab. Enfin, on présentera les premiers résultats de
caractérisations obtenus a TRT sur les échantillons de référence et sur les guides OP-GaP.

i Adhésion moléculaire : difficultés potentielles et choix

Notre choix d’utiliser I'adhésion moléculaire comme méthode d’obtention de substrat-germe OP-GaP
est liée aux moyens que nous avons a notre disposition pour la mettre en place, et a l'identification
d’une couche d’arrét pour le retrait du substrat grace a I'utilisation de substrats GaAs.

a. Les différents tests de collage

Il s’agit ici de coller du GaP sur du GaP. Le GaP peut étre épitaxié sur des substrats composés de
matériaux différents. Jusqu’ici par exemple, nous avons fait croitre le GaP sur substrat GaP ou GaAs.
Nous avons a notre disposition une troisieme solution, le substrat NAsP ; il est composé d’une fine
couche de GaP crlie sur silicium. Les conditions de croissance spécifiques du GaP permettent d’éviter
la formation d’APD. Aprés 50 nm de croissance, il n’y a plus qu’une seule orientation cristalline du
matériau a la surface. Nous incluons cette possibilité car elle nous fait également bénéficier de la
sélectivité de gravure pour le retrait du substrat (ici le silicium).

On peut associer des substrats différents pour les collages. Par la suite, on différenciera les collages
de cette section en les nommant par le substrat qui les compose : pour un collage de GaP épitaxié sur
GaAs sur du GaP épitaxié sur GaP, on parlera de collage GaP sur GaAs. Les trois matériaux considérés
ont des parametres de maille différents a température ambiante. Le GaP sur Si sera en compression,
puisque son parameétre de maille est plus grand, mais il sera en tension sur GaAs.

Tableau IV- 5 : Parameétre de maille de Si, GaP et GaAs a 300 K

Si GaP GaAs

543,1 pm [14] 545,05 pm [15] | 565,33 pm [15]
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De plus, lors du collage moléculaire, une température de quelques centaines de degrés est appliquée
sur I'assemblage des deux plaques. Pour le choix de la température de collage, nous nous basons sur
celle du GaAs, 650°C, que nous prendrons un peu plus basse (600°C) au moins pour les premiers
collages. En augmentant la température, la maille des matériaux va s’allonger. Le coefficient de
dilatation thermique (CTE, Coefficient of Thermal Expansion) mesure la variation de cette longueur
en fonction de la température :

1dL 3
CcrE () = 2 EqIV. 2

On compare les coefficients du silicium, du GaAs et du GaP pour déterminer les paires compatibles :

8,E-06
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Figure IV- 21 : Comparaison des coefficients de dilatation thermique du GaAs, GaP et Si

Le CTE du GaP n’est pas aussi bien connu que celui des deux autres matériaux considérés (GaAs [77],
Si [78]). Les données sont tirées de deux sources différentes [79, 80]. Elles concordent bien pour des
températures supérieures a 300°C et devraient donc suffire a nous indiquer les collages les plus
susceptibles de fonctionner. D’aprés les courbes de la Figure IV- 21, on voit que la différence de
paramétre de maille entre les différents matériaux peut étre exacerbée par une montée en
température. On évitera donc d’associer les deux extrémes, a savoir le GaAs et le Si. Quatre autres
associations de substrats peuvent étre étudiées, elles sont exposées dans le tableau suivant.

Tableau IV- 6 : Les différentes paires de matériaux composant le substrat utilisées pour les essais de
collage GaP sur GaP

Contre-wafer Germe T° collage
GaAs GaAs 600°C; 650°C
GaAs GaP 600°C
NAsP GaP 600°C
NAsP NAsP 600°C
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Une premiére campagne de collage a donc été lancée pour juger de la pertinence des différentes
solutions proposées et retenir celle qui sera la plus propice a de futurs développements
technologiques pour I'obtention de nos guides a orientation périodique.

b. Résultats et solution retenue

Les collages sont effectués dans le four de collage présenté au chapitre Ill (Figure lll- 2) et la
procédure suivie est identique (paragraphe Ill.1.i). Les plaques sont nettoyées avant d’étre chargées
dans le four.

Pour caractériser les collages, nous avons a notre disposition deux solutions :
» L'observation en transmission proche infrarouge :

L’échantillon, posé sur un plateau en verre douci, est éclairé par une source proche infrarouge par le
dessous. L'image est collectée par une caméra CCD installée au-dessus de I|’échantillon. Cette
méthode est simple et rapide a mettre en place. Pour les collages suffisamment transparents dans le
proche infrarouge, elle permet de voir les endroits ou les deux plaques sont décollées et de déceler
des impuretés a 'interface de collage.

Caméra
CCD

L |

Collage

Diffuseur == !

Source de lumiere
blanche Miroir

Figure IV- 22 : Montage de visualisation des collages en transmission proche-infrarouge

L'inconvénient est qu’elle ne fonctionne pas pour tous les matériaux. Le silicium par exemple,
absorbe a ces longueurs d’onde, il n’est donc pas possible de caractériser nos collages sur substrats
NAsP avec cette méthode. C'est pourquoi nous avons besoin d’'une deuxieme méthode de
visualisation.

» L’observation a la caméra thermique :

Le collage est déposé sur une plaque chauffante. On augmente la température jusqu’a 50°C environ,
cela suffit pour observer d’éventuels défauts sans abimer les plaques. La variation de température
peut nous indiquer les endroits décollés.
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Figure IV- 23 : Photos en transmission proche infrarouge (gauche) et a la caméra thermique (droite)
d’un collage de substrats GaAs / GaP

En transmission proche infrarouge, le collage GaAs sur GaP de la Figure IV- 23 a I’air plut6t beau : on
voit une fissure au tiers droit de la plague mais le reste semble avoir assez bien adhéré, a I'exception
du bord du haut et de quelques petites bulles ou poussiére a gauche. Quand on compléte par une
observation a la caméra thermique, on s’apergoit qu’en fait les plaques sont décollées de part et
d’autre de la ligne de clivage, ce qui n’est pas propice a la suite des étapes. |l est difficile de juger de
la pertinence de ce collage avec ces seules données. Si la ligne de clivage était présente sur I'une des
deux plaques avant collage, il est normal que cette partie soit décollée. Avant les collages, toutes les
plaques ont été observées a l'interférométre (ZYGO) pour juger de leur planéité. Les résultats des
deux plaques mises en jeu pour ce collage sont reportés Figure IV- 24 :

Figure IV- 24: Franges d’interférences des substrats GaP (a) et GaAs (b) prises avant collage

Pour des plaques plates, on ne devrait pas observer plus de 2 ou 3 franges. Ici, aucune des deux
plaques n’est plate, mais celle de GaP est tellement bombée qu’on ne voit méme pas les bords. Ce
phénomeéne peut expliquer le résultat du collage de la Figure IV- 23. Autrement, il ne présente pas de
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défauts autres que ceux autour de la ligne de clivage qui seraient lié a la courbure de la plaque de
GaP, il parait pour le moment hatif d’écarter totalement ce collage de nos futurs développements.
Nous avons donc effectué un autre collage de substrats GaAs / GaP dont la caractérisation en

transmission proche infrarouge est présentée Figure IV- 25 ci-dessous.

i

"

"

Figure IV- 25 : Transmission proche infrarouge d’un collage GaAs / GaP

Le collage est bien meilleur que le précédent. Les bords restent décollés, mais mis a part quelques
défauts au centre, le collage est beau et donc exploitable pour des développements technologiques.

La Figure IV- 26 présente le collage NAsP / GaP en sortie de four. La plague de GaP n’a pas du tout
adhéré au NAsP et s’est clivée selon ses axes cristallins en de multiples endroits. Cela doit venir de la
contrainte subie par le GaP : sur substrat NAsP, il est en compression, sur substrat GaP il ne subit
aucune contrainte. Les mailles du GaP n’ont donc pas la méme taille de part et d’autre de l'interface

de "collage".

Figure IV- 26 : Photo du collage sur substrats NAsP / GaP
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Les deux derniéres photos montrent des collages "homo-substrat". Le collage NAsP / NAsP visible
Figure IV- 27 (a) a trés bien fonctionné, méme les bords ont adhéré. Le collage GaAs / GaAs présenté
Figure IV- 27 (b) est plutét beau malgré les bords décollés, le centre ne présente pas beaucoup de
défauts. Cette paire semble prometteuse pour I'obtention de collages GaP de qualité.

(b)

Figure IV- 27 : Observation a la caméra thermique du collage NAsP / NAsP (a), et en transmission
proche infrarouge d’un collage GaAs / GaAs (b)

La différence d’adhésion aux bords provient de planéité des plaques. L'observation a I'interférometre
des substrats utilisés pour les collages de la Figure IV- 27 est présentée ci-dessous.

(a) (b)

Figure IV- 28 : Franges d’interférences sur un substrat NAsP (a) et sur un substrat GaAs (b)

On voit tres nettement que le substrat NAsP est meilleur en termes de planéité. En plus de la figure
d’interférence, les acquisitions nous donnent également une valeur « peak to valley » qui représente
I’écart entre le point le plus haut et le point le plus bas sur la plaque analysée. Les mesures
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effectuées montrent une valeur peak to valley moyenne de 2,5 um pour le NAsP contre 10 um pour
le GaAs. Un résumé des résultats de collage est compilé dans le tableau suivant.

Tableau IV- 7 : Résultats des premiers tests de collage GaP sur GaP

Contre-wafer Germe Collage
GaAs GaAs Bon
GaAs GaP Bon
NAsP GaP Echec
NAsP NAsP Tres bon

Les résultats ont permis de retenir les solutions de collages GaAs / GaAs ainsi que GaAs / GaP. Les
substrats GaP utilisés par la suite proviennent de deux fournisseurs différents. Théoriquement, ils ont
la méme densité de défauts (5. 10* cm™) mais une observation des premiers au TEM (Transmission
Electron Microscope) montre des résidus nanométriques d’oxydes enterrés. La qualité de I’AlGaP
épitaxié est nettement meilleure sur les seconds substrats qui en sont exempts et qu’on qualifiera de
"bons" substrats, par opposition aux "mauvais" substrats.

La piste du NAsP a d{ étre mise de coté. En effet, afin de reprendre une croissance GaP sur le
substrat, il est nécessaire de désoxyder sa surface a haute température. La relaxation qui s’ensuit fait
apparaitre des défauts et génére de la rugosité, ce qui perturbe la croissance de I’AlGaP.

ii. Du substrat-germe au guide d’onde

Aprés avoir décidé des substrats a utiliser pour les collages, plusieurs plagues ont été préparées et
collées selon le méme procédé que celui utilisé pour la premiere campagne. L’épitaxie de la gaine a
été effectuée avant I'adhésion. Plusieurs températures ont été essayées sans que I'on ne note de
différences significatives sur le résultat des collages. Pour I'étape suivante, le retrait du substrat, les
premiers collages ont été repris pour tester différentes solutions de gravure, détaillées dans une
premiere partie. La solution retenue a été appliquée aux nouveaux collages qui ont ensuite pu étre
préparés par différentes étapes technologiques, exposées dans une seconde partie, pour former des
guides d’onde OP-GaP. En dernier lieu, on montrera les premiers résultats obtenus en paralléle sur la
croissance de GaP sur substrat OP-GaAs.

a. Retrait du substrat

Apres le collage, on obtient un empilement de couches représenté Figure IV- 29. Une premiere étape
consiste a enlever le substrat GaAs du dessus (contre-wafer). Un amincissement mécanique est
effectué pour ne laisser qu’environ 50 um sur le substrat.
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Figure IV- 29 : Résultat du collage moléculaire avant amincissement du substrat
Il s’agit ensuite d’éliminer cette couche restante de GaAs. La gravure est faite chimiquement.

La solution utilisée attaque le GaAs. Pour protéger la face arriere, qui est également composée de
GaAs dans le cas de gauche de la Figure IV- 29 et qu’on souhaite préserver de la gravure chimique, on
la recouvre de résine ou on la colle sur un galet. Le travail s’effectue en salle blanche. Les plaques
sont placées sur un support en plastique avec une poignée (Figure IV- 30) et plongées dans un bécher
éventuellement posé sur une plaque chauffante. On effectue une agitation manuelle, ou avec un
barreau magnétique pour certains collages. A la fin de la manipulation, la plaque est rincée a I'eau
désionisée pour stopper la gravure, puis séchée avec une soufflette.

Figure IV- 30 : Dispositif de gravure de contre-wafers en GaAs

Pour le retrait du substrat en GaAs, nous avons besoin d’une solution sélective pour le GaAs par
rapport au GaP. Trois solutions chimiques répondant a ce critére ont été testées, a base de H,S0,, de
NH,OH et d’acide citrique. Les résultats sont présentés ci-dessous.

- HzSO4 . Hzoz . Hzo, (1 18 20)

Le collage est plongé dans le bécher pendant 25 minutes. Au fur et a mesure de la gravure, on voit
disparaitre le GaAs gris pour une couche miroir bleu nuit au centre de la plaque et vert doré aux
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bords, la ou les plaques n’ont pas adhéré lors du collage. A la fin, le GaAs a totalement été retiré sur
I’ensemble de la plaque (Figure IV- 31). On replonge la moitié de la plaque dans le bécher pour
s’assurer qu’il n’y a plus d’évolution.

Figure IV- 31 : Photo du collage aprés retrait du substrat avec H,SO,
La couronne verte correspond a la partie décollée des deux plaques composant le collage.
- NH,;OH

Une partie du collage s’est décollé pendant I'amincissement mécanique (morceau du bas sur la
Figure IV- 32), elle n’a pas été trempée dans la solution de gravure.

Ce collage a été trempé pendant plus d’une heure, la réaction a été lente. On voit apparaitre les
mémes couleurs que sur le retrait de substrat précédent, bleu nuit au centre, vert sur les bords, mais
le GaAs n’a pas pu étre entierement retiré, la gravure semble bloquée.

Figure IV- 32 : Photo du collage apreés retrait substrat NH,OH
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On distingue plusieurs zones sur cette plaque. Sur le bas de la photo, il y a une partie « miroir » qui
est en fait I’endroit ou la plaque du dessus s’est décollée lors de I'amincissement mécanique. On voit
ensuite une bande au milieu qui présente les mémes couleurs que le collage précédent. Enfin, la
majorité de la plaque reste grise sur sa surface, il s’agit du substrat GaAs qui n’est pas retiré.

Une plaque similaire au germe utilisé pour le collage de la Figure IV- 32 a été observée au microscope
électronique en transmission a balayage (STEM pour Scanning Transmission Electron Microscope).
L'image révele que l'interface entre le GaAs et le GaP n’est pas nette. La croissance de GaP a lissé les
défauts par la suite, mais quand on grave le substrat de GaAs, on découvre cette interface qui bloque
la gravure.

Interface
GaAs / GaP

Figure IV- 33 : Observation du collage au STEM

La rugosité de la surface ou le substrat GaAs n’a pas été totalement retiré sur la Figure IV- 32 a été
observée et mesurée a I’AFM :

Height {nea]

(a) (b)

Figure IV- 34 : Observation du substrat GaAs non retiré au microscope binoculaire (a) et a ’'AFM (b)
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On retrouve cette rugosité observée au STEM (40 nm). Le passage du GaAs au GaP a donné lieu a une
désorption d’arsenic qui cause cette rugosité. Sur les autres plaques présentées, la procédure de
dépot employée permet I'obtention d’une interface plus lisse, c’est pourquoi le retrait substrat s’est
bien passé. La gravure au NH,;OH fonctionne donc mais n’a pas pu aboutir pour des raisons de
rugosité d’interface entre les deux matériaux.

- Acide citrique (C¢HgO;) : H,O (1: 1)

Pour cette réaction, on a utilisé une plaque chauffante réglée sur 50°C et un agitateur magnétique.
Au bout de 25 minutes, on commence a voir la couronne verte sur de petites zones. Apres un peu
plus d’une heure, la solution saturée a di étre remplacée. Le GaAs a été entierement gravé au bout
d’une heure vingt-cing.

Figure IV- 35 : Photo du collage apres un retrait du substrat a I’acide citrique

Les trois solutions ont fonctionné, mais pour la suite on choisira de faire tous nos retraits de
substrats avec le H,SO, avec lequel la gravure a été la plus rapide. Sur la Figure IV- 36 ci-dessous, on
peut voir les résultats obtenus sur les plaques utilisées pour la fabrication des guides OP-GaP.

(a) (b)
Figure IV- 36 : Transmission proche-infrarouge (a) et photo (b) apreés retrait du substrat sur collage
avec germe GaAs
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Les proportions (H,SO, : H,0, : H,0) ont été modifiées a (1 : 8: 10) pour accélérer la réaction. Une
solution sert a 3 ou 4 gravures. La durée de la premiere gravure est inférieure a 10 minutes puis le
temps s’allonge avec la consommation des réactifs. On renouvelle la solution quand ce temps
double. Le procédé est reproductible.

Sur les derniéres images, Figure IV- 37, on voit le résultat d'un collage GaP / GaAs avant et apreés le
retrait de substrat (la plaque s’est clivée en deux lors de I'amincissement mécanique). Le résultat du
collage est satisfaisant. Ici, il n’est pas besoin de transmission infrarouge ou de caméra thermique
pour observer les zones décollées qui se trouvent principalement aux bords. La solution utilisée pour
le retrait du substrat est celle composée de H,SO,4, qui donne également de bons résultats dans ce
cas.

&

GaP 100 nm
GaP 100 nm GaP 100 nm
AlGaP 50% 800 nm AlGaP 50% 800 nm

GaP 350 pm GaP 350 pm

Figure IV- 37 : Retrait du substrat sur collage avec germe GaP (haut) et représentation de
I’'empilement de couches correspondant (bas)

b. Lithographie et gravure

La photolithographie est effectuée au C2N. On utilise la résine réversible AZ5214 en mode positif
(une résine réversible a la propriété de changer de polarité a la suite d’'une étape de recuit dit
d’inversion). On enduit la plaque de résine par centrifugation (spin-coating) ce qui permet, en
contrblant bien les différents parameétres (vitesse, temps de rotation), d’obtenir une couche de
résine plane et homogéne. Ainsi, le contact avec le masque sera uniforme. Vient ensuite |'étape de
recuit pour laquelle on place les plaques sur une plaque chauffante pendant environ une minute.
Cette étape permet entre autres de densifier la résine et d’améliorer son adhésion. Pour l'insolation,
le masque est appliqué sur la plaque par « hard contact », les plaques sont mises en contact et on
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applique une pression dessus. Il est également possible d’effectuer cette mise en contact sans
pression, par « soft contact », ou sous vide, on parle alors de « vacuum contact ». Le type de contact
peut avoir une influence sur la résolution des motifs, en les déformant par diffusion par exemple si le
masque n’est pas bien appliqué sur la plaque. C’est pourquoi nous avons choisi le hard contact. Un
essai a aussi été fait par vacuum contact. L'observation des plaques au microscope a l'issue du
développement de la résine ne montre pas de différence flagrante quant a la qualité des motifs
définis.

La gravure du substrat-germe a été effectuée a I'lEMN.

A l'issue de la reprise d’épitaxie sur substrat-germe OP-GaP et avant la gravure des guides, les
échantillons ont été observés au microscope électronique en transmission (TEM pour Transmission
Electron Microscope en anglais). Cette étape est nécessaire pour vérifier que la gravure a été assez
profonde et que de fait les deux orientations cristallines sont bien présentes. L'observation a montré
que tel était le cas.

Figure IV- 38 : Photo TEM de la reprise d’épitaxie sur substrat-germe OP-GaP obtenu par adhésion
moléculaire

Le résultat est trés prometteur, les parois de domaine sont pratiquement paralléles, les deux
orientations sont bien visibles, la gravure a fonctionné. Seule une contamination par le retrait résine
pénalise I'épitaxie. La fabrication a donc pu se poursuivre. Les étapes de photolithographie des
guides se sont déroulées au C2N sur un quart de plaque. Les différentes étapes sont celles décrites
plus haut, a la différence que le masque utilisé sert a définir les rubans des guides et non plus les
périodes de QAP. A I'issue de la gravure et du retrait de la résine, les premiers guides rubans OP-GaP
obtenus par adhésion moléculaire ont vu le jour.
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Figure IV- 39 : Photo des premiéres plaques de guides OP-GaP fabriquées au C2N avant gravure des
guides

La fabrication des guides de référence est plus simple, elle a été faite en parallele. L'inversion
d’orientation n’étant pas nécessaire, les différentes couches guidantes sont directement épitaxiées
sur un substrat en GaP. Puis les rubans sont gravés par le méme processus que pour les guides
d’onde OP.

c. Une croissance MOCVD sur substrat-germe OP-GaAs

Parallelement aux collages, un essai de croissance sur substrat-germe OP-GaAs a été effectué au
C2N. Il se distingue de la littérature par la méthode d’épitaxie choisie, la MOCVD. Une couche de 500
nm GaP a été épitaxiée sur 'OP-GaAs. Une image MEB est montrée Figure V- 40 ainsi qu’un schéma
représentant la coupe observée. On distingue I'interface de collage, la frontiere entre le GaAs et le
GaP et les matériaux des deux orientations.

GaP (-100)

GaP (100)

Substrat GaAs (100)

Figure IV- 40 : Croissance par MOCVD de GaP sur substrat-germe OP-GaAs
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La croissance du GaP recouvre de maniére conforme la marche du substrat-germe en GaAs. Une
observation au TEM présentée sur la Figure IV- 41 permet de confirmer que la paroi entre les deux
domaines (-100) et (100) est parfaitement droite.

Paroi

1 Buffer GaAs

Reprise
d’épitaxie | 500 nm
-

GaAs (100) . . GaAs(-100)e

Figure IV- 41 : Image TEM centrée sur la paroi entre les deux domaines d’une reprise de GaP sur
substrat-germe OP-GaAs

iii. Premiéres caractérisations

Les différentes plaques de guides de référence sont amincies jusqu’a ~200 um pour le clivage :
I’échantillon est placé sous une binoculaire, une amorce est faite avec une pointe en diamant le long
de I'axe cristallin du matériau paralléle a la face souhaitée, puis propagée en exercant une pression
modérée avec la pointe d’un scalpel.

a. Injection dans les guides de référence

Les premieres expériences sont menées avec un laser continu accordable entre 1510 et 1630 nm. La
sortie fibrée du laser est montée sur un porte-fibre avec un collimateur Thorlabs F280 FC-1550. Le
faisceau collimaté est injecté dans I’échantillon par un objectif de microscope de grossissement x40.
L’échantillon est collé sur une barrette fixée au porte-échantillon. A sa sortie, un autre objectif de
microscope de grossissement x40 collecte le signal. Un autre collimateur Thorlabs F280 APC-1550
relié au détecteur est aligné a I'axe optique. Les deux objectifs sont montés sur des platines
motorisées réglables en x, y et z, par des moteurs piézoélectriques. Le porte-échantillon est
également sur platine motorisée ajustable en y et z (voir les axes sur la Figure IV- 42). Au-dessus de
I’échantillon, un objectif de microscope de grossissement x20 permet d’imager I'injection dans les
guides sur une caméra proche-infrarouge Photonic Science.

Entre I'objectif de microscope de sortie et le détecteur, un miroir sur monture rabattable permet de
diriger le faisceau d’un laser He-Ne a 633 nm vers le systéme d’injection / collection composé des
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deux objectifs de microscope et du porte-échantillon. Ce laser He-Ne est aligné a I’axe optique de ce
montage et permet un pré-alignement des composants de I'expérience.

He : Ne

Echantillon

Laser mHE%W Détecteur

B (550 nm

X 633 nm

(b)

Figure IV- 42 : Schéma (a) et photo (b) du montage de caractérisation des guides GaP a 1,5 um

On aligne dans un premier temps les deux objectifs de microscope au faisceau visible, en le focalisant
sur le centre du porte-fibre de la sortie du laser a 1,5 um. On ajoute ensuite I’échantillon. Comme le
GaP reste transparent a cette longueur d’onde, on peut voir le faisceau de I’'He-Ne passer a travers et
ainsi régler grossierement la hauteur de I'échantillon. Une fois ces premiers réglages effectués, on
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rabat le miroir et on allume le laser a 1,5 um. A I'aide de la caméra SWIR, on ajuste la distance de
travail de I'objectif d’injection et la hauteur de I’échantillon pour que le faisceau soit focalisé sur la
facette d’entrée de I’échantillon. On observe alors un spot tres lumineux a la caméra. On ajuste
finement les réglages précédents en regardant la facette de sortie de I’échantillon pour observer une
tache la plus lumineuse possible en sortie de guide.

On injecte ensuite le laser par le collimateur du détecteur pour que la lumiere arrive dans
I’échantillon par I'objectif de collection. Sans toucher aux réglages du porte-échantillon, on ajuste la
distance de travail de I'objectif de collection ainsi que sa hauteur, et sa position latérale si nécessaire,
pour focaliser correctement sur le méme guide que précédemment. On compléete la procédure
d’alignement en regardant a nouveau la sortie de guide pour aligner finement I'objectif de collection.
On peut a présent ré-injecter par le collimateur d’entrée. On utilise la puissance recue par le
détecteur pour optimiser au mieux le signal recu en sortie de guide pour un dernier alignement fin.
On joue tour a tour sur chaque axe des éléments du systéme d’injection / collection en boucle,
jusqu’a obtenir un signal maximum. Une fois ces réglages effectués, on ne touchera plus qu’a
I’échantillon. Pour passer d’un guide a I'autre, on translatera I’échantillon devant I'objectif d’injection
et on ajustera sa hauteur, I’échantillon n’étant pas toujours collé totalement droit sur la barrette ou
n’étant pas aminci de fagon parfaitement parallépipédique.

Les deux premiers échantillons caractérisés sont des guides de référence épitaxiés sur substrat GaP,
un "mauvais" substrat (éch. 1) et un "bon" substrat (éch. 2). lls mesurent tous les deux 5 mm de long.

La lumiere se propage bien dans le guide, on voit une tache lumineuse en sortie du guide a la caméra
et on recoit du signal au détecteur. Les puissances relevées montrent a priori un niveau de pertes
assez élevé. Pour une puissance en sortie de laser de 2 mW, on détecte 150 uW par transmission des
objectifs seuls. En injectant dans |’échantillon, on trouve des puissances de sortie de I'ordre du pW.
On n’observe pas de rayonnements qui proviendraient de défauts de fabrication (rugosité des
flancs), les pertes semblent principalement venir de I'atténuation a la propagation liée au faible
confinement du mode, la gravure étant peu profonde. Si I’'on prend en compte les pertes de Fresnel
sur les facettes d’entrée et de sortie de I’échantillon (~26% par facette) et qu’on estime qu’on couple
20% de la puissance incidente dans le guide, une premiére estimation trés grossiére des pertes se
situe autour de 15 et 25 dB/cm pour I’échantillon 2 et 1 respectivement. On note au passage que la
puissance en sortie de I’éch. 2 est 2,5 fois plus élevée que celle de I'éch. 1. La qualité du substrat
utilisé aurait donc une influence sur les performances linéaires des guides. Des mesures
supplémentaires sur d’autres guides pourraient confirmer ou infirmer cette tendance.
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Figure IV- 43 : Tracé de la puissance relevée en sortie de guides pour échantillons 1 et 2 qui
correspondent respectivement au mauvais et au bon substrat de GaP

Les mesures de puissance sont reproductibles. La barre d’erreur sur les mesures est de 3%.

Ces premiéres expériences montrent que la géométrie choisie pour nos guides permet le guidage de
la lumiere autour de 1,5 um. Les pertes n‘ont pas pu étre quantifiées mais elles ne semblent pas
négligeables ; les causes probables de pertes proviennent de la gravure du guide, qui n’est peut-étre
pas assez profonde pour maintenir un confinement correct le long du guide, ou de fuites dans le
substrat causées par une épaisseur de gaine AlGaP insuffisante.

b. Analyse des guides d’onde OP-GaP

Plusieurs tentatives d’injection infructueuses ont été faites sur nos premiers guides d’onde OP-GaP
sur le banc présenté Figure IV- 42, a 1,5 um et 633 nm. La caméra placée au-dessus de |'échantillon
permet en temps normal de visualiser la propagation du faisceau dans le guide. Dans ce cas de figure,
on voit un mode plan en sortie d’échantillon mais la lumiére n’est pas confinée dans le guide.

Des observations au MEB ont révélé une rugosité de surface importante, confirmée par I’AFM. Le
relief présenté Figure IV- 44 (b) a été mesuré au niveau du trait jaune, perpendiculairement aux
réseaux. Les résultats montrent des crevasses entre les deux orientations cristallines pouvant
atteindre jusqu’a 400 nm. La rugosité, supérieure a */,,, est a I'origine d’une diffusion importante de
la lumiére. On constate de plus que les réseaux ne sont pas parfaitement verticaux.
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Figure IV- 44 : Photo MEB d’un guide OP-GaP (a) et AFM sur les réseaux

L'image MEB du guide d’onde en (a) montre que I’état des facettes n’est pas optimal. Le clivage a été
réalisé sans amincissement de la plaque, ce qui peut expliquer cet état. D’autre part, le clivage de
guides OP est plus délicat que celui de guides de référence car ils sont issus d’un collage. Les deux
plagues mises en jeu peuvent présenter un léger angle qui entraine une tension au niveau de la
jointure des deux plaques. Comme le clivage se fait selon I'axe cristallin, les facettes clivées sont
susceptibles d’étre abimées.

Pour améliorer I'état de surface de nos échantillons, I'autre quart de plaque, sur lequel les guides
n’avaient pas encore été gravés, a été envoyé a I'Institut Foton pour polissage. La technique récente
y a été mise au point et est mentionnée dans [81]. Des contréGles de I'échantillon ont été effectués
avant polissage et apres deux heures de polissage, les photos MEB sont visibles Figure IV- 45. On voit
une tres nette amélioration de la rugosité. La marche qu’il y avait entre les deux polarités a disparu,
la surface est plane. Il subsiste des cavités présentes sur I'orientation (-100) du GaP. Lors de la
gravure des réseaux, I'ICP a surchauffé la résine qui a donc été tres difficile a retirer. Des résidus ont
pollué la recroissance sur 'orientation (-100), qui était protégée par la résine, et ont engendré ces
défauts carrés visibles sur toutes nos observations MEB. La Figure IV- 45 révele également que le
rapport cyclique, initialement de 50/50, n’est pas respecté. Cela peut poser probléme car le rapport
cyclique a une influence sur I'efficacité de conversion et peut donc dégrader le rendement.

102



-— lpm JEOL 7/20/2020 lpm JEOL 7/23/2020
15.0kV LED SEM WD 16.0mm 14:16:05 %5, 000 SEM WD 17.9mm 13:52:17

(a) (b)

Figure IV- 45 : Photos MEB de I’échantillon OP-GaP avant (a) et apreés deux heures de polissage (b)

La plague a été polie pendant deux heures supplémentaires, soit quatre heures au total. Aprés
polissage, les guides ont été gravés sur cet échantillon. Le quart de plaque a également été aminci
pour faciliter le clivage. Les essais d’injection ont cette fois conduit a une propagation du faisceau sur
une centaine de microns le long des guides. Cela ne permet toujours pas de récolter du signal en
sortie de guide, méme sur un échantillon tres court. Un laser a 1,3 um a également été utilisé pour
écarter I'hypothése d’une longueur d’onde de coupure trop basse tout en évitant d’étre trop
multimode.

Nous avons fait une nouvelle observation au TEM pour observer les frontieres entre les deux
orientations du GaP et vérifier I'état de surface des guides. Deux lames TEM ont été réalisées
parallelement aux guides, elles sont représentées sur la Figure IV- 46. La premiére (numérotée 1) est
réalisée le long d’un guide, la seconde entre deux guides (n°2). Les observations correspondantes
sont reportées sur la Figure IV- 47. Avant la découpe, une couche de platine a été déposée pour ne
pas dégrader I’échantillon. On voit également le masque SiN qui n’a pas encore été retiré sur I'image
de gauche. Sur le haut, on voit les différentes orientations cristallines a la surface de I’échantillon
identifiées (100) et (-100). Des cavités se situent dans le prolongement des réseaux, elles se répetent
a chaque longueur de QAP. Ces cavités sont néfastes pour la propagation de la lumiére. On peut tout
de méme noter que la surface du guide est plane et lisse sur la photo de gauche, le polissage est
propre et efficace. Par contre, entre les guides, la gravure semble avoir facetté le GaP. Ce dernier
point n’est néanmoins pas particulierement génant pour la propagation dans le guide car le mode ne
voit pas ou peu cette interface (cf Tableau IV- 3).
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Figure IV- 46 : Schémas de I'emplacement des lames TEM
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Figure IV- 47 : Observation TEM d’un guide d’onde le long de son axe de propagation

Aprés le retrait du masque en résine, nous avons réalisé de nouvelles observations MEB pour voir
I’état de surface des guides, mesurer I'épaisseur des différentes couches et observer les facettes
pour juger de la qualité du clivage. Une image de guide est visible Figure V- 48. Il y a des résidus de
résine au sommet du guide, ceci est lié a la composition non stcechiométrique du SiN (qui a été
déposé juste avant qu’il n’y ait plus d’'ammoniac dans la ligne). La facette est plutét propre et la
gravure des flancs du guide est bien nette et perpendiculaire a la surface de I’échantillon.
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Figure IV- 48 : Photo MEB d’un guide OP-GaP gravé apreés polissage

Des mesures d’ellipsométrie ont été faites pour déterminer la précision des indices utilisés pour
I’AlGaP. En effet, la différence entre les indices du cceur (GaP) et de la gaine (AlGaP) joue un réle
important sur les pertes a la propagation, comme le montrent les simulations effectuées par la
méthode Fallahkhair [82] par S. Combrié. Ces simulations ont été effectuées pour les parametres
théoriques des guides d’onde et pour des indices GaP / AlGaP de 3,07 et 2,89 respectivement.
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Figure IV- 49 : Evolution des pertes d la propagation en fonction du contraste d’indice entre le cceur et
la gaine (a) et de I’épaisseur de la gaine inférieure (b)

105



Ces simulations nous permettent de voir les tendances d’évolution en termes de pertes par fuite
dans le substrat. Ainsi, une erreur sur l'indice de I’AlGaP qui diminuerait le contraste d’indice entre
ceceur et gaine ferait treés rapidement augmenter les pertes. De méme, pour une épaisseur de gaine
inférieure a 1 um, les pertes deviennent rapidement importantes.

L'ellipsométrie a été effectuée sur de I’AlGaP massif épitaxié sur substrat GaP et recouvert d’une fine
couche de GaP. Les résultats montrent une bonne concordance entre les indices calculés et ceux
obtenus expérimentalement. Néanmoins, la mesure fait apparaitre une partie imaginaire a I'indice
de I'AlGaP. En en tenant compte, les pertes passent de 2,9 cm™ 3 8,4 cm™, soit de 12 a 36 dB/cm
environ. La combinaison de ces différentes pertes explique I'absence de signal en sortie de guide.

Afin de limiter les pertes, nous avons décidé de sous-graver la gaine en AlGaP. Cette étape consiste a
définir des trous de part et d’autre du guide. Une fois gravés, on utilise une gravure chimique pour
retirer la gaine sous-jacente au coeur qui fait donc place a de l'air. Cette méthode permet
d’augmenter le contraste d’indice entre la gaine et le coeur et donc de mieux confiner le mode dans
le coeur du guide. Les schémas de la Figure IV- 50 montrent une coupe transversale et une vue du
dessus de guides suspendus ainsi obtenus.

Trous pour la sous-gravure Trous pour la sous-gravure
guide
LY
(4 7 OJ O
| oar ] - S G
air i =— air
Substrat GaAs ou GaP Substrat

Figure IV- 50 : Schéma des guides sous-gravés, coupe transversale a gauche, vue du dessus a droite

Un nouveau masque a été défini par lithographie a faisceau d’électrons, ou e-beam, avec des guides
plus fins (entre 1 et 3 um) et gravés plus profondément, afin de mieux confiner la lumiere et de
rendre le mode plus symétrique. Les premiers essais de guides de référence en GaP suspendus sont
présentés Figure IV- 51. Il y a un probléme de raccordement de champ sur les guides qui pourra
générer des pertes par la suite. Mais la gravure est belle, les guides sont bien définis.
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Trous pour la sous-gravure
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Figure IV- 51 : Photo MEB des guides en GaP suspendus vue du dessus

Pour la sous-gravure, plusieurs concentrations de HF ont été testées. Le résultat, visible sur la facette
du cristal aprés clivage, Figure IV- 52, montre que la gravure de I’AlGaP n’a pas été parfaitement lisse,
les flancs ont été dentelés et la face inférieure du GaP n’est pas tout a fait plane.

Couche guidante GaP

AlGaP

Substrat GaP

Figure IV- 52 : Images MEB de la facette du guide suspendu sous-gravé au HF

Deux autres essais de sous-gravure au fluorure d’ammonium (AF) ont montré de bien meilleurs
résultats (Figure IV- 53). Les bords des carrés utilisés pour la sous-gravure sont rugueux mais la
gravure sous le guide est lisse. En injectant 150 uW dans un échantillon de 1 mm issu de chaque
plague, on trouve dix a vingt fois plus de signal dans les guides sous-gravés a I’AF par rapport aux
guides sous-gravés au HF, ce qui laisse présager des pertes inférieures a 10 dB/cm pour les meilleurs
guides.
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Figure IV- 53 : Images MEB des guides suspendus sous-gravés a I’AF

Des guides de référence en GaP sur substrat GaAs avec gaine AlGaAs ont aussi été fabriqués. Ces
derniers ont été sous-gravés dans HCl pur et le résultat est trés propre.

[— T

Figure IV- 54 : Images MEB des guides suspendus sur substrat GaAs

N

En termes de transmission optique, ces guides offrent des performances comparables a ceux
présentés précédemment, sur substrat GaP.

Cette étape de sous-gravure reste a mettre en place pour les structures a orientation périodique.
Comme la gaine en AlGaP ou en AlGaAs est intégrée avant collage, I'interface GaP / air issu de la
sous-gravure sera plane, ce qui est propice a la réduction des pertes a la propagation.

c. Caractérisations non-linéaires

Les précédents guides d’onde ayant montré de bonnes transmissions, nous avons mis en place une
expérience de SHG pompée par un laser (Optisiv) délivrant des impulsions de I'ordre de 100 fs autour
de 1,55 um avec un taux de répétition de 36 MHz. Le laser est constitué d’'un résonateur a
verrouillage passif (soliton) et d’'une section d’amplification en sortie (EDFA) dont on peut faire varier
le courant entre 40 et 500 mA. Le guide sur substrat GaAs de la Figure V- 54 est installé sur le banc

de manipulation présenté sur la Figure V- 42.

Le guide est d’abord aligné avec le laser continu accordable autour de 1,55 um qui a servi aux
premiéres caractérisations. On injecte dans un guide de 3 um de large. La sortie fibrée du laser pulsé
est ensuite placée sur le collimateur servant a I'injection. La longueur de fibre est courte (~1 m) afin
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d’éviter I'élargissement de I'impulsion par effet non-linéaire. Le signal est récupéré par une fibre
monomode reliée a un analyseur de spectre (Yokogawa) couvrant la plage spectrale 600 nm — 1700
nm. On optimise d’abord la réception du signal a la longueur d’onde fondamentale avant de chercher
le signal de second harmonique. Ce dernier doit a son tour étre optimisé en adaptant la position de
I’objectif de microscope de collection car sa focale n’est pas la méme pour les deux longueurs d’onde
mises en jeu (achromatisme de I'objectif de microscope). Apres ce réglage, on lance les acquisitions
pour plusieurs points sur la plage de fonctionnement du laser, a chaque fois pour le signal de SHG et
pour la longueur d’onde de pompe correspondante. Les graphiques ci-dessous présentent les
données brutes affichées par I’OSA.
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Figure IV- 55 : Signal de pompe recu par I’OSA en fonction du courant de I'amplificateur optique
intégré au laser
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Figure IV- 56 : Signal de SHG regu par I’OSA en fonction du courant

Le laser émet un spectre large entre 1,57 et 1,59 um (191 et 189 THz respectivement). Le signal de
SHG détecté se situe entre 785 et 790 nm (soit 382 et 378 THz), ce qui correspond bien a la moitié de
la longueur d’onde de pompe. On voit que le niveau croit rapidement avant de saturer et de se
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décaler spectralement. Ce décalage spectral provient en grande partie de la modification du spectre
d’entrée de la pompe mais aussi d’effets non-linéaires induits dans le guide (Soliton Self Frequency
Shift). Les acquisitions étaient optimisées pour la longueur d’onde de SHG, le niveau du signal de
pompe sur la Figure IV- 55 est donc sous-estimé. Nous avons représenté le signal de SHG normalisé
par la pompe en entrée pour avoir une idée du rendement de conversion.
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Figure IV- 57 : Signal de SHG normalisé par la pompe en fonction du courant

On peut constater que cette conversion a un rendement tres faible, mais elle démontre le potentiel
de nos guides.

Les tout derniers résultats de la thése ont permis I'observation de SHG accordée en phase dans des
échantillons a orientation périodique. La fabrication de ces derniers a été améliorée, on a réussi a
s’affranchir des cavités observées précédemment (Figure IV- 47). La nouvelle plaque a été observée
au MEB et une image est présentée Figure IV- 58.

mag (5 t det  curr

41 AM | 10.00 kv | 5000 x 40° | LD 0.20nA |

Figure IV- 58 : Guide d’onde OP-GaP suspendu utilisé pour I’'observation de la SHG
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Pour cette expérience, nous avons clivé un échantillon de 1 mm de long. Le guide d’onde utilisé est
différent de la structure présentée Figure IV- 20 : il fait 3 um d’épaisseur, 4,5 um de large et est gravé
sur 1,8 um. La gaine en AlGaAs est totalement sous-gravée. Sa période de QAP est de 5,5 um. Les
performances linéaires de ces guides sont comparables a celles des guides de référence
précédemment étudiés, la fabrication a été grandement améliorée et a permis de réduire
significativement les pertes a la propagation dans les échantillons OP.

Nous avons utilisé le méme laser impulsionnel que pour I'expérience précédente. Nous avons réglé la
polarisation de fagon a optimiser le signal de second harmonique collecté en sortie de guide. Nous
avons fait des acquisitions similaires a celles montrées précédemment Figure IV- 55 et Figure IV- 56 :
nous avons relevé en sortie de guide la pompe transmise ainsi que le signal de SHG. Pour des mémes
conditions expérimentales, on a 1000 fois plus de signal en sortie du guide a orientation périodique.
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Figure IV- 59 : Spectres en sortie de guide de la pompe transmise et du signal de SHG

On voit que le signal de second harmonique (courbes du bas sur la Figure IV- 59) est maximal autour
de 376 THz (~ 798 nm, trait noir pointillé) et ce quelle que soit la longueur d’onde centrale de la
pompe. Cela montre bien que la SHG est accordée en phase. De plus, la fréquence fondamentale
correspondant au 376 THz observé est de 188 THz (~ 1,596 um), on voit sur les courbes du haut de la
Figure IV- 59 que cela ne correspond méme pas au pic de la pompe, seule une puissance réduite
participe a la SHG accordée en phase. De futures mesures viendront compléter ces résultats
notamment pour chiffrer le rendement de conversion qu’on estime ici étre de I'ordre du pourcent.
Ce rendement peut paraitre faible mais il faut garder a I'esprit qu’on travaille ici avec des
échantillons trés courts (1 mm). Si les pertes a la propagation le permettent, on pourra facilement
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travailler avec des échantillons de longueur supérieure a 10 mm, ce qui permettra d’augmenter ce

rendement de conversion.

Nous avons ensuite tracé I'évolution des puissances fondamentales et du second harmonique en
sortie de guide Figure IV- 60. Ces courbes nous permettent de nous assurer de |'évolution
guadratique de la puissance du second harmonique en fonction de la puissance fondamentale
injectée.
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Figure IV- 60 : Evolution de la puissance du fondamental (a) et de la puissance du second harmonique
(b) en sortie de guide

Les courbes ci-dessus montrent bien |’évolution de la puissance de SHG avec le carré de la puissance
injectée, ce qui vient encore une fois valider que nous observons bien une SHG accordée en phase.

Nous avons ensuite étudié le comportement spectral de la SHG en faisant varier la longueur d’onde
du laser de pompe. Le résultat est visible Figure IV- 61 ainsi que I'ajustement théorique de cette
courbe en sinc?. La courbe en pointillés a été obtenue en ajustant la période de QAP a 5,6 um puis la
longueur d’échantillon a 850 um, ce qui est trés proche de nos parameétres expérimentaux. La
différence sur la période de QAP peut s’expliquer par un écart entre les indices utilisés pour le calcul
et les indices réels. Quant a I’écart entre longueur d’interaction théorique et expérimental, il peut
venir d’une part de I'imprécision de la mesure de la longueur de notre échantillon et d’autre part, de

défauts sur le réseau de QAP.
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Figure IV- 61 : Comportement spectral de la SHG pour une longueur d’onde de pompe centrée a 1,597
um et ajustement de la courbe en sinc?

Nous avons ainsi effectué la premiere démonstration de SHG dans nos guides OP-GaP qui révele des
résultats tres prometteurs pour la suite. Les prochaines expériences auront pour but d’étudier la
dépendance de la SHG en polarisation et de quantifier le rendement de conversion, pour ce guide
mais également pour d’autres échantillons avec des largeurs de guides et des périodes de QAP
différentes.

Conclusion du chapitre IV

L'objectif recherché de ce chapitre était la fabrication de guides d’onde en OP-GaP et la
démonstration de doublage de fréquence a 1,5 um dans les structures obtenues. L’'OP-GaP est un
matériau relativement nouveau en optique non-linéaire, il a donc fallu établir toutes les étapes de
fabrication en fonction des outils que nous avions a notre disposition. Le substrat-germe a ainsi été
obtenu par adhésion moléculaire. Ensuite, différentes solutions ont été identifiées pour I'obtention
des structures a orientation périodique. Nous en avons développé une en particulier, qui integre la
gaine en AlGaP ou AlGaAs avant collage. Si les premieres caractérisations des guides de référence ont
montré que la géométrie choisie permettait de guider la lumiere a 1,5 um, l'injection dans les
premiers guides en OP-GaP s’est avérée décevante. Il a fallu faire évoluer la fabrication pour
s’approcher d’une structure permettant de guider la lumiére avec moins de pertes. Les guides de
référence en GaP suspendus obtenus associés a une nouvelle géométrie paraissent ainsi de meilleurs
candidats. Une structure de référence a récemment permis une premiere observation de génération
de second harmonique. La fabrication de guides OP-GaP a connu une récente amélioration qui a
permis la démonstration de doublage de fréquence a 1,59 um bien plus efficace que dans les guides
de référence.
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Conclusion générale

Le but de cette these était de développer en paralléle deux structures de guide d’onde a orientation
périodique, I'une en GaAs pour la conversion de fréquence vers le moyen-infrarouge, I'autre en GaP
pour la conversion de longueurs d’onde de la bande télécom vers le visible.

L'OP-GaAs est un matériau utilisé depuis une quinzaine d’années en optique non-linéaire, du fait de
sa plage de transparence étendue et de son coefficient non-linéaire élevé. La génération de spectres
larges a déja pu étre observée en configuration massive [17]. Les guides d’onde en OP-GaAs ont pour
le moment été les sujets de plus rares démonstrations de génération de second harmonique autour
de 2 um et d’une réalisation d’OPO pompé a 2 um en régime quasi-continu [48]. La mise en place
d’un procédé de fabrication maitrisé par le llI-V Lab et TRT lors d’une précédente thése a permis la
fabrication de guides d’onde rubans, enterrés ou non, montrant un niveau de pertes prometteur
[36]. Nous avons pu envisager d’adapter ces structures, prévues pour de la génération paramétrique
dans la gamme 3-5 um, a notre application de génération sur toute la gamme moyen-infrarouge.
Nous avons donc concu des guides d’onde OP-GaAs adaptés a un pompage fibré autour de 3 um en
adaptant leur géométrie, en particulier pour qu’ils restent monomodes sur la plage spectrale
d’utilisation. Les premiéres caractérisations ont montré un niveau de pertes moyen de l'ordre de 3
dB/cm conformes a nos attentes. Le calcul des périodes de QAP a été comparé aux résultats
expérimentaux obtenus sur ces guides pour du doublage de fréquence autour de 10 um. Un
ajustement des périodes calculées a partir des indices de la littérature a été rendu possible par ces
mesures. La fabrication de nouveaux composants intégrant ces modifications est en cours. Ces guides
sont destinés a étre pompés avec des lasers développés par XLIM [83] et au CORIA. Ce sont des lasers
accordables autour de 3 um délivrant des impulsions de I'ordre de 100 femtosecondes a 50 MHz. Au
CORIA, de la génération paramétrique a pu étre observée pour la premiere fois dans la premiere
génération d’échantillons. Ces expériences ont confirmé nos corrections d’indice et de périodes de
QAP, soulignant par la méme occasion le potentiel de génération de spectres larges de nos futurs
guides. Des qu’ils seront disponibles, des expériences de génération paramétrique seront mises en
place. Si les résultats sont probants, de potentielles évolutions des guides peuvent étre envisagées :
le dépdt d’une couche d’enterrement au-dessus de la structure permettrait de réduire les pertes.
Dans le méme esprit, des traitements antireflets pour la longueur d’onde de pompe pourraient étre
déposés sur les facettes d’entrée des échantillons afin de minimiser les pertes par réflexion a
I'injection.

L’OP-GaP, au cceur du second volet de cette these, est un matériau relativement nouveau en optique
non-linéaire. Bien que l'obtention de substrats commerciaux de qualité reste encore difficile
aujourd’hui, ses propriétés ont motivé le développement de cristaux a orientation périodique massifs
qui ont donné lieu a des démonstrations de conversion de fréquence, en OPO, DFG, SCG. En
revanche, la configuration guidée de I'OP-GaP est tres peu exploitée, on ne trouve qu’un seul article
rapportant de la fluorescence paramétrique dans de guides [74], dont les pertes s’élévent a 30
dB/cm a 1,55 um. Pour la fabrication de nos structures, la premiére étape consiste a choisir le mode
d’obtention du substrat-germe. Nous avons choisi I'adhésion moléculaire pour des raisons de
disponibilités matérielles et également pour profiter du savoir-faire acquis sur le collage de GaAs au
[lI-V Lab. Le probleme majeur de cette technique est I'absence de couche d’arrét valable qui
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permette de controler I'épaisseur de la couche d’orientation inverse reportée sur le substrat. Nous
avons pu contourner ce verrou en utilisant des substrats en GaAs, pour lesquels la couche d’arrét est
connue et identifiée, sur lesquels sont épitaxiées les couches de GaP. La gaine a également été
épitaxiée sur le substrat avant collage. Des guides de référence ont été fabriqués en parallele aux
guides a orientation périodique, ils ont servi aux premieres caractérisations. Celles-ci ont laissé
entrevoir des pertes de I'ordre de la dizaine de dB par cm. Les premieres injections dans les guides en
OP-GaP n’ayant rien donné, des modifications ont été apportées a la méthode de fabrication. Des
guides d’onde de référence suspendus sont en cours de caractérisation et de nouveaux collages sont
prévus pour des tests sur des guides OP. Tres récemment, nous avons pu observer les premiers effets
non-linéaires dans les guides de référence en détectant le doublage d’un laser femtoseconde a 1,55
um. Les tout derniers résultats obtenus dans les derniers jours de la thése ont abouti a une premiére
démonstration de nos structures a orientation périodique pour le doublage de fréquence autour de
1,5 um qui montre une efficacité bien supérieure a celle de la conversion dans les guides de
référence. Les caractérisations se poursuivront sur d’autres guides, de période de QAP et de largeur
différentes. Elles auront pour but d’étudier le comportement de la SHG en fonction de la
polarisation. Une mesure propre de pertes a la propagation devra également étre effectuée pour
juger de la qualité réelle de nos guides, mais on peut déja noter que ces pertes ont été réduites de
maniere spectaculaire sur les échantillons a orientation périodique depuis le début de nos travaux.
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Résumé : L'infrarouge moyen est une zone du spectre électromagnétique indispensable a de nombreuses
applications, notamment dans le domaine de la sécurité et de la défense. Néanmoins, la plupart des sources
matures ne couvrent pas tous les besoins en termes d’efficacité, de compacité ou de plage de longueurs
d’onde. La détection dans cette méme gamme du spectre électromagnétique est également limitée par les
performances des détecteurs qui sont plus bruités ou colteux que leurs équivalents visibles. Ces deux
thématiques peuvent s’appuyer sur l'optique non-linéaire et ses capacités de transposition de longueurs
d’onde. En exploitant en particulier les phénoménes non-linéaires du second ordre ainsi que les propriétés de
certains matériaux semiconducteurs pour recourir a la conversion de fréquence en configuration guidée, ce
travail prépare l'intégration de futurs composants pour le moyen-infrarouge. Le premier volet de la these est
axé sur la conception et la caractérisation de guides d’onde a orientation périodique en arséniure de gallium
(OP-GaAs) pour la génération de spectres larges dans le moyen-infrarouge, adaptés a un couplage fibré autour
de 3 um et présentant de faibles pertes. Le second vise la conception et la fabrication de guides d’onde a
orientation périodique en phosphure de gallium (OP-GaP) pour la conversion de signaux infrarouges vers le
visible et plus particulierement le doublage de fréquence a 1,5 um. Pour ces nouveaux composants, notre
premier objectif est de trouver des géométries de guides compatibles avec ces applications et avec les
contraintes technologiques de fabrication. Les travaux présentés dans ce manuscrit ont mené a la fabrication
de guides d’onde OP-GaAs montrant un niveau de pertes dans le moyen-infrarouge a I'état de I'art ainsi qu’un
potentiel de génération de spectres larges, dans lesquels de la génération paramétrique a pu étre observée.
Ces premieres caractérisations ont permis la conception de nouveaux composants mieux adaptés a nos
conditions expérimentales. D’autre part, diverses pistes ont été explorées pour mettre au point les étapes de
fabrication de guides d’onde OP-GaP. Celles-ci ont permis de lever plusieurs verrous liés a la fabrication de
structures guidantes a orientation périodique dans ce matériau et ont abouti au développement de différents
composants dans lesquels de la génération de second harmonique accordée en phase a pu étre observée.

Title: Semiconductor waveguides for frequency conversion in the infrared
Keywords: waveguides; frequency conversion; infrared

Abstract: The mid-infrared region of the electromagnetic spectrum is very attractive for various applications,
including safety and defence. However, most of the mature sources do not meet every need regarding
efficiency, compactness and wavelength range. The detection of these wavelengths is also limited by the
performances of the detectors, which are noisier than visible sensors. Both of these topics can benefit from
nonlinear optics and its wavelength conversion potential. By exploiting in particular second-order nonlinear
interactions as well as the properties of some semiconductor materials for guided frequency conversion, this
work paves the way to the integration of future components in the mid-infrared. The first part of this thesis
focuses on the design and characterisation of orientation-patterned gallium arsenide (OP-GaAs) waveguides for
broadband mid-infrared generation. These structures should be adapted to fiber coupling around 3 um and
have low losses. The second part aims at designing and fabricating orientation-patterned gallium phosphide
(OP-GaP) waveguides to convert infrared light towards visible wavelengths, and more specifically for frequency
doubling at 1.5 um. Our main goal with these new components is to find a design suitable to these applications
and compatible with the technological restrictions linked to fabrication. The work has led to the fabrication of
OP-GaAs waveguides demonstrating a state-of-the-art level of losses in the mid-infrared as well as a potential
for broadband generation. They also allowed the observation of parametric generation. These first
characterisations resulted in the design of new components that are better adapted to our experimental
requirements. On the other hand, various options have been explored to develop the fabrication steps of OP-
GaP waveguides. Several technological barriers related to the fabrication of orientation-patterned guiding
structures in this material have been lifted, thus leading to the development of different devices in which we
observed phase-matched second harmonic generation.
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