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Plasmons Tamm pour la réalisation de nouvelles sources
de lumiére

Résumé

Les plasmons Tamm, ou modes Tamm optiques, sont des modes électromagné-
tiques présents a 'interface entre un miroir de Bragg (DBR) et une couche métal-
lique. Ces modes présentent un fort intérét pour la réalisation de nouvelles sources
de lumiére, notamment grace a la partie métallique, qui peut d’une part fournir un
controle et un confinement micrométrique a trois dimensions du mode optique, et
d’autre part assurer l'injection d’'un courant électrique dans la structure pour y ex-
citer un milieu émetteur. De nombreuses sources de lumiére pourraient étre réalisées
grace a cette double fonction du métal, comme des sources polarisées intégrées, des
générateurs de plasmons de surface ou encore des tableaux de laser adressables &
grande échelle. Mon travail de doctorat a consisté a pousser les sources de lumiére
Tamm vers 'applicatif, en développant leur fonctionnement & température ambiante
et en excitation électrique, par opposition aux démonstrations a température cryogeé-
nique et en pompage optique effectuées jusqu’alors. Ce développement a été effectué
sur des structures semi-conductrices basées sur des alliages ternaires d’AlGaAs, mais
est hautement transposable & d’autres familles de matériaux.

La premiére partie de ce travail s’est concentrée sur 'obtention d’un effet laser
a température ambiante. Grace a une amélioration de la structure, consistant a
insérer une couche de bas indice entre le DBR semi-conducteur et le métal, les pertes
ohmiques dans ce dernier ont été réduites, ce qui a permis d’atteindre le régime
laser & température ambiante. Le second volet de cette thése concerne 'injection
électrique des sources de lumiére & mode Tamm. Partant d'un DBR dopé, deux
procédés de micro-structuration en salle blanche ont été élaborés pour permettre
cette injection. Le premier, inspiré de techniques usuelles de microfabrication, n’a
pas fait ses preuves, en raison de la dégradation de la surface du DBR par certaines
étapes classiques de structuration, et de la forte sensibilité du plasmon Tamm a
la composition de surface du DBR. Nous avons donc développé une méthode de
structuration alternative. Son originalité repose dans la protection permanente de
la surface du DBR destinée au contact avec le métal. Cette nouvelle méthode a
permis la fabrication des premiéres diodes électroluminescentes basées sur I’émission
dans un mode Tamm. Leur caractérisation a montré la réussite de ’excitation du
plasmon Tamm par I'injection électrique des émetteurs a puits quantiques, et prouve
la possibilité d’utiliser un unique élément métallique pour confiner le mode optique
et injecter les porteurs de charge. Ces résultats constituent une étape importante
vers le développement d’une variété de sources de lumiére intégrées utilisant les
modes Tamm.

Mots-clefs : Plasmon Tamm, Sources hybrides métal /semi-conducteur, Miroir
de Bragg, Puits quantiques, Laser, DEL, Confinement optique, Photonique.



Tamm plasmons for new light-emitting devices
Summary

Tamm plasmons, or optical Tamm states, are electromagnetic modes that exist
at the interface between a Distributed Bragg Reflector (DBR) and a metallic layer.
They are of high interest for the design of new light sources, thanks to the metallic
part, which can provide 3D confinement and control of the optical mode but also
electrical injection of the structure, in order to excite light emitters. Many light emit-
ting devices could be realised using this dual function, such as integrated polarised
light sources, surface plasmon generators or large-scale addressable laser arrays. This
PhD work mainly consisted in pushing Tamm light emitting devices towards appli-
cability, with the development of their room-temperature operation and electrical
pumping, as opposed to previous demonstrations which were carried out under cryo-
genic temperature and optical pumping. Semiconducting heterostructures based on
ternary alloys of AlGaAs were used for this development, but our results are highly
transposable to other families of materials. The first part of this work focused on
obtaining a laser effect at room temperature. By improving the structure with the
insertion of a low-index layer between the semiconductor DBR and the metal, the
ohmic losses in the metal were reduced, thus enabling lasing operation at room tem-
perature. The second part of this work was about achieving the electrical injection
of Tamm-based light sources. Starting from a doped DBR with quantum wells, we
developed two processes, mostly based on cleanroom microfabrication techniques,
to enable electrical injection. The first one, inspired by common microfabrication
techniques, has not proved to be successful, due to the degradation of the DBR sur-
face by some standard fabrication steps, and to the strong sensitivity of the Tamm
plasmon to the surface composition of the DBR. Therefore, we developed a second
method. Its originality lies in a permanent protection of the part of the DBR on
which the metallic element will be deposited to form the Tamm mode and inject
electrical current. This new method allowed the fabrication of the first light-emitting
diodes based on Tamm mode emission. With electro-optical measurements, we de-
monstrated the excitation of the Tamm plasmon state through electrical pumping
of the quantum wells, and proved the possibility to use a single metallic element to
confine the optical mode and bring charge carriers into the structure. These results
are an important step towards the development of new integrated light emitting
devices using Tamm modes.

Keywords : Tamm Plasmon, Hybrid metal /semiconductor light sources, Bragg
reflector, Quantum wells, Laser, LED, Optical confinement, Photonics.
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Introduction

Le domaine des sources de lumiére & semi-conducteur a connu un rapide essor
depuis I'invention des premiéres diodes laser, puis des lasers VCSEL (Vertical Cavity
Surface-Emitting Laser). Ces derniers, caractérisés par leur émission par la surface,
cumulent de nombreux avantages : compacité, faible cotit de production, capacité
d’intégration, faible seuil d’émission laser, rendement énergétique élevé, émission
monomode, bonne qualité du faisceau émis et fréquence de modulation élevée. Ce-
pendant, certaines applications nécessitent des sources avec des propriétés d’émission
particuliéres, comme des polarisations linéaires, circulaires, ou des faisceaux avec un
profil d’intensité de forme annulaire.!® Réaliser ces sources de lumiéres originales
s’avére souvent complexe pour les VCSEL, dont le controle de la polarisation consti-
tue une problématique & part entiére.*>

Les sources a plasmon Tamm sont une piste pour le développement de ces sources
particuliéres. Le plasmon Tamm est un mode optique apparaissant lors du dépot
d’une couche métallique sur la surface d’un miroir de Bragg, ou DBR pour Distri-
buted Bragg Reflector.® Tout comme un mode optique dans une cavité Fabry-Pérot,
il s’agit d’une résonance électromagnétique entre deux éléments réfléchissants, a la
différence prés que dans le cas des plasmons Tamm, 1’épaisseur de la cavité est
nulle. Si la structure a pour vocation d’émettre de la lumiére, un milieu émetteur
est alors placé dans les couches du DBR proches de l'interface avec le métal, ou le
champ électrique est maximum. Si la couche métallique est suffisamment fine, typi-
quement entre 30 et 100 nm, celle-ci peut constituer le miroir de sortie d’un laser ou
plus généralement d’une cavité optique. Une caractéristique essentielle du plasmon
Tamm, ou mode Tamm, est donc sa localisation & la surface de I'hétérostructure
semi-conductrice. De cette propriété découle la caractéristique la plus intéressante
des sources Tamm, qui est la possibilité de controler le mode Tamm par la seule
structuration de la couche métallique en surface.

De cette maniére, plusieurs preuves de principes ont montré l'intérét des plas-
mons Tamm pour la réalisation de nouvelles sources de lumiére. En 2013 a été
montrée la possibilité de réaliser simplement des lasers confinés latéralement, en ré-
duisant le contact entre le métal et le DBR & des micro-disques dont le diamétre
peut étre réduit jusqu’a 4 pm.” En 2015, il a été montré qu’en changeant légérement
la géométrie du contact métal/DBR, c’est-a-dire en définissant une zone de contact
rectangulaire plutot que circulaire, I’émission du laser adopte une polarisation li-
néaire alignée sur la forme du rectangle.® Outre les applications purement laser, le
contréle du mode par la surface a été utilisé pour coupler le plasmon Tamm aux
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Introduction

plasmons de surface,'? pour réaliser des sources de photons uniques,'® ou bien des

sources compactes a boites quantiques pour les télécommunications optiques.!

Jusqu’a présent, dans toutes les démonstrations de sources de lumiére a plasmon
Tamm, I’énergie était apportée au milieu émetteur par un laser d’excitation externe.
De plus, Deffet laser dans les structures Tamm métal/semi-conducteur n’a été dé-
montré qu’a des températures cryogéniques. Or, I'utilisation d’une source de lumiére
dans un cadre applicatif est en général conditionnée par la possibilité de fonctionner
a température ambiante, et sous injection électrique. Réussir l'injection électrique
des structures Tamm est d’autant plus intéressant qu’elles sont fondamentalement
inadaptées au pompage optique. En effet, I'excitation avec un laser de pompe du mi-
lieu émetteur, situé sous le métal, est trés inefficace, du fait de la faible transmission
du métal hors résonance Tamm. En revanche, les sources Tamm se prétent a priori
trés bien a l'injection électrique, car le métal, qui crée et confine le plasmon Tamm
au contact du DBR, peut également servir d’électrode pour injecter les porteurs
de charge dans I'hétérostructure semi-conductrice. En plus de simplifier la fabrica-
tion des composants en éliminant des étapes de gravure du semi-conducteur, cette
double fonction du métal ouvre de nouvelles perspectives applicatives, telles que
la réalisation de tableaux de laser adressables & grande échelle. Satisfaire ces deux
conditions de fonctionnement & température ambiante et d’excitation électrique a
constitué 'objectif principal de ce doctorat. Celui-ci a été préparé a I'Institut Lu-
miére Matiere a Lyon, au sein de I'équipe Matériaux et Nanostructures Photoniques
(MNP).

Le premier chapitre de ce manuscrit introduira de maniére plus approfondie le
contexte des sources a plasmons Tamm. Les outils théoriques permettant de décrire
les plasmons Tamm seront détaillés, ainsi que les principales propriétés de ces der-
niers. J’expliquerai également les différentes expériences de caractérisation de nos
échantillons.

Le deuxiéme chapitre sera consacré a la problématique de 'effet laser a la tem-
pérature ambiante. Pour atteindre cet objectif, nous avons développé une méthode
basée sur la réduction des pertes dans le métal. Je décrirai cette méthode, et montre-
rai qu’elle permet 1’établissement de 'effet laser du plasmon Tamm & température
ambiante dans nos structures basées sur des alliages de GaAs et d’AlAs.

La suite du manuscrit concernera l'injection électrique des sources Tamm. Le
troisiéme chapitre présentera d’abord la conception des premiéres sources Tamm
excitées électriquement, et leur fabrication, inspirée des techniques usuelles de mi-
crofabrication des VCSEL et micro-cavités. Je présenterai les résultats obtenus sur
les premiéres diodes électroluminescentes (LED) Tamm, qui montreront que le carac-
tére surfacique des modes Tamm impose de développer une méthode de fabrication
spécifique qui ne dégrade pas la surface du miroir de Bragg.

Dans le quatriéme chapitre, je présenterai une deuxiéme méthode de fabrication
des sources Tamm a excitation électrique, tenant compte de la sensibilité du plasmon
Tamm a la composition de surface du DBR. Le principe guide de cette nouvelle
méthode est de vérifier a chaque étape de fabrication la préservation du mode Tamm.
De cette maniére, nous verrons que des méthodes de structurations usuelles doivent

16



REFERENCES

étre repensées, afin de protéger la couche de surface du DBR destinée au contact
avec le métal.

Enfin, une derniére partie décrira les propriétés des sources Tamm & injection
électriques fabriquées par cette nouvelle méthode. Je présenterai l'excitation du
mode Tamm par l'injection électrique de porteurs de charge dans la structure, et
décrirai les propriétés d’émission de ces LED a mode Tamm résonant.
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Chapitre 1

Les modes Tamm optiques

1.1 Contexte

1.1.1 Lasers VCSEL

Description

Le développement de la micro-électronique et des techniques de micro et nano-
fabrication associées a permis I’émergence de sources de lumiére intégrées a base de
matériaux semi-conducteurs. Les deux marchés largement prépondérants sont ceux
des LED et des diodes laser. Dans l'industrie actuelle, ces derniéres se déclinent
principalement en deux types : les lasers émettant par la tranche (ou EEL pour
Edge-Emitting Laser) et les lasers a cavité verticale émettant par la surface (VC-
SEL pour Vertical Cavity Surface-Emitting Laser). Les laser EEL sont apparus a
partir de 1962.! Aujourd’hui, leur marché est dominé par les applications dans les
télécommunications.? Les VOSEL, apparus plus tardivement a partir de la fin des
années 19703, ont connu un rapide essor du fait de leurs avantages par rapport aux
EEL.4

La structure classique d’une diode laser VCSEL est représentée en figure 1.1.%°
Elle est principalement composée d’une cavité optique d’épaisseur p A/2n.,, comprise
entre deux miroirs de Bragg, ou DBR pour Distributed Bragg Reflector. A désigne la
longueur d’onde d’émission du laser, n.4, I'indice optique du matériau constituant la
cavité, et p est un nombre entier, généralement proche de 1. Le plus souvent, le milieu
émetteur n’est pas le milieu de la cavité lui-méme, mais un ou des puits quantiques
qui y sont insérés.” Ils sont placés sur le ou les maximums du champ électrique pour
interagir au mieux avec le mode de cavité. Dans le cas le plus fréquent d’une émission
par la face supérieure, le DBR supérieur comporte moins de paires de couches quart
d’onde que le miroir inférieur, ce qui lui confére une réflectivité moins élevée. Il joue
donc le role de miroir de sortie du laser.

D’un point de vue électrique, la cavité constitue la zone intrinséque d’une jonc-
tion p-i-n, qui permet d’amener les électrons de conduction et les trous de valence
dans les puits quantiques pour qu’ils s’y recombinent en émettant de la lumiére.
Généralement, le DBR inférieur est dopé n, et le miroir supérieur est dopé p, pour
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des raisons d’épitaxie, de mobilité des porteurs de charge, et d’absorption optique
engendrée par les dopages n et p.5%? Des contacts métalliques sont déposés sur les
faces supérieures et inférieures pour y former des contacts ohmiques. Le plus sou-
vent, les porteurs de charges sont confinés latéralement par un diaphragme d’oxyde,
placé proche de la zone active.!? Cela permet de confiner les porteurs au niveau
de la zone active sur des diamétres compris entre ~ 1 pm et quelques centaines de
micromeétres.

Emission

Contact anode

DBR supérieur dopé p

|-

;

——

Diaphragme d'oxyde

Puits quantiques Cavité optique

DBR inférieur dopé n

Il

Contact cathode

FIGURE 1.1 — Schéma d’une structure VCSEL

Les principaux avantages des sources VCSEL sont les suivants :

Leur émission peut assez facilement étre rendue monomode avec une courte
cavité, qui ne permet la présence que d’'un seul mode longitudinal. Un fonc-
tionnement monomode transverse peut également étre obtenu en confinant
latéralement le mode de cavité, avec un diaphragme d’oxyde ou bien la gra-
vure de la structure en micro-pilier.%!!

Leur courant de seuil est faible et leur rendement peut étre trés éleve.!?14

De par leur forme cylindrique et verticale, leur émission est généralement
circulaire et peu divergente, en comparaison des laser EEL produisant des
faisceaux elliptiques et assez divergents.!!

Leur forme orientée vers la surface facilite les procédures de test aprés fa-
brication, et le clivage en composants individuels.* Cela permet également la
fabrication de tableaux de laser, utilisés notamment pour des applications de
haute puissance.!®

Elles présentent de trés bonne propriétés en modulation, ce qui en fait des
sources de choix pour les télécommunications haut-débit.

Ces avantages ont mené les VCSEL vers de nombreuses applications : télécommu-
nications haut-débit a courte et moyenne distance, inter-connexions dans les centres
de données, impression laser, souris d’ordinateur ou plus récemment la reconnais-
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sance faciale.!?

Difficulté du controle avancé de 1’émission

Malgré tous ces avantages indéniables, un contrdle avancé du mode optique et
de I’émission reste difficile dans les sources VCSEL. Une difficulté particuliére est le
controle de la polarisation. Les structures VCSEL classiques émettent spontanément
une polarisation linéaire, mais celle-ci est instable.!®7 En effet, si en théorie, une
structure VCSEL circulaire telle que présentée en figure 1.1 est isotrope, en pratique,
plusieurs anisotropies légéres favorisent le régime laser pour une polarisation linéaire.
Parmi ces anisotropies, on peut compter une biréfringence de la structure cristalline,
et le phénomeéne de dispersion saturable, qui induit une anisotropie du gain.'®® Or,
ces anisotropies sont faibles, en compétition entre elles, et elles peuvent varier d'un
composant a 'autre. Elles dépendent également des conditions de fonctionnement
du VCSEL. Aussi on peut assister & des basculements de polarisation (“polarization
switching”) lorsque le point de fonctionnement du laser est modifié, ce qui est génant
pour les nombreuses applications ot la polarisation importe.?

Plusieurs stratégies ont été développées pour palier ce probléme. Elles consistent
a introduire dans la structure une anisotropie plus forte, qui permet de modifier
considérablement le gain ou les pertes d’'une polarisation linéaire par rapport a
la polarisation orthogonale. Parmi ces méthodes se trouvent l'introduction dune
anisotropie du gain des puits quantiques,?’ de la réflectivité des miroirs de Bragg,?! la
modification de la forme des mesas,?? ou I'utilisation du retour d’une cavité externe.?
Mais ces méthodes ne sont en général pas assez satisfaisantes, car elles peuvent
étre difficiles & mettre en place, elles ajoutent un cotit supplémentaire lors de la
fabrication, ou bien elles ne sont pas forcément transposables d’une source VCSEL &
une autre sans nécessiter une optimisation particuliére.!” La méthode la plus efficace
qui est utilisée aujourd’hui dans I'industrie repose sur la formation d’un réseau sur
la surface émettrice.?*26 Néanmoins, I'inscription du réseau s’effectue en général par
une gravure plasma de la surface du DBR sur quelques dizaines de nanométres, et
avec une période assez fine souvent inférieure au micromeétre. Cela nécessite un trés
bon contréle du processus de gravure.

Actuellement, il existe également un fort besoin en sources émettant de la lu-
miére aux propriétés complexes. On peut citer les sources dont ’émission se carac-
térise par une polarisation circulaire?”? ou bien un vortex de polarisation3?3! ou
de phase.?? Ces sources sont intéressantes pour des applications telles que I'imagerie
super-résolue®*3® ou la manipulation de particules par pince optique.3®3" Des efforts
ont été fournis pour y parvenir avec les VCSEL. Par exemple, des réalisations ont
permis d’émettre des polarisations circulaires avec des VCSEL, par transfert de spin
électronique,®® avec des cristaux liquides® ou bien a l'aide de métasurfaces diélec-
triques ou plasmoniques.*’ Mais ces méthodes restent technologiquement cotiteuses
ou difficiles & mettre en ceuvre pour fabriquer de vrais dispositifs utilisables dans un
cadre applicatif. Ces difficultés se comprennent bien vu le défi que représente déja
I’obtention d’une polarisation linéaire stable a un cofit technologique acceptable.

Il semble donc pertinent de se tourner vers de nouvelles structures optiques pour
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créer ces sources de lumiere complexe. Nous verrons bientdt que les sources & plasmon
Tamm sont des candidates intéressantes pour ces nouvelles applications.

1.1.2 Lasers hybrides métal /semi-conducteur

En parallele de I'amélioration des technologies laser déja industrialisées, un nou-
veau domaine de laser utilisant des métaux dans ou proche de la cavité optique s’est
fortement développé depuis la fin des années 2000. Dans ces nouvelles sources, le
métal est utilisé pour sa capacité de confinement de la lumiére. Ces sources hybrides
métal /semi-conducteur se déclinent principalement en deux types.

La premiére catégorie est celle des lasers plasmoniques, ou SPASER. Dans ces
sources, le mode de cavité conventionnel est remplacé par un plasmon-polariton de
surface. Il s’agit d’'un mode, existant a l'interface entre un milieu diélectrique et un
métal, résultant de I'’hybridation d’un mode photonique de champ proche dans le
diélectrique et d'une oscillation collective des électrons dans le métal.*! Leur inté-
rét pour créer de nouvelles sources laser réside essentiellement dans leur capacité a
confiner la lumiére sur des distances nanométriques, parfois largement inférieures a la
longueur d’onde.*?*3 En effet, le confinement nanométrique de la lumiére proche du
milieu émetteur augmente la probabilité que celui-ci se désexcite par émission spon-
tanée dans le mode plasmonique, ce qui permet d’obtenir des lasers a trés faible seuil
d’injection.***® D’autre part, la localisation du mode sur une échelle nanométrique
ouvre de nouvelles applications & ces sources, comme l'imagerie super-résolue* ou
la détection d’espéces chimiques ou biologiques.?*-*? Enfin, la réduction du temps de
désexcitation spontanée grace a l'effet Purcell permet d’envisager ces sources pour
des applications ot une trés haute bande passante de modulation est requise.?®%*

Contact n Ag

N

InGaAs

Contj\ct p SiN Cavité
i
4

?
InGaAsP

FIGURE 1.2 — Source laser avec une cavité a revétement métallique. Exemple adapté
d’une publication de Ding et al. (2012).%

La seconde catégorie de sources laser utilisant des métaux est basée sur 'uti-
lisation d’une cavité optique a revétement métallique. Un exemple de ce type de
structure, adapté d’une publication de Ding et al.®® est présenté en figure 1.2. Ces
sources sont plus proches des VCSEL ou des EEL, dans la mesure ol une cavité semi-
conductrice (ici en InP/InGaAs/InP) supporte un mode optique non plasmonique.
La principale différence avec les lasers purement semi-conducteurs est que la cavité
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est ici enrobée d'une couche métallique, qui permet de réduire drastiquement le vo-
lume du mode.?%*® Cette nouvelle géométrie a également permis d’obtenir des lasers
a trés faible seuil.*”* Ces lasers souffrent de pertes moins élevées que les lasers plas-
moniques, car le mode optique réside principalement dans la partie semi-conductrice
de la structure et peu dans le métal.

1.1.3 Intérét des modes Tamm pour les lasers

A mi-chemin entre les VCSEL et les lasers métalliques se trouvent les sources a
plasmon Tamm. Les plasmons Tamm sont des modes optiques apparaissant a 1’in-
terface entre un miroir de Bragg et une couche métallique.®’ Le schéma de principe
d’une structure Tamm est montré en figure 1.3 (a). A I'interface entre les deux élé-
ments réfléchissants que constituent le DBR et le métal existe une résonance optique,
dont la longueur d’onde se situe dans la bande interdite photonique du DBR. Cette
résonance est désignée plasmon Tamm, ou mode Tamm optique. La figure 1.3 (b)
montre une simulation FDTD du module carré du champ électrique du plasmon
Tamm. Ce mode se caractérise par une forte localisation au niveau de 'interface, ot
son champ électrique est maximum. En s’éloignant du métal, le module du champ
diminue dans le DBR de maniére exponentielle. De plus, la structuration du métal
en disque micrométrique permet de confiner le mode Tamm dans le plan perpendicu-
laire a la direction de croissance. Son extension latérale est alors limitée au diamétre
du disque, de 4pm dans cette simulation. Le plasmon Tamm constitue donc un
moyen trés simple de confiner la lumiére dans les trois directions de I'espace.

Disque d'argent

|_Active
Zone

Distance au centre du disque (um)

FIGURE 1.3 — (a) Schéma de principe d'une source Tamm confinée (b) Simulation
FDTD du champ électrique du plasmon Tamm sous le disque métallique, a la réso-
nance. Figure adaptée de Symonds et al. (2013)%

On peut transformer les structures Tamm en sources de lumiére en y ajoutant
des émetteurs. Pour cela, de nombreux travaux utilisent par exemple une couche de
colorant organique.?%* Mais pour conserver la compatibilité avec les méthodes de
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fabrication et d’injection de la micro et nano-électronique, il est préférable d’utiliser
des matériaux inorganiques. L’émission de lumiére peut alors étre obtenue en insé-
rant par exemple des puits quantiques®® ou bien des boites quantiques®® dans les
couches du DBR proches de l'interface avec le métal, sur les maximums du champ
électrique du plasmon Tamm. L’effet laser a été démontré dans les sources Tamm a
puits quantiques, d’abord avec un mode Tamm 2D, c¢’est-a-dire sans structuration du
métal.®” Puis avec des plasmons Tamm confinés latéralement par une structuration
en disque de la couche métallique, comme en figure 1.3.5!

La structure des lasers Tamm est assez proche de celle des VCSEL. La figure
1.4 montre les schémas d’une source VCSEL et d'une géométrie possible pour un
éventuel laser Tamm a injection électrique. Dans les deux cas, les deux miroirs et
le milieu & gain sont alignés dans la direction de croissance de I'hétérostructure
semi-conductrice, et I’émission s’effectue par la surface supérieure.! Le confinement
des porteurs de charge est apporté par un diaphragme d’un matériau isolant, placé
proche des émetteurs.

I  Oxyde
Contact électrique
Il Puits quantique

_§DBR supérieur

Miroir
métallique
Cavité
optique
DBR
inférieur
VCSEL Laser Tamm

FIGURE 1.4 — Schéma d’une source VCSEL et d’un laser Tamm & injection élec-
trique.

Néanmoins, trois différences majeures existent entre cette structure VCSEL et
cette proposition de laser Tamm :

- Dans le laser Tamm, le miroir de sortie est une couche métallique, et non
un deuxiéme DBR. Cela permet de confiner le mode optique a la surface de
I’échantillon.

- La structure Tamm ne comprend pas de cavité optique & proprement par-
ler, car le métal est déposé directement sur la surface du DBR. Les puits
quantiques sont donc insérés dans les derniéres couches du DBR.

- La structure Tamm ne nécessite pas de structuration latérale de 1'hétéro-
structure, par gravure ou oxydation sélective. Dans cette proposition, toute

1. Certains lasers VCSEL, minoritaires, émettent par la face inférieure.8:69
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la micro-structuration a lieu sur les couches minces déposées sur le DBR.

La présence du mode en surface, grace aux propriétés de confinement du métal,
est le principal atout des sources Tamm. Cela permet un accés et un controdle du
mode optique par la seule structuration du métal en surface. En effet, il suffit, pour
confiner le mode Tamm latéralement, de limiter le contact entre le DBR et le métal
a la forme désirée. Cela peut notamment permettre le controle de la polarisation
de Iémission. En 2015, I’équipe Matériaux et Nanosructures Photoniques (MNP)
de I'Institut Lumiére Matiére a montré que 'on pouvait trés simplement réaliser
des lasers émettant une polarisation linéaire stable avec les plasmons Tamm.”® Pour
cela, il suffit d’introduire une anisotropie sur le contact métal/DBR, par exemple
en limitant ce contact a un rectangle, comme montré sur le schéma de la figure
1.5 (a). La figure 1.5 (b) montre la courbe de seuil de la structure, tracée pour
les polarisations alignées suivant les cotés X et Y du rectangle métallique. Cette
courbe montre que seule ’émission dans la polarisation Y dépasse le seuil et entre
en régime laser. Cette facilité d’obtention d’une polarisation linéaire stable est un net
avantage par rapport aux structures VCSEL, ot la stabilisation de la polarisation
est une difficulté.

45 nm Ag rectangle

/ Resist
4/( 7 : Active

=
o
[©
HOH

Region

777 30 pairs
AlAs/AlGaAs
DBR

Integrated intensity (arb.units)

=
o
PR

il (TITRT DU v i
100 150 2(1)0
Absorbed Pump Power (uW)

FIGURE 1.5 — (a) Schéma de la structure adoptée pour une émission laser polarisée
(b) Courbe de seuil de I’émission laser, dans les polarisation X et Y. Figure adaptée
de Lheureux (2015).7

C’est le contréle direct du mode optique par la surface qui permet cette simpli-
cité d’obtention d’une polarisation linéaire. Cette potentialité a déja été exploitée
avec des structures plasmoniques pour créer des sources plus avancées, émettant
par exemple des polarisations circulaires ou des vortex de polarisation. Pour cela, le
métal est structuré en cercles concentriques ou bien selon des formes chirales favo-
risant ces effets de polarisation.?*™ On peut donc imaginer obtenir le méme genre
de propriétés en structurant I’argent de maniére similaire & la surface des structures
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Tamm.

Toutefois, comme il a été expliqué dans l'introduction de ce manuscrit, 'injec-
tion électrique des sources a plasmon Tamm n’a pas encore été réalisée. Toutes les
démonstrations de lasers Tamm confinés et polarisées ont jusqu’a présent été effec-
tuées en pompage optique. En plus d’étre inadaptée a une utilisation dans le cadre
d’applications, cette méthode est particulierement défavorable aux sources Tamm,
car I'excitation des puits quantiques par un laser d’excitation focalisé sur la couche
métallique est trés inefficace. Cela oblige a utiliser de fortes puissances de pompe
pour compenser la faible transmission du métal, au risque de chauffer ’échantillon
testé. Pour pouvoir étudier le réel potentiel des sources Tamm pour la production de
ces polarisations complexes, il est nécessaire de réussir son injection électrique, qui
est d’autant plus adaptée que le métal créant le mode Tamm peut également servir
d’électrode pour injecter les porteurs. La réalisation de cette injection électrique
constitue donc un des principaux objectifs de cette thése.

1.1.4 Autres applications des structures Tamm

En dehors des sources laser, les structures Tamm ont été proposées pour de nom-
breuses autres applications. Une certaine partie d’entre elles considérent toujours la
structure Tamm comme une source de lumiére. Une application qui a été étudiée est
I’émission de photons uniques & I’aide d’un plasmon Tamm confiné latéralement.”>™
Par exemple, Gazzano et al. ont présenté en 2012 la possibilité de fabriquer une
source de photons uniques avec des boites quantiques d’InGaAs/GaAs couplées a
un mode Tamm confiné par un micro-disque métallique. Grace a l'effet Purcell ob-
tenu par le confinement latéral du mode, une efficacité d’extraction d’environ 60%
a ¢té démontrée. Une structure similaire a été utilisée par Parker et al. pour créer
des sources compactes émettant dans la fenétre 1.3 um des télécommunications.”™ ™
La encore, le confinement latéral du mode par la structuration en disque du métal
permet d’améliorer 'efficacité des sources par effet Purcell.

Toujours avec des émetteurs ponctuels, mais cette fois-ci des nanocristaux col-
loidaux, les plasmons Tamm ont été proposés comme un moyen de controler la
directivité d'une source de lumiére.” Feng et al. ont en effet démontré en 2018 le
controle de I'angle d’émission d’une structure Tamm en choisissant la position des
émetteurs a l'intérieur du micro-disque métallique, et ce sans nécessiter une préci-
sion inférieure au micrométre quant a la position des émetteurs, contrairement a
d’autres dispositifs proposés pour la méme application.

Le couplage possible entre un plasmon Tamm et un plasmon de surface” ™ peut
également étre manipulé pour créer des sources a plasmons de surface.®? Azzini et al.
ont par exemple mis en évidence des oscillations spatiales entre le plasmon Tamm
a l'interface métal/DBR, excité par un pompage optique classique, et le plasmon
de surface a 'interface métal/air. Ce couplage peut constituer un moyen simple de
générer des plasmons de surface, ce qui pourrait étre utilisé dans les nombreuses
applications ot ils interviennent. Les plasmons Tamm ont aussi été envisagés pour
la réalisation d’émetteurs thermiques. La résonance Tamm peut en effet étre utilisée
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pour filtrer une émission thermique et obtenir une ou plusieurs émissions fines dans
l'infra-rouge moyen. 583

Outre leur utilisation en tant que sources de lumieéres, les structures Tamm sont
aussi intéressantes pour leurs propriétés d’absorption ou de transmission. Le groupe
qui a fabriqué les sources Tamm émettant a 1.3pm a également utilisé une géo-
métrie similaire pour développer un photodétecteur sensible a la méme longueur
d’onde de 1.3 ym.%* Les plasmons Tamm présentent également un potentiel pour le
domaine terahertz, ot une cavité Tamm a été présentée, pouvant servir de brique
élémentaire au développement de nouveaux composants terahertz basés sur cette
résonance.® Les Tamm optiques ont aussi été mis a profit pour améliorer ou contro-
ler I’absorption de cellules photovoltaiques®®®” ou encore pour créer de nouveaux
capteurs biologiques,®®® de température® ou d’indice de réfraction.”! Ces utilisa-
tions des structures Tamm en tant que capteurs reposent, comme pour les capteurs
plasmoniques, sur la forte sensibilité de la résonance optique a 1’état de surface du
dispositif.

Parmi ces applications, certaines, comme les sources de photons uniques, les
sources & plasmons de surface ou encore les capteurs, auraient grand intérét a fonc-
tionner par le biais d’une injection électrique. En cela, ce travail de thése, qui vise
en partie a réaliser l'injection électrique des sources de lumiére Tamm, pourra per-
mettre le développement pratique de dispositifs basés sur ces nombreuses preuves
de concept.

1.2 Description théorique des modes Tamm optiques

Apreés cette description du contexte dans lequel s’insérent les sources de lumiére
a plasmon Tamm, nous allons maintenant présenter certains éléments théoriques
utiles a la compréhension des propriétés et du comportement de ces modes.

1.2.1 Matrices de transfert

La méthode des matrices de transfert est une méthode permettant de résoudre
les équations de Maxwell dans un milieu stratifié caractérisé par les seuls indices de
réfraction et épaisseurs des différentes couches. Elle permet notamment de calculer
les champs électrique et magnétique dans I’empilement, ainsi que ses propriétés de
réflexion et de transmission. C’est la méthode que nous employons pour simuler
les structures a plasmon Tamm planaires, c’est-a-dire sans structuration latérale
de la partie métallique ou d’autres couches. Le formalisme tel qu’il est décrit dans
cette section est adapté du livre “Ondes électromagnétiques en radioélectricité et
en optique” de Roger Petit, auquel on pourra se référer pour une démonstration
détaillée.”?

Commengons par écrire les équations de Maxwell que nous utiliserons. Nous
considérons des milieux non magnétiques, tels que B = ,uoﬁ . Les équations de
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Maxwell dans la matiére peuvent s’écrire :

div(D) =0 div(B) =0 (1.1)
rot(E) = —9,B rot(H) = 0,D (1.2)

ot le vecteur induction électrique D est égal a
D=¢E+P (1.3)

€p étant la permittivité du vide et P le vecteur polarisation, comprenant les effets
de charges liées et de charges libres pour les métaux. La relation entre I'induction
électrique et le champ électrique peut alors s’écrire a 1’aide la constante diélectrique
généralisée € :

D=¢E (1.4)

On peut aussi définir la constante diélectrique relative e, telle que € = €,¢y. Cela
permet de définir I’indice optique n du milieu tel que n? = ¢,..

La figure 1.6 représente la structure dont on souhaite calculer les coefficients de
réflexion et de transmission. Elle est composée d'un empilement de N + 1 matériaux
dans la direction z. Le premier matériau d’indice optique n; est désigné superstrat,
le dernier d’indice ny1 est le substrat. Les N premieres couches de I’empilement
sont caractérisées par leur permittivité diélectrique relative €, ; = an et leur épais-
seur d;. Le substrat est considéré infini, ce qui donnera une condition aux limites
du probléme. On considére que I'empilement est éclairé par une onde plane mono-
chromatique dans le superstrat de pulsation w et de longueur d’onde dans le vide
Ao. On choisit le plan d’incidence comme le plan défini par y = 0, et on considérera
uniquement le cas d’une polarisation linéaire TE ou TM. En polarisation TE, le
champ électrique est paralléle aux dioptres et s’écrira :

—

E(z,z) = €yu(x, 2) (1.5)

En polarisation TM, c’est le champ magnétique H qui prendra cette forme :

—

H(x,z) = éu(x,z) (1.6)

Ainsi, suivant la polarisation étudiée, nous calculerons I'amplitude scalaire u(z, z)
du champ électrique ou du champ magnétique. Le but est de calculer cette amplitude
dans toute la structure, et en particulier de relier les champs en entrée et en sortie
pour calculer les coefficients de réflexion et de transmission. L’amplitude de I'onde
incidente dans le superstrat d’indice n, peut s’écrire :

+

Uz, 2) = uy(z, 2) = atellr®tn?) (1.7)

oy et vy, étant reliés & I'angle d’incidence 6 par les relations :
2m 2m

oy = n~— sin(6") Y1 = ny~— cos(6) (1.8)
)\0 )\0
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superstrat substrat
: ny ny nj4 n; Njsq Ny Nyyq
. Z Zq Zj-l Zj YAN
o' X
> < > «— yl_’ z
' d d dy

FIGURE 1.6 — Schéma de I'empilement de couches planes pour ’application de la
méthode des matrices de transfert.

Par linéarité du systéme et son invariance par translation selon €, on peut déduire
que dans chaque couche j, 'amplitude du champ peut se mettre sous la forme :

uj(z, 2) = Uj(2)e" ™" (1.9)

qui traduit la conservation du vecteur d’onde dans la direction z. On pourra donc
remplacer «; par a dans la suite, comme il s’agit d’'une constante de propagation a
travers toute la structure.

L’onde u;(z, ) satisfait dans chaque milieu I’équation de Helmholtz qui s’écrit :

avec
k’jg = po€jw? (1.11)

Avec la forme 1.9, cette équation s’écrit :
d?U;
d?z

+7U; =0 kY =a?+77 (1.12)

Les solutions de cette équation s’expriment grace a 7; comme la somme de deux
ondes U (z) et U (z) se propageant selon +¢é. et —¢, :

Uj(z) = af ™% 4 a; e % (1.13)

= U (2) + U; (2) (1.14)

Le calcul du champ u dans toute la structure revient donc au calcul des deux ondes

contra-propageantes U. f(z) et U; (z) dans chaque milieu. Pour cela, un formalisme
matriciel est utilisé. On définit un vecteur colonne contenant ces deux ondes :

U(z) = (558) (1.15)

Le calcul de U ; & travers 'empilement se fera a ’aide de matrices dites de transfert,
qui traduisent 'effet sur U; d’une translation selon €, au sein d'un méme milieu et
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du passage d’un milieu & un autre. D’apres I’équation 1.13, la matrice de translation

est telle que : |
(= (o) (7)) -

Ui(z+d) = T;(d).U;(2) (1.17)

Au niveau d’une interface, c’est-a-dire quand z = z;, il faut calculer la relation entre
U;(z;) et Uj1(2;) alaide d'une matrice d’interface I;/;,4 telle que :

Ujr1(2) = Tfj+1.U;(25) (1.18)

Cette matrice se calcule en écrivant la conservation des composantes tangentielles des

champs Eet H. En polarisation TE, cette conservation se traduit par la conservation
de 'amplitude U(z) et de sa dérivée en z;, soit

Uj(2) = Uj(2) (1.19)
dU; dU; 1
(7)) = —=() (1.20)
et on obtient pour la matrice d’interface :
Vvl 0 Virr —

o 2741 2741
Lij = Vi1 =Y e+ (1.21)

27j+1 2741

En polarisation TM, il faut se rappeler que 1’on calcule ’amplitude du champ H , et
les relations sont un peu différentes. La continuité des champs tangentiels s’écrit :

Uj(z5) = Uja(25) (1.22)
14U 1 AU
) — ) 1.2
6] dz (Z) €j+1 dz (Z]) ( 3)

La matrice d’interface obtenue posséde une forme proche, mais les coefficients ~;
: 2.
sont remplacés par v;/n?

"?%‘H + n§+1’7j n?%’—l-l - §+17j
2n7 3 Vi+1 2n7 35 +1
Liji = ! ! 1.24
A n} i+l §+17j n’ 3 7Vi+1 + ng+1% ( )
2nj73+1 2”j'73+1

Finalement, on peut écrire le champ a la sortie de la structure, dans le substrat en
2z = zy a partir du champ dans le superstrat en z = 2 :

Unii(zy) = IN/NH Tn(dy) -+ Lyyer Ty(dy) - - Iy yo To(dy). U (20) (1.25)
H /541 T3(d;)- Ui (20) (1.26)
- M.Ul(zo) (1.27)
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ou :
M = H i Ti(d (1.28)

est la matrice de transfert totale de la structure, du plan z = zy dans le superstrat
au plan z = zy dans le substrat. Une fois la matrice totale M calculée, on peut
facilement obtenir les coefficients de réflexion et de transmission. Dans le cas décrit
depuis le début, nous avons une onde incidente provenant de la direction —é, tra-
versant la structure vers +¢€,. En considérant le substrat infini, on peut considérer
qu’il n’y existe pas d’onde se propageant vers —e, et donc que Uy, est nulle. On
peut alors trouver les coefficients de réflexion et de transmission en amplitude que
I'on définit comme :

Uy (20)
= 1.29
U () 2
UJ?H—l (ZN>
= Vs 1.30
Uy () 0
Leur expression en fonction des coefficients de la matrice est la suivante :
Mo
r=—-—— 1.31
Vo (1.31)
1
t=——det(M 1.32
T det (M) (1.32)

Enfin, on peut montrer que les coefficients de réflexion et transmission en intensité
sont donnés par”?

= |r|? (1.33)
1

I'=Ge00

It (1.34)

Ces quatre coefficients permettent de calculer les propriétés de réflexion et de
transmission de la structure compléte. On peut aussi utiliser cette méthode pour
calculer le profil du champ a l'intérieur de la structure. D’aprés 1.14, le champ se
calcule en sommant les deux composantes du vecteur U (2). Celui-ce peut se calculer
de maniére itérative, en partant de la position zy dans le substrat et en posant
U N+1(zy) = (1,0), puis en appliquant les inverses des matrices d’interface et de
translation pour calculer U (2) jusqu’a zo.

1.2.2 Miroir de Bragg

Le miroir de Bragg, ou DBR pour Distributed Bragg Reflector, est I'une des
briques essentielles des structures Tamm et des lasers VCSEL. 1l s’agit d’un empi-
lement de paires de couches quart d’onde de deux matériaux semi-conducteurs ou
diélectriques d’indices optiques différents. Ces miroirs sont capables de fournir une
trés bonne réflectivité, supérieure a 99.9%.1°
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Prenons par exemple un DBR constitué d'une alternance de couches d’AlAs et
d’Aly2GaggAs, noté AlGaAs par la suite, et fournissant une réflectivité maximale
a Ap = 900nm. On note n;, et ny les indices de ’AlAs et de I’AlGaAs. Dans
nos simulations, 'indice d’'un alliage Al,Ga;_ As est estimé a 'aide d’un modéle
développé par Gehrsitz et al.?® Ce modeéle décrit I'indice de réfraction de lalliage en
fonction de la fraction d’aluminium x, de la température T et de la longueur d’onde
A pour des énergies inférieures a I’énergie de gap. Les dépendances de ny, et ngy avec
la longueur d’onde & T = 295 K sont tracées en figure 1.7 avec ce modéle. A 900 nm,
ny = 2.97 et ng = 3.42

La trés bonne réflectivité d’'un DBR est due aux interférences constructives des
ondes réfléchies aux différentes interfaces rencontrées. A incidence nulle, ces ondes
réfléchies sont toutes en phase & A = Ap si chacune des couches est équivalente &
une lame quart d’onde, soit si ’épaisseur d; d'une couche 7 est égale a :

di (1.35)

Pour I’AlAs et ’AlGaAs, on obtient respectivement les épaisseurs suivantes : dy ~
75.75nm et dyg ~ 65.79 nm.

Pour étudier les propriétés de cette structure, prenons un DBR constitué de 30
paires de couches, sur un substrat de GaAs. Cette structure est schématisée en figure
1.8 (a). La premiére couche déposée sur le substrat est une couche d’AlAs de bas
indice ny. Pour un nombre entier de paires, la derniére couche du DBR est donc une
couche de haut indice. On considére le DBR plongé dans l'air d’indice n = 1. La
partie (b) de la figure montre la simulation de la réflectivité R = |r|* de la structure
a incidence normale, ot r désigne le coefficient de réflexion pour I'amplitude du
champ électrique. La structure est trés réfléchissante, avec R proche de 1 sur une
plage de longueur d’onde bordée de deux creux de réflectivité assez profonds, a 858
et & 945nm. La largeur de cette plage, désignée bande interdite photonique, est de
AN ~ 87nm. A la longueur d’onde centrale du DBR Ap = 900 nm, la réflectivité
calculée est R(Ap) =~ 99.98%. C’est cette excellente réflectivité qui permet leffet
laser dans les VCSEL & puits quantiques, en dépit du faible gain apporté par les
puits lors d'un aller-retour dans la cavité.

Un point qui se révélera déterminant lorsque nous aborderons la question des
plasmons Tamm est la dépendance de la phase ¢ = Arg(r) du coefficient de ré-
flexion avec la longueur d’onde. A la longueur d’onde centrale du DBR, cette phase
vaut 180°. Elle évolue de maniére linéaire et assez doucement sur une plage d’environ
50 nm autour de Ag, puis varie plus rapidement au voisinage des modes de bord de
bande interdite, & 858 et a 945 nm. Cette phase est importante quant a la possibi-
lité d’obtenir un mode de cavité entre ce miroir et un autre dispositif réfléchissant
placé en regard. Cette question sera étudiée en détail dans la section 1.2.4 ot 'on
s'intéressera a 1’origine des modes Tamm optiques.
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FIGURE 1.7 — Indice de réfraction de I’AlGaAs et de I’AlAs a 295 Kn selon le modéle
de Gehrsitz et al.%*
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FIGURE 1.8 — (a) Schéma du DBR simulé, constitué de 30 paires de couches
AlAs/AlGaAs sur substrat GaAs. L’onde incidente provient de l'air d’indice égal
a un. (b) Réflectivité R = |r|*> du DBR en fonction de la longueur d’onde, & inci-
dence normale (c¢) Phase ¢ du coefficient de réflexion en amplitude r.
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1.2.3 Reéponse optique d’un métal
Modéle de Driide

Dans les domaines du visible et de l'infra-rouge, la réponse optique d’un métal
est souvent décrite a 'aide du modéle de Driide. Ce modéle sera rapidement présenté
dans cette section, afin de justifier la forme de la constante diélectrique d’un métal
dans ces gammes de longueurs d’onde. Nous utiliserons les équations de Maxwell
telles qu’elles ont été écrites dans la section 1.2.1. Le but est de trouver une ex-
pression de la constante diélectrique € d'un métal. Ce modéle part des hypotheses
suivantes. Tout d’abord, le métal est considéré comme un réseau d’ions fixes, dans
lequel évolue un gaz d’électrons libres de densité homogene n. Les électrons sont
considérés ponctuels et sont traités classiquement. On considére qu’ils sont soumis a
la force électrique —eF (7,t), ainsi qu’a une force de frottement —mu//7. Cette force
modélise les processus de collision des électrons, dont le temps caractéristique est
7. m est la masse d’un électron. Ce modéle ne prend pas en compte les électrons
liés au réseau ionique. On suppose de plus que les déplacements des électrons libres
sont limités a des oscillations dont ’amplitude est petite par rapport aux variations
spatiales du champ électrique. On pourra donc omettre la dépendance spatiale de
ce dernier en D'écrivant E (t).

Dans ce cadre, le principe fondamental de la dynamique appliqué a un électrons
repéré par sa position 7 s’écrit :

9 - —
m%(t) = —cE(t) — ?%(t) (1.36)

Si le champ électrique E est monochromatique, de la forme :
E(t) = Ege ™t (1.37)

alors la position 7 de ’électron posséde la méme dépendance temporelle harmonique,
et ’équation 1.36 se réécrit :
~ wm

—w?mi(t) = —eE(t) + i—7(t) (1.38)
T
et 1
e —
() = ———=E(t 1.39
1) = g (1.39)
On peut donc écrire la polarisation P(t) = —en#(t) comme :
= ne* 1 =
P(t) = ————2E(1)
m w+1=
o (1.40)
P(t) = —eo— Lo E(t

en définissant la pulsation plasma w, du métal par

ne?
=] — 1.41
Wp P ( )
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On réécrit :
5 = Eoﬁ + ﬁ
. w? . 1.42
B (1 - _) I3 (1.42)

2 W
w —|—zT

pour en déduire I’expression de la constante diélectrique du métal :

e(w) = (1 - ”—5) (1.43)

2 4 5w
w +7,T

Celle-ci comporte une partie réelle et une partie imaginaire :

¢ (w) = € (1 - i) (1.44)

1+ w?7?
2
" wyT
€'(w) =€———5—= 1.45
() 0w (14 w?7?) ( )
La partie réelle € (w) décrit la force de la polarisation créée par le champ électrique.
Elle est négative pour les métaux, ce qui explique leur caractére fortement réfléchis-

sant. La partie imaginaire ¢’(w) décrit quant a elle I'absorption du métal.

a b
04 i Driide
] » Johnson et Christy |
-50 -
W™ 100 -
-150 ~ Driide 1
1 * Johnson et Christy {
-200 —— 0
0 2 4 6 0
E (eV) E (eV)

FIGURE 1.9 — Partie réelle (a) et imaginaire (b) de la constante diélectrique relative
de Pargent. Les points expérimentaux sont issus de Johnson et Christy (1972).% Les
courbes rouges correspondent a un ajustement des données avec le modéle de Driide.

Les figures 1.9 (a) et (b) montrent respectivement les valeurs expérimentales des
parties réelle et imaginaire de la constante diélectrique relative €, = €/¢y de 1'ar-
gent, mesurées par Jonhson et Christy.”” La courbe rouge en trait plein correspond
a un ajustement de ces données par le modele de Driide, avec comme paramétres
wp =1.37x10% s et 7 = 3.1 x 107 5.9 Le modele de Driide rend bien compte du
comportement du métal & basse énergie jusqu’a ~ 4eV, ce qui correspond globale-
ment aux domaines infrarouge, visible et proche UV, jusqu’a ~ 300 nm. En revanche,
a partir de 4eV, le modeéle est clairement insuffisant, car I’augmentation subite de la
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partie imaginaire de ¢, traduit une absorption dont le modéle de Driide ne rend pas
du tout compte. Cette absorption optique correspond & des transitions interbandes,
qui sont prises en compte dans les modéles avec électrons liés de Driide-Lorentz.%”
Toutes les études menées dans ce manuscrit seront effectuées dans le domaine visible
- proche infrarouge, entre ~ 750 et 980 nm. Ces transitions n’ont pas du tout lieu
aux fréquences auxquelles nous travaillons, il n’est donc pas génant de ne pas en
tenir compte.

Choix du métal utilisé

Les structures optiques plasmoniques utilisent trés majoritairement de 1’argent
et de 'or dans le domaine visible et infrarouge, car ces métaux nobles présentent les
plus faibles pertes dans ce domaine de fréquence.”® La figure 1.10 compare la partie
imaginaire de la constante diélectrique relative de ’argent & celle de I’or. Dans notre
domaine de travail (750 - 980 nm), les pertes de I'argent sont trés inférieures a celles
de l'or. Par exemple, & A >~ 895nm, €, ,, > 0.51, alors que € 4, ~ 1.93. Pour cette
raison, nous utilisons systématiquement 1’argent pour créer le plasmon Tamm au
contact du DBR.

T T
° e i
) L)
i;’ o Au
4 _ﬂo ° -
:wh » |
° ° °
2 ° .
° °
° ° °
P
0 oﬂhloooooooloeof 9 Io ° l° °
250 500 750 1000

A (nm)

F1GURE 1.10 — Comparaison de la partie imaginaire de ’argent et de 'or autour
du domaine visible. Ces données proviennent de la méme publication de Johnson et
Christy.%

Le modéle de Driide appliqué a Pargent (figure 1.9) traduit bien la réponse du
métal sur une grande plage d’énergie, entre ~ 0.65 et 3eV. Néanmoins, dans notre
domaine de longueur d’onde, qui est beaucoup plus restreint, (entre 1.2 et 1.65 eV),
il est plus pertinent d’adopter un modeéle numérique différent. Nous utilisons donc
dans nos simulations un ajustement polynomial des parties réelles et imaginaires de
la constante diélectrique, afin d’étre plus proche des valeurs mesurées par Johnson et
Christy.”® Dans nos simulations, nous travaillons traditionnellement avec la longueur
d’onde A plutot qu’avec ’énergie E. Aussi cet ajustement est un polyndéme en \.

Le tracé des valeurs de référence, du modéle de Driide et de I'ajustement po-
lynomial est présenté en figure 1.11. Sur la plage 850 - 1000 nm, il est clair que le
modele de Driide surestime les pertes de 'argent. L’ajustement polynomial est lui
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plus fidele aux données de Johnson et Christy. Les expressions de cet ajustement
sont les suivantes” :

€ (N\) = — 14.46336 + 0.13725 A — 3.91145 x 104 \?
+3.31078 x 107" \* — 1.13012 x 10719 \*

€’(A\) =2.80407 — 0.01862 \ + 4.73233 x 1077 \?
—4.93745 x 1078 \3 +1.83724 x 10~ \*

a — b 4 S S — m——
0 4 - | b | * Johnson et Christy | |
| | e [— Drlde
-25 4 4 3 § [--Polynomial
-w“ '50 -1 T =w‘_ 2 T
-75 — T 1
|| ® Johnson et Christy | T
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FIGURE 1.11 — Modéle de Driide et ajustement polynomial des valeurs expérimen-
tales de la constante diélectrique relative de I’argent."

Cependant, il est avéré que les propriétés optiques des métaux, et notamment
de largent, dépendent trés fortement de leurs conditions de dépot.” Dans I'équipe
MNP, les dépots d’argent sont effectués par évaporation thermique ou par pulvérisa-
tion cathodique. En comparant nos résultats expérimentaux avec les simulations, il
s’avere que les pertes de nos dépdts sont supérieures a celles des données de Johnson
et Christy. Pour cette raison, nous multiplions par un facteur 2 ’expression de la
partie imaginaire €/ de la constante diélectrique dans nos simulations, pour éviter
une surestimation du facteur de qualité de nos structures.

1.2.4 Résonance Tamm

Pour mettre en évidence la résonance Tammn, étudions le cas d’une cavité d’Al-
GaAs comprise entre une couche d’argent d’épaisseur d4, = 50 nm et un DBR de 30
paires d’AlAs/AlGaAs de bande interdite centrée sur Agp = 900 nm, comme dans la
section 1.2.2. Cette approche est similaire a celle employée par Kaliteevski et al. en
2007.9° La cavité est schématisée en figure 1.12. Etudions la possibilité d’obtenir une
onde résonante a l'intérieur de cette cavité. Une telle onde doit se retrouver en phase
avec elle-méme aprés un aller-retour dans la cavité. Pour simplifier, prenons le cas
d’une onde se propageant parallélement a la direction z. Appelons E; I'amplitude
en z = 0 (a l'interface entre l'argent et la cavité) d’une onde se propageant dans
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DBR 30 paires
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FIGURE 1.12 — Schéma de la cavité fictive pour modéliser la résonance Tamm.

la direction z > 0. L’onde FE5 obtenue aprés un aller-retour de E; dans la cavité
s’écrit :

E2 = rAgeWrDBRe"ﬁEl (146)
ou ¢ = ?\—’;n AlGaAsdean €St la phase accumulée lors d’'un aller ou un retour dans la

longueur de la cavité. Ay désigne la longueur d’onde dans le vide de 1'onde. L’onde
E5 est en phase avec F; si

arg(ezi‘z’rAgrDBR) = 2pm (1.47)

ol p est un nombre entier.

Dans une structure Tamm, le DBR et I’argent sont directement en contact, donc
il n’y a pas de cavité a proprement parlé, et d.., = 0. Néanmoins, on peut considérer
la structure Tamm comme une cavité d’épaisseur nulle, au sens ot un mode résonant
peut exister a la condition que :

arg(rag,rper) =0 (1.48)

si I'on se restreint & des phases comprises entre —m et . Autrement dit, il faut que
les phases associées aux réflexions sur le métal et le DBR s’annulent. Par ailleurs,
pour que l'onde soit confinée entre les deux éléments réfléchissants, il faut également
qu’ils présentent une bonne réflectivité, soit :

[ragrpBR| =1 (1.49)

Les figures 1.13 (a) et (b) montrent respectivement ’évolution avec la longueur
d’onde des modules |r;| et des phases ¢; = arg(r;) des coefficients de réflexion r 4,
et rppr. La couche d’argent fournit un coefficient de réflexion proche de 'unité en
valeur absolue dans toute la plage de longueur d’onde observée. En revanche, le
DBR présente un bon coefficient de réflexion uniquement a l'intérieur de sa bande
interdite, située entre ~ 857 et 947nm. C’est donc dans cette plage de longueur
d’onde que 'on pourra éventuellement observer un mode optique avec un facteur
de qualité raisonnablement élevé. Sur la figure 1.13 (b), on voit que la phase ¢4,
issue de la réflexion sur la couche métallique est trés peu dépendante de la longueur
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1.2. Description théorique des modes Tamm optiques

d’onde, et vaut ¢4, ~ —125°. La phase ¢ppr quant a elle varie entre 180° et 0° entre
le milieu de la bande interdite et son bord a 947 nm. Il existe donc une seule longueur
d’onde dans la bande interdite permettant ¢ppr + ¢4, = 0. Dans cet exemple, cette
condition est satisfaite & A = 929.3 nm.

A (nm)
840 880 920 960
a 1 1 1
10—_mw.II ...... "
] r
0.8 ho L

lon

x 0.6—_ —
0.4+ plasmon
. Tamm
0.2 L
0.0 - T T T T T
840 880 920 960

A (nm)

FIGURE 1.13 - (a) Simulation du module des coefficients de réflexion sur 'argent
et sur le DBR, pour un milieu incident en AlGaAs (b) Phase des coefficients de
réflexion sur argent et sur le DBR (c¢) Réflectivité de la structure compléte, pour
une onde incidente dans I’air provenant des z < 0.

La figure 1.13 (c¢) montre le coefficient de réflectivité R = |r|* de la structure
totale, pour une onde incidente dans l'air se déplacant vers les z > 0. Bien que
la couche d’argent premiérement rencontrée par 1’onde soit réfléchissante sur toute
la plage de longueur d’onde sondée, il existe un creux de réflectivité trés marqué,
exactement a la longueur d’onde ou les deux phases ¢44 et ¢ppr s’annulent. Cela
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signifie que I'onde incidente parvient a exciter la structure en se couplant & un mode
résonant. La figure 1.14 montre la simulation du champ électrique a l'intérieur de
la structure, lorsque celle-ci est excitée par une onde incidente a A = 929.3 nm.
La courbe rouge correspond au module carré du champ électrique normalisé par
son maximum |E|?/|E|? .. et la courbe noire a la partie réelle de I'indice optique
a travers la structure. Le mode excité par l'onde incidente est localisé proche de la
surface, et son maximum se trouve dans la derniére couche du DBR, celle qui est
en contact avec 'argent. Ce mode est appelé plasmon Tamm.®® Le module carré
de son champ électrique oscille dans le DBR et s’atténue lorsque 1'on s’éloigne de
I'interface Ag/DBR. Un ajustement de |E|*> dans le DBR par une fonction oscillante
atténuée f(z) = Acos? (2m2/205c + ®) exp (—2/dppr) donne une longueur d’atté-
nuation dppr ~ 0.8 pm.'% La figure 1.15 (a) montre la simulation du module carré
du champ, proche de l'interface Ag/DBR. On peut observer que dans le métal, le
champ électrique du plasmon Tamm s’atténue beaucoup plus rapidement que dans
le DBR. La longueur de pénétration dans le métal, obtenue par un ajustement ex-
ponentiel de |E[? est d4, ~ 11 nm.

1 " 1 " 1 " 1 "
~ | ~ | ~ ~ | -1.0
3_ -
] -0.8
B
—~ 2 L o
£ 0.6 5
e =
-0.4 W
1 I
| 0.2
0- 0.0
0 1000 2000 3000 4000
z (nm)

FIGURE 1.14 — Profil d’indice optique et simulation du module carré du champ
électrique & A = 929.3 nm

Le mode Tamm réside donc trés majoritairement dans la partie semi-conductrice
de la structure, et trés peu dans le métal. Pour cette raison, les pertes de ce mode
optique sont relativement faibles pour un mode hybride métal-semiconducteur. En
figure 1.15 (b) se trouve le méme spectre de réflectivité qu’en figure 1.13 (c) mais
agrandie autour du pic Tamm & \7. La largeur & mi-hauteur A\ du pic est d’environ
0.88nm. On peut en déduire un facteur de qualité :

Ar

Q:AM

~ 1050 (1.50)

Ce facteur de qualité est limité par trois types de pertes : les pertes radiatives
par transmission a travers le métal (7,4q4), les pertes par transmission a travers le
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air Ag AlGaAs AlAs
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FIGURE 1.15 — (a) Profil d’indice optique et module carré du champ électrique a
Ar proche de l'interface Ag/DBR (b) Pic de réflectivité du mode Tamm (zoom).

DBR (vppr) et les pertes par absorption dans le métal (V,ea1), de sorte que 'on
puisse écrire le facteur de qualité comme :

1
Q o (1.51)
Yrad + YDBR T Ymétal

Le role de ces pertes sera discuté dans la section suivante.

1.2.5 Propriétés des modes Tamm
Influence de I’épaisseur d’argent

Toutes les simulations de structures Tamm précédentes prenaient une épaisseur
d’argent de 50 nm. Nous allons voir que cette épaisseur joue un role important dans
les propriétés du mode Tamm.

La figure 1.16 (a) montre le spectre de réflectivité de la méme structure en
fonction de I'épaisseur d’argent d4,. Sans argent, le principal pic de réflectivité a
945 nm correspond au mode de bord de bande interdite du DBR, ou mode de Bragg.
En ajoutant progressivement de l’argent sur la structure, ce mode se décale vers
les courtes longueurs d’onde et s’affine, pour donner le plasmon Tamm. Pour une
épaisseur d’argent inférieure & 30 nm, le mode Tamm est assez mal défini : son pic
de réflectivité est trés large et peu profond. La figure 1.16 (b) montre I’évolution de
la réflectivité au minimum du pic principal en fonction de I'épaisseur d’argent. Cette
grandeur correspond & la capacité du mode optique sondé a se coupler aux ondes
de l'espace libre. Elle détermine donc la capacité d’extraction de la lumiére de la
structure vers I'extérieur, ou en d’autres termes, les pertes radiatives du mode. Pour
une épaisseur d’argent nulle, la réflectivité au mode de Bragg est assez proche de zéro,
ce qui traduit un trés bon couplage de I'onde incidente avec ce mode, qui transmet
I’énergie lumineuse a travers le DBR vers le substrat. En épaississant l'argent, la
valeur de la réflectivité au minimum du pic augmente jusqu’a un maximum situé
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FIGURE 1.16 — (a) Spectre de réflectivité de la structure en fonction de I'épaisseur
d’argent da,. Les spectres sont décalés verticalement pour la lisibilité. (b) Minimum
de réflectivité du pic principal (c¢) Facteur de qualité du pic principal.

autour de d4, ~ 15nm, ot la résonance est la moins bien définie, ce que I'on observe
sur les spectres de la figure 1.16 (a). Elle diminue ensuite jusqu’a un minimum trés
proche de zéro a ds, = 40nm. C’est donc cette épaisseur qui permet le meilleur
couplage entre le plasmon Tamm et une excitation externe résonante. Cette valeur
optimale dépend légérement d’autres parameétres de la structure, telles que le nombre
de paires du DBR, le contraste d’indice entre les couches quarts d’onde et les pertes
métalliques. En épaississant encore 'argent, la résonance Tamm n’est guére décalée,
car la phase du coefficient de réflexion sur 'argent devient proche de celle obtenue
avec une couche infinie. En revanche, le pic de réflectivité devient de moins en moins
profond, jusqu’a ce que le mode Tamm devienne inaccessible en réflectivité, vers
dag ~ 90-100 nm.

La figure 1.16 (c) montre I’évolution du facteur de qualité @) de la résonance
avec ’épaisseur d’argent. Ce facteur n’est pas tracé pour les trés faibles épaisseurs,
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otl la résonance est intermédiaire entre le mode de Bragg et le mode Tamm. A
partir de 15nm, le facteur de qualité ne fait qu’augmenter en épaississant ’argent,
jusqu’a plafonner vers une valeur )., ~ 1600, ot le mode devient imperceptible en
réflectivité. Les pertes radiatives sont alors tellement faibles que seules comptent les
pertes dans le métal et les éventuelles pertes par transmission a travers le DBR. A
partir de cette valeur, on peut estimer 1’épaisseur pour laquelle les pertes radiatives
a travers l'argent (ol les pertes utiles) sont égales aux autres pertes :

Yrad = VYmétal + YDBR (152)

ce qui est obtenu lorsque @ = Qar/2 =~ 800 d’aprés 1.51. Cette valeur est obtenue
pour une épaisseur située entre 40 et 45nm, soit la o la variation du facteur de
qualité avec I'épaisseur d’argent est la plus rapide. On peut également remarquer
que c’est cette épaisseur qui fournit le pic de réflectivité le plus profond et donc
le meilleur couplage avec 'extérieur. Cette question du lien entre le couplage du
plasmon Tamm et ses différentes sources de pertes a été étudiée en détail dans les
articles de Auguié et al. ou Messelot et al. auxquels on pourra se référer.8%101

Pour conclure, nous choisirons en général de travailler avec des épaisseurs com-
prises entre 40 et 50 nm. Nous pourrons épaissir la couche d’argent pour augmenter
le facteur de qualité, mais le prix a payer sera une excitation du mode plus difficile en
réflectométrie, et une quantité de lumiére sortante plus faible en photoluminescence
ou électroluminescence.

Dispersion de la résonance Tamm

Jusqu’a présent, la réponse de la structure n’a été sondée qu’a incidence nulle. Or
la résonance Tamm présente une dispersion angulaire qu’il est utile de connaitre. La
figure 1.17 montre les spectres de réflectivité simulés pour le DBR et le DBR couvert
de 50nm d’argent, en fonction de sin(#), ou @ est l'angle d’incidence dans lair.
Pour visualiser la dépendance a la polarisation, la grandeur tracée est la réflectivité
moyenne des réflectivités calculées en polarisations TE et TM.

La résonance Tamm présente une dispersion parabolique, trés similaire a celle
des modes du DBR. Par conséquent, quelque soit 1'angle, 1’écart spectral entre le
plasmon Tamm et le mode de Bragg inférieur est a peu prés constant. On remarque
que les résonances Tamm en polarisation TE et TM présentent une parabolicité
légérement différente, qui permet de les discerner aux angles élevés.

1.2.6 Structure Tamm pour I’émission de lumiére

Nous décrirons rapidement dans cette partie les mécanismes régissant 1'interac-
tion lumiére-matiére dans les structures Tamm comportant des émetteurs.
Puits quantiques

Différents types d’émetteurs peuvent étre intégrés dans les structures Tamm pour
en faire des sources de lumiére, comme des boites quantiques,”7>1%2 des couches
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FIGURE 1.17 — Simulation de la réflectométrie résolue en angle du DBR (gauche)
et de la structure DBR/Ag (droite)

organiques®%* ou des nano-cristaux colloidaux.!®® Dans cette thése, nos émetteurs

seront des puits quantiques (PQ) semi-conducteurs,% car ce sont des émetteurs
adaptés pour I’émission laser et pour l'injection électrique. Nous utiliserons des PQ
de GaAs intégrés dans de I’Aly2GaggAs dans les expériences du chapitre 2, et des
puits d’Ing 15GaggsAs séparés par des barriéres de GaAs dans les chapitres 3, 4 et
5. A température ambiante, ces deux types de PQ émettent respectivement vers
850nm et 940 nm.

Les PQ ont permis de nettes améliorations des performances des lasers a semi-
conducteur. Malgré la diminution du nombre d’états et le faible recouvrement entre
le ou les puits et le mode de cavité, les lasers & PQ présentent des seuils laser plus
faibles, de meilleurs rendements et de meilleures propriétés de modulation que ceux
des lasers & double hétérostructure.'%4

L’intérét des PQ pour les lasers résulte de la forme de la densité d’état électro-
nique qui les caractérise. Le principe d’'un PQ est de réduire I'épaisseur de la couche
active jusqu’a observer un confinement des porteurs de charges, qui se traduit par
une discrétisation des états d’énergie. Prenons l'exemple d'un PQ de type I d'un
matériau 1, dont le bas de la bande de conduction est a I'énergie E. ;, et d’épaisseur
L,. Le bas de la bande de conduction du milieu environnant (milieu 2) est Ey > Ej.
Un schéma de ce puits se trouve en figure 1.18 (a). Dans 'approximation des bandes
paraboliques, I’énergie cinétique d’un électron de conduction dans le PQ est :

. 12k
E(k)=F.
(k) 1t 2m*

(1.53)
oil k est le vecteur d’onde de I'électron et m* sa masse effective. Si L, est suffisam-
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FIGURE 1.18 — (a) Structure de bande d’un puits quantique de type I (b) Densité
d’états a l'intérieur d'un PQ.

ment petite, et la différence d’énergie F, — F; suffisamment grande, alors il faut
prendre en compte la quantification du vecteur d’onde dans la direction z. Dans
I'hypothése d'un puits de potentiel infini, les valeurs de k. ,, sont telles que :

kynL,=nm (1.54)

ol n est un nombre entier supérieur ou égal & un. Dans ce cas, ’énergie cinétique
de D’électron dans la direction du confinement est!®® :

2 2 2
B (nl) (1.55)

2m* =" 2m* \ L,

En pratique, il faut prendre en compte la hauteur finie de la barriére de potentiel
pour estimer plus précisément e,.

La relation de dispersion des électrons de conduction est donc composée de plu-
sieurs sous-bande paraboliques, indexées par 1’entier n :

2>
[ (1.56)

E(E) = Ec,l + €n + 2m*

Un raisonnement équivalent conduit également a la quantification du vecteur d’onde
k, et des niveaux d’énergie des trous de valence. Dans certains matériaux semi-
conducteurs, comme le GaAs et I'InGaAs, deux bandes de valences existent, associées
a des masses effectives différentes. On parle de trous lourds et de trous légers. Pour
un matériau massif, les niveaux d’énergie en bas de parabole de dispersion sont
dégénérés. Dans le cas des PQ, I'équation 1.55 exprimant 1’énergie de confinement
fait intervenir la masse effective de la particule au dénominateur, ce qui entraine
une levée de dégénérescence des trous lourds et légers a lZ/ ; = 0. En pratique, cela
permettra 'existence de deux transitions optiques d’énergie E, 1 —Epp 1 et Ee1—Epp, 1,
aux propriétés différentes, entre les premiers niveaux a n = 1.106197 Les indices e,
hh et lh se référent respectivement aux électrons de conduction, aux trous lourds
(heavy holes) et aux trous légers (light holes).
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La quantification du vecteur d’onde dans la direction de croissance a pour consé-
quence 'apparition d’une densité d’état dans les puits sous forme de marches, comme
schématisé en figure 1.18 (b). Grace a cette forme particuliére, la densité de por-
teurs nécessaire a ’obtention d’un gain optique donné est plus faible dans un PQ que
dans le matériau massif, pour une méme épaisseur de matériau considéré.” C’est en
partie ce point qui permet de réduire le seuil laser en utilisant des PQ en guise de mi-
lieu & gain. D’autres effets, comme I'augmentation des interactions lumiére/dipole,
électrons/trous et ’amélioration du rendement quantique y contribuent également.”

Dans les lasers VCSEL, les PQ sont insérés dans la cavité entre les deux DBR,
proche du ou des maximums du champ électrique. La démarche a suivre pour les
sources Tamm est similaire : méme si la structure ne comporte pas de cavité, les puits
doivent étre placés sur les maximums du champ électrique, pour profiter d’une bonne
interaction avec le mode Tamm. Les maximums du champ électrique se trouvent dans
les couches de haut indice proches de la surface (voir figure 1.15 (a)), c’est donc ici
que nous placerons les PQ. Par exemple, la premiére structure Tamm a PQ, montrée
en figure 1.19, en comportait deux dans les quinze couches de haut indice proche de
la surface.

L 15x
AlAs/(Al,sGagsAs + 2 InGaAs QWs)

L 25x
AlAs/Al,Gag:As

FIGURE 1.19 — Schéma de la premiére structure Tamm a PQ, tiré d’une publication
de 2009.9

Effet laser

L’interaction lumiére-matiére dans une micro-cavité semi-conductrice est relati-
vement complexe, en raison de la variété des mécanismes régissant les populations
de paires électron-trou et de photons, et de part la nature non linéaire d’une partie
d’entre eux. L’effet laser est un régime particulier, dans lequel I’émission stimulée
joue un roéle prépondérant pour I’émission de lumiére.

Un modéle simple d’évolution des populations de paires électron-trou N et de
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photons dans le mode optique d’intérét P est décrit par les équations suivantes'®® :

dN N N

—=R—gP — — — — (1.57)
dt Tsp Tnr

dP N P

— =gP b - (1.58)
dt Top Teaw

R désigne le taux de génération de paires électron-trou issu d’un apport d’énergie
externe, & savoir un pompage optique ou bien une injection électrique. g est le gain
optique & la longueur d’onde du mode optique considéré. Il est positif si la densité
de porteurs de charge est supérieur au seuil de transparence. Sinon, il est négatif et
traduit I’absorption de lumiere par le semi-conducteur. 7, et 7, sont respectivement
les temps de recombinaison par émission spontanée et non-radiative. 3 est la fraction
de I’émission spontanée partant dans le mode d’intérét. Enfin, 7.,, est le temps de
vie d'un photon du mode dans la cavité passive.

Le régime laser est caractérisé par une prédominance de 1’émission stimulée sur
I’émission spontanée. L’émission de lumiére s’effectue trés majoritairement dans le
mode optique en régime laser, et ce de maniére cohérente. Ce régime non linéaire
survient a partir d’un seuil, dont la définition est sujette a discussion, surtout dans les
micro et nano-lasers présentant un fort taux 5 de couplage de ’émission spontanée
dans le mode d’intérét. 4”198 Si le facteur 3 n’est pas trop proche de I'unité, le seuil de
régime laser est identifié par une augmentation largement sur-linéaire de I’émission
avec le taux de génération de porteurs de charge R.

Diminution de la taille et effet Purcell

Les propriétés de désexcitation d’'un émetteur par émission spontanée ne sont
pas uniquement des caractéristiques intrinséques a I’émetteur : elles dépendent aussi
fortement de son environnement. Par exemple, placer un émetteur dans une cavité
résonante peut augmenter son taux de désexcitation par émission spontanée.!%9110
Cette modification est quantifiée par le facteur de Purcell Fp. On peut le définir
comme le rapport entre le taux d’émission spontanée I',,,4. de I’émetteur dans le
mode optique de la cavité environnante sur le taux d’émission spontanée I'y dans
un milieu homogeéne et isotrope. Si son expression dépend de la géométrie de la
cavité et de ses paramétres d’interaction avec I’émetteur, le facteur de Purcell est
néanmoins généralement proportionnel au rapport Q/V, ou @ est le facteur de
qualité du mode optique de la cavité, et V' son volume modal.*®!% [’augmentation
du taux d’émission spontanée est par exemple utilisé pour augmenter la brillance et
Iefficacité des sources de photons uniques, et diminuer leur temps de réponse.'*!

Pour I’émission laser, l'effet Purcell peut étre utilisé pour augmenter le taux
d’émission spontanée du milieu a gain dans le mode optique de la cavité laser. On
définit généralement le facteur 8 de couplage par émission spontanée des émetteurs
au mode optique d’intérét :

B: 1—‘mode (159)
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ou I';, est le taux de désexcitation spontanée total. En écrivant que I'yor = I'0qe +
[qutres €t en divisant par le taux d’émission spontanée hors cavité I'g, on obtient
pour /3 I'expression suivantef72100 .
=T
Fp+~y

(1.60)

ot ¥ = gutres /T désigne le facteur d’inhibition de I’émission spontanée ailleurs que
dans le mode optique d’intérét. Il est donc intéressant d’avoir un facteur de Purcell
élevé pour obtenir un facteur de couplage 3 proche de I'unité et ainsi diminuer le
seuil d’émission laser.*647 I existe pour cela deux principales stratégies, consistant
soit & augmenter le facteur de qualité du mode optique, par exemple a 'aide d’une
cavité & cristal photonique,'!'?!!3 soit a diminuer le volume du mode, par exemple
en utilisant un métal pour confiner le mode.

Dans le cas des sources Tamm, la structuration du métal en surface permet de
confiner le mode Tamm dans les trois directions de 'espace, et ainsi augmenter le
facteur de couplage 5.773102 1,’¢quipe MNP a pu montrer en 2013 que I’augmenta-
tion du facteur 8 entraine la réduction du seuil d’effet laser.! Plus précisément, le
seuil laser pour un disque d’argent de diamétre 4 pm a été trouvé environ deux fois
plus petit que pour des disques de dimension supérieure a 6 pm, s’apparentant alors
au cas d'un plasmon Tamm non confiné. L’effet laser n’était en revanche pas observé
pour des tailles inférieures a 3um. Cela s’explique par une forte augmentation des
pertes du mode par diffraction en diminuant la taille, et cette augmentation n’est
alors plus compensée par celle de [3.

1.3 Caractérisation expérimentale

Dans cette partie seront décrites les différentes techniques expérimentales de
caractérisation des échantillons étudiés pendant ce travail de thése. Nous commen-
cerons par décrire les expériences de caractérisation optique passive et active. Nous
évoquerons ensuite le cas des mesures & basse température. Enfin, nous aborderons
les expériences spécifiques a la caractérisation des échantillons Tamm & injection
électrique.

1.3.1 Reéflectométrie résolue en angle

Pour étudier les caractéristiques du plasmon Tamm et plus généralement la struc-
ture modale de I’échantillon ainsi que son absorption, il est préférable d’utiliser une
méthode de caractérisation passive. Par méthode passive, entendons une méthode
qui peuple suffisamment peu les modes optiques et les bandes de conduction des
différents matériaux semi-conducteurs pour que la structure puisse étre considérée
“au repos”. Ces méthodes de caractérisations passives correspondent aux mesures
de réflectivité, de transmission et d’absorption. La transmission de nos échantillons
étant trés faible, a cause du grand nombre de paires de couches quart d’onde de nos
DBR, sa mesure n’est pas trés adaptée pour caractériser nos échantillons Tamm.
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1.3. Caractérisation expérimentale

Une pure mesure d’absorption est quant & elle souvent difficile a effectuer. En effet,
soit elle est déduite de mesures de réflectivité et de transmission, soit elle est esti-
mée par une méthode indirecte, plus ou moins complexe & mettre en ceuvre suivant
la technique, mais souvent par le biais d’une mesure de photoluminescence.''* La
grandeur dont la mesure est la plus simple et la plus efficace pour caractériser nos
structures est la réflectivité, dont nous allons décrire la mesure.

Vers le
puissance-metre

Echantillon
_\‘h

F1GURE 1.20 — Photographie du montage de caractérisation optique. Les tracés
blanc et rouge représentent respectivement les trajets de la lampe blanche et du
laser de pompe avant d’arriver a I’échantillon. Le pointillé jaune représente le trajet
du signal collecté.

Une photographie de notre montage est représentée en figure 1.20. L’excitation
est fournie par une lampe & spectre large a sortie fibrée. Le point de sortie de la
fibre est collimaté par une lentille convergente L1, puis est envoyé par une lame
séparatrice S sur la face d’entrée d’un 1'objectif de microscope de grossissement x50
et de large ouverture numérique. Le point de sortie de la fibre est imagé sur la sur-
face de I’échantillon lorsque celui-ci est placé dans le plan focal avant de 1'objectif.
La lumiére réfléchie par 1’échantillon est collectée par le méme objectif, renvoyée a
I'infini, puis focalisée sur une caméra de visualisation ou bien sur la fente d’entrée
d’un spectromeétre. Une image du point d’excitation est montrée en figure 1.21 (a).
Son diameétre est d’environ 35 pm sur la surface de ’échantillon. Cette petite taille
permet de mesurer la réflectivité locale, ce qui est utile notamment quand 1’échan-
tillon est micro-structuré en surface. Ce point d’excitation peut étre élargi en plagant
la lentille L2 sur le trajet de la lampe, pour obtenir un champ plus large, visible
en figure 1.21 (b). Cette configuration de champ large est utile pour se repérer sur
I’échantillon et enregistrer des images de sa surface.
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FIGURE 1.21 — (a) Sortie de la fibre de la lampe blanche imagée sur la surface de
I'échantillon, et observée a la caméra de visualisation. (b) Imagerie en champ large
d’un micro-disque Tamm.

La lampe d’excitation utilisée est une lampe blanche halogéne DH-2000. L’ob-
jectif de microscope est un objectif Mitutoyo de grossissement x50 et d’ouverture
numérique NA = 0.75, corrigé a l'infini. Sa distance de travail est de 5.2 mm. Deux
caméras de visualisation a technologie CCD ont alternativement été utilisées : une
Nikon DS-Fil et une Andor Clara.

Pour mesurer la réflectométrie au niveau du point excité, la lumiére réfléchie par
I’échantillon est dirigée vers un spectrométre & réseau. Il s’agit d’un systéme ISA
Jobin Yvon Triax 320, comportant trois réseaux de pas différents (600, 1200 et 1800
traits par mm). Il est couplé & une caméra CCD Symphony Horiba - Jobin Yvon
refroidie. Son capteur est une matrice rectangulaire de taille 256 x 1024. Si I'on
image le point d’excitation sur la fente d’entrée du spectromeétre on mesure alors
une réflectivité résolue spatialement dans une direction de 'espace (la direction de
la fente). Toutefois, pour étudier la structure modale de la zone étudiée, il est plus
intéressant de mesurer la réflectivité résolue en angle. L’idée est d’obtenir une image
correspondant a la relation de dispersion des modes optiques de la structure. Pour
cela, une lentille L3, dite “lentille de Fourier” est placée sur le trajet optique de
la lumiére collectée. Les schémas optiques des configurations d’imagerie directe et
d’imagerie de Fourier sont donnés en figure 1.22. La lentille de Fourier est placée
de sorte que son plan focal objet coincide avec le plan focal arriére de 'objectif. Ce
plan est également appelé “plan de Fourier”, car I'intensité lumineuse dans ce plan est
proportionnelle au module carré de la transformée de Fourier spatiale de I’amplitude
émise au niveau de ’échantillon. Ce plan est envoyé a I'infini par la lentille de Fourier,
et peut ensuite étre imagé sur la caméra ou sur la fente d’entrée du spectrométre.
En figure 1.23 (a) se trouve une image de la réflexion du point d’excitation par une
couche métallique épaisse, observée dans le plan de Fourier. La limite circulaire de
la lumiére mesurée correspond aux plus grands angles d’émission que l'objectif de
microscope peut transmettre, soit a sin # = NA = 0.75. La figure 1.23 (b) présente le
principe d’obtention d’une image de réflectivité résolue en angle. La fente d’entrée du
spectromeétre sélectionne une tranche du plan de Fourier passant par son centre. Le
signal rentrant dans le spectromeétre est donc résolu angulairement dans la direction
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1.3. Caractérisation expérimentale

y. Il est ensuite diffracté par le réseau du spectromeétre, pour obtenir une résolution
en longueur d’onde dans la direction z. L’ordre 1 de diffraction est sélectionné, et
envoyé vers la caméra CCD pour enregistrer le signal. Les images enregistrées sont
donc résolue spectralement sur 1024 pixels et angulairement (selon sin fy) sur 256
pixels.

a Imagerie directe
o Lentille d'imagerie
ObjeCtIf (L4 ou L5)
4 4 Cameéra ou fente
Echantillon - du spectrométre
v ] v
y
b Imagerie du plan de Fourier T_’Z
o Lentille de Fourier Lentille d'imagerie
Objectif (L3) (L4 ou L5)

t 1 % Caméra ou fente

Echantillon . \\ du spectromeétre

- o o o
y

vPlan de Fourier v v
de l'objectif

FIGURE 1.22 — (a) Schéma optique pour I'imagerie directe de la surface de ’échan-
tillon (b) Schéma optique pour I'imagerie du plan de Fourier.

1.3.2 Photoluminescence

Pour étudier I’émission de la structure, des mesures de photoluminescence sont
effectuées. Le méme montage optique est utilisé, mais I'excitation de la structure est
apportée par un laser titane-saphir Spectra Physics Tsunami accordable. Celui-ci
est pompé par un autre laser, un systéme Spectra Physics Millenia pro a crystal
de vanadate d’yttrium dopé aux ions néodyme (Nd :YVO,) émettant a 1064 nm et
doublé en fréquence pour émettre a 532 nm. Le laser titane-saphir est principalement
utilisé entre ~ 700 et 850 nm. Il peut fonctionner en mode impulsionnel, en blocage
de mode, & une cadence de 80 MHz. La largeur spectrale de 1’émission, reliée a la
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b sin(6y) a

mode
optique

v

Réseau
(ordre 1)

SiN(0,.,)=0.75 T P

FIGURE 1.23 — (a) Plan de Fourier, éclairé en lampe blanche (b) Principe de la
réfléctométrie résolue en angle.

durée d’impulsion et donc a la puissance créte, peut étre controlée. L’émission est
polarisée linéairement.

Ce laser est envoyé, comme la lampe d’éclairage, vers la face d’entrée de ’ob-
jectif de microscope. Le faisceau est souvent élargi avec un télescope (les lentilles
Ljaser] €t Lijaser2 sur la photographie en figure 1.20) avant d’atteindre 1'objectif, pour
élargir le point d’excitation sur l’échantillon & un diametre d’environ 15pm. Sa
puissance moyenne est mesurée a ’aide d’un puissance-métre placée derriére la lame
séparatrice, récupérant la lumiére transmise qui n’est pas envoyée dans I'objectif de
microscope. Le laser d’excitation est partiellement réfléchi par I’échantillon, surtout
si celui-ci est recouvert d’argent. Il est donc envoyé vers la caméra de visualisation
ou le spectrométre. Ce signal parasite étant en général beaucoup plus intense que
la photoluminescence de 1’échantillon, il est nécessaire de le couper. Pour cela, un
ou des polariseurs bloquant la polarisation du laser et des filtres en longueur d’onde
sont placés sur le chemin du signal collecté. Pour chercher a obtenir un effet laser
dans nos structures Tamm, le laser est utilisé en mode impulsionnel. En effet, cela
permet de générer une trés forte densité de porteurs de charges dans la structure,
tout en limitant les effets thermiques, car la durée d’impulsion est de 'ordre de
0.5 ps.

Comme dans le cas précédent de la source a spectre large, I’émission peut étre
observée sous différents angles. Elle peut étre directement observée a la caméra,
dans l'espace réel ou bien dans le plan de Fourier. En utilisant le spectrométre pour
acquérir le signal d’émission, celui-ci est résolu spectralement. Il peut étre résolu
angulairement si la lentille de Fourier est présente, ou spatialement si elle est retirée.
Pour chercher un effet laser, on se place le plus souvent en détection résolue en angle
et en longueur d’onde, car l'effet laser se manifeste par la concentration angulaire et
spectrale de I’émission.®” Plus généralement, I’étude de la photoluminescence résolue
en angle permet d’identifier dans quels modes optiques est émise la luminescence des
émetteurs.
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1.3.3 Expériences a basse température

Certaines expériences, notamment la recherche d’un effet laser, peuvent étre ef-
fectuées a température cryogénique, car le gain des matériaux semi-conducteurs est
alors beaucoup plus élevé qu’a température ambiante.''> Pour cela, certains échan-
tillons Tamm sont testés dans un cryostat et refroidis a ’azote liquide. Notre cryostat
est un systéme Microstat HiRes commercialisé par Oxford Instruments. L’échan-
tillon d’intérét est placé sur un échangeur thermique en cuivre, lequel est refroidi
par 'azote apporté au cryostat par un capillaire. Soit 1’échantillon est collé direc-
tement avec de la laque d’argent, assurant une bonne conductivité thermique entre
les deux éléments. Soit, dans le cas de mesures d’électroluminescence, 1’échantillon
est collé sur une fine plaque de cuivre intermédiaire, permettant de contacter les
micro-structures a la surface de I’échantillon avec un ou des fils de contact. L’échan-
geur thermique sur lequel est placé I’échantillon est relié & une résistance, associée a
un controleur de température externe. Celui-ci permet d’ajuster avec un controleur
PID la température de I’échangeur autour d’'une valeur de consigne, entre ~ 77 K et
la température ambiante. Une fenétre permet un accés optique a I’échantillon.

1.3.4 Caractérisation électrique

Pour les échantillons Tamm a injection électrique qui seront fabriqués durant
cette thése, un platine de test sous pointes est utilisée pour faire passer un courant
électrique a travers la structure et ainsi mesurer ses propriétés de conduction.

Pointe V>0

Pointe
sur pad

Composant

V>0
- Ll Pad de
Echantillon Plaque Pointe sur Cu 100 um contact
de cuivre V=0 p—

FIGURE 1.24 — (a) Photographie de la platine de test sous pointes (b) Contact d'un
composant Tamm

Du fait de la structure des échantillons Tamm électrique, qui sera décrite dans
le chapitre 3 en section 3.2, une tension positive doit étre appliquée entre un pad de
contact sur la face supérieure de I’échantillon (anode) et sa face arriére (cathode).
Pour assurer le contact sur la face arriére, cette derniére est collée a une fine plaque
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de cuivre avec de la laque d’argent. L’échantillon et son support sont ensuite posés
sur la platine de test. Une photographie d'un échantillon sur la platine se trouve
en figure 1.24 (a). Deux pointes en tungsténe placées sur des platines de micro-
controle permettent de contacter 1’échantillon. Les deux pointes sont reliées aux
deux bornes de sortie d’une alimentation Keithley 2401 SourceMeter. Cette source
permet d’imposer une tension & ses bornes de sortie, et de mesurer l'intensité du
courant électrique traversant le circuit mis en regard, ou bien d’imposer le courant
et de mesurer la tension. La borne négative de la source, correspondant a la masse,
est mise en contact avec 'arriere de ’échantillon en posant la pointe associée sur
la plaque de cuivre. Un potentiel positif est appliqué sur le pad de contact d'un
composant avec l'autre pointe, comme montré en figure 1.24 (b). La manipulation
s’effectue sous un microscope.

Une donnée intéressante pour 1’étude d’un composant électrique est sa caracté-
ristique courant-tension I-V. Celle-ci peut étre mesurée de maniére automatisée avec
un programme LabVIEW pilotant la source Keithley.

1.3.5 Electroluminescence

Pour mesurer et caractériser I’électroluminescence des sources Tamm & injection
électrique, plusieurs configurations différentes ont été utilisées pendant cette thése.

Observation au microscope

La premiére et la plus simple des configurations consiste a tester I’échantillon avec
la platine a pointes placée sous le microscope d’observation, comme pour les me-
sures électriques présentées ci-dessus. Cette configuration permet surtout de vérifier
rapidement si I’échantillon émet de la lumiére a température ambiante, et d’obser-
ver par oul cette lumiére est émise. La caméra associée a ce microscope n’étant pas
trés sensible a nos longueurs d’onde de travail, cette configuration ne permet pas de
mesures trés précises, ni des mesures résolues spectralement ou angulairement.

Caractérisation fine de 1’électroluminescence 4 température ambiante

Pour mieux caractériser I’électroluminescence a température ambiante, la platine
de test peut étre placée dans le montage d’analyse optique décrit en sections 1.3.1
et 1.3.2. Pour cela, elle est placée juste devant ’objectif de microscope, comme sur
la photographie de la figure 1.25. De cette maniére, I’électroluminescence peut, tout
comme la réflectivité ou la photoluminescence, étre résolue spectralement, spatiale-
ment ou angulairement. Un avantage de ce montage expérimental est la possibilité
de coupler la mesure d’électroluminescence avec des mesures de réflectométrie avec
la lampe ou de photoluminescence avec le laser Ti-Saphir. Cela permet notamment
de bien comprendre la structure modale des échantillons sans les perturbations oc-
casionnées par l'injection électrique.
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1.3. Caractérisation expérimentale

FIGURE 1.25 — Caractérisation électro-optique des composants Tamm a température
ambiante.

Mesure d’électroluminescence a basse température

Si ’accord spectral entre I’émission et le mode est prévu a basse température, les
échantillons Tamm & injection électrique peuvent alors étre placés dans le cryostat.
Celui-ci comporte plusieurs broches, accessibles depuis I'extérieur du cryostat. Elles
permettent un controle électrique externe de composants placés a l'intérieur. Dans
ce cas, ’échantillon est d’abord collé¢ a la laque d’argent sur une plaque de cuivre,
qui comporte cinq carrés de céramique couverts d'un revétement Ti/Au, comme
schématisé en figure 1.26. Ce collage permettra le contact cathodique de 1’échantillon,
car la plaque de cuivre sera ultérieurement collée a la laque d’argent sur ’échangeur
thermique du cryostat, lui-méme relié a la masse.

<« Fil kapton
(vers broches cryostat)

Céramique

Fil aluminium
(wire bonding)
Echantillon
Plaque de cuivre

Echangeur thermique
du cryostat (cuivre)

FIGURE 1.26 — Contact électrique des composants Tamm pour une caractérisation
a l'intérieur du cryostat.

Cinq composants au maximum sont choisis sur ’échantillon pour étre contac-
tés au niveau de l'anode. Ce contact est d’abord effectué entre le pad de contact
d’un composant et la surface métallisée d'un des carrés de céramique, avec une
micro-cableuse a fil (“wire bonder”). Ensuite, le support de I’échantillon est collé a
I’échangeur thermique du cryostat, et chaque céramique est reliée a une broche du
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cryostat par un fil conducteur a gaine kapton, pour résister a la trés faible pression
et & la basse température lors du fonctionnement du cryostat. On obtient de cette
maniére un acceés électrique aux quelques composants choisis, que 1’on peut tester a
basse température.

Alimentation impulsionnelle

La source électrique Keithley utilisée pour les mesures électriques et électro-
optiques fonctionne uniquement en régime continu. Or, il est parfois utile d’exci-
ter un composant électrique en régime impulsionnel, afin de limiter les effets ther-
miques survenant en régime continu. Pour cela, un générateur de fonction Tektronix
AFG3101C est utilisé. Il permet notamment d’exciter ’échantillon avec un signal
créneau dont on peut régler la tension créte, la durée du créneau et la période. Pour
limiter les effets thermiques, la durée de I'impulsion est en général réglée autour
d’une centaine de nanosecondes avec une cadence au moins égale a 1ys. 16117

Oscilloscope

0 Tevoe 1=V
R

e Voie 2 = Vioge
VsourceT@ VdiodeT Math = Voie 1 - Voie 2 = Ri

=+

FIGURE 1.27 — Montage électrique pour ’alimentation électrique impulsionnelle des
composants Tamm.

Le montage électrique pour I'excitation électrique impulsionnelle des composants
Tamm est schématisé en figure 1.27. Les grandeurs électriques sont mesurées avec
un oscilloscope Tektronix TBS 1052B-EDU. La tension de consigne de I'impulsion
Visource €t la tension aux bornes de la diode Tamm étudiée Vy;,q4. sont respectivement
observées sur les voies 1 et 2 de 1'oscilloscope. La mesure du courant s’effectue grace
a un boitier de résistances monté en série avec I’échantillon Tamm. En général, la
résistance choisie vaut R = 100 (2. La soustraction des tensions mesurées en voies 1
et 2 donne le courant i traversant I’échantillon & un facteur R prés.

1.4 Conclusion du chapitre

Les plasmons Tamm, ou modes Tamm optiques, sont donc des modes photo-
niques hybrides, partageant des points communs avec les structures plasmoniques et
les VCSEL. La verticalité de la structure, la présence d'un DBR et les possibilités
d’injection électrique rappellent la structure d’'un VCSEL. Mais le plasmon Tamm
est avant tout caractérisé par sa localisation en surface, a l'interface entre le DBR
et le métal, qui fournit un confinement optique comme dans le cas des plasmons de

o6



1.4. Conclusion du chapitre

surface. Le controle du mode par la seule structuration du métal permet d’envisa-
ger les modes Tamm pour de nouvelles sources de lumiéres, comme des sources aux
polarisations complexes ou des sources a plasmon de surface. Nous avons présenté
dans ce chapitre les principales propriétés de ces modes, ainsi que les moyens déve-
loppés dans notre équipe de recherche pour les caractériser. La suite de ce manuscrit
abordera les travaux, principalement expérimentaux, propres a ce travail de thése.
Ils concernent essentiellement ’obtention d’un effet laser a température ambiante et
I'injection électrique des sources de lumiére a plasmon Tamm.
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Chapitre 2

Structures Tamm a faibles pertes et
effet laser a température ambiante

2.1 Problématique

Il a été montré dans le chapitre précédent que les structures a mode Tamm
optique se réveélent trés intéressantes pour la réalisation de sources laser. En effet,
la possibilité de confiner latéralement le mode Tamm par la seule structuration de
la couche métallique permet notamment de diminuer le seuil d’émission laser par
effet Purcell,! comme dans la plupart des lasers plasmoniques ou des lasers & cavité
métallique.?® Mais l'intérét des sources Tamm réside surtout dans la possibilité de
fabriquer des sources de lumiéres originales, telles que des sources polarisées ou des
sources de plasmons de surface, et ceci grace au controle du mode permis par la
structuration de la couche métallique.5”

Jusqu’a présent, ces démonstrations de 'utilisation des modes Tamm pour créer
des lasers confinés, polarisés ou des sources a plasmons de surface ont été effectuées
a basse température, & 77 K. Or la possibilité de fonctionner & température am-
biante est une condition nécessaire a un réel développement applicatif des lasers ou
de sources de lumiére & semi-conducteur. Sortir des conditions cryogéniques repré-
sente souvent une difficulté dans le cas des sources laser utilisant des métaux. En
effet, les métaux introduisent d’importantes pertes optiques par absorption, d’ot des
facteurs de qualité relativement modestes, souvent compris entre ~ 10 et quelques
centaines, pour le mode optique considéré.>*81t Or, le gain que le milieu émetteur
peut fournir s’élargit et diminue avec la température, a cause de I'augmentation
des recombinaisons non radiatives. ! Il est donc plus difficile d’obtenir la condition
d’effet laser “gain = pertes”, notamment pour les structures hybrides métal-semi-
conducteur qui présentent généralement de fortes pertes ohmiques. Dans le cas des
structures Tamm inorganiques présentées pour des applications laser,! les pertes
optique du mode étaient trop élevées et ne permettaient effectivement pas 'effet
laser & la température ambiante. Pour dépasser cette difficulté, il faut améliorer la
structure optique et diminuer les pertes, ce qui se traduira par 'augmentation du

1. Ce point sera mis en évidence sur notre systéme dans la section 2.3.2.
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facteur de qualité Q.

Dans ce chapitre sera décrite une modification de la structure Tamm permettant
de diminuer les pertes ohmiques dans le métal. Aprés une description du phénomeéne
a ’aide de simulations, nous détaillerons la conception et la fabrication d’un échan-
tillon comportant cette modification. La caractérisation expérimentale du mode op-
tique et des puits quantiques (PQ) de cet échantillon sera ensuite présentée, avant
de montrer que cette amélioration de la structure permet d’obtenir un effet laser a
la température ambiante.

2.2 Structure super-Tamm

2.2.1 Ajout d’une couche de bas indice entre le métal et le
DBR

Les pertes des modes Tamm sont principalement dues aux pertes radiatives et
aux pertes ohmique dans le métal, pourvu que I’énergie associée a la résonance soit
inférieure a I'énergie de gap des matériaux constituant le DBR. Dans les précédents
travaux sur 1’émission laser dans des structures a plasmon Tamm, celles-ci présen-
taient des facteurs de qualité compris entre 400 et 800. Pour diminuer les pertes, il
faut donc agir sur la partie métallique de la structure. Une possibilité consiste & in-
troduire une couche diélectrique de bas indice entre la surface du DBR et la couche
métallique. Cette couche diélectrique permet un confinement par l'indice dans la
partie semi-conductrice de la structure, et donc une limitation de la présence du
mode Tamm dans le métal. Cette structure modifiée sera désignée “super-Tamm”
par la suite, en raison de la forte augmentation du facteur de qualité qu’elle induit.

Pour illustrer le phénomeéne, nous calculons, avec les matrices de transfert, les
propriétés d’'une structure super-Tamm (ST) et d’une structure standard. Cette
derniére consiste en un DBR constitué de 50 paires de couches quart d’onde d’AlAs
et Aly2GaggAs. La bande interdite du DBR est centrée sur Ag = 800 nm. 50nm
d’argent sont déposés sur la derniére couche du DBR (de I’AlGaAs, de haut in-
dice). La structure ST se distingue par I’ajout d’une fine couche de silice d’épaisseur
dsio, = 20 nm entre la derniére couche d’AlGaAs et 1'argent.

En figure 2.1 se trouvent les spectres de réflectivité, les profils d’indice optique
ainsi que les simulations du module carré du champ électrique dans les deux struc-
tures Tamm standard et ST, ainsi que dans une structure comportant uniquement
un DBR sans argent ni silice. Les spectres de réflectivité (a) (b) et (c¢) montrent
que 'ajout de la couche de silice affine le creux de réflectivité associé a la résonance
Tamm, et le décale vers les grandes longueurs d’onde, plus particuliérement vers le
mode de bord de bande interdite du DBR. Ce mode sera appelé “mode de Bragg” par
la suite. Le facteur de qualité du mode Tamm passe ainsi de 1260 pour la structure
standard & 2320 avec la couche diélectrique. Mais le pic de réflectivité du mode ST
est beaucoup moins profond (R,,;, = 0.33) que celui du mode Tamm (R,,;, = 0.91).
Cela traduit un moins bon couplage du mode avec I’espace libre, et dans le cas d'une
structure active, une moins bonne extraction de la lumiére émise a travers la couche
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métallique.

Par ailleurs, la simulation du champ électrique a la longueur d’onde de résonance
montre que la réduction des pertes du mode ST s’effectue au détriment du confi-
nement vertical du mode, qui s’étend alors beaucoup plus a U'intérieur du DBR (e)
que dans la structure Tamm standard (d). Le mode ST obtenu ne présente plus la
décroissance exponentielle caractéristique des modes Tamm optiques, et s’apparente
plus & un mode de bord de bande interdite du DBR, visible sur la simulation (f). Le
champ électrique du mode ST aura donc un recouvrement plus faible avec des puits
quantiques placés proche de la surface du DBR, et donc une moins bonne interaction
avec eux.
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FIGURE 2.1 — Simulation de la réflectivité de la structure Tamm standard (a), super-
Tamm (b) et du DBR seul (c¢). Profil d’indice et module carré du champ électrique
calculé a la longueur d’onde du pic de résonance dans les trois structures (d)(e)(f).
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Ce type de structure super-Tamm a d’ores et déja été décrite dans une publication
antérieure a la préparation de ce doctorat.'? Avec une structure légérement différente,
comportant un DBR de 65 paires d’AlGaAs/GaAs centré a 880nm, des facteurs
de qualité allant jusqu’a 5000 ont été mesurés pour le mode ST. Par ailleurs, la
possibilité de confiner latéralement le mode ST en structurant la couche de bas
indice a été démontrée. Le confinement latéral du mode ST a été observé pour des
diamétres de confinement allant jusqu’a 12 pm.

2.2.2 Structure super-Tamm accordée

L’insertion d’une couche diélectrique de bas indice a donc pour effet de réduire
les pertes du mode Tamm. Mais cela s’effectue au détriment du confinement vertical
du mode, qui s’apparente alors plus a un mode de Bragg de bord de bande interdite.
Or, 'extension spatiale du mode optique est, de méme que le facteur de qualité,
un facteur déterminant dans la conception d’une source laser, car elle détermine
'interaction entre le mode optique et le milieu & gain.'® Dans cette sous-section, nous
allons décrire une maniére de réduire les pertes du mode Tamm avec ’architecture
super-Tamm, tout en conservant le confinement vertical du mode & 'interface entre
le DBR et la couche métallique.

La position spectrale d’'un mode Tamm planaire ainsi que son profil spatial sont
principalement déterminés par une condition de phase entre les coefficients de ré-
flexion sur le métal et sur le DBR.'*!® Dans la structure ST précédemment simulée
(en section 2.2.1), 'ajout d’une couche supplémentaire entre le DBR et 1’argent mo-
difiait cette condition de phase, d’ott un déplacement du champ électrique du mode
ST a l'intérieur du DBR, ainsi qu'un décalage de la résonance vers les grandes lon-
gueurs d’onde. Un moyen simple de retrouver ’extension spatiale d’'un mode Tamm
standard consiste a affiner la derniére couche du DBR, de maniére a ce que 1’asso-
ciation de cette derniére couche et de la couche de bas indice soit équivalente & une
couche quart d’onde. Cela correspond a satisfaire la condition suivante :

nidy + nsio,dsio, = Ap/4 (2.1)

ot ny, dy, nso, et dsio, désignent respectivement les indices et épaisseurs de la
derniére couche du DBR en AlGaAs et de la couche de silice, et Ag le centre de la
bande interdite du DBR.

La figure 2.2 (a) montre le spectre de réflectivité de la structure ST obtenu en
satisfaisant la condition précédente, et en choisissant une répartition égale entre les
deux couches telle que

nldll = nSiOQdSiOQ = )\3/8 (22)

La couche de silice a donc une épaisseur dg;0, = 68nm, et la derniére couche du
DBR une épaisseur d; = 29.1nm, deux fois plus fine que ’épaisseur des autres
couches d’AlGaAs du DBR (dy = Ap/4n,). Le spectre de réflectivité montre que
la résonance ST est située a la méme longueur d’onde que celle de la structure
standard en figure 2.1 (a), & 0.5 nm prés. C’est le signe que 'ajustement choisi pour
les épaisseurs terminant le DBR conserve la condition de phase qui détermine la
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FIGURE 2.2 — (a) Simulation de la réflectivité de la structure ST accordée. Le
pointillé indique la position du mode de Bragg (b) Simulation du module carré du
champ électrique a la résonance ST (b).

longueur d’onde du Tamm. Pour cette raison, la structure super-Tamm respectant
la condition 2.1 sera désignée structure super-Tamm accordée. On peut de plus noter
que les profondeurs des mode ST accordé (0.89) et Tamm standard (0.91) sont trés
proches.

En outre, on peut voir sur la figure 2.2 (b) que le profil du champ électrique
associé a ce mode ST accordé est trés similaire & celui du mode Tamm de la struc-
ture standard (figure 2.1 (d)), en étant bien confiné sous la couche d’argent. Pour
comparer l’extension du mode dans la partie diélectrique entre les deux structures,
on peut définir pour chacun des modes Tamm et ST une longueur L telle que :

1 00

dag

ou z est la direction perpendiculaire aux couches. L’abscisse z = 0 correspond a
I'interface entre l'air et le métal, et z = d4, a l'interface entre 'argent et le DBR.
En adoptant cette définition, les extensions dans la partie diélectrique du mode
Tamm standard et du mode ST accordé sont trés similaires, avec Lgr/Lramm =~ 1.1.
Les deux structures présentent donc des propriétés trés proches en termes de position
spectrale et de distribution spatiale.

Néanmoins, la présence d’une couche de SiO, de bas indice entre le métal et le
DBR dans la structure ST modifie la distribution du champ électrique proche du
métal. Pour quantifier cette modification, on peut définir le rapport de l'intégrale
de I'intensité normalisée du champ ST dans le métal sur la méme intégrale calculée
pour le mode Tamm standard :

Jo | Bsr(2)[*dz / |Esr,mas
deAg |ETamm<Z)|2dZ / ’E'Tamm,maz|2

ST /Tamm = (24)

Ce rapport est égal a rg7/7amm = 0.3, ce qui prouve que l'architecture ST réduit le
champ électrique dans I'argent. La conséquence est une importante diminution des
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pertes non radiatives dans le métal, et donc une augmentation du facteur de qualité.
A partir du pic de réflectivité de la figure 2.2 (a), on trouve que le facteur de qualité
du mode ST accordé est de 4050, contre 1260 pour le mode tamm conventionnel
(figure 2.1 (a)).

2.2.3 Choix de I’épaisseur relative de la derniére couche d’Al-
GaAs et de la couche diélectrique

La structure ST précédemment décrite respectait la condition 2.2, plus stricte que
la condition d’accord 2.1, c’est-a-dire que les épaisseurs optiques n;d; de la couche
de silice et de la derniére couche d’AlGaAs sont égales. Mais le rapport d’épaisseur
des deux couches pourrait étre optimisé en ajustant un parameétre € tel que

)\B >\B

(2.5)

La figure 2.3 présente I’évolution du facteur de qualité () avec le paramétre
€. Le cas € = 1 correspond & une couche compléte d’AlGaAs sans SiOs, soit a
la structure Tamm conventionnelle, et le cas € = 0 au remplacement intégral de
la couche d’AlGaAs par la couche de SiOs. Le facteur de qualité () présente un
maximum pour € = 0.5, ce qui correspond & une distribution équitable entre les deux
couches, et aussi a la structure décrite en détail dans la section 2.2.2 précédente.
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FIGURE 2.3 — Simulation du facteur de qualité () avec la part € des couches de silice
et de haut indice.

Par conséquent, nous ferons le choix de remplacer la derniére couche quart d’onde
du DBR initial, en AlGaAs de haut indice, par un doublet d’AlGaAs et de SiO,
de bas indice, en garantissant une épaisseur totale équivalente a une couche quart
d’onde. De cette maniére, la position du Tamm en longueur d’onde est préservée, de
méme que le confinement spatial proche de la surface du métal. Les pertes du mode
super-Tamm accordé sont largement réduites. De plus, le choix d’une répartition
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équitable entre la couche d’AlGaAs et la couche de bas indice optimise le facteur de
qualité, multiplié par 4050/1260 ~ 3.2 par rapport a la structure Tamm classique.

2.2.4 Influence de I’épaisseur d’argent

Tous les résultats précédents ont été obtenus en simulant une épaisseur d’argent
day = 50nm. Cependant, il est possible de diminuer encore les pertes du mode en
épaississant cette couche. Dans ce cas, 'augmentation du facteur de qualité s’effectue
par la réduction des pertes radiatives, c’est-a-dire de la quantité de lumiére capable
de s’échapper de la structure a travers I'argent.

La figure 2.4 présente les spectres de réflectivité des structures Tamm et ST pour
I’épaisseur d’argent précédente de 50 nm et pour une couche d’argent plus épaisse a
dag = 93nm. Cette valeur précise est choisie par rapport aux épaisseurs d’argent qui
seront déposées sur I’échantillon réalisé. L’épaississement de 50 & 93 nm fait passer
le facteur de qualité de 1260 a 2070 pour la structure Tamm, et de 4050 & 6510 pour
la structure ST accordée. L’épaississement du métal permet donc une augmentation
supplémentaire du facteur de qualité, qui doit diminuer le seuil d’émission laser.’
On peut noter que I’épaississement de ’argent ne décale pas le pic de résonance. Par
contre, la profondeur du pic de réflectivité est drastiquement réduite, et est désormais
de l'ordre de 5% pour les deux structures avec 93 nm d’argent. Cela signifie qu’il sera
difficile voire impossible d’observer le mode Tamm ou ST accordé en réflectométrie
avec 93 nm d’argent, et que I'extraction de lumiére sera faible comparativement au
cas d'une épaisseur plus faible.
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FIGURE 2.4 — Réflectivité des structures Tamm et ST pour dsy = 50 nm et 93 nm.
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2.3 Fabrication et caractérisation de 1’échantillon

Pour obtenir un effet laser a température ambiante, une structure ST accor-
dée a été réalisée. Nous décrirons dans cette section la fabrication et le détail de
la structure, ainsi que la caractérisation optique de la luminescence et des modes
optiques.

2.3.1 Fabrication du DBR

La croissance du DBR est effectuée en épitaxie par jet moléculaire (MBE) sur un
substrat de GaAs.!6 Cette technique permet la croissance cristalline de matériaux
semi-conducteurs a l’aide de flux atomiques et moléculaires dirigés vers la surface du
substrat. La croissance s’effectue sous ultra-vide, de maniére a limiter les interactions
entre les espéces et d’éventuels résidus gazeux. Cela permet d’obtenir des structures
de trés haute qualité comportant peu de défauts. Le contréle in situ de la croissance
par la technique RHEED permet de plus un controle élevé des épaisseurs déposées.'”
L’épitaxie de notre échantillon a été réalisée par Aristide Lemaitre du Centre de
Nanosciences et de Nanotechnologies.

Le DBR est cong¢u pour obtenir une bande interdite centrée sur Az = 800 nm.
Un schéma de la structure ST compléte est visible en figure 2.5 (a), et la simulation
du champ électrique dans les premiéres couches avec PQ) est présentée en figure 2.5
(b). Du substrat vers la surface, la structure du DBR comporte 45 paires de couches
quart d’onde réguliéres d’AlAs et d’Aly,GaggAs, 4 paires contenant chacune 2 PQ
en GaAs dans la couche d’AlGaAs, et une paire AlAs/AlGaAs dont ’épaisseur
de la couche d’AlGaAs est divisée par deux, en accord avec la structure simulée
précédemment.

air Ag SiO,
a b + 1 K 1 . 1
Ag (50 or 93 nm) 44 - 1.2
PQ I
SiO, (75 nm) 1 - 1.0
} AlGaAs (288 nm) | ]
AlAs (66.8 nm) 08
£
4 paires de DBR 5 | 0.6 L
avec 8 PQ GaAs [ ~
(10 nm) o
S - 0.4
. 45 paires de DBR " L 00
AlGaAs (57.7 nm) 1
AlAs (66.8 nm) o0
J i .

T T T T T T v T
Substrat GaAs -250 0 250 500 750
z (nm)

FIGURE 2.5 — (a) Schéma de la structure ST accordée réalisée. (b) Simulation du
module carré du champ électrique dans les premiéres couches de la structure.
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Les épaisseurs des couches réguliéres sont d; = Ag/4n; = 57.7nm pour ’AlGaAs
et dy = Ap/4ny = 66.8 nm pour ’AlAs, n; et ny désignant respectivement les indices
des deux matériaux, estimés a la longueur d’onde centrale Az du DBR. La structure
précise des quatre paires supérieures est la suivante, du bas du DBR vers la surface :
une couche réguliere d’AlAs, une couche d’AlGaAs d’épaisseur 13.5nm, un PQ de
GaAs d’épaisseur dpg = 10 nm, une barriere d’AlGaAs d’épaisseur dpgpriere = 10 nm,
un second PQ), et une derniére couche d’AlGaAs d’épaisseur 13.5nm. Pour finir, la
derniére paire est constituée d’'une couche réguliére d’AlAs et d’une demi-couche
d’AlGaAs d’épaisseur dy = dy/2 = 28.8 nm.

Pour pouvoir accorder le mode ST avec le gain des PQ, ’échantillon n’est pas
mis en rotation pendant 1’épitaxie, ce qui induit un gradient d’épaisseur le long du
substrat. Cela permet de choisir la position de la bande interdite et donc du mode
Tamm avec la position sondée sur la surface du DBR. Celui-ci a été congu, en tenant
compte du gradient d’épaisseur, de maniéere a pouvoir accorder la structure entre 77
et 300 K. La structure des quatre paires contenant les PQ a été choisie en prenant en
compte les éléments suivants. Tout d’abord, les puits doivent étre placés autour de
maximums du champ électrique pour bien interagir avec le mode. La décroissance
du champ électrique a l'intérieur du DBR étant exponentielle avec la distance a la
couche d’argent, les puits doivent étre placés dans les couches de haut indice les plus
proches de la surface. Dans notre cas, dans les quatre derniéres couches complétes
d’AlGaAs. Par ailleurs, une barriére suffisamment épaisse doit séparer deux PQ
pour éviter un éventuel couplage des fonctions d’onde électroniques. Une barriére de
10nm entre les puits est suffisante!®'? et permet d’insérer deux PQ dans une couche
d’AlGaAs.

Aprés I'épitaxie, une couche de SiO, d’épaisseur dg;0, = 75 nm est déposée sur
la surface du DBR pour compléter la derniére couche. Cette épaisseur est légére-
ment supérieure a celle prévue lors des simulations, a savoir 68 nm, a cause d'une
imprécision du dépot. Il s’agit ici d'un dépot chimique en phase vapeur assisté par
plasma (PECVD) (voir section 3.5.3 en page 95).

2.3.2 Luminescence des puits quantiques

Il est utile de caractériser la luminescence des PQ avant de recouvrir I’échantillon
d’argent. En effet, une fois I’échantillon couvert d’argent, I’excitation des puits par
un laser de pompe est difficile, et leur luminescence est filtrée par le seul mode
de la structure capable de se coupler avec 'espace libre, a savoir le mode Tamm.
La méthode n’est donc pas idéale pour caractériser la luminescence des PQ. En
revanche, en sondant le DBR sans argent, le spectre de photoluminescence mesuré
correspond assez bien au spectre d’émission des PQ. En effet, ceux-ci étant situés
trés proche de la surface, leur émission est relativement peu filtrée par la densité
d’états optiques du DBR, surtout si elle est comprise dans la bande interdite du
DBR ou il n’existe pas de mode optique.

La figure 2.6 (a) montre le spectre de photoluminescence (PL) des PQ en fonction
de la température. La PL est obtenue en excitant les puits hors résonance, avec un
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laser Ti-Saphir continu émettant & A\, = 765nm, & faible puissance. A basse
température, on observe deux pics d’émission distincts correspondant aux excitons
de trous lourds (el-hhl) et de trous légers (el-lh1l). L’écart d’environ 5nm entre les
deux pics & 77K est cohérent avec une publication portant sur des PQ similaires.?’
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FIGURE 2.6 — (a) Photoluminescence (PL) des PQ en fonction de la température
(b) Intensité maximum de I’émission en fonction de la température.

L’augmentation de la température a plusieurs effets. D’abord, ’émission est dé-
calée vers les grandes longueurs d’onde, principalement a cause du rétrécissement
de I’énergie de gap du GaAs. Ensuite I’émission s’élargit et diminue en intensité, en
raison de ’augmentation des recombinaisons non radiatives qui réduisent le temps
de vie des excitons et affaiblissent I’émission. L’intensité maximum du spectre de PL
est tracée en fonction de la température en figure 2.6 (b). En passant de 77 a 200 K,
I'intensité maximum est divisée par environ 40. Cette diminution drastique de la
luminescence des puits traduit aussi une réduction du gain optique disponible. Cela
explique la difficulté d’obtenir un effet laser & température ambiante dans une struc-
ture présentant des pertes importantes, comme dans les sources hybrides contenant
des métaux.

En figure 2.7 se trouve un spectre de photoluminescence de la structure a la
température ambiante. Le maximum de I’émission se situe & A ~ 850nm, et la
largeur & mi-hauteur est A\ ~ 14nm. Il faudra donc accorder le mode ST autour
de 850 nm pour éventuellement obtenir un effet laser.

2.3.3 Dépot d’argent par évaporation

Un systéme de dépot par évaporation thermique a été utilisé pour déposer 1’ar-
gent sur la structure. Le dépdt par évaporation thermique consiste a chauffer une
petite quantité d’argent, placée dans un creuset, a une température telle qu’elle
s’évapore. Pour cela, une tension de 1kV est appliquée entre le creuset et un fil
de tungsténe enroulé autour de celui-ci. Le fil est parcouru par un courant continu
entre 5 et 10mA, que 'on ajustera pour obtenir le taux de dépot désiré. La haute
tension appliquée entre le fil chauffé et le creuset arrache des électrons qui viennent
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FIGURE 2.7 — Photoluminescence (PL) des PQ a T'= 300K

bombarder le creuset et élévent sa température. L’argent passe d’abord par un état
liquide, puis il est vaporisé au-dela d'une certaine température. L’opération a lieu
sous un vide de l'ordre de 107% mBar, ce qui rend balistique la trajectoire des es-
péces vaporisées. Une balance a quartz proche des échantillons permet de controler
en temps réel 'épaisseur déposée ainsi que le taux de dépdt. Un taux d’environ
1A - s7! permet d’obtenir des couches d’argent de bonne qualité.

Deux dépots d’argent seront effectués sur notre échantillon pour disposer de deux
épaisseurs de travail de 50nm et de 93nm. La premiére épaisseur de 50 nm servira
préférentiellement a caractériser le mode ST en réflectométrie. L’épaisseur de 93 nm
sera utilisée pour chercher l'effet laser & température ambiante, du fait du haut
facteur qualité qu’elle procure, comme nous ’avons vu en section 2.2.4.

2.3.4 Caractérisation passive

Une fois 'argent déposé, on peut passer a la caractérisation du mode ST de la
structure. Pour mesurer la largeur intrinséque du mode, il faut le caractériser de ma-
niére passive, donc en réflectométrie plutét qu’en photoluminescence. L’échantillon
est placé dans notre cryostat, et refroidi a 77 K. Cela permet de décaler 1’absorp-
tion des puits vers les courtes longueurs d’onde, comme le montre ’évolution de
la luminescence avec la température en figure 2.6 (a). On élimine de cette maniére
I’absorption du plasmon Tamm dans les puits quantiques, qui introduirait sinon un
élargissement du mode.

Les figures 2.8 montrent les spectres de réflectivité résolus en angle (a) et a
incidence nulle (b) de I'échantillon dans une zone couverte par 50nm d’argent. La
parabole observée correspond & la dispersion des modes ST. A § = 0, le mode
ST se situe ici & Ay = 825.9nm. Compte-tenu du spectre d’émission des puits a
77K présenté en figure 2.6 (a), dont le pic de plus basse longueur d’onde (el-hhl)
se situe a 806 nm, on peut effectivement considérer comme nulle ’absorption de
I’hétérostructure semi-conductrice a la longueur d’onde du mode Tamm, et donc
que les puits n’élargissent pas la résonance Tamm.

La largeur mesurée du pic est d’environ 0.4 nm, ce qui correspond & un facteur
de qualité Qg7 exp =~ 2100. Cette valeur expérimentale est plus faible que la valeur
prévue par la simulation, qui était de Qg7 simu = 4050 (voir la figure 2.2 en p.71).
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FIGURE 2.8 — (a) Réflectivité de la structure en imagerie de Fourier avec d 4, = 50 nm
(b) Profil de réflectivité a 6 = 0, suivant le pointillé sur (a). La courbe rouge en trait
plein est un ajustement lorentzien des points expérimentaux.

Cette différence peut s’expliquer par un désaccord entre les propriétés de la couche
d’argent déposée et le modele utilisé dans les simulations, décrit en section 1.2.3
p.36, ainsi que par la résolution limitée du spectrométre. Néanmoins, le facteur de
qualité mesuré est tout de méme 1.7 fois plus grand que la valeur calculée pour
une structure Tamm classique sans couche diélectrique entre le DBR et le métal
(Qramm, simu = 1260). C’est la confirmation expérimentale que 'architecture ST
accordée permet de réduire significativement les pertes du mode Tamm.

2.4 Effet laser a température ambiante

Maintenant que le mode ST et la luminescence des PQ ont été caractérisés,
on peut étudier la photoluminescence de la structure couverte d’argent et chercher
I'obtention de l'effet laser. Pour cela, il faut parvenir & exciter suffisamment les puits
quantiques pour obtenir un gain optique.

2.4.1 Meéthode d’excitation et structure modale

La configuration classique de pompage optique, ol un laser de pompe hors ré-
sonance est focalisé sur la surface de 1’échantillon, est assez peu adaptée au cas des
structures Tamm. En effet, la lumiére incidente est trés majoritairement réfléchie
par la couche d’argent en surface, ce qui rend 'excitation des puits quantiques trés
inefficace. Ici, pour obtenir un pompage plus efficace du milieu & gain, une stratégie
d’excitation indirecte est employée, et est schématisée en figure 2.9 (a). Le laser de
pompe est focalisé non pas directement sur la surface de I'argent, mais sur le bord
d’une micro-rayure gravée dans ’argent a 1’aide d’une pointe en diamant, qui dévoile
localement la surface du DBR. L’idée consiste a exciter avec le laser de pompe un
mode de bord de bande interdite du DBR, avec un angle d’incidence tel que ce mode
se propage sous l'argent. La, I’énergie apportée est en partie absorbée dans les PQ),
et les paires électrons/trous créées peuvent se recombiner en émettant des photons
dans le mode Tamm.
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2.4. Effet laser a température ambiante

Afin de réaliser convenablement cette excitation indirecte, il est nécessaire de
connaitre la structure modale de I’échantillon dans cette zone. La figure 2.9 (b) pré-
sente les réflectivités résolues en angle du DBR, mesurées dans la rayure, et sur la
couche d’argent de 50 nm, juste a coté de la rayure. A § = 0, la bande interdite du
DBR est bornée par les premiers modes de Bragg inférieur et supérieur, respective-
ment & 854 et 782 nm. Sur le systéme DBR/Ag, on distingue la parabole de dispersion
des modes ST, dont le mode normal a la surface est situé¢ a Ap(6 = 0)=849nm. Ce
mode est résonant avec le pic de photoluminescence des puits quantiques (voir figure
2.7 p.77) qui correspond également au pic excitonique d’absorption.?! Cela explique
que le pic de réflectivité ST soit plus large et moins profond proche de sin (6) = 0
qu’aux angles tels que sin () > 0.4, oit 'absorption des PQ est plus faible et le pic de
réflectivité plus marqué. Cela signifie par ailleurs que le mode ST normal interagit
bien avec les puits. On distingue également une deuxiéme parabole & plus grande
longueur d’onde, dont le sommet est & A ~ 857 nm, qui correspond au mode Tamm
d’ordre 2.

b r .
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FIGURE 2.9 — (a) Schématisation de la méthode d’excitation indirecte (b) Réflecto-
métrie a l'intérieur et a I'extérieur de la rayure.

Pour exciter efficacement un mode de Bragg avec le laser de pompe, il faut que
leur longueur d’onde et leur vecteur d’onde transverse soient les mémes :

)‘pompe = /\Bragg kx,pompe = k:a:, Bragg (26)

x étant la direction perpendiculaire au bord de la rayure, et dans laquelle se propage
le mode de Bragg. Afin de maximiser la propagation de la lumiére incidente vers
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I’argent, on choisit d’exciter un mode de Bragg d’angle élevé. Pour cela, il faut que
le laser présente un grand angle d’incidence sur I’échantillon. Un moyen simple d’y
parvenir consiste a décaler le point d’incidence du laser sur la face d’entrée de 1’ob-
jectif de microscope, comme schématisé en figure 2.10. En amenant le faisceau vers
le bord de I'ouverture de ’objectif, I’angle de sortie du laser est proche du maximum
permis par 'ouverture numérique de 'objectif, soit 6, = arcsin (0.75) ~ 49°. En
pratique, pour ne pas perdre trop de lumiére dans 'objectif, le faisceau est ajusté
de maniére a sortir a sin (#) ~ 0.7 ce qui correspond a un angle d’incidence moyen
0 ~ 45°. La relation de dispersion des modes de Bragg supérieurs, visible en figure
2.9 (b) permet de trouver a quelle longueur d’onde accorder le laser, connaissant
I’angle d’incidence. A sin () ~ 0.7, le premier mode de Bragg supérieur, repéré par
un disque violet dans la figure, se situe a Agrqqq >~ 773 nm, longueur d’onde a laquelle
nous accorderons le laser. Celui-ci sera utilisé en mode impulsionnel, par blocage de
mode, avec une durée d’impulsion d’environ 0.6 ps et une cadence de 80 MHz. Il est
focalisé en une tache gaussienne de diamétre 17 pm sur la surface de 1’échantillon.

Plan de
I’échantillon

Ouverture
1 N

—F ] opjectsf \

"N 0

moyen

_i_ _ . kpompe

FIGURE 2.10 — Ajustement de I’angle d’incidence moyen du laser d’excitation

2.4.2 Photoluminescence et effet laser

Pour chercher 'effet laser, nous travaillons dans une zone avec une couche d’ar-
gent épaisse de 93 nm, pour profiter de 'amélioration du facteur de qualité. Cette
zone est proche de l'endroit ou les modes ont été identifiés par réflectométrie en
figure 2.9 (b), de sorte que la dérive en longueur d’onde entre les deux zones est
faible. En figure 2.11 se trouve une image directe de la photoluminescence collectée
depuis le point d’excitation, au bord de la rayure, avec une forte puissance de pompe.
Des filtres et polariseurs placés devant le systéme d’imagerie permettent d’éliminer
le laser d’excitation de la lumiére collectée. De la photoluminescence est émise de-
puis l'intérieur et l'extérieur de la rayure. Une émission forte provient de la partie
gauche de I'image, qui correspond a l'intérieur de la rayure. Comme 'argent a été
retiré dans cette zone, laissant apparente la surface du DBR, les puits quantiques
sont bien excités et leur luminescence peut facilement s’échapper de la structure. Le
diameétre de ce disque d’émission est d’environ 18 pm, ce qui correspond aussi a la
taille du point d’excitation.
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FIGURE 2.11 — Image directe de la luminescence de ’échantillon & haute puissance
de pompe

Du coté droit de I'image, depuis la zone couverte d’argent, une émission est
également détectée. Elle est allongée dans la direction du faisceau incident, ou per-
pendiculairement au bord de la rayure, et centrée sur le point d’excitation. Cette
forme allongée dans la direction x suggére que cette émission provient effectivement
de la propagation vers I'argent d’'un mode optique excité depuis l'intérieur de la
rayure. De plus, la concentration de I’émission dans la direction y sur une longueur
beaucoup plus petite que la taille du point d’excitation, indique que cette émission
est issue d’un phénoméne non linéaire.

Cette non-linéarité peut étre mise en évidence par I’étude du spectre d’émis-
sion en fonction de la puissance de pompe. La figure 2.12 (a) présente les spectres
d’émission divisés par la puissance incidente, pour quatre puissances différentes. La
méthode d’excitation indirecte reposant sur ’excitation d’'un mode de Bragg, de sa
propagation, et de ’absorption dans les puits quantiques sous I'argent, 1’estimation
de cette absorption est difficile & estimer. Aussi les spectres seront plus simplement
associés a la puissance incidente sur I’échantillon.

) L) L) 1
o D 4000
S 9-a851nm=A,
o E o3 43000 @ ~
o 2 -- 4846 nm 33
Y a E S5
=9 1 J2000 25
- 29
2 >
? 9 32
S - 41000
0 i 1 i 1 i 1 i 1 1 L ()
840 850 860 20 40 60 8010
A (nm) Puissance incidente P (mW)

FIGURE 2.12 — (a) Spectres d’émission divisés par la puissance incidente (b) Emis-
sion intégrée autour de la raie & 851 nm et autour de 846 nm pour comparaison.
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Pour la plus faible excitation & P;,. = 38.5mW, I’émission récoltée est large et
centrée sur 850 nm, sans qu’apparaisse la signature spectrale d’'un mode optique.
A partir de P, = 66 mW, un pic se distingue & Ay = 851 nm, d’autant plus que
la puissance incidente est élevée. Cette longueur d’onde est proche du bas de la
parabole Tamm mesurée en réflectométrie sur 50 nm d’argent, en figure 2.9 (b).
Cette non-linéarité peut étre mieux mise en évidence en tracant l'intensité émise,
intégrée autour du pic, en fonction de la puissance incidente. Cela correspond a la
courbe bleue sur la figure 2.12 (b). L’évolution de ’émission avec la puissance passe
brutalement d’un régime sous-linéaire a basse puissance a une évolution sur-linéaire
a partir d'un seuil, a P,y >~ 65 mW. Cela suggere I'apparition d'un effet laser. Pour
comparaison, I'intensité de I’émission, intégrée sur une fenétre équivalente décalée de
5nm en dessous du pic & 851 nm est également tracée sur la méme figure. L’évolution
du signal avec la puissance ne présente pas de variation similaire, ce qui confirme
que l'effet de seuil ne survient qu’autour de 851 nm.

820
Pinc = 55mW Pinc = 110mW
Gain x15 Gain x1 830
840
850
860
870
-0.5 0.0 0.5 -0.5 0.0 0.5
sin(0) sin(0)

FIGURE 2.13 — Photoluminescence résolue en angle, en dessous du seuil a P, =
55mW (a) et au dessus a Py, = 110mW (b).

Pour rappel, I’émission intégrée a 851 nm comporte a priori deux contributions :
I’émission provenant du DBR, a l'intérieur de la rayure, et la lumiére émise depuis
I’argent. Pour confirmer que 'effet de seuil provient effectivement du mode Tamm,
on peut tracer le spectre de photoluminescence résolu en angle, c’est-a-dire imagé
dans le plan de Fourier. La figure 2.13 montre deux spectres d’émission, a deux
puissances différentes. En dessous du seuil, a P;,. = 55 mW, la luminescence collectée
est principalement émise a travers les modes de Bragg inférieurs du DBR, donc
depuis le fond de la rayure, a gauche sur la figure 2.9 (c¢). On discerne une faible
émission dans la parabole Tamm, dont le bas se situe & Ay = 851 nm. Cette émission
est faible en comparaison de ’émission dans les modes de Bragg, ce qui s’explique
par la faible transmission de la couche d’argent d’épaisseur 93nm. Au dessus du
seuil, & Pj,. = 110 mW, I’émission dans le mode ST est largement dominante. C’est
la confirmation que le pic observé précédemment en figure 2.12 (a), dont I'intensité
évolue de maniére sur-linéaire apres le seuil, correspond a de ’émission dans le mode

82



2.5. Conclusion du chapitre

ST a # = 0. Elle est désormais monochromatique : la parabole de dispersion ST n’est
plus visible, seule reste I’émission dans le mode centré sur 6 = 0, a Ay = 851 nm, avec
une largeur A\ = 0.37nm. Cette concentration spectrale et angulaire de I’émission,
ainsi que I’évolution sur-linéaire de 'intensité émise au dessus d’un seuil, démontrent
le régime laser de I’émission dans le mode ST.

2.5 Conclusion du chapitre

Nous avons présenté dans ce chapitre une méthode pour diminuer les pertes
métalliques du mode Tamm. Cette méthode consiste a insérer une fine couche di-
électrique de bas indice entre le DBR et le métal, pour y diminuer le champ électrique
et les pertes qui y ont lieu. Un affinement de la derniére couche du DBR, de maniére
a ce que le doublet formé par cette derniére couche et la nouvelle couche de bas in-
dice soit équivalent & une couche quart d’onde, permet de conserver le confinement
vertical du mode obtenu, appelé super-Tamm (ST), ainsi que sa position spectrale,
et un bon couplage aux modes de ’espace libre.

L’échantillon fabriqué en respectant ce principe présente un mode ST avec un
facteur de qualité @ = 2100, soit 1.7 fois plus élevé que celui calculé pour une struc-
ture Tamm classique. Une réduction supplémentaire des pertes par 1’épaississement
du métal, ainsi que l'utilisation d’'une méthode de pompage optique indirecte pas-
sant par 'excitation d’'un mode de Bragg, ont permis d’obtenir un effet laser dans
la résonance ST & température ambiante, en excitation impulsionnelle. L’effet la-
ser est démontré par I’évolution sur-linéaire, au dessus d’une puissance d’excitation
seuil, de I'intensité émise dans le mode ST, ainsi que par les concentrations spectrale
et angulaire de I’émission. Ces résultats, constituant la premiére démonstration de
leffet laser a température ambiante dans une source & mode Tamm inorganique,
ont fait 'objet d’une publication dans la revue ACS Photonics.?? Il s’agit en effet
d’une étape importante dans le développement pré-applicatif des sources laser a
mode Tamm, car elle prouve la possibilité de fabriquer un composant, compatible
avec les matériaux et techniques de la micro-électronique, qui peut fonctionner a
température ambiante.
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Chapitre 3

Sources Tamm a injection
électrique : conception et premiére
méthode de fabrication

3.1 Motivation

Comme nous 'avons vu dans le chapitre 1, le principal atout des sources a mode
Tamm est la possibilité de structurer la couche métallique en surface pour controler le
mode optique, et ainsi créer de nouvelles sources de lumiéres. Cependant, leur intérét
pratique est conditionné par la possibilité de fonctionner hors d’un laboratoire, dans
les conditions standards d’un dispositif intégré, c¢’est-a-dire en excitation électrique
et a température ambiante. Un autre avantage essentiel des structures Tamm est
qu’elles se prétent a priori particulierement bien a l'injection électrique. En effet, le
métal qui crée le mode Tamm peut aussi servir d’électrode pour injecter les porteurs
de charges, directement dans la zone ol existe le mode.

Ce chapitre présente une premiére approche de la fabrication de sources a plas-
mon Tamm & injection électrique. Aprés la définition de la structure, le développe-
ment de la fabrication sera détaillé, ainsi que les résultats obtenus.

3.2 Structure cible

En figure 3.1 se trouve le schéma de la structure cible choisie. Celle-ci est issue de
premiers travaux réalisés par Aristide Lemaitre dans le cadre de ’ANR Nehmesis.!
Nous partons d’un miroir de Bragg semi-conducteur en AlGaAs/AlAs contenant des
puits quantiques (PQ) d’InGaAs proches de sa surface. Pour amener les porteurs de
charge dans les PQ), la structure est dopée de part et d’autre des émetteurs, ceux-
ci se trouvant dans la zone intrinséeque d’une jonction p-i-n. Le miroir de Bragg,
majoritairement dopé n, est épitaxié sur un substrat de GaAs de type n. Seules les
derniéres couches épitaxiées, au dessus des PQ, sont dopées p. Dans 'esprit d’une
structure simple, le courant électrique traverse 'intégralité du miroir de Bragg et
sortira par la face arriére du substrat de GaAs.
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FIGURE 3.1 — Schéma de la structure cible pour réaliser une LED Tamm

A la surface de la structure, une micro-structuration est nécessaire afin d’amener
localement le courant électrique. Une fine couche d’oxyde, présentant des ouvertures
circulaires de différents diamétres, est présente a la surface du miroir de Bragg,
et permet d’isoler les diodes les unes de autres. Un pad d’argent recouvre cette
ouverture, laquelle limite le contact entre le miroir de Bragg et ’argent. Cette zone
de contact sert a la fois & injecter le courant électrique et a créer le mode Tamm. C’est
également par la que sortira la lumiére émise par le dispositif. Un pad métallique
épais en or, chevauchant légérement le pad d’argent est également déposé sur la
couche d’oxyde. C’est sur ce pad d’or que 'on ameénera le courant électrique via une
pointe de test ou un fil conducteur.

De nombreuses possibilités existent pour obtenir cette structures cible. Deux
procédés de fabrication seront présentés dans ce manuscrit. Le premier procédé,
décrit dans ce chapitre, peut étre vu comme ’application de techniques standards de
microfabrication au cas des sources Tamm. Tirant les conclusions de cette premiére
méthode, un deuxiéme procédé sera décrit dans le chapitre suivant.

3.3 Définition optique de la structure

3.3.1 Définition du miroir de Bragg
Conception générale

La premiére étape consiste a définir la structure du miroir de Bragg support de la
jonction p-i-n. Nous partons sur un DBR constitué de couches quart d’onde d’AlAs
et d’Alp1GaggAs sur substrat GaAs, avec des PQ d’Ing15GaggsAs dans la couche
de haut indice en surface. La figure 3.2 (a) montre le profil d’indice optique dans
la structure choisie. Habituellement, les structures Tamm sont terminées en surface
par une couche quart d’onde de haut indice.?? Ici, cette derniére couche est allongée
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jusqu’a une épaisseur effective de 3\g/4, ot Ap est le centre de la bande interdite du
DBR, afin de placer plus de puits quantiques dans la structure et d’augmenter le gain
optique disponible. L’épaisseur effective 3\ /4 permet d’obtenir le mode Tamm a la
méme longueur d’onde et avec des propriétés similaires qu’avec une derniére couche
d’épaisseur effective A\p/4.
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FIGURE 3.2 — (a) Profil d’indice optique dans la structure et simulation du champ
¢lectrique a la résonance Tamm a 934.8 nm (b) Longueur d’onde d’émission des PQ
d'InGaAs avec la température (c) Simulation de la réflectivité du DBR centré a
905 nm avec et sans argent a T' = 225 K.

Les épaisseurs du DBR sont choisies pour accorder le mode Tamm avec 1’émis-
sion des PQ d’InGaAs de largeur 8 nm. L’absence de rotation du substrat pendant
I’épitaxie induit un gradient d’épaisseur dans les couches déposées qui permet en-
suite de choisir la longueur d’onde du Tamm en se déplacant le long du substrat. On
souhaite avoir un DBR accordable & basse température (77 K) et a température am-
biante. Pour cela, on définit les épaisseurs “nominales” du DBR en visant un accord
Tamm/PQ a une température intermédiaire de 225 K. La figure 3.2 (b) montre la
variation de la longueur d’onde d’émission des PQ avec la température. Pour obtenir
cette courbe, la longueur d’onde d’émission des puits a été mesurée a température
ambiante sur une structure similaire, puis extrapolée a basse température avec une
loi de Varshni.* Cette estimation est suffisante compte tenu de la large accordabilité
du mode optique d’'un bord a l'autre de la surface épitaxiée. La luminescence des
PQ est attendue proche de 935 nm a 225K, aussi nous définirons les épaisseurs du
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DBR de maniére a obtenir un mode Tamm & la méme longueur d’onde a cette tem-
pérature. Pour cela, la méthode des matrices de transfert est utilisée pour simuler
la structure. La figure 3.2 (c) présente la simulation de la réflectivité d'un DBR de
35 couches avec une derniére couche de haut indice d’épaisseur 3Ag/4, centré sur
Ap = 905nm. En ajoutant 50 nm d’argent a la surface, on obtient un mode Tamm
a Ar ~ 935nm comme souhaité. En figure 3.2 (a) se trouve également la simula-
tion du module carré du champ électrique dans la structure. La couche d’épaisseur
3Ap/4 contient deux pics du champ électrique. Les PQ doivent étre placés proche
de maximums du champ électrique pour bien interagir avec celui-ci. Nous placerons
donc six PQ), trois autour de chaque maximum du champ, dans cette couche de
GaAs de haut indice. Ces six puits sont repérables par une légére augmentation de
I'indice optique dans le zoom sur la couche 3Ap/4 en figure 3.2 (a). Cette position
des puits par rapport aux pics du champ électrique garantit une bonne interaction
avec le mode Tamm.

Nombre de paires du DBR

Le nombre de paires de couches quart d’onde constituant le DBR détermine les
pertes radiatives a travers celui-ci. Il s’agit donc d'un paramétre important dans
le controle du facteur de qualité (). Dans notre cas, le miroir semi-réfléchissant
controlant les pertes radiatives utiles est la couche métallique. Les pertes a travers
le DBR sont donc a minimiser en choisissant un grand nombre de paires. La figure
3.3 montre la dépendance du facteur de qualité du mode Tamm avec le nombre de
paires de couches du DBR. Entre 10 et 30 paires, le facteur de qualité augmente tres
rapidement avec le nombre de couches. A partir de 40 paires, Q plafonne vers 1300.

1500 L L L L L

1000 -+

500 +

Facteur de qualité Q

o
0 10 20 30 40 50
Nombre de paires du DBR

FIGURE 3.3 — Evolution du facteur de qualité du mode Tamm avec le nombre de
paires de couches du DBR

Le nombre de paires de couches quart d’onde a également une influence sur
les propriétés électriques des DBR dopés. En effet, les multiples interfaces entre
matériaux d’énergies de gap différentes constituent des barriéres pour les porteurs
de charge, de sorte que le DBR se comporte comme une résistance en série avec la
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jonction p-i-n et le reste de la structure.® Cette résistance série est d’autant plus
élevée que le nombre de couches est grand.

Dans notre cas, nous partons sur un DBR constitué de 35 paires de couches
quart d’onde, ce qui est un nombre raisonnable pour la résistance série du DBR,%”
tout en permettant un facteur de qualité de 1270, proche du maximum atteignable
& Qmaz == 1300.

3.3.2 Confinement du mode Tamm

L’étude précédente vise a définir le mode Tamm dans une structure considérée
plane. Or le but est de fabriquer des sources & mode Tamm confiné dans les trois
directions. Comme le rappelle le schéma de la figure 3.4 (a), le confinement latéral
du mode est réalisé par une couche isolante, percée d’ouvertures circulaire au fond
desquelles I'argent est en contact avec la surface du DBR. Le confinement s’effectue
alors a la condition que le mode Tamm & l'interface DBR/Ag n’ait aucun autre
mode avec lequel se coupler a I'extérieur des ouvertures, c¢’est-a-dire dans le systéme
DBR/oxyde/Ag. Il convient donc de choisir une épaisseur d’oxyde garantissant 1’ab-
sence de mode optique dans ce systéeme. La démarche est opposée a celle décrite
en section 2.2 (p.68), ou l'on ajustait I’épaisseur de la couche intermédiaire pour
optimiser les propriétés du mode super-Tamm.

250 II L L 1 1 r L R
b 7 1
200+

a Mode @ mode

Ag Tamm 150+

Oxyde
i 100+

dsioz (NM)

50+

0

860 880 900 920 940 960 0
A (nm)

FIGURE 3.4 — (a) Schéma de principe du confinement latéral (b) Simulation de
la réflectivité de la structure DBR/Ag/SiOs en fonction de I’épaisseur de SiO,, a
T = 225K, avec Agp = 905nm et dgy = 50nm. Les pointillés indiquent la position
des modes de Bragg encadrant la bande interdite du DBR.

.....

DBR/oxyde/Ag en fonction de I’épaisseur de la couche d’oxyde. Celle-ci est une
couche de silice d’indice 1.47, dont I'épaisseur varie de 0 a 250 nm. La structure
Tamm “classique” correspond a dg;o, = Onm, ou l'on retrouve le mode a A\p ~
935nm. Les pointillés indiquent les bords de la bande interdite du DBR. Pour une
faible épaisseur dg;p, inférieure & 100 nm, ’ajout de cette couche de bas indice décale
la résonance vers le bord de la bande interdite de basse énergie, comme nous ’avons
vu dans la section 2.2.1 avec I’étude de la structure super-Tamm. La profondeur du
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pic Tamm diminue quand ’épaisseur augmente, jusqu'a ce que le pic disparaisse.
Entre ~ 100 et 150 nm, la réflectivité de la structure est environ égale a 1 sur
toute la bande interdite du DBR : il n’y a aucun mode optique au sein de la bande
interdite avec lequel le mode Tamm sans silice pourrait se coupler. Pour une épaisseur
supérieure a 150 nm, le mode Tamm apparait a nouveau depuis I'autre bord de la
bande interdite. Nous choisirons donc une épaisseur de 100 nm de SiO5 pour un
confinement latéral efficace du mode Tamm.

3.4 Epitaxie et dopage

Le miroir de Bragg précédemment décrit a été fabriqué en épitaxie par jet molé-
culaire (MBE) par Aristide Lemaitre du Centre de Nanosciences et de Nanotechnolo-
gies. Lors de I'épitaxie, des impuretés sont ajoutées aux jets atomiques des matériaux
ITI-V pour doper la structure. La structure épitaxiée est schématisée en figure 3.5

(a).
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FIGURE 3.5 — (a) Schéma du DBR épitaxié¢ (b) Mesure de la réflectivité du DBR
proche du centre, et réflectivité prévue par les simulations préparatoires.

A la surface du DBR se trouvent deux fines couches de GaAs et GaAlAs fortement
dopées p au béryllium & une densité 2 x 10 cm™3. Ce dopage trés élevé facilite le
passage des porteurs de charges a travers la jonction Schottky qui apparaitra une

92



3.5. Premiére méthode de fabrication

fois 'argent déposé a la surface. Sous 'empilement 3\ /4, le DBR est dopé n avec
des atomes de silicium. Les cing premiéres paires sont assez faiblement dopées a
n = 5 x 107 cm~3, car le dopage n induit une absorption en dessous du gap et
peut donc dégrader le mode optique.®®? Le reste du DBR, o1l le champ électrique
du mode Tamm est plus faible, est plus fortement dopé a n = 2 x 10"¥ ecm™3. Des
super-réseaux sont présents entre ’AlGaAs et I’AlAs pour limiter les résistances
d’interface et réduire la résistance série de ’ensemble.*”

La figure 3.5 (b) compare une mesure de réflectivité sur le DBR épitaxié, proche
du centre du substrat, ainsi qu’une simulation préparatoire du DBR en son centre,
a la température ambiante. Les deux bandes interdites sont assez proches. Celle de
la structure épitaxiée est un peu moins large (~ 87nm) que celle de la structure
simulée (~ 93nm), ce qui peut éventuellement s’expliquer par le dopage ou les
super-réseaux, non pris en compte dans les simulations.

3.5 Premiére méthode de fabrication

3.5.1 Vue d’ensemble

La figure 3.6 présente le premier procédé de fabrication développé pour atteindre
la structure cible. Le contact entre le DBR et la couche d’argent est défini par une
couche de silice comportant des ouvertures circulaires. Ces derniéres sont obtenues
par gravure humide de la silice apres une étape de lithographie optique.

Les étapes du procédé sont les suivantes :

i. dépot de 100 nm de silice en dépot chimique en phase vapeur assisté par
plasma (PECVD) sur le DBR épitaxié,

ii. dépot d’une résine photosensible AZ® 5214E par spin-coating et définition
des ouvertures circulaires par lithographie laser,

iii. gravure humide de la silice dans les ouvertures et lift-off de la résine,
iv. définition des pads d’argent par spin-coating de résine et lithographie optique,
v. dépot d’argent par pulvérisation cathodique et lift-off,

vi. définition des pads de contact par spin-coating de résine et lithographie op-
tique,

vii. dépot d’or (avec couche d’accroche) puis lift-off.

Chacune de ces étapes sera décrite en détail dans la suite de cette section.
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FIGURE 3.6 — Premier procédé de fabrication des sources Tamm a injection élec-
triques.
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3.5.2 Nettoyage des échantillons

En microfabrication, le nettoyage des échantillons entre les différentes étapes
est souvent crucial. Dans le cas de nos hétérostructures épitaxiées sur substrat de
GaAs, nous appliquons avant chaque étape de lithographie la procédure de nettoyage
suivante, couramment utilisée en microfabrication :

- bain d’acétone (1 minute minimum),
- bain d’alcool isopropylique (IPA) (1 minute minimum),
- séchage a 'azote.

3.5.3 Dépot de SiO, par PECVD

Aprés le nettoyage, une couche isolante de silice d’épaisseur 100 nm est déposée
sur la surface du DBR. Dans notre cas, il s’agit d’'un dépot chimique en phase vapeur
assisté par plasma (PECDV).!! La technique consiste a introduire des précurseurs en
phase gazeuse dans un réacteur dans lequel on entretient un plasma froid. L’énergie
cinétique des électrons du plasma fournit aux précurseurs I’énergie nécessaire pour
interagir, se combiner et condenser & la surface du substrat, et ainsi former un
dépot solide. Une caractéristique du dépot est qu’il n’est pas balistique, et couvre les
flancs d’éventuelles micro-structures pré-existantes.'? Le plasma permet notamment
d’effectuer les dépots a des température relativement basses, souvent entre 200 °C
et 400 °C, quand les dépots en CVD sans plasma s’effectuent le plus souvent autour
de 800°C.'* Pour la fabrication des sources & plasmons Tamm, la couche de silice
était déposée a 300°C.

3.5.4 Photolithographie

La photolithographie permet de transférer vers un substrat des motifs définis sur
un masque, via l'exposition et le développement d’une résine photosensible. Dans le
cadre de cette thése, nous avons utilisé la résine commerciale AZ® 5214E, qui peut
étre utilisée en mode positif (la zone exposée part au développement) ou négatif
(la zone premiérement exposée reste au développement aprés inversion de la résine
et une deuxiéme exposition de tout I'échantillon).'® Comme on peut le voir sur le
schéma de la figure 3.7, le mode négatif permet d’obtenir des flancs de résine adaptés
au lift-off d’'une couche déposée aprés la lithographie.

Spin-coating et recuit

Apreés nettoyage de 1’échantillon, on procéde a 1’étalement de la résine photo-
sensible par spin-coating. Les parameétres d’étalement sont rapportés en table 3.1.

Durée Vitesse Accélération

30s | 3000 tr/min | 3000 tr/min/s

TABLE 3.1 — Paramétres d’étalement de la résine
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FIGURE 3.7 — Structuration d’une résine photosensible par photolithographie, dans
le cas d’une résine positive ou négative.

La résine est ensuite recuite pendant 50s sur une plaque chauffante a 110°C
pour éliminer la majeure partie du solvant encore présent aprés ’étalement. Avec
ces parameétres, une épaisseur de résine proche de 1.6 pm est obtenue.!®

Lithographie laser

Dans le cadre de cette thése, un systéme de photolithographie directe par laser a
été utilisé pour les étapes d’exposition de la résine. Cette technique est couramment
employée pour l'écriture de masque destinés a étre utilisés avec un aligneur UV.
Elle consiste a insoler directement la résine étalée sur le substrat par balayage d’'un
faisceau laser UV suivant une trajectoire définie dans un fichier de type .gds créé
par l'utilisateur.

Cette technique présente plusieurs avantages. Tout d’abord, le fichier GDS peut
étre défini a chaque utilisation. Il y a donc un gain de flexibilité comparé a une
lithographie classique par contact, ot un masque doit étre gravé chaque fois que I'on
souhaite changer le design.

ERG

ASTRUE 75

”EIQE wﬁi b |

FIGURE 3.8 — Systéme de photolithographie directe par laser PG 101

Ensuite, si I'on travaille avec des échantillons petits, typiquement entre 8 et 15
mm dans notre cas, alors il devient difficile d’atteindre une résolution micrométrique
en lithographie de contact. En effet, lors du spin-coating, une surépaisseur de résine
est généralement présente sur les bords du substrat. Sans traitement spécifique, cette
surépaisseur peut faire accrocher le substrat au masque lors du contact, ce que I'on
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évite en augmentant la distance entre les deux, au détriment de la résolution qui
se trouve diminuée par diffraction. Des procédés existent pour se débarrasser de
la surépaisseur (“edge-bead removal”’) mais ils sont difficilement applicables a des
échantillons de petite taille. La lithographie laser quant a elle s’affranchit de cette
difficulté, car il n’y a aucun contact entre la surface du substrat et la téte d’écriture
laser. La surépaisseur du bord ne compromet donc pas la réussite de la lithographie
a plus de ~ 1 mm du bord de I’échantillon.

Dans ce travail de thése, nous avons utilisé le systéme de lithographie yPG 101 de
Heidelberg Instruments, dont la résolution théorique est de 0.9 pm. Le rayonnement
UV est issu d'une diode laser émettant & 375 nm. Les deux paramétres déterminants
sont les suivants :

- la puissance du laser d’insolation. La dose recue par la résine est directement
proportionnelle & la puissance.

- la focalisation du laser sur la surface de I’échantillon. La profondeur de champ
du spot laser focalisé étant trés courte, sa taille et 1’éclairement obtenu sont
trés dépendants de la distance entre 1’échantillon et la téte laser. D’une
mauvaise focalisation résultera donc une possible sous-exposition, une moins
bonne résolution voire une déformation des motifs. Pour que la focalisation
du laser soit constante au cours de I'exposition, il est primordial que la face
arriére de 1’échantillon soit bien plane. Nos échantillons étant de petite taille,
il est fréquent que de la résine se dépose sur la face arriére lors du spin-
coating, auquel cas un nettoyage de sa face arriére doit étre effectué avant
I’exposition.

Résultats
a b
résine
@ @
200um - : 10 um

FIGURE 3.9 — Disques lithographiés. (a) Vue en champ large. (b) Vue rapprochée
d’un disque de diamétre visé ¢pgps = 8 pm

Ici le but est de définir des trous circulaires dans la couche de résine, pour ensuite
transférer ces ouvertures a la couche d’oxyde via une attaque chimique. L’échantillon
est donc insolé par le laser sur des disques de diamétres compris entre 2 et 40 pm. La
puissance du laser est fixée & P s, = 8mW, avec une durée d’impulsion relative de
50%. Le faisceau du laser est de plus atténué par un filtre, qui laisse passer ~ 20% de
I’énergie lumineuse. L’échantillon est développé pendant une minute dans la solution
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commerciale AZ® 726 MIF pour ouvrir les trous. La figure 3.9 montre un exemple
de trous lithographiés. Les trous obtenus sont assez circulaires, et leur diameétre est
proche des diamétres visés. Typiquement, pour le trou montré en figure 3.9 (b),

Glitho = 9.2 pm, pour ¢gpg = 8 pm.

3.5.5 Gravure du SiO,

Apreés I'étape de lithographie, il faut désormais graver la couche d’oxyde au fond
des trous dans la résine, pour définir les ouvertures ot le DBR et 'argent seront en
contact, comme représenté en figure 3.10. Le SiO, peut étre gravé par voie séche
ou humide. La gravure séche, de type “Reactive Ion Etching” (RIE) par exemple,
est couramment utilisée.!'® Un avantage majeur de cette méthode est quune trés
bonne résolution est possible lors du transfert des motifs de résine lithographiée a
I'oxyde lors de la gravure. En revanche, la sélectivité entre la silice et le substrat
est généralement moins élevée qu’en voie humide. Il y a donc un risque de graver le
substrat une fois celui-ci atteint par le plasma.

Résine
SiO.
- -
BOE + Lift-off
rincage

FIGURE 3.10 — Schéma de la gravure de 'oxyde puis dissolution de la résine

En voie humide, I'acide fluorhydrique (HF) est I'espéce classiquement utilisée
pour graver la silice. Celle-ci est gravée suivant la réaction bilan'” :

L’avantage du HF est son excellente sélectivité avec des substrats Si ou GaAs.
Une solution de HF diluée a 10 % dans 'eau grave un SiO, thermique & environ
23 nm/min,*® alors qu’elle grave le GaAs a une vitesse généralement négligeable de
l'ordre de 1 & 10 nm/heure.'®? La gravure de la silice par une solution de HF est
donc généralement compatible avec une fabrication menée sur silicium ou GaAs. En
revanche, la gravure étant isotrope, la résolution des motifs gravés est souvent moins
bonne qu’en gravure séche.

La réaction de gravure de I'oxyde consommant des ions F-, la vitesse de gravure
est assez difficile & controler avec une simple solution de HF diluée dans ’eau. Aussi,
I’acide fluorhydrique est souvent mélangé a du fluorure d’ammonium pour former
une solution tampon, qui permet entre autres de réguler la concentration en HF et
d’assurer une vitesse de gravure constante.!” La solution obtenue, dénommée BOE
pour Buffered Oxyde Etch, est ainsi fréquemment utilisée lorsqu’il s’agit de graver
des motifs issus d’une lithographie dans la couche d’oxyde.
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FIGURE 3.11 — Gravure et lift-off d’'un disque. (a) Disque lithographié de 20 pum
avant gravure (b) aprés gravure de 30s au BOE (c) aprés dissolution de la résine
dans I’acétone. (d) Profil d’un disque de 40 pm aprés dissolution de la résine.

Dans ce travail de thése, nous avons utilisé une solution de BOE 6 :1 (six volumes
de NH4F a 40% dans l'eau pour un volume de HF a 49% dans 'eau). L’échantillon
est immergé et agité durant 30 s dans le BOE, puis est longuement rincé a 1’eau
déionisée. La vitesse de gravure de la silice au BOE est connue pour étre assez
dépendante de la nature de I'oxyde. Les oxydes thermiques, réputés les plus lents
A graver car les plus denses, sont gravés & ~100nm/min dans le BOE 5 :1.!8 Les
oxydes déposés, moins denses, sont généralement gravés plus vite. La figure 3.11
montre la gravure d’un disque de 20 pm avec une immersion de 30s dans le BOE.
L’oxyde est complétement gravé aprés 30s, et la taille du disque lithographié est
bien respectée. La mesure au profilométre aprées gravure et dissolution de la résine
en figure 3.11 (d) montre que 'on a une épaisseur de SiOy trés proche de 100 nm,
qui est I'épaisseur visée pendant la PECVD.

Cependant, certaines ouvertures présentent des défauts sur la surface découverte
du DBR, comme dans le disque montré en figure 3.12. Ces défauts affectent princi-
palement les disques les plus larges (20 et 40 pm), et de maniére non systématique.
La plupart des disques présentant un aspect correct comme en figure 3.11, il a été
choisi de poursuivre la fabrication sur ces échantillons. Une analyse de ces défauts
au regard des résultats optiques sera donnée dans la section 3.6.2 (p.109).

3.5.6 Définition des pads de contact

Une fois les ouvertures définies dans la couche d’oxyde, il convient de déposer
deux pads métalliques sur la structure. Le premier pad est un carré d’argent, de
coté 100 pm, et centré sur 'ouverture dans la couche isolante (voir figure 3.1, p.88).
C’est lui qui va créer le mode Tamm & son interface avec le DBR. Le deuxiéme pad
est un carré d’or épais, de coté 200 pm et chevauchant le pad d’argent, pour poser
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FIGURE 3.12 — Défauts dans un disque gravé de 40 pm en imagerie de (a) champ
clair (b) champ sombre.

un fil ou une pointe de contact électrique. Ces deux pads sont structurés par lift-off
des couches métalliques.

Lithographie des pads

Pour structurer un matériau par lift-off, il est préférable de procéder & une pho-
tolithographie négative. En effet, ’angle des flancs de résine obtenu (voir figure 3.7,
p.96) évite d’y déposer le matériau en question, et facilite donc I'accés a la résine
pour l'acétone. Dans notre cas, la méme résine AZ® 5214E est utilisée en mode
négatif. Pour cela, elle est d’abord insolée, puis recuite, ce qui rend les zones insolées
de la résine insolubles dans le développeur. C’est ’étape dite d’inversion. La résine
est ensuite exposée une deuxiéme fois (“flood exposure”) avec une forte dose sur
toute sa surface, pour rendre soluble dans le développeur tout ce qui n’a pas été
précédemment inversé.

Aligneur EVG-620 | Lithographie laser
Soft-bake 2min 120°C 50s 110°C
Exposition 50mJ - cm 2 ~ 0.2 x 50% x 6 mW
Reversal bake 1min 120°C 2min 120°C
Flood exposure 220mJ - cm 2 350mJ - cm 2
Développement 1 min 458

TABLE 3.2 — Parameétres de lithographie pour la définition des pads de contact

Deux systemes de lithographie ont été utilisés pour cette étape. Un systéme
d’aligneur UV EVG-620 utilisé avec un masque chrome sur verre a d’abord été utilisé.
Si cette méthode de lithographie est généralement bien adaptée pour I'écriture de
nos motifs de dimension ~ 100 pm, elle a été abandonnée au cours de la thése au
profit de la lithographie laser. Ce choix a été motivé par des raisons pratiques et par
la possibilité d’adapter facilement le design d’un échantillon a I'autre. Des diodes
fabriquées avec les deux techniques sont présentées dans ce manuscrit, sans que cette
différence n’influe sur leurs propriétés.

Les parameétres de lithographie utilisés avec l'aligneur UV et en lithographie
laser sont donnés en table 3.2. En lithographie laser, ’exposition suivant le recuit
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d’inversion est effectuée a I'aide d’un aligneur Kloé UV-KUB 2. Une image de la
résine structurée aprés lithographie est montrée en figure 3.13.

FIGURE 3.13 — Résine lithographiée avec 'aligneur UV pour la structuration du
pad d’argent

Dépot de I'argent par pulvérisation cathodique magnétron

Pour les sources Tamm électriques, deux méthodes ont été utilisées pour déposer
le pad d’argent : le dépdt par évaporation thermique décrit dans la section 2.3.3
(p.76) et un dépot par pulvérisation cathodique magnétron. Ce deuxiéme type de
dépot a été effectué avec un systéme Quorum Q150T Plus. Ce systéme, doté d'une
pompe turbomoléculaire permettant un bon vide secondaire, a été systématiquement
utilisé & partir de son acquisition. Il fournit en effet des couches d’argent d’aussi
bonne qualité que celles déposées par évaporation, tout en étant beaucoup plus
pratique et rapide a l'utilisation, et garantit une meilleure reproductibilité d’'un
dépot a 'autre. Une balance a quartz permet un contréle en temps réel de I’épaisseur
déposée. Une photographie du systéme est présente en figure 3.14.

FIGURE 3.14 — Systéme de dépdt par pulvérisation cathodique magnétron QQuorum
Q150T Plus, utilisé pour les dépots d’argent.

En pulvérisation cathodique, un plasma froid est créé autour d’une cible compo-
ée d tériau a dé 1 La cible est ise & tentiel négatif et tit
sée du matériau a déposer.®' La cible est soumise & un potentiel négatif et constitue
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la cathode du systéeme. Les cations, issus de l'ionisation des atomes du gaz inerte
utilis¢ (de I’argon dans notre cas), bombardent la cathode et arrachent des atomes de
la cible par collision. Les espéce arrachées sont majoritairement neutres et peuvent
condenser sur I’échantillon placé en regard du plasma.

En pulvérisation cathodique magnétron, des aimants sont en plus placés derriere
la cible & pulvériser.?%?? Ils créent ainsi un champ magnétique autour de la cible
pour y piéger les électrons. Cela permet de concentrer le plasma a proximité immé-
diate de la cible. Les avantages sont multiples. D’une part, 'efficacité du processus
de pulvérisation est améliorée, car le confinement du plasma proche de la cible aug-
mente la probabilité qu'un cation bombarde la cible et y arrache des atomes. Le
systéme magnétron permet aussi au plasma d’exister avec une pression d’argon plus
faible, ce qui améliore la qualité du dépot. Enfin, le plasma étant loin du substrat,
celui-ci est assez peu chauffé. Dans notre cas, I'argent est déposé sur une résine li-
thographiée pour ensuite subir un lift-off. Or une résine chauffée trop fort devient
trés difficilement soluble dans les solvants usuels. Il est donc important que la résine
ne soit pas trop chauffée lors du dépdt. Un inconvénient du dépot par pulvérisation
est que le dépdt est peu directif, contrairement aux méthodes de dépot par évapo-
ration. Ce n’est pas idéal pour le lift-off de la résine car, si les flancs de résine sont
couverts du matériau déposé, alors le solvant a plus de mal & atteindre la résine pour
la solubiliser.

Pour les échantillons Tamm électriques, I'épaisseur de la couche d’argent déposée
est généralement comprise entre 40 et 50 nm, ce qui constitue un bon compromis sur
les pertes radiatives du mode, comme nous l’avons vu dans la section 1.2.5 (p.41).

Dépot de titane - or

Pour les pads de contact, une combinaison de titane et d’or est déposée sur les
échantillons. Le titane constitue une couche d’accroche permettant a 'or d’adhérer
a la surface de la couche isolante. Le dépot est effectué dans un systéme d’évapo-
ration thermique par canon a électron Alliance Concept EVA300. Ici le matériau a
déposer est placé dans un creuset et est bombardé par un faisceau d’électrons. Le
processus a lieu sous une pression inférieure & 10 °mBar. Le matériau étant vapo-
risé, la trajectoire des espéces est balistique, ce qui est idéal pour un lift-off de la
couche déposée. En revanche, I’échantillon subit un échauffement, qui peut rendre
plus difficile le lift-off.

Ce systéme contient plusieurs creusets, pour déposer successivement des maté-
riaux différents sans remise a l'air. Dans notre cas, cette possibilité est essentielle,
car une remise a l'air apres le dépot de titane entrainerait son oxydation immédiate,
au détriment de I’adhérence de I'or sur le titane. 20 nm de titane et 300 nm d’or sont

successivement déposés, a une vitesse d’environ 0.2nm - s .

Lift-off

Aprés chacun des dépots métalliques, la résine est retirée via un bain d’acétone,
suivi d’un passage de quelques secondes aux ultrasons, puis d’un ringage a I'IPA. En
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figure 3.15 (a) et (b) se trouvent deux images de 'argent déposé par pulvérisation
avant et apreés lift-off de la résine. En figure 3.15 (c) se trouve une image d’une diode
Tamm en fin de process, aprés dépot et lift-off de la couche Ti/Au.

FIGURE 3.15 — Structuration des pads métalliques par lift-off. (a) Dépot d’argent
par pulvérisation (b) Lift-off de 'argent (c) Diodes terminées aprés dépot et lift-off
de la couche Ti/Au

3.6 Premiers résultats et nécessité d’une fabrication
adaptée

3.6.1 Premiéres LED A structure Tamm
Caractérisation électrique

Dans cette sous-partie se trouvent les résultats expérimentaux obtenus avec les
premiers échantillons ainsi fabriqués. Tout d’abord, des mesures électriques sous
pointes permettent de mesurer les propriétés électriques des diodes. Cette technique
de mesure a été décrite en section 1.3.4 en page 53. En figure 3.16 se trouvent les
courbes courant-tension et densité de courant-tension associées a des diodes de dif-
férents diameétres. Les caractéristiques -V obtenues montrent que la structure se
comporte bien comme une diode. A tension donnée, le courant traversant une diode
est d’autant plus grand que son diameétre est grand. Dans une structure idéale, ou
la distribution de courant serait uniforme et limitée par la surface S des disques
d’injection dans toute ’épaisseur de la structure, le courant I devrait étre propor-
tionnel & S. Cela revient a écrire le courant I comme le produit de la surface S
par une densité de courant J(V') uniforme, qui dépend uniquement de la tension V.
En pratique, la diffusion du courant électrique lors de la traversée de 1’échantillon
élargit sa distribution latérale loin du disque. Mais dans le cas ou la conductance
des diodes G(V,S) = I/V est déterminée par la structure supérieure proche du
disque d’injection (la jonction p-i-n principalement), on peut y négliger la diffusion
des porteurs et alors J ne dépend toujours que de la tension V. Cette situation est
schématisée par le cas 1 de la figure 3.17.

Les densités de courant J = I/S sont tracées en figure 3.16 (b). Il apparait
clairement qu’a tension donnée, J dépend fortement de la surface d’injection S. En
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FIGURE 3.16 — (a) Courbes courant - tension /-V des diodes pour différents diamétre
du disque d’injection. (b) Densités de courant J = I/S pour les mémes diodes. Pour
les deux sous-figures, 'ordre de la légende suit la disposition des courbes.

Cas1

Propriétés la diode uniquement
déterminées par la structure supérieure

Disque d’injection de surface S
S

>

GxS
(Jonction PIN)

Contact
«~ inférieur

Cas 2

Propriétés la diode partiellement
déterminées par la partie inférieure

G, xS
(Jonction PIN)

G, indépendant
de S (Schottky...)

J =J]WV.S)

FIGURE 3.17 — Schématisation du comportement électrique des diodes dans deux cas
de figure : (a) Les propriétés électrique des diodes sont déterminées par leur structure
supérieure, de conductance G, ou la diffusion des porteurs peut étre négligée. (b)
La partie inférieure de la structure (jonction Schottky, DBR), ou la distribution des
porteurs est élargie, détermine également le comportement électrique des diodes.
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I'occurrence, J est d’autant plus grand que le diameétre du disque d’injection est
petit. Le modéle précédemment décrit ne s’applique donc pas aux diodes étudiées :
leur conductivité n’est pas proportionnelle & la surface d’injection. L’hypothése la
plus probable pour expliquer ce résultat est la présence d’une jonction Schottky a
I'interface entre le substrat dopé n et la laque d’argent permettant de coller I’échan-
tillon au support en cuivre.?? Cette situation est schématisée par le cas 2 en figure
3.17. On peut en effet supposer que la distribution du courant au niveau du contact
inférieur ne dépend pas de la surface S d’injection, en raison de 1’étalement des
lignes de courant lors du transport a travers le DBR et le substrat. Dans ce cas, la
jonction Schottky vue par les diodes de différents diamétres est la méme. La conduc-
tance globale des diodes n’est alors plus proportionnelle & la surface .S, et J dépend
de V et de S. Le DBR pourrait aussi contribuer & cet effet, en introduisant une
résistance série qui n’est pas inversement proportionnelle a la surface d’injection. En
revanche, la jonction p-i-n dans laquelle se situent les puits quantiques ne devrait
pas contribuer a cet effet, puisque cette partie de I’hétérostructure est située juste
sous les disques d’injection, de maniére a ce qu’on puisse y négliger ’étalement des
lignes de courant.

Caractérisation optique

Passons maintenant a la caractérisation des modes optiques de I’échantillon fa-
briqué. Une caractérisation purement optique par les techniques de réflectométrie
et de photoluminescence permet d’analyser les modes de la structure, sans les per-
turbations pouvant survenir en injection électrique (champs électriques, effets ther-
miques...). Il s’agit tout d’abord de déterminer si un mode Tamm est présent a
I'interface entre le DBR et 'argent, et si sa position est cohérente avec les simula-
tions. Dans ce cas, le procédé de fabrication pourra étre validé, au moins en ce qui
concerne la conservation du plasmon Tamm.

Commencons par 1’étude du DBR, par rapport auquel nous pourrons ensuite
évaluer les propriétés du plasmon Tamm. Les modes du DBR sans argent peuvent
étre caractérisés par réflectométrie ou photoluminescence depuis les zones non re-
couvertes de métal, entre les différentes diodes. Le DBR est alors couvert par la
couche isolante de silice, mais celle-ci étant fine et transparente, elle n’a que trés
peu d’influence sur les spectres de réflectivité et d’émission de la structure.

Les figures 3.18 (a) et (b) présentent une réflectométrie du DBR ainsi que la
photoluminescence au méme point, & T' = 75K. La bande interdite du DBR se
situe entre 844 et 929 nm a incidence normale, sa largeur est donc de 85nm. Des
barres verticales assez bruitées sont visibles sur I'image de réflectométrie. Elles sont
dues a des creux de la réponse de notre systéme d’analyse optique, qui est plus
adapté a des longueurs d’onde inférieures & ~ 870nm. La photoluminescence des
puits présentée en figure 3.18 (b) est obtenue en focalisant le laser de pompe titane-
saphir sur le DBR. Le laser est réglé de maniére a exciter les puits hors résonance,
A& ANgser = 760nm. I1 est utilisé en mode continu et a basse puissance, afin de ne
pas perturber I’émission par des effets de peuplement ou des effets thermiques. La
luminescence émise est centrée a Apg = 883 nm.
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FIGURE 3.18 — (a) Reéflectométrie du DBR a 75K (b) PL du DBR a 75 K. Laser en
mode continu & Ay, = 760 nm.

Il s’agit maintenant de vérifier les propriétés du mode Tamm, 1a ou 'argent est
directement en contact avec le DBR, c’est-a-dire au fond des ouvertures circulaires.
Sur cet échantillon, 1'épaisseur d’argent est de 40 nm. En figure 3.19 (a) se trouve
une simulation de la réflectivité du DBR et du DBR couvert d’argent, a incidence
nulle. Les parameétres de la simulation sont choisis de maniére & ce que le spectre de
réflectivité calculé du DBR soit conforme au spectre expérimental (figure 3.18 (a)).
En ajoutant 40 nm d’argent, le spectre présente un pic de réflectivité profond, vers
An = 909 nm, correspondant au mode Tamm. Il est positionné a ~ 20 nm du mode
de Bragg de basse énergie. Les barres en pointillés bleus repérent la longueur d’onde
d’émission des puits quantiques a 7" = 75K et 300 K. Le mode Tamm simulé se
situant entre ces deux limites, il doit en principe étre accordé avec la luminescence
des puits & une température intermédiaire.

La figure 3.19 (b) montre le spectre de réflectivité expérimental, mesuré sur I’ar-
gent au fond d’une ouverture circulaire de diametre 40 pm, & T = 75 K. La qualité
moyenne de cette image de réflectométrie, notamment aux grands angles, s’explique
par la structure spatiale de I’échantillon autour de la zone sondée, laquelle est visible
en figure 3.19 (c). Les barres horizontales sont des artefacts d’imagerie, liés a la forme
carré du pad d’argent entourant 1’ouverture circulaire, dans laquelle est focalisée la
lumiére de la lampe. On distingue néanmoins trois paraboles de dispersion. Les deux
extrémes correspondent aux modes de Bragg bordant la bande interdite du DBR.
Ces pics n’apparaissent pas ou trés faiblement dans le spectre de réflectivité simulé
pour le systéme DBR/Ag. Leur présence dans le spectre expérimental s’explique par
de la lumiére incidente parasite, qui n’est pas focalisée sur le disque d’excitation,
représenté par un cercle rouge sur I'image de la figure 3.19 (c). Cette lumiére para-
site, qui provient de la lampe d’éclairage, peut étre issue de réflexions multiples a
I'intérieur de 'objectif de microscope. Elle éclaire faiblement la surface du DBR en
dehors de la diode, d’ou cette contribution du spectre du DBR au spectre enregistré
depuis I'argent.

Aucun mode optique n’est visible proche de 909 nm, ot le plasmon Tamm est
attendu. Cependant, une autre parabole, dont le sommet se situe a Ay, >~ 859 nm
se distingue assez clairement. L’absorption des puits quantiques & cette longueur
d’onde, inférieure & la longueur d’onde de transition a Apg = 883 nm, explique en
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FIGURE 3.19 - (a) Simulation du DBR et du mode Tamm avec ds, = 40nm a
incidence normale, a 75K (b) Réflectométrie sur argent, a 75K, au fond d’une ou-
verture de 40 um. Les fléches blanches indiquent les modes de Bragg du bord de
bande interdite, et la fleche rouge le mode Tamm. (¢) Image (champ large) du pad
d’argent d’une diode de diamétre 40 pm. Le cercle rouge indique la taille du point
d’excitation pour les mesures de réflectométrie.

partie la largeur et la faible profondeur de ce pic de réflectivité. Il a été vérifié que
cette parabole n’apparait pas en sondant le systéme DBR/SiO,/Ag, c’est-a-dire sur
I'argent a l’extérieur du disque. Cette parabole est donc propre au contact DBR/Ag.
Les modes Tamm étant les seuls modes présents dans la structure, cette parabole
correspond forcément a la dispersion de la résonance Tamm.

De maniére pratique, ce décalage entre les résonances Tamm prévue et observée
implique que 'accord ne sera pas possible entre le mode optique et I’émission des
puits, en tout cas aux températures atteignables en refroidissant a 'azote liquide.
Mais plus fondamentalement, cela signifie qu'une étape de la fabrication a décalé la
résonance Tamm d’environ 50 nm vers les courtes longueurs d’onde.

Caractérisation électro-optique

Bien str, ce décalage et ses possibles causes seront analysées en détail dans la
suite du manuscrit. Avant de s’y intéresser, on peut tout de méme étudier la lumiére
émise par les diodes par électroluminescence.

En figure 3.20 se trouvent les résultats d’électroluminescence d'une diode de
diameétre 40 pm, proche de la zone étudiée précédemment. L’émission observée di-
rectement (figure 3.20 (a)) est trés inhomogéne et provient majoritairement du bord
du disque. L’inhomogénéité de ’émission suggére une dégradation de la surface du
DBR au fond des ouvertures, ou bien un mauvais accord entre les modes optiques
et ’émission, ce qui est attendu compte tenu des longueurs d’onde d’émission des
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puits quantiques et du mode Tamm observé en réflectométrie. En imageant le disque
sur la fente d’entrée du spectrométre et en fermant cette derniére, on peut tracer le
spectre d’émission suivant une coupe verticale du disque. La zone sélectionnée par la
fente est schématisée par les deux bandes en pointillé sur I'image (a). On obtient de
cette maniére un spectre d’émission résolu spatialement (figure 3.20 (b)). L’émission
a lieu principalement & deux longueurs d’onde. On observe ’émission associée a la
transition principale des puits quantiques & Apg = 883 nm, ainsi qu’une émission
autour de 855 nm provenant du bord du disque et dans une moindre mesure de 'in-
térieur. L’imagerie de Fourier (figure 3.20 (c)) montre que cette deuxiéme émission
correspond a la parabole Tamm précédemment identifiée, dont le sommet est ici a
Aamm = 857nm. L’écart d’environ 2nm entre cette parabole et celle observée en
réflectométrie s’explique notamment par la courte distance entre les deux diodes étu-
diées. L’excitation électrique permet donc d’exciter faiblement la résonance Tamm,
bien que celle-ci soit, comme prévu, trés désaccordée avec les puits quantiques.
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FIGURE 3.20 — Electroluminescence d’une diode de 40 pm a 75 K, en mode continu
aV =35Vetl=08mA (a) Image directe de I'EL. (b) Spectre spatial le long de
la bande en pointillé sur I'image (a). (¢) Imagerie de Fourier correspondante.

L’émission a 883 nm est non dispersive, elle n’est donc pas affectée par les modes
optiques de la structure. Elle s’échappe alors grace a la faible transparence de la
couche d’argent de 40 nm. Malgré cela, dans la direction normale & la surface, cette
émission est 14 fois plus intense que ’émission dans le mode Tamm. Cela s’explique
par le désaccord A = Apg — Argmm = +26 nm élevé entre le mode et le pic d’émission
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des puits quantiques. Néanmoins, le fait que I’émission & A\pg soit majoritaire devant
toute autre émission malgré la faible transparence de I’argent suggére que les puits
quantiques sont convenablement excités par 'injection électrique.

Pour conclure sur cette étude, le procédé de fabrication mis en ceuvre permet
d’exciter les puits quantiques. Mais ceux-ci se retrouvent inaccordables avec la réso-
nance Tamm, décalée d’environ 50 nm vers les courtes longueurs d’onde par rapport
a la position calculée avec les matrices de transfert. Un décalage vers les courtes
longueurs d’onde du mode Tamm s’explique par un amincissement des derniéres
couches du miroir de Bragg, ce qui correspond, en pratique, & une gravure du DBR.
La crédibilité de cette hypothése est renforcée par 'inhomogénéité de 1’émission a
I'intérieur du disque d’injection, qui peut suggérer une surface rugueuse du fait d’une
gravure

3.6.2 Probléme de la gravure humide de la couche isolante
Microscopie des ouvertures circulaires

Compte tenu de ces résultats expérimentaux, il convient a présent de déterminer
quelles étapes de la fabrication sont responsables de ’écart entre les modes Tamm
attendu et observé. Le décalage du mode s’effectuant vers les courtes longueurs
d’onde, il faut chercher les étapes susceptibles d’attaquer la surface du DBR. La
premiére espéce a suspecter est la solution BOE gravant la couche de SiO;. En
effet, comme il a été montré dans la section 3.5.5, I'étape de gravure au BOE faisait
apparaitre, de maniére locale et non systématique, des motifs a la surface du DBR,
au fond des ouvertures ou la silice est gravée. Ces motifs peuvent étre des indices
d’une gravure plus globale du semi-conducteur.

Pour identifier la nature de ces motifs, et pour plus généralement trouver des
signes de dégradation de la surface du DBR, des analyses au microscope électronique
a balayage (MEB) puis au microscope a force atomique ont été conduites dans les
ouvertures de silice. Ces études ont été menées en collaboration avec Sylvain Minot
et Francois Bessueille de 'Institut des Sciences Analytiques. L’analyse est effectuée
sur un échantillon pour lequel la fabrication a été conduite a terme, mais dans des
ouvertures de silice en bord d’échantillon, qui ont été protégées par la résine pendant
toute la fabrication postérieure a la gravure. Ainsi, les ouvertures étudiées sont dans
le méme état qu’apres la gravure. De cette maniére, on s’affranchit d’éventuels effets
dus aux étapes de fabrication suivantes.

La figure 3.21 (a) montre une ouverture de diamétre ¢ = 40 pm observée en
imagerie optique. Un défaut similaire a ceux observés dans la partie 3.5.5 en figure
3.12 (p.100) est observé. La figure 3.21 (b) montre une image du méme disque en
imagerie MEB. Le défaut observé se révéle étre un trou dans la surface du DBR. La
présence de plusieurs contours concentriques indique que la gravure s’étend dans la
profondeur du DBR sur plusieurs couches.

En figure 3.21 (c) se trouve une image rapprochée du bord d’une ouverture. Le
contour sombre repéré par les deux fléches blanches correspond a la pente de la
couche de silice a sa limite. Mais sur la surface découverte du DBR apparait une
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FIGURE 3.21 — (a) Imagerie d’un disque de 40 pm en microscopie optique (b) Le
méme disque observé en imagerie MEB. (c¢) Vue rapprochée du bord de gravure de
la silice.

zone sombre, juste & co6té du bord de la couche de silice. Cette zone est repérée par
les deux fléches noires sur I'image. Plusieurs marches se distinguent dans cette zone,
ce qui suggeére la gravure de 1'hétérostructure semi-conductrice. Si cette hypothése
s’avere juste, cela signifie qu’outre les gravures locales observables en microscopie
optique, le DBR est par ailleurs gravé de maniére assez uniforme, sur plusieurs
couches, au fond des ouvertures.

Pour confirmer et quantifier la gravure du DBR, ces marches ont également été
observées en microscopie AFM. Les figures 3.22 (a) et (b) montrent respectivement
une image AFM d’un bord de disque et un profil d’épaisseur perpendiculaire au
bord de la couche de silice. Sur 'image AFM, on distingue clairement des marches
aprés la plus grande marche qui correspond a la silice. Sur le profil, des changements
brutaux de pente indiquent la gravure de matériaux différents. La premiére marche,
d’épaisseur ~ 78 nm, correspond au flanc de gravure de la couche de SiO,.! Ensuite
se discernent au moins trois marches de pentes différentes, ce qui confirme la gra-
vure de I'hétérostructure semi-conductrice. sur plusieurs couches. L’épaisseur totale
gravée est d’environ 46 nm. Qualitativement, cette gravure est cohérente avec le dé-
calage observé du mode Tamm vers les courtes longueurs d’onde. De plus, pour une
gravure de 46 nm, la structure aurait été gravée jusqu’au deuxiéme puits quantique
en partant de la surface (voir la structure épitaxiée en figure 3.5 p.92). Il reste-
rait donc quatre puits sur les six initialement présents, ce qui justifie qu’on puisse
observer leur photoluminescence malgré la gravure.

1. Cette mesure est en bon accord avec I’épaisseur attendue. Une erreur de calibration lors du
dépot sur cet échantillon avait conduit a une couche plus fine que 100 nm, et estimée & 75 nm.
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FIGURE 3.22 — (a) Imagerie AFM d’un bord d’ouverture (b) Profil perpendiculaire
au bord d’ouverture.

Interprétation

Cette gravure des premiéres couches du DBR peut sembler surprenante, car la
vitesse de gravure du GaAs dans 'acide fluorhydrique est trés faible : de 'ordre de
Inm - h™! pour du HF & 10% selon Voncken et al.,'? et d’environ 16 nm - h=! pour
du HF a 5%, 10% et 20% selon Smeenk et al..?’ Pour comparaison, la teneur en HF
de notre solution de BOE est d’environ 6%.

On peut interpréter cette faible vitesse de gravure par une explication simple
du mécanisme de gravure du GaAs dans une solution d’acide fluorhydrique sans
solution tampon. Le fluor, élément chimique le plus électronégatif, peut se substituer
aux atomes d’arsenic dans les liaisons Ga-As a la surface du miroir de Bragg, suivant
I’équation bilan :

GaAs+3HF — GCI,Fg + ASHg

Le composé GaF3 étant trés peu soluble, il passive la surface et la gravure ne peut
avoir lieu de maniére significative. En revanche, dans la solution BOE se trouvent
des ions ammonium NH, ", issus de la dissociation du fluorure d’ammonium NH,F.
Ces ions NH, " sont eux-mémes en équilibre avec de ’ammoniac NHs, qui posséde
un fort pouvoir complexant et pourrait solubiliser le fluorure de gallium, permettant
alors au fluor de se substituer & d’autres atomes d’arsenic. Ce mécanisme composé
d’une substitution de ’arsenic par le fluor puis d’une dissolution par ’ammoniac
pourrait expliquer la gravure du GaAs par la solution BOE.

Pour conclure, ces analyses montrent que la définition des ouvertures dans la
couche isolante ne peut se faire via une gravure au BOE. En effet, la sensibilité du
mode Tamm aux épaisseurs des derniéres couches du DBR rend inadaptée toute
méthode de fabrication qui pourrait graver quelques nanomeétres de semiconducteur
en surface. Une gravure dans une simple solution d’acide fluorhydrique pourrait étre
envisagée. Mais sans solution tampon, la gravure de motifs micrométriques s’avére
beaucoup plus difficile, car la gravure de la silice n’est pas controlée. De cette analyse
sera tirée une conclusion principale : pour la structuration spatiale d’'un mode Tamm,
il est fondamental de s’assurer que la méthode utilisée ne dégrade pas la surface du
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DBR, méme sur quelques nanométres.

3.7 Approche simplifiée et LED Tamm de grande
surface

Apreés I’échec de cette premiére méthode de fabrication et la mise en évidence de
la gravure du DBR par la solution BOE, nous avons décidé d’évaluer la possibilité de
fabriquer une LED Tamm en mettant un ceuvre un processus simplifié sans micro-
structuration. Ce processus consiste d’abord & déposer une couche d’argent sur un
petit morceau du DBR dopé. Ensuite, des diodes sont isolées en utilisant une pointe
en tungsténe montée sur une platine micrométrique. En exercant une pression sur la
surface de ’argent et en déplacant la pointe, 'argent est gravé sur une fine bande de
la largeur de la pointe. En arrachant ’argent le long d’un contour fermé, on isole de
maniére simple une diode a structure Tamm. La pose d'un fil de contact a l'intérieur
du contour permet ensuite de faire passer un courant électrique a travers la diode
créée, entre le fil et la face inférieure de ’échantillon. Une image d’une de ces diodes
se trouve en figure 3.23 (a).

880 900 920 940 960 ' 900 950 1000
A (nm) A (nm)

FIGURE 3.23 — (a) Diode de grande surface gravée et contactée par un fil d’alumi-
nium. (b) Réflectométrie effectuée a coté d'une diode. Haut : DBR. Bas : argent sur
DBR. (c¢) Spectre de photoluminescence depuis le DBR a température ambiante.

Cette méthode présente deux principaux avantages. D’abord, elle est simple et
rapide & mettre en ceuvre car elle ne demande pas de microfabrication en salle
blanche. Mais surtout, elle permet de découpler I’étude électro-optique du mode
Tamm dans la structure dopée de tout procédé de fabrication, si ce n’est le dépot
d’argent. C’est donc une configuration idéale pour une démonstration de principe.
L’inconvénient est la grande taille des diodes ainsi dessinées : il est difficile de définir
des diodes de surface plus petite que 200 pm x 200 pm = 4 x 10~4cm?. Ces diodes
seront donc dénommeées “LED de grande surface”.

La figure 3.23 (b) présente deux mesures de réflectométrie sur le DBR sans et avec
argent, proche d'une diode, a 75 K. La résonance Tamm se situe proche du milieu
de la bande interdite du DBR. A § = 0, le mode Tamm se situe & Ay = 925.8 nm.
Sa largeur & mi-hauteur est AX = 2.4nm, ce qui correspond a un facteur de qualité
Q ~ 390.
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En figure 3.23 (c) se trouve une mesure de photoluminescence effectuée sur le
DBR sans argent, a température ambiante. Le maximum de 1’émission se situe vers
955 nm. Il faut donc refroidir ’échantillon pour amener la luminescence des puits
quantiques a plus basse longueur d’onde et réaliser I’accord avec le mode Tamm.

A (nm) A (nm) A (nm)
920 940 900 920 940 900 920 940

05
o
=4 0.0
‘n
0.5
FIGURE 3.24 — EL en régime impulsionnel. (Vi) = (1.6V,0.8mA) (a)

(4.3V,22mA) (b) et (8.3V,51mA) (c)

Des mesures d’électroluminescence en imagerie de Fourier sont présentées en
figure 3.24. La diode est excitée en mode impulsionnel, sur une durée 7 = 100 ns
avec une période de 100 ps. Le courant est mesuré a 1’aide d’une résistance de 100 €2
en série avec la diode. A T ~ 175K, I’émission s’effectue majoritairement dans la
résonance Tamm : la structure est accordée. Pour une injection faible (image (a)),
on observe un anticroisement entre les dispersions de l'exciton et de la résonance
Tamm. Les PQ et le mode Tamm sont donc en régime de couplage fort. C’est un
signe d’une forte interaction entre le mode et les PQ. Si ce régime a déja été observé
et caractérisé sur les modes Tamm optiques, ce résultat est la premiére observation
de polaritons Tamm-exciton en injection électrique.

A plus forte excitation (images (b) et (c)), le régime de couplage fort est brisé
et la dispersion de 1’émission correspond a la parabole Tamm.?* La disparition des
polaritons est encourageante quant a la possibilité d’obtenir un effet laser. En effet,
il faut que le niveau d’énergie haut des PQ soit suffisamment peuplé pour que I’ab-
sorption diminue significativement et que le couplage fort disparaisse, ce qui revient
a étre proche du seuil de transparence des PQ.

La figure 3.25 montre deux images de la diode précédemment testée, éclairée
par une lampe sur la partie (a) et en émission sur la partie (b). L’image d’émission
montre que lorsque le mode optique est accordé avec les PQ, I'essentiel de 1’électro-
luminescence détectée est émise depuis I’argent, et de maniére trés homogeéne.

En conclusion, ces résultats démontrent la possibilité de réaliser une LED réso-
nante avec un mode Tamm. Le prix a payer pour cette démonstration de principe
était I’abandon de la micro-structuration, pour s’assurer de ne pas affecter la surface
du miroir de Bragg. Le défi consiste maintenant a élaborer un nouveau procédé de
microfabrication permettant d’obtenir le méme résultat sur une diode Tamm mi-
crométrique, suivant la structure cible définie dans la section 3.2 en page 87. C’est
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Eclairage lampe

Extérieur il Ag Intérieur
de la diode de la diode

Electroluminescence

FIGURE 3.25 — LED de grande surface (a) éclairée par une lampe (b) traversée par
8mA 4 5.3V, a 180K

I'objet du chapitre suivant.

3.8 Conclusion du chapitre

Un avantage des sources de lumiéres a mode Tamm est que la partie métallique,
qui est en contact avec le DBR et qui crée la résonance Tamm, peut également
servir d’électrode pour exciter électriquement la structure, et ceci sans effectuer de
gravure de I’hétérostructure semi-conductrice. Nous avons décrit dans ce chapitre un
premier développement de sources Tamm a injection électrique utilisant ce principe.
Ce travail a démarré par la définition d’une structure cible simple permettant cette
injection. Cette structure est d’abord caractérisée par le dopage du miroir de Bragg
(DBR) et la formation d’une jonction p-i-n autour des puits quantiques constituant
la zone active. Ensuite, une micro-structuration de la surface a été définie, pour
apporter les porteurs de charge au niveau de la face supérieure du DBR.

Un premier procédé de fabrication a été décrit et mis en ceuvre pour réaliser cette
structure cible. Les tests effectués sur les premiers composants fabriqués montrent
que cette méthode permet d’exciter électriquement les puits quantiques. En re-
vanche, un mode Tamm a été observé, mais trés fortement décalé vers les courtes
longueurs d’onde par rapport aux simulations préliminaires. Par conséquent, 1’ac-
cord entre le mode Tamm et le milieu émetteur n’a pas pu étre atteint, rendant
impossible une excitation correcte du mode Tamm.

Une analyse en microscopie MEB et AFM des échantillons fabriqués a montré que
I’étape de définition de la couche isolante de silice, a ’aide d’une solution tamponnée
d’acide fluorhydrique, grave la surface du DBR sur plusieurs dizaines de nanométres.
Une telle gravure est incompatible avec le controle de la résonance Tamm, qui est
trés sensible & la composition et aux épaisseurs des derniéres couches du DBR, a
I'interface avec le métal. Par ailleurs, cette gravure est cohérente avec le décalage
entre les modes Tamm observé et simulé.

Avant de définir un nouveau procédé de fabrication, une méthode alternative et
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simplifiée a été mise en ceuvre pour réaliser ’excitation électrique du mode Tamm.
Cette méthode consiste a définir des diodes Tamm de grande surface en déposant
une couche d’argent uniformément sur la surface du DBR dopé, puis en la gravant
avec une pointe en tungstene placée sur un systéme de micro-controle. Cette méthode
permet l'injection électrique de la structure Tamm sans risquer de dégrader la surface
du DBR par une micro-structuration effectuée en salle blanche. De bons résultats
ont été obtenus, avec la premiére excitation électrique d’'un mode Tamm accordé
avec le milieu émetteur, a T'= 175 K.

La conclusion globale de cette étude est quune attention toute particuliere doit
étre portée sur I'état de surface du DBR au cours des différentes étapes de fabrica-
tion. Le chapitre suivant consiste donc a définir un nouveau procédé de fabrication
de diodes Tamm micrométriques. Ce procédé devra étre le plus neutre possible pour
la surface du DBR, afin de ne pas dégrader le mode Tamm.
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Chapitre 4

Source Tamm a injection électrique :
fabrication adaptée aux modes de
surface

Il a été montré dans le chapitre précédent que la premiére méthode de micro-
structuration proposée pour les sources Tamm & injection électrique n’est pas viable.
Cette méthode utilisait des procédés classiquement utilisés dans la microfabrication
des semi-conducteurs, comme la gravure d’une couche d’oxyde avec une solution
BOE. Or nous avons vu que cette étape de gravure était responsable d'une attaque
de la surface du DBR sur plusieurs dizaines de nanométres. Dans la fabrication des
sources de lumiére & cavité verticale comme les VCSEL, une telle gravure n’est pas
forcément problématique, car le mode optique est confiné dans la cavité loin de la
surface, et n’est pas sensible & une gravure de quelques nanométres.

Le cas des modes Tamm est différent. De par son caractére surfacique, le mode
Tamm est trés dépendant des épaisseurs et de 1’état des derniéres couches du mi-
roir de Bragg a la surface des échantillons. Il est donc primordial de développer
une fabrication qui tient compte de cette sensibilité a la surface. Rappelons-le, les
structures Tamm sont a priori trés bien adaptées a 'injection électrique, grace a la
possibilité d’utiliser le métal pour créer le mode optique et pour y injecter direc-
tement les porteurs de charge. Mais de cet avantage structurel découle aussi une
difficulté technologique : il faut pouvoir micro-structurer la surface sans dégrader
la surface du DBR et par conséquent le mode Tamm. Ce chapitre décrit donc une
méthode de développement et un procédé de fabrication de composants utilisant un
mode optique de surface résonant.

4.1 Accord mode Tamm - émetteurs

Dans la fabrication de composants VCSEL ou de LED a mode de cavité réso-
nant (RCLED) usuels, il est fréquent de procéder & une cartographie de la réflec-
tivité et de la photoluminescence de 'hétérostructure semi-conductrice aprés son
épitaxie, pour évaluer ’accord entre le mode optique et la luminescence des émet-
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teurs. Cette mesure préliminaire permet de choisir sur quel morceau du substrat
conduire la microfabrication, en fonction de 'accord souhaité. Cette cartographie
peut étre conduite directement apres I’épitaxie, car le mode optique d’intérét est un
mode de cavité supporté par la seule hétérostructure semi-conductrice.

Dans le cas des structures Tamm, la mesure de réflectivité de ’hétérostructure
n’est pas toujours suffisante pour estimer correctement la position spectrale de la
résonance Tamm. Si la structure exacte du miroir de Bragg, et surtout de ses der-
niéres couches en surface, est trés précisément connue, alors la simulation permet
de prévoir la position du mode Tamm. Mais en pratique, les propriétés du mode
Tamm étant trés dépendantes des derniéres couches du miroir de Bragg, il suffit de
légéres variations de ces derniéres, non mesurables par la réflectométrie, pour altérer
significativement la position du mode.

Pour illustrer ce point, la simulation en figure 4.1 (a) montre la réflectivité d’un
DBR simplifié, terminé par une couche 3Ag/4 d’Aly1Gag gAs compléte, ou raccourcie
d’une longueur [ = 5nm. La bande interdite ne subit presque aucune modification en
enlevant 5nm & la derniére couche. En revanche, le mode Tamm obtenu en ajoutant
50nm d’argent a la surface du DBR (figure 4.1 (b)) est significativement translaté
d’environ 6 nm vers les courtes longueurs d’onde. En faisant varier la longueur [,
on observe que le milieu de la bande interdite du DBR bouge trés peu avec [. En
revanche, le mode Tamm se déplace de 1.4nm par nanométre retiré a la derniére
couche du DBR (figure 4.1 (¢)). Cette valeur, bien que dépendante de la composition
du DBR en surface, est une bonne estimation de la sensibilité du mode Tamm avec
les épaisseurs des derniéres couches.

a b C
10 . L} J J J L} J J L lJ lJ lJ _10
(—I=Onm i] ——1=0nm ‘W'r [
0.8 1 —I1=5nm 15 —!=5mm -0.8 N
0.6 1 ﬂ 1 F -0.6
e L
0.4 4 4} L0.4 [
0.2 1 - 0.2 |
00 ] ] ] ] ] ) ) ) ) 00 ] v ] v ]
850 875 900 925 95 850 875 900 925 95 0 20 40
A (nm) A (nm) [ (nm)

FIGURE 4.1 — Simulation du raccourcissement de la derniére couche du DBR. (a)
(resp. (b)) DBR (resp. DBR + argent) avec une couche compléte ou raccourcie de
[ = 5nm. (c) Variation du mode Tamm a Ar et du milieu A de la bande interdite
du DBR avec le raccourcissement [ de la derniére couche du DBR. La droite noire
est un ajustement linéaire des valeurs Ay simulés.

Expérimentalement, pour déterminer la position du mode Tamm, un dépot d’ar-
gent par pulvérisation est effectué sur le DBR, sur lequel est posé un masque mé-
tallique percé de petites ouvertures circulaires. Les disques d’argent millimétriques
ainsi déposés permettent, par photoluminescence ou réflectométrie, de mesurer le
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mode Tamm et son accord avec les émetteurs. La photoluminescence des puits et la
bande interdite peuvent toujours étre évaluées en dehors des disques d’argent. Ces
disques sont suffisamment petits pour que 'essentiel de la surface de 1’échantillon
reste disponible pour la micro-structuration.

Point A Point B

A (nm) A (nm)
8?5 990 9?5 950 97

Réflectométrie
DBR

PL
DBR/Ag

PL
DBR

0.0

875 900 925 950 975 875 900 925 950 975
A (nm) A (nm)

FIGURE 4.2 — (a)(b)(c) (respectivement (d)(e)(f) ) : Réflectométrie du DBR, PL
sur DBR/Ag et PL sur DBR au point A (resp. point B).

La figure 4.2 présente la réflectométrie et la PL du DBR ainsi que la PL du
systéme DBR/Ag en deux points A et B du substrat, espacés d’environ ~ 1.5cm.
Les mesures sur DBR sont effectuées juste a coté des points d’argent, de maniére
a pouvoir négliger la dérive de la bande interdite entre la mesure sur argent et la
mesure sur DBR. Les positions des modes sont indiquées dans la table 4.1. La bande
interdite est quasiment la méme entre les deux points de mesure. Pourtant ’écart
A entre le mode Tamm et le bord haut de la bande interdite est trés différent :
21 nm pour le point A et 6 nm pour le point B. Il y a donc entre les deux points une
différence de structure du DBR, qui détermine la position du mode Tamm, mais non
mesurable par la seule réflectométrie du DBR. Ce n’est donc qu’une fois de 'argent
déposé que 'on peut déterminer par la mesure la position du mode Tamm et son
accord avec la luminescence des émetteurs. Cela justifie notre nouvelle méthode
de cartographie “spécifique” du mode Tamm, par dépot local d’argent, avant de
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démarrer une microfabrication.

Point A B
Bords de bande interdite Ay ; Ay | 876; 964 | 874 ; 962
Mode Tamm Ar 943 956
A=Ay — A 21 6
Max émission des puits Apg 945 933

TABLE 4.1 — Position des modes optiques aux points de mesure A et B. Toutes les
valeurs sont en nm.

4.2 Méthodologie d’élaboration du procédé de fa-
brication

La méthode précédemment décrite permet de déterminer la position “vraie” du
mode Tamm, c’est-a-dire sa position dans la configuration idéale ou la surface du
DBR n’a pas encore pu étre dégradée par des étapes de fabrication. Il a été vu
dans le chapitre précédent que notre micro-structuration, notamment l'attaque au
BOE, dégradait le DBR et donc le mode Tamm. L’enjeu est donc de développer une
nouvelle fabrication qui laisse intacte la surface du DBR.

Pour cela, la méthode choisie consiste d’abord a déterminer la position “vraie”
du mode, avec un dépot d’argent sur une partie du morceau choisi. Puis, aprés
chaque nouvelle étape de fabrication qui n’a pas encore été validée, de l'argent
est encore déposé sur une partie de I’échantillon, pour contréler le mode Tamm
par réflectométrie ou photoluminescence. Si la position du mode a changé, c’est
que I’étape de fabrication a significativement altéré la surface du DBR. L’étape de
fabrication doit donc étre revue. Si le mode Tamm n’a pas bougé, ’étape peut alors
étre validée, sous réserve qu’elle respecte d’autres contraintes qui lui sont propres.

C’est en appliquant cette méthode qu’a été développé le procédé de fabrication
décrit par la suite. Parfois la vérification du mode optique ne sera pas mentionnée.
Mais elle a été effectuée pour chacune des étapes qui sera conservée dans le procédé
de fabrication final. Nous verrons qu’au bout du compte, la fabrication adoptée pour
les sources électriques & mode Tamm se caractérisera par une protection permanente
de la surface utile du DBR, c’est-a-dire la surface du DBR qui sera en contact avec
I’argent pour former le mode et par laquelle transiteront les charges. Cette protection
sera assurée soit par la résine photosensible, soit par ’argent.

4.3 Structuration de l’isolant par lift-off

4.3.1 Contraintes

Comme la structuration d’une couche de silice par photolithographie puis gra-
vure BOE était responsable d’'une attaque du DBR, entrainant une dégradation du
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mode optique, il faut définir un procédé alternatif pour structurer une couche iso-
lante. La solution retenue est une structuration par lift-off. Les figures 4.3 (a) et
(b) rappellent le principe de la structuration par gravure employée précédemment,
et la structuration par lift-off envisagée. Il s’agit donc, comme le montre le schéma
inférieur, de définir des disques dans une résine par photolithographie négative, de
déposer la couche isolante, puis de retirer la résine restante et l'isolant déposé des-
sus. L’avantage de cette technique est que la surface utile du DBR (le fond des
ouvertures) est protégée par la résine du début (spin-coating) a la fin (lift-off).

a
Résine

Structuration .
par gravure SO, g g

B el

Isolant

b Résine

Structuration

par lift-off g g
HE

FIGURE 4.3 — Schéma de la structuration d’une couche isolante par gravure ou par
lift-off

Néanmoins, plusieurs contraintes doivent étre respectées pour le succés de la
structuration.
- Le matériau déposé doit étre un bon isolant électrique. La couche doit étre de
bonne qualité et ne pas présenter de trous, par lesquels un courant électrique
pourrait circuler entre les pads de contact et le DBR.

- La lithographie de la résine doit étre ajustée finement, afin d’avoir des flancs
dits “négatifs” comme sur la partie inférieure de la figure 4.3.

- Le dépot doit étre directif, pour éviter que I'oxyde se dépose sur les flancs de
résine, ce qui empécherait ou génerait le lift-off.

- Le dépot du matériau doit s’effectuer & basse température, car le lift-off d’une
résine chauffée trop fort ou longtemps peut s’avérer difficile voire impossible.

- La méthode de dépot doit permettre de déposer une couche fine d’épaisseur
controlée d’environ 100 nm.

La méthode retenue qui satisfait toutes ces contraintes est le lift-off d’une couche
d’oxyde d’yttrium Y203, déposée par ablation laser pulsé (PLD), aprés la structu-
ration d’une résine AZ® 5214F utilisée en mode négatif.

4.3.2 Photolithographie négative des disques

La premiére étape consiste a définir par lithographie laser des disques de résine
avec une forme adéquate. En l'occurrence, les disques doivent étre moins larges a
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leur pied qu’a leur sommet pour garantir une discontinuité entre I’'oxyde déposé sur
le DBR et le sommet du disque (figure 4.3). Cette inclinaison des flancs de résine,
tournés vers l'intérieur de la résine, est qualifiée de “négative”. Elle est obtenue avec
une résine négative ou bien une résine réversible utilisée en mode négatif. Dans notre
cas, nous avons utilisé la résine réversible AZ® 5214E en mode négatif, comme pour
la définition des pads de contact (voir la section 3.5.6 p.100).

Tres
soluble Insoluble Légérement

uv
JL | \ soluble
M ‘

T - - I - I -

Recuit + ; .
Flood exposure Développement Développement
Durée T1 Durée T2

FIGURE 4.4 — Structuration de la résine inversible en mode négatif.

La figure 4.4 schématise le procédé d’inversion. Les résines réversibles contiennent
des agents réticulants en plus des composés photoactifs. Lorsqu’ils sont chauffés a une
température supérieure a 110°C et en présence d’agents photoactifs déja exposés,
ces agents réticulants rendent la résine insensible au rayonnement UV et insoluble
dans le révélateur. La résine non insolée est ensuite rendue complétement soluble
avec une exposition de forte dose (“flood exposure”) suivant le recuit d’inversion.
Lors de la premiére insolation, la résine ne regoit pas la méme quantité d’énergie
a sa surface que proche du substrat, car le rayonnement UV est atténué au fur et
a mesure qu'il traverse 1’épaisseur de la résine. Ainsi, proche du substrat, le degré
d’inversion de la résine est plus faible. La partie inférieure de la résine sera donc
légérement soluble dans le révélateur, c’est la raison pour laquelle des flancs négatifs
peuvent étre obtenus. Le processus de développement de la résine peut, en premiére
approche, étre séparé en deux étapes. Pendant une durée 77, la résine non insolée lors
de la premiére exposition, rendue trées soluble par la “flood exposure”, est solubilisée
par le révélateur. Il faut ensuite poursuivre le développement pendant une durée T5
pour que la résine premiérement exposée soit légérement gravée a sa base.

Les paramétres de controle de la forme de la résine sont principalement la dose
et le temps de développement. Des séries de lithographies ont été effectuées sur des
substrats de test en GaAs pour choisir ces paramétres. Les paramétres d’étalement
de la résine, de recuit et d’exposition post-recuit sont fixés et sont identiques a ceux
décrits dans les tables 3.1 (p.95) et 3.2 (p.100) pour le process de lithographie laser.

La dose est controlée en modifiant le parameétre r de durée relative d’impulsion
(en %) dans le logiciel controlant 'exposition. La puissance du laser est fixée a
Paser = 8mW, avec latténuation de transmission ~ 20%. Quant a la durée de
développement, dans notre cas, il est plus pertinent de s’intéresser au temps 715
correspondant au temps d’attaque des flancs des disques, & partir du moment ot
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I’essentiel de la résine est déja parti. En effet, en raison de facteurs difficilement
controlables, comme la régularité de l'agitation pendant le développement ou le
vieillissement de la résine, des résultats différents peuvent étre obtenus pour une
méme durée totale de développement. Or il est assez aisé d’estimer visuellement la
durée T nécessaire a graver 'essentiel de la résine : il suffit d’observer 1’évolution
et la disparition des franges d’interférences a la surface de 1’échantillon pendant
le développement. Les franges disparaissent quand toute la résine a l'extérieur des
disques est dissoute, c¢’est a cet instant qu’il faut démarrer la mesure de la durée de
développement “secondaire” Ts.

Des images de microscopie électronique des disques obtenus sont présentées en
figure 4.5. Le paramétre r est varié entre 5% et 25%, pour des durées de développe-
ment 15 de 5s, 10s et 15s. La temps de développement T} est d’environ 25+ 2s. Le
diamétre visé des disques est ¢gpgs = 5 pm.

Filtre ON

FIGURE 4.5 — Microscopie électronique des disques de résine en fonction de la puis-
sance du laser UV et le temps de développement.

Tous les disques présentent des flancs négatifs. Mais pour le temps de développe-
ment T, = 5, les disques présentent a leur base un rebord plus large, presque aussi
large que le disque a son sommet. Nous verrons plus tard que ce rebord va géner
le lift-off de la couche d’oxyde, car 'oxyde se déposant dessus sera mal arraché lors
du lift-off. Ce temps de développement est donc insuffisant. Pour 75 = 10 et 1558, ce
rebord a disparu. Par ailleurs, d’autres essais avec des temps de développement plus
longs ont montré qu’un temps total de 60s (valeur standard et recommandée dans la
documentation de la résine!) était trop long, car la plupart des disques se décollaient
du substrat. C’est la raison pour laquelle nous nous sommes limités a des temps de
développement légérement supérieurs au temps 77. A la puissance d’insolation la
plus faible (r = 5%), la résine a été largement creusée a la base des disques, allant
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jusqu’a présenter une forme de cuvette pour T, = 15s. Les disques les plus étroits,
de ¢aps = 2pm sont d’ailleurs tous partis, pour les trois temps de révélation. La
résine est clairement sous-insolée.

Pour r > 10% et T, > 10s, la forme des disques dépend peu de la puissance.
On peut seulement noter un élargissement des disques avec la puissance, sans effet
sur 'inclinaison des flancs. Nous choisirons donc une puissance intermédiaire avec
Paser = 8mW et r = 15%, avec le filtre d’atténuation. Pour la durée de dévelop-
pement, nous garderons le temps 75 = 10s, qui donne une bonne forme de résine.
Le temps total de développement est donc T' = T} + T5 ~ 35s. C’est suffisamment

court pour ne pas risquer un décrochage des disques, qui survient vers T =~ 60 s.

4.3.3 Dépot d’Y,03 par PLD

Une fois la résine correctement structurée, il faut déposer par dessus une fine
couche d’épaisseur ~ 100 nm d’un matériau isolant. Pour rappel, le dépot doit vérifier
les conditions suivantes :
dépot directif,

dépot sans chauffer ’échantillon,

bon contréle de 1’épaisseur,

bonne qualité de la couche pour l'isolation électrique.

Dans le premier procédé de fabrication des sources Tamm électriques, nous uti-
lisions en guise de couche isolante un film de silice déposé par PECVD (voir section
3.5.3, p.95). Les couches déposées par PECVD sont trés inadaptées a une structura-
tion par lift-off, car la méthode de dépot est trés peu directive. En effet, un matériau
déposé par une méthode non directive telle que la PECVD peut couvrir les flancs des
motifs de résine, comme schématisé en figure 4.6, méme si les flancs sont négatifs.
Cela peut compliquer la réalisation du lift-off, car le solvant accéde difficilement &
la résine. Mais surtout, le départ de la résine peut laisser un rebord indésirable du
matériau déposé au bord de la structuration, comme montré sur le schéma. Or il est
nécessaire d’avoir une transition “douce” de l'oxyde au bord des ouvertures, pour
assurer une bonne continuité de ’argent ultérieurement déposé, entre 'intérieur et
I’extérieur des ouvertures. Pour cette raison, il est donc primordial que le matériau
isolant soit déposé de maniére directive.

Isolant
Résine
N - I -
Dépot non directif Lift-off

FIGURE 4.6 — Lift-off d’une couche isolante déposée de maniére non directive.
L’équipe Matériaux et Nanostructures Photoniques de I'iLM posséde une exper-

126



4.3. Structuration de l'isolant par lift-off

tise sur les dépots par ablation laser pulsé, ou PLD pour Pulsed Laser Deposition.
L’équipe utilise cette technique notamment pour le dépot de films d’Y,03 et d’Al;O3
dopés par des terres rares pour la conversion de longueur d’onde.? La PLD consiste
a focaliser un laser impulsionnel souvent nanoseconde sur une cible, en amenant
une énergie supérieure au seuil de vaporisation.> Un plasma est alors créé a partir
des espéces vaporisées, concentré dans un cone perpendiculaire & la cible. Lorsque
I'impulsion laser cesse, les espéces du plasma sont propulsées par un effet de détente
vers le substrat placé en regard de la cible et peuvent s’y recombiner.*® Le dépot est
donc directif. De plus, I’échauffement ayant lieu uniquement au point d’ablation, le
substrat reste & température ambiante, ce qui est idéal pour le lift-off.6

Les dépots sont effectués dans le bati visible en figure 4.7. L’enceinte est pompée
jusqu’a une pression inférieure & 10~mBar. Le laser est un systéme a excimére KrF
émettant a 248 nm. Des impulsions d’environ 20 ns sont émises & une fréquence de
5Hz. Le faisceau est focalisé sur la cible & I'aide d’une lentille convergente sur une
tache de surface ~ 2mm?. La fluence regue par la cible est d’environ 3.6 J/cm?.
Pendant le dépot, une pression d’oxygéne de P = 1073 mBar est maintenue pour
diminuer I’énergie cinétique des espéces du plasma et assurer une meilleure qualité
des dépdts. La cible est placée sur un support rotatif motorisé afin d’éviter I'usure
rapide et les défauts que causeraient une ablation en un seul point. Le substrat est
quant & lui placé & 6 cm en face de la cible. Dans ces conditions, le taux de dépot
est d’environ 3.2nm/min. Ce taux est déterminé & partir d’une mesure d’épaisseur
au profilométre d’un échantillon témoin.

Pompage

Fenétre

0 Laser

Lentille
— Substrat

FIGURE 4.7 — (a) Bati de PLD (b) Schéma de l'intérieur du bati de PLD.

4.3.4 Lift-off et résultat

Aprés le dépot PLD, le lift-off est effectué pour retirer les disques de résine, selon
le process décrit dans la table 4.2. Un court passage aux ultrasons est nécessaire,
sans quoi la résine ne se retire pas complétement.

Comme c’était attendu, le résultat du lift-off dépend beaucoup de la structuration
préalable de la résine. En figure 4.8 (a) et (b) se trouvent des images MEB des
échantillons de test dont on a détaillé la lithographie en section 4.3.2, aprés le lift-off
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Acétone 5 min
Acétone et ultrasons | 30s

Acétone 1 min

IPA 1 min

TABLE 4.2 — Procédure de lift-off des disques de résine apres le dépot d’Y,0s3. Les
trois bains sont a température ambiante.

de I'Y,03, et pour des temps de développement secondaire de la résine T, = 5s et
15s. 50nm d’argent ont été déposés apreés le lift-off, pour éviter que 'oxyde et le
substrat GaAs chargent pendant la microscopie électronique, et car cette épaisseur
est typique de ce que I'on dépose dans la suite de la fabrication. On évalue ainsi la
qualité de la structuration quant a sa fonction, a savoir assurer une continuité entre
I’argent sur 'oxyde et au fond des trous.

-

a g b
2 um 2um

FIGURE 4.8 — Ouvertures aprés lift-off et dépot de 50 nm d’argent, pour (a) 7o = 55
(b) T2 = 15s.

Pour T5 = 5, la limite de I'Y503 sur le contour du disque est localement arra-
chée. La continuité du métal n’est donc pas assurée sur tout le contour du disque.
Cet arrachement de la couche est diit au rebord présent au pied des disques de résine
pour un temps de développement trop court (voir la figure 4.5, p.125). Cette situa-
tion est similaire & celle décrite en figure 4.6 en p.126, mais ici c¢’est la forme de la
résine qui occasionne un dépot du matériau sur ses flancs, et non la directivité du
dépot. Les figures 4.9 (a) et (b) montrent le disque d’injection d’une diode Tamm,
fabriquée sur un morceau du miroir de Bragg. Les défauts présents dans 1'Y503, a
I'extérieur du disque, seront discutés dans la section 4.3.5. Pour cet échantillon, le
temps de développement était encore plus court (73 ~ 0s) et le résultat du lift-off
similaire. L’image (b) est une image d’électroluminescence. On voit que ’émission
provient majoritairement du bord arraché de 1'Y503 qui agit comme un élément
diffusant. On voit donc qu’en plus de la problématique de la continuité du métal, ce
rebord perturbe I’émission de lumiére. Cette forme de la limite de la couche d’oxyde
n’est donc pas acceptable.

L’image 4.8 (b) montre un disque obtenu avec un temps de développement secon-
daire Ty = 15s. Ici la limite de la couche d’Y5O3 est bien progressive, et la continuité
de l'argent est assurée entre l'intérieur et I'extérieur du disque sur l'intégralité du
contour. Ce temps de développement garantit donc une forme adéquate de l'oxyde
au bord des ouvertures circulaires.

Pour valider ce procédé de structuration, il convient de vérifier que le mode Tamm
n’a pas été affecté. Pour cela, le mode a été mesuré par réflectométrie en deux points
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FIGURE 4.9 — (a) Diode Tamm avec un temps de développement trop court 75 ~ 0s
(b) Electroluminescence de la diode.

d’un méme échantillon. Les résultats sont présentés en figure 4.10. La partie haute
correspond & un dépot d’argent de référence sur le DBR avant toute fabrication,
la partie basse a un dépdt sur le DBR avec Y03 structuré. Le mode Tamm est
observé dans les deux cas, a des longueurs d’onde tres proches A,.;y = 964.1nm
et Njift—ofs = 966.2nm. L’écart d’environ 2nm s’explique par la distance entre les
deux points de mesure. Ces résultats permettent donc de valider la structuration
par lift-off de la couche d’Y,0O3 déposée par PLD.

0.6 -
)
£0.0
7
- [PLD / lift-off
0.6+ ; B

940 950 960 970
A (nm)
FIGURE 4.10 — Réflectométrie du mode Tamm. Haut : dépot d’argent de référence

sur le DBR avant toute fabrication. Bas : dépot d’argent mesuré dans les disques
définis par lift-off.

4.3.5 Défauts et amélioration des couches PLD

Lors des premiers essais de dépot par PLD, effectués dans les conditions décrites
en section 4.3.3, des couches de qualité moyenne étaient généralement obtenues. Ces
couches présentaient des défauts en densité importante comme on peut 'observer
sur les figures 4.11 (a) et (b). D’un point de vue purement optique, ces défauts ne
sont pas problématiques, car le mode Tamm existe dans les ouvertures ot I'Y,03
n’est pas présent. En revanche, ils peuvent avoir un impact sur les caractéristiques
isolantes de la couche.
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50 pm

FIGURE 4.11 — (a-b) Microscopie optique (a) et électronique (b) de défauts sur une
couche d’Y203. (c) Image d’une diode avec une couche d’Y,03 défectucuse (d) EL
de la diode a 4.5'V.

L’imagerie MEB montre que ces défauts sont en général des “boules” qui dé-
passent de la couche. Mais si certaines de ces boules se retirent de la couche d’oxyde,
alors il peut en résulter des trous dans cette couche et donc des canaux de conduction
parasites entre le DBR et un dépot métallique (argent ou pad de contact Ti/Au). Les
figures 4.11 (c) et (d) montrent U'effet de ces défauts avec une diode Tamm fabriquée
avec une couche d’Y,03 défectueuse. L'Y,03 n’est plus directement visible autour
du composant, car il est recouvert d’une couche d’Agl. Cette couche est issue de
la suite de la fabrication, sa présence sera expliquée plus loin dans la section 4.4.2.
L’image (d) est une image d’électroluminescence. On observe que de la lumiére est
émise par deux points, repérés par des fleches blanches, au bord des pads d’argent
et de titane/or. Cela signifie que des porteurs de charge sont injectés sous les pads,
par des trous dans la couche d’Y,Os3.

Pour améliorer la qualité des couches et s’affranchir de ces défauts, un nouveau
protocole a été établi pour le dépot PLD. La présence de tels défauts est souvent liée
a la qualité et a I’état d’usure de la cible utilisée. Nous avons donc décidé d’utiliser,
pour chaque dépot, une zone de la cible qui n’a jamais été précédemment ablatée.
Néanmoins, avant le dépot sur 1’échantillon, la cible est pré-ablatée quelques minutes
pour se débarrasser d’impuretés éventuellement présentes en surface. Ensuite, le
dépot de 100nm sur I'échantillon est effectué en deux étapes. Aprés un premier
demi-dépot de 50 nm, I’échantillon est sorti du bati, nettoyé par un ringage abondant
a ’eau déionisée, puis séché. Ce nettoyage permet de retirer de la surface les défauts
susceptibles de partir et de laisser des trous dans la couche d’oxyde. L’échantillon
est ensuite remis dans l’enceinte de PLD pour la deuxiéme partie du dépot. La
probabilité qu’un défaut du deuxiéme dépot laisse un trou au méme endroit qu’un
trou issu du premier est trés faible. De cette maniére, les éventuels trous du premier
dépot sont comblés de maniére quasi-certaine, et on assure d’avoir une épaisseur
isolante d’au moins 50 nm sur toute la surface du DBR.

En figure 4.12 se trouvent des images de deux dépdts d’Y,03. Le premier dépot
(a) a été effectué en une étape, sans pré-ablation. Le deuxiéme dépot (b) a été
effectué suivant la procédure précédemment décrite. L’absence de défaut visible sur
la deuxiéme couche montre 'efficacité de la méthode employée.
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FIGURE 4.12 — Deux dépots d’Y,03 par PLD. (a) Dépot avec une cible déja ablatée,
en une étape (b) Dépot en deux étapes avec une cible “neuve”; avec pré-ablation et
nettoyage intermédiaire aprés le premier dépot.

4.4 Structuration de ’argent

Dans le procédé de fabrication décrit dans le chapitre 3, un pad d’argent cen-
tré sur les ouvertures circulaires était ensuite structuré par lift-off apres une étape
de lithographie. Il sera d’abord montré dans cette partie que cette méthode n’est
pas viable pour la fabrication des sources Tamm. Une méthode de structuration
alternative par voie chimique sera ensuite décrite.

4.4.1 Analyse de la structuration par lift-off

La structuration du pad d’argent a été décrite dans la section 3.5.6 (p.99). Pour
rappel, une résine est d’abord structurée par lithographie négative pour laisser une
ouverture autour des disques précédemment définis. Pour cela, la résine est insolée,
recuite, & nouveau insolée (“flood exposure”) puis développée pendant une minute.
L’argent est déposé par pulvérisation, puis la résine est retirée. Le procédé est sché-
matisé en figure 4.13.

Résine
Ag
DBR —_ - —_ —_
Spin-coating + Développement Dépot Ag Lift-off

exposition + inversion

FIGURE 4.13 — Structuration de I'argent par lift-off.

Pour étudier une éventuelle influence de ce procédé sur le DBR et le mode Tamm,
nous avons comparé le mode optique dans deux configurations sur un méme échan-
tillon. Des ouvertures sont d’abord définies dans une couche d’Y,0O3 par lift-off.
Puis une couche d’argent de 40 nm est déposée sans structuration sur une partie de
I’échantillon, 'autre étant cachée lors du dépdt. Le mode Tamm est mesuré pour
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référence par réflectométrie dans les ouvertures (figure 4.14 (haut)). Le mode est
mesuré a Ay = 966 nm.

Un deuxiéme dépot est ensuite effectué sur I’échantillon, sur la zone précédem-
ment masquée. Mais cette fois I’argent est structuré par lift-off pour former les carrés
centreés sur les disques. L’interface DBR/Ag au fond des ouvertures est & nouveau ob-
servée (figure 4.14 (bas)). Plusieurs modes optiques sont visibles. Deux modes, repé-
rés par des fleches blanches, sont assez marqués aux grands angles et peu discernables
vers # = 0. Ces modes sont les modes de bord de bande interdite du DBR. Leur
observation découle de lumiére incidente parasite qui éclaire le DBR a I'extérieur du
pad d’argent. Le mode Tamm est discernable a Aj; 1o >~ 903 nm. L1 est largement
décalé vers les courtes longueurs d’onde, de I'autre coté de la bande interdite du
DBR. Les deux points de mesure comparés sont légérement distants, mais la dérive
du mode Tamm au sein de la bande interdite est d’environ 10 nm sur tout ’échan-
tillon, ce qui est trés insuffisant pour expliquer le décalage de ~ 966 — 903 = 63 nm
observé. Par ailleurs, un décalage similaire a été observée sur un autre échantillon
fabriqué de la méme maniére, entre le mode Tamm avant toute fabrication et apres
structuration de l’argent. D’aprés les simulations de gravure du DBR présentées
en figure 4.1 (p.120), ce décalage du mode correspondrait a une gravure sur une
¢épaisseur de l'ordre de 63nm/1.4 ~ 45 nm.

-0.6+ ’ 1 e B

¢ Ag non
-~ [| structuré

0.0

sin(0)

Ag structuré
par lift-off

B
T T T
880 900 920 940 960 980
A (nm)

FIGURE 4.14 — Réflectométrie dans le fond des disques d’Y2O3. Haut : Aprés dépot
d’argent non structuré. Bas : Aprés dépot d’argent structuré par lift-off. Les fléches
noires repérent le mode Tamm, les fleches blanches les modes de bord de bande
interdite.

On peut donc en conclure que la structuration de 'argent par lift-off suivant
ce procédé dégrade la surface du DBR de maniére inacceptable pour la fabrication
des sources Tamm. C’est donc a priori le révélateur qui, aprés avoir gravé la résine
soluble jusqu’a atteindre le DBR, va également graver ce dernier. Le révélateur utilisé
est la solution commerciale AZ® 726 MIF. Il s’agit d’une solution d’hydroxyde de
tétraméthylammonium (TMAH) a 2.38% dilué dans l'eau, avec des surfactants. Si le
TMAH est utilisé pour graver le silicium ou dans certains cas le nitrure de gallium,™”

1. Ce mode n’est pas visible sur une autre réflectométrie, effectuée sur le pad d’argent en dehors
de Pouverture circulaire, soit sur le systéme DBR/Y203/Ag. Cela prouve que le mode a 903 nm
n’est présent que sous l'interface DBR/Ag.
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la gravure du GaAs par le TMAH n’a jamais été reportée, ce qui rend ce résultat
assez surprenant.

Avant d’aborder une méthode alternative pour former les pads d’argent, il est
utile de repenser a ’étape de structuration de la couche isolante par lift-off, pour
évaluer quelles zones du DBR sont possiblement dégradées par une exposition au
révélateur. La figure 4.15 (a) montre pour rappel la forme du disque de résine,
pour un temps de développement secondaire T, = 15, sur substrat GaAs. Toute la
surface du substrat a été exposée au révélateur AZ® 726 MIF pendant une durée
T5, hormis la zone protégée sous le disque, qui se trouve étre la zone utile qui sera
couverte d’argent. La figure 4.15 (b) montre une image grossie de la surface du
GaAs proche de la limite de I'Y,03, apres le lift-off. On discerne un léger fossé dans
le GaAs, proche de la limite avec 'oxyde. Ce fossé est vraisemblablement la trace de
la gravure du substrat par le révélateur. Il est donc important de limiter le temps
de développement au minimum acceptable pour le lift-off, pour graver au minimum
la surface du DBR sur 'extérieur des ouvertures.

W

a b

2 um 1 pm

FIGURE 4.15 — (a) Disque de résine développée pendant 77 = 24s + Ty = 155, sur
substrat GaAs. (b) Ouverture aprés lift-off. La fléche indique le fossé visible a la
limite de la couche d’Y,0s.

4.4.2 Structuration par voie chimique

Compte tenu de ce résultat, il s’agit a présent de définir une méthode alternative
pour structurer I’argent. Une solution pourrait étre d’utiliser une autre résine, qui
serait développée avec une solution révélatrice sans effet sur la surface de notre
hétérostructure. Cela demanderait un travail de développement pour atteindre la
maitrise nécessaire de la résine, mais surtout un effort d’analyse pour vérifier que le
révélateur n’a aucune influence sur la surface du DBR. Quand bien méme, le procédé
ne serait pas forcément applicable a une structure & mode de surface constituée
de matériaux différents. Le transfert de nos structures vers d’autres matériaux, par
exemple pour atteindre d’autres domaines de longueur d’onde, demanderait le méme
travail de vérification.

La stratégie que nous avons préférée consiste plutot a éviter tout risque d’attaque
de la surface du substrat par le révélateur. Pour cela, nous choisissons de déposer
I’argent partout sur 1’échantillon, sans lithographie, puis de le structurer. Le point
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clef est le suivant : une fois 'argent déposé sur I’échantillon, la zone critique de
notre structure, a savoir l'interface DBR/Ag au fond des trous d’Y,Os3, est proté-
gée. Seule une dégradation de la couche d’argent (par vieillissement, oxydation ou
attaque chimique) pourrait alors dégrader le mode optique. Mais la surface utile de
I’hétérostructure semi-conductrice est protégée jusqu’a la fin de la fabrication, et
pendant toute la vie du composant électrique.

Le défi consiste alors a graver localement ’argent, tout en le protégeant efficace-
ment 14 ol on confine le mode Tamm. La méthode employée, schématisée en figure
4.16, est la suivante :

- Dépot d’argent,

- définition de pads de protection de résine par lithographie positive,

- gravure de I’argent non protégé,

- lift-off.
Plusieurs possibilités existent pour graver 'argent, comme les mélanges NH,OH :
Hy05 ou HNOj3 :HCI :H50O. Dans notre cas, un mélange d’iodure de potassium KI
et de diiode I, dans ’eau a été utilisé.'?

Ag Résine

N - - - -

Dépodt Ag Lithographie Attaque Ag Lift-off

FIGURE 4.16 — Principe de la structuration de I'argent par attaque chimique

La figure 4.17 (a) montre un échantillon Tamm apreés un dépdt de 45 nm d’argent
par pulvérisation puis la définition des pads de protection. Une solution mére est
ensuite préparée a partir de 4 g de KI, 1 g de I5 et 40 mL d’eau distillée. Cette solution
attaque beaucoup trop rapidement notre fine couche d’argent, elle est diluée 20 fois
pour mieux controler 'attaque. L’échantillon est baigné 30s dans cette solution
diluée, puis est rincé a l'eau distillée. La résine est enfin retirée.

Le résultat apres lift-off est visible en figure 4.17 (b). L’argent sous le pad de
résine a été convenablement protégé. En revanche, une couche trés sombre a remplacé
I’argent 1a o1 il n’était pas protégé. Il s’agit vraisemblablement d’iodure d’argent, qui
est un composé trés insoluble dans I’eau. Plusieurs nettoyages simples (eau, acétone,
IPA et ultrasons) ont été essayés pour se débarrasser de cette couche, sans succés.
Mais le probléme est mineur, dans la mesure ou cette couche est complétement
isolante. Cela a été vérifié sur un échantillon test, en appliquant une tension entre
deux pads d’argent séparés par de I'iodure d’argent, sur Y,03. Aucun courant ne
passe d'un pad a un autre, donc la couche d’iodure d’argent n’est pas génante. Cette
méthode de structuration de I’argent est donc adaptée a la fabrication des sources
Tamm électriques.
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Ag Ag
+
Résine

50 um

FIGURE 4.17 — (a) Pad de protection sur 'argent. (b) Pad d’argent structuré aprés
attaque, rincage, puis lift-off de la résine.

4.5 Procédé final

4.5.1 Structuration de ’argent et des pads de contact

La définition des pads de contact Ti/Au n’a pas été changée par rapport a la
méthode décrite en section 3.5.6 (p.99). En effet, pour définir ces pads, une lithogra-
phie négative est effectuée, et les ouvertures dans la couche d’Y,03 sont protégées
par la résine.

En revanche, la configuration titane - or garantit une bonne adhérence sur une
couche d’oxyde (SiOz ou Y203). Or, aprés la structuration de largent par voie
chimique, l'oxyde est recouvert d’iodure d’argent solide Agl. Ce composé adhére
trés mal a 'oxyde. Pour cette raison, il est plus pertinent de déposer le pad Ti/Au
avant l'argent. Les figures 4.18 (a) et (b) montrent respectivement le pad Ti/Au
apres sa structuration sur Y,QOg, et aprés le dépot et la structuration de I’argent. Le
pad Ti/Au étant couvert d’argent, et 'or également sensible a la solution KI/I5, ce
pad doit aussi étre protégé par la résine lors de 'attaque de I'argent.

“Ti/AU/Ag

FIGURE 4.18 — (a) Pad de contact Ti/Au sur Y203 (b) Pads aprés structuration de
largent. Structure finale.

4.5.2 Deégradation du métal aprés usage

A la fin du procédé de structuration, les pads métalliques protégés par la résine
ne semblent pas avoir été altérés par la solution KI/I,. Néanmoins, lors du test élec-
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trique des diodes, une dégradation du métal a parfois été observée sur le pad d’argent
et sur le pad Ti/Au, également recouvert d’argent. Une image de la dégradation se
trouve en figure 4.19.

FIGURE 4.19 — Dégradation de l'argent suite & la polarisation de la diode.

Cette dégradation se traduit par un noircissement du pad d’argent et un jau-
nissement du pad de contact sur leurs cotés. Elle s’explique probablement par une
attaque lente de l'argent et de l'or par des résidus de la solution KI/I,. L’effet ap-
paraissant notamment aprés un test électrique prolongé, la réaction chimique doit
étre favorisée par la polarisation de la diode.

L’échantillon présenté avait été rincé abondamment a 1’eau aprés ’attaque, puis
la résine avait été retirée par un bain classique d’acétone puis d’IPA, sans nouveau
ringage a l’eau une fois les pads métalliques découverts. Aprés avoir mis en évidence
ce phénomeéne lors des premiers tests électriques, ’échantillon a de nouveau été rincé
abondamment a ’eau DI. Suite a cela, plus de dégradation n’a été observée lors du
test des composants. Un rincage poussé de 1’échantillon juste aprés 'attaque et aprés
le lift-off de la résine semble donc critique pour assurer la longévité des composants
fabriqués.

4.5.3 Reésumé du procédé de fabrication

Le procédé de fabrication final est schématisé en figure 4.20. Les étapes de fabri-
cation sont les suivantes :

i. Définition de disques de résine par photolithographie négative.

ii. Dépot de 100nm d’Y,03 par PLD et lift-off de la résine.
iii. Photolithographie négative pour la formation des pads de contact
iv. Evaporation thermique de 10 nm de titane et 300 nm d’or, lift-off.

v. Désoxydation du DBR par plasma micro-onde et dépot de ’argent par pul-
vérisation cathodique.

vi. Définition de pads de protection par photolithographie positive.
vii. Attaque chimique de argent par la solution KI/I,. Ringage, lift-off, rincage.
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Comme annoncé dans la section 4.2, une caractéristique de cette séquence de
microfabrication est que la surface utile du DBR, & savoir la surface non recouverte
d’Y503, plus tard recouverte d’argent, est systématiquement protégée. La protection
est assurée par la résine pendant la structuration de I'isolant et du pad Ti/Au, et
par I'argent une fois celui-ci déposé. Conformément aux conclusions de la section
4.4.1 (p.131), la surface utile n’est jamais en contact avec le révélateur. L’objectif de
développer une fabrication tout en préservant 'intégrité du DBR est donc atteint. Il
s’agit a présent de caractériser les composants obtenus, ce qui fait I’'objet du prochain
et dernier chapitre de ce manuscrit.

Résine
Y203
i ii
- I -
Lithographie PLD + lift-off
Résine Au
iii iv
- I -
Lithographie Evaporation Ti/Au
+ lift-off
Résine
Ag Agl
\% Vi Vil
- I - I - .
Désoxydation Lithographie Kl/ I2 + lift-off
+ pulvérisation

FIGURE 4.20 — Procédé de fabrication final.
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4.6 Conclusion du chapitre

Dans ce chapitre, nous avons démontré que la réalisation de sources de lumiére a
mode Tamm excitées électriquement nécessite d’adapter les méthodes de fabrication
traditionnelles des sources & semi-conducteur. La raison physique a cette particu-
larité est la localisation du mode Tamm au niveau de la surface de la partie semi-
conductrice de la structure. De cette localisation découle une tres forte sensibilité
du mode a la composition et aux épaisseurs des derniéres couches de ’hétérostruc-
ture. Cette sensibilité a plusieurs conséquences pratiques sur le développement d’un
procédé de fabrication.

Une premiére conséquence est la difficulté de prévoir avec précision la position du
mode Tamm avant de démarrer la micro-structuration, ce qui est problématique pour
accorder le mode avec la luminescence des émetteurs. Nous avons donc adopté une
méthode de cartographie de I'hétérostructure épitaxiée spécifique aux modes Tamm,
avec des dépots d’argent locaux, permettant d’évaluer les différentes résonances.

Deuxiémement, nous avons vu que cette sensibilité a la structure surfacique de
I’hétérostructure impose, lors du développement du procédé de fabrication, de vé-
rifier & chaque étape que celle-ci n’a pas d’influence sur le mode Tamm. De cette
maniére, nous avons mis en évidence la gravure du DBR par le révélateur utilisé pour
les lithographies, ce qui avait pour conséquence de fortement décaler la résonance
Tamm vers les courtes longueurs d’onde. Cela nous oblige notamment a trouver une
alternative a la structuration “classique” par lift-off de 'argent déposé sur le DBR.
Dans notre cas, l'alternative consiste en un dépot d’argent sur tout 1’échantillon,
puis de sa structuration par une lithographie suivie d’une attaque avec une solution
iodée KI/I,.

Finalement, cette stratégie de développement a abouti & un procédé de fabrica-
tion caractérisé par une protection permanente de la surface utile du DBR, c¢’est-a-
dire la surface du DBR vouée a étre en contact direct avec le métal. Cette protection
est assurée soit par la résine photosensible, qui ne dégrade pas la surface du DBR,
soit par l'argent, une fois celui-ci déposé.
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Chapitre 5

Diodes électroluminescentes & mode
Tamm

L’utilisation des modes Tamm pour la réalisation de diodes électroluminescentes
(LED) a déja été proposée dans quelques publications.!® Un article de Zhang et al.
publié en 2015 propose d’utiliser un mode Tamm pour améliorer les performances
colorimétriques des LED organiques (OLED) blanches émettant par la surface.! En
I'occurrence, I'idée est d’hybrider le mode de cavité présent entre les deux électrodes
d’injection avec un mode Tamm, pour obtenir deux pics d’extraction de lumiére
centrés sur des longueurs d’onde trés différentes et obtenir une émission blanche.
La structure consiste en une OLED, principalement composée de matériaux orga-
niques et d’électrodes métalliques, sur laquelle est évaporé un miroir de Bragg en
CaF /ZnSe. Mais dans ce travail, la partie “Tamm” n’est pas au coeur du processus
d’émission, mais plutot en périphérie d’une structure OLED usuelle afin de modifier
ses propriétés.

L’idée d’'une vraie source LED a mode Tamm a été proposée dans un article de
Zheng et al. en 2019.% Dans cette publication, les auteurs proposent d'utiliser 1'effet
Purcell dans les modes Tamm pour améliorer le rendement quantique interne des
LED vertes a structure InGaN /GaN; et pallier le probléme d’émission dans la gamme
de couleurs vert-jaune (“green gap problem”). Cependant, leur travail publié est
entiérement théorique, et aucune réalisation d’'une LED Tamm, ni dans les systémes
InGaN/GaN ni dans d’autres systémes semi-conducteurs n’a été démontrée pour le
moment.

Ce dernier chapitre présentera les résultats obtenus avec les LED Tamm fabri-
quées selon la méthode a laquelle le chapitre précédent a abouti. Néanmoins, ['objet
de ce chapitre n’est pas tant la présentation des LED Tamm comme de nouvelles
concurrentes aux LED et LED a cavité résonantes (RCELD) existantes. Le but de
ce chapitre est plutdét de démontrer la possibilité d’exciter électriquement une source
de lumiére Tamm dont la structure et les matériaux sont complétement compatibles
avec les techniques de fabrication de la micro-électronique. Cette démonstration
pourra servir d’hypothése de départ pour I’élaboration de nouveaux composants
électroniques utilisant les intéréts des modes Tamm, et développer leurs nombreuses
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applications potentielles, comme celles discutées dans la section 1.1.4 (p.26) du cha-
pitre 1.

Nous décrirons donc dans ce chapitre les propriétés des composants Tamm fabri-
qués par la méthode que nous avons développée. Une bréve étude de I’émission des
LED ainsi que de leurs propriétés électriques nous permettra de valider la méthode
de fabrication. Nous étudierons ensuite en détail I’émission d’'une LED de diamétre
d’injection ¢ = 10 pm, en analysant les propriétés spatiales, angulaires et spectrales
de I’émission, ainsi que la dépendance avec ’excitation électrique. Enfin, nous mon-
trerons la possibilité d’émettre de la lumiére provenant d’un mode Tamm confiné
latéralement en réduisant la taille du disque d’injection.

5.1 Excitation électrique et conservation du mode
Tamm

FIGURE 5.1 — LED de diamétre 10im (a) Image en lampe blanche (b) Emission
directe & 4V et 2.8 mA

La figure 5.1 montre une LED de diamétre ¢ = 10pm, éclairée en lumiére
blanche (a), et traversée par un courant de 2.8 mA (b) en appliquant une polari-
sation continue de 4V entre le pad de contact et le support en cuivre sur lequel est
collé ’échantillon. De I’électroluminescence est détectée, qui provient uniquement du
disque d’injection. Elle est émise de maniére assez homogéne a l'intérieur du disque,
et aucune émission parasite ne s’échappe des bords du composant, contrairement
a ce qui a pu étre observé précédemment (voir figure 4.11 (c) et (d), p.130). Cela
suggere que l'injection est correctement réalisée a travers le disque d’injection et que
I’émission des P(Q est accordée avec le mode Tamm sous I'argent.

Le spectre d’émission en imagerie de Fourier est présenté en figure 5.2 (a). L’émis-
sion est presque entiérement dirigée dans un mode & dispersion parabolique, situé
A Ar = 946.3 nm dans la direction normale. La réflectométrie du DBR & coté de la
diode montre que le mode a dispersion parabolique précédent se situe dans la bande
interdite, 8 A = Ay — Ay ~ 12.8 nm de son bord haut. On en déduit qu’il correspond
bien au mode Tamm. Les barres verticales noires sont dues a la réponse du systéme
optique.

Cette derniére valeur peut étre comparée avec deux mesures préliminaires du
mode par dépdt d’argent avant fabrication, sur des zones proches et de part et
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A=12.8 nm

860 880 900 920 940 960

FIGURE 5.2 — (a) EL en imagerie de Fourier & 2V et 0.43mA (B) Réflectivité du
DBR a coté de la LED.

d’autres de I’échantillon considéré. Les résultats de ces mesures sont consignés dans
la table 5.1. L’écart A vaut 13.8nm pour le point C et 6.2nm pour le point B,!
ce qui encadre bien la valeur obtenue sur notre échantillon. On peut donc conclure
que le procédé de fabrication établi conserve le mode Tamm et permet de 'exciter
électriquement.

Point Point C LED 10 pm Point B
Bords de bande interdite A;, , Ay | 861.4 , 948.9 | 869.3 , 959.1 | 874.5 , 962.4
Mode Tamm Ar 935.1 946.3 956.2
A=Ay — M 13.8 12.8 6.2

TABLE 5.1 — Position des modes optiques pour la LED de 10 pm et deux points
d’argent déposés avant la fabrication, de part et d’autres de la LED. Toutes les
valeurs sont en nm.

5.2 Propriétés électriques

Pour étre validé, le procédé de fabrication établi doit également garantir une
injection efficace et reproductible des puits quantiques. Pour cela, les propriétés
électriques des LED fabriquées ont été étudiées via leur caractéristiques I-V. La fi-
gure 5.3 montre la caractéristique I-V mesurée sur neuf LED différentes de diameétre
10 pm. Sept LED parmi les neuf présentent des courbes tres proches, et seulement

1. Le point désigné B est le méme que celui présenté en figure 4.2 dans le chapitre précédent,
en page 121. Le point C est un autre point, éloigné d’environ 1 cm du point B.
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deux s’en écartent significativement, de moins de 40%. En s’intéressant uniquement
aux sept LED présentant des courbes similaires, le rapport “écart-type sur courant
moyen” devient inférieur a 10% pour une injection supérieure a 2V. Ce résultat
est similaire pour les autres diameétres. Le procédé de fabrication présente donc une
trés bonne stabilité d'un composant a un autre, excepté pour quelques LED qui
s’éloignent significativement de la moyenne. Cela implique trois choses. Premiére-
ment, que la mesure fournit un résultat pertinent. Si le systéme de mesure introduit
une résistance non négligeable, celle-ci est au moins constante d’une mesure a ’autre.
Deuxiémement, que le courant électrique passe uniquement par les disques d’injec-
tion. S’il y avait des canaux parasites de passage du courant a travers la couche
isolante d’Y,0O3, leur distribution serait aléatoire sur la surface de 1’échantillon, ce
qui résulterait en une forte dispersion des courbes I-V. Troisiémement, que les deux
principales zones de contact liées a la micro-structuration sont régulieres, a savoir
le contact entre 'argent sur Y203 et I'argent au fond des ouvertures, ainsi que le
contact entre 'argent et le DBR. Cela valide donc la reproductibilité, d'une LED a
une autre, du procédé de fabrication.

0 ' 2 ' 4
V (V)

FIGURE 5.3 — Caractéristique I(V) de 9 LED de diamétre 10 pm.

Les courbes moyennes courant-tension I-V et densité de courant-tension J-V
pour les différents diameétres sont présentées en figures 5.4 (a) et (b). Les moyennes
sont calculées a partir des caractéristiques I-V d’une série comprenant entre 7 et
9 diodes de méme diamétre, en retirant comme précédemment les rares LED qui
s’écartent significativement de la moyenne (4 composants sur 60 testés, soit ~ 7%).
Les barres d’erreur correspondent aux écarts-type calculés sur les séries. Pour une
tension donnée, le courant injecté est d’autant plus élevé que la surface d’injection
est grande. Cela confirme & nouveau la régularité du contact depuis le pad de contact
jusqu’a la surface du DBR.

En revanche, les densités de courant J, calculées en divisant le courant [ par
la surface du disque d’injection, dépendent fortement du diameétre des disques. Un
résultat similaire avait été obtenu sur des précédents échantillons, fabriqués avec
le premier procédé de fabrication (voir section 3.6.1, p.103). On en conclut que la
conductivité électrique globale des composants n’est pas proportionnelle a la surface
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d’injection. Cela est probablement da & une jonction Schottky sur la face arriére de
I’échantillon, & I'interface entre le substrat GaAs dopé n et le contact métallique a la
laque d’argent, et potentiellement a la résistance série du DBR de 35 couches. Par
conséquent, une partie non négligeable de la tension imposée n’est pas appliquée sur
la jonction p-i-n autour des puits. Une part de la puissance électrique regue par les
composants est donc dissipée loin des puits et contribue & chauffer la structure.

V (V) V (V)

FIGURE 5.4 — Caractéristiques (a) I(V) et (b) J(V) moyennes en fonction du dia-
métre des disques d’injection. Pour les deux sous-figures, l'ordre de la légende suit
la disposition des courbes.

Cette perte électrique pourrait étre réduite en formant un contact ohmique sur la
face arriére de I’échantillon, par exemple avec un dépot Ni/AuGe.? Cela permettrait
de diminuer la tension nécessaire a I’émission de lumiére, d’augmenter le rende-
ment électrique/optique et de réduire 1’échauffement et le risque d’endommager le
composant. L’amélioration du contact inférieur n’a pas été une priorité du dévelop-
pement présenté dans cette thése, dans la mesure ou les difficultés de fabrication
prépondérantes se trouvaient sur la face supérieure de la partie semi-conductrice.

En conclusion, la méthode de fabrication développée assure un contact régulier
entre le pad de contact et la surface dopée p du DBR, et se révele tres reproductible
d’une LED & une autre sur un méme échantillon. Cette reproductibilité garantit de
plus que le courant électrique ne passe qu’a travers le disque d’injection. Une partie
de la puissance électrique est perdue dans le DBR dopé n et au niveau du contact
inférieur, ce qui pourra étre amélioré pour de prochains échantillons en formant
un contact ohmique. Néanmoins, de 1’électroluminescence est détectée depuis les
disques d’injection, et est émise dans le mode Tamm qui n’a pas été décalé par la
fabrication. On peut donc valider cette méthode pour la fabrication de sources de
lumiéres a mode Tamm.
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5.3 Emission d’une micro-LED a mode Tamm

Nous allons a présent étudier précisément les propriétés d’émission d’'une LED
de diameétre ¢ = 10 nm. Cette taille est typiquement supérieure a ’extension d’un
mode Tamm & deux dimensions, d’environ 7pm.®> Par conséquent, on ne s’attend
pas a observer des effets du confinement latéral du mode par les bords du disque
d’injection. L’étude de disques d’injection plus petits sera présentée a la fin de ce
chapitre dans la section 5.4.

5.3.1 Propriétés spatiales

Les figures 5.5 (a) et (b) montrent respectivement une image du disque d’injection
éclairé en lampe blanche, et ’émission de la LED soumise & une polarisation continue
de 2V et traversée par un courant de 0.43mA. L’émission est limitée au disque
d’injection, et présente une trés bonne symétrie par rapport au centre du disque.
Pour comparaison, la figure 5.5 (¢) montre 1’émission d’'une LED de 40 pm, sur un
autre échantillon ot I’émission des P(Q est trés désaccordée par rapport au mode
Tamm. A Uintérieur du disque, I'émission est trés irréguliére, avec des points trés
lumineux et des zones de faible intensité. > Ces inhomogénéités traduisent le fait que
les émetteurs ne se couplent pas ou peu avec un mode optique. A I'opposé, 1'allure
de I'émission de la figure 5.5 (b) montre que ’émission est couplée a des modes
optiques résonants.
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FIGURE 5.5 — (a) Disque d’injection de la LED de 10pm (b) EL & V = 2V et
I =0.43mA (c¢) LED de 40 pm sur un autre échantillon trés désaccordé.

Il est également intéressant d’analyser la distribution spatiale et spectrale de
I'émission. La figure 5.6 (a) montre un spectre d’émission résolu spatialement. Cette
image est obtenue par la sélection d’'une coupe verticale du disque de la figure 5.5
(b), en fermant la fente d’entrée du spectrométre sur laquelle on image le disque. Le

2. Les points lumineux a l'extérieur du disque correspondent a des défauts dans la couche
d’Y203 Celle-ci avait été déposée avant de résoudre le probléme de qualité des couches décrite en
section 4.11.
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spectre d’émission semble trés homogéne a l'intérieur du disque. Deux coupes hori-
zontales de cette image sont tracées en figure 5.6 (b), qui correspondent aux spectres
d’émission au centre du disque et proche du bord. Les deux spectres sont quasiment
identiques, a un facteur proportionnel prés. Cela signifie que le spectre d’émission
est trés homogéne sur la surface du disque. De plus, ’émission est majoritairement
comprise entre 920 et 947 nm. La figure 5.2 (a) montre que cet intervalle correspond
a la plage de détection de I’émission Tamm, limitée a basse longueur d’onde par
Iouverture de 1'objectif de collection, et a haute longueur d’onde par le bas de la
parabole.

1 A 1 A 1
60004 — Centre L
. { — Bord (x1.7)
= ®
1S 3-/4000- L
= —
W 50004 .
0 —_—
880 900 920 940 960 880 900 920 940 960
A (nm) A (nm)

FIGURE 5.6 — (a) Spectre d’émission résolu spatialement, issu d’une coupe verticale
de I’émission du disque montrée en figure 5.5 (b). V = 2V et I = 0.43mA. (b)
Spectres d’émission au centre et au bord du disque.

On peut donc conclure que la luminescence des puits quantiques, excités élec-
triquement, est bien émise de la structure par le couplage aux modes Tamm, et ce
de maniére homogéne sur toute la surface du disque de 10 pm. La structure ainsi
fabriquée est donc une LED & mode de cavité résonant, ou RCLED.®

5.3.2 Propriétés angulaires

Un parameétre important caractérisant une source de lumiére est sa directivité.
La figure 5.7 (a) montre I’émission de la LED dans le plan de Fourier, pour une
tension de 4.5 V et un courant de 6.1 mA. A partir d'une coupe du plan de Fourier
passant par la direction normale a I’échantillon, on peut calculer, & un facteur prés,
I'intensité lumineuse I/ émise par unité d’angle solide, généralement présentée en
W - st qui donne le flux élémentaire d’énergie lumineuse d® dans un angle solide
ds? :

d® = 1(6,p)d2 = 1(0)sin (8)dfdy (5.1)

Les coordonnées angulaires 6 et ¢ sont définies dans le schéma de la figure 5.7 (c). 0
est 'angle entre la direction considérée et ’axe z normal a la surface de 1’échantillon.
L’émission étant invariante par rotation autour de ’axe z, on considére que 'intensité
I ne dépend pas de I'angle azimutal .

Dans notre cas, nous mesurons une intensité I’ dans le plan de Fourier, dans
lequel un point est repéré par ses coordonnées (sinf,,sin6,) ou bien (sind, ¢). La
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puissance d® émise par I’échantillon dans ’angle solide d2 se retrouve dans une
surface dS du plan de Fourier, telle que :

d® = I'(sin (), p)dS (5.2)
ou dS est donnée par

dS = sin (6)dy d(sin (9))
= sin (#)dy cos (0)do

D’ott on déduit la relation entre 'intensité I(6) et I'intensité I’ mesurée dans le plan

de Fourier :
1(0) = cos(0)I'(sin h) (5.5)

en omettant la variable ¢ dont I et I’ ne dépendent pas.

L’intensité 1(6) est tracée en figure 5.7 (b). Elle est ici normalisée par son maxi-
mum, et est donc présentée en sr—!. La largeur a mi-hauteur de I’émission est d’en-
viron 58°, correspondant & une ouverture numérique NA = (0.48.

1(8)/Imax (st71)

FIGURE 5.7 — (a) Emission de la LED de 10 pm dans le plan de Fourier, a 4.5V et
6.12mA (b) Diagramme d’émission, calculé a partir de la coupe horizontale de (a).
(c) Schéma de I'échantillon et du systéme de coordonnées utilisé.

L’électroluminescence de la LED étant distribuée dans un continuum de modes,
cette largeur mesurée correspond en fait a la somme des contributions des modes
Tamm d’angle d’émission dans 'air € et de longueur d’onde Ar(f). La largeur an-
gulaire du mode Tamm a # = 0 peut étre évaluée a partir du spectre d’émission,
visualisé dans le plan de Fourier. La figure 5.8 (a) représente 1’émission de la LED,
soumis a V=4.5V, en imagerie de Fourier. Une coupe verticale de I'image en bas
de la parabole, & Ar(f = 0) = 948 nm permet de tracer le diagramme d’émission
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du mode normal a la surface, visible en figure 5.8 (b). Celui-ci présente une largeur
angulaire & mi-hauteur de 19°, soit une ouverture numérique de NA = 0.17. Une
autre coupe & Ar(6 ~ 20°) = 944 nm donne accés au profil angulaire d’émission du
mode Tamm émettant & 6 ~ 20°.

A (nm)
a 930 940 950

sin(B)

FIGURE 5.8 — (a) Spectre d’émission dans le plan de Fourier a4 4.5V (b) Diagramme
de rayonnement des modes Tamm centrés en § = 0° et 20°, obtenus & partir des
deux coupes a Ay = 948 nm et 944 nm.

5.3.3 Influence de ’excitation

Nous allons & présent étudier l'influence de l'excitation sur la lumiére émise.
La figure 5.9 (a) montre les spectres d’émission & § = 0 en fonction du courant
injecté. Ces spectres sont obtenus a partir d’images telles que la figure 5.8 (a), en
ne sélectionnant que quelques lignes de pixels autour du milieu du plan de Fourier,
pour ne conserver que l’émission proche de # = 0. L’intensité du pic d’émission
augmente jusqu’aux plus fortes conditions de fonctionnement étudiées (6.5 mA, a
~ 4.5V, ce qui correspond & une densité de courant J = 8.2kA - cm~2). On note
un décalage du spectre vers les grandes longueurs d’onde en augmentant le courant.
La figure 5.9 (b) montre 1’évolution de la longueur d’onde centrale du pic Ay avec
I'intensité du courant électrique, ainsi que la largeur du pic A)p,.. Entre 0.5 et
6.5mA, le pic se décale d’environ 1.65 nm, et sa largeur passe de ~ 2nm a ~ 2.5 nm.
Ce comportement a pu étre observé sur certaines LED a cavité résonante, et peut
étre attribué a un échauffement de la structure.”®

La courbe L-I-V de la LED (L I et V désignent respectivement U'intensité de la
lumiére émise, l'intensité du courant électrique et la tension appliquée) est tracée
en figure 5.9 (c¢). La courbe rouge correspondant a la lumiére émise est obtenue en
intégrant les spectres de la figure 5.9 (a) entre 930 et 960 nm. L’intensité de 1’émission
L évolue trés linéairement sur une plage de courants I comprise entre ~ 2mA et
6 mA. Le pointillé noir sert de repére par rapport a cette évolution linéaire. Au-dela
de ~ 6mA, la courbe L passe en dessous de la droite repére, ce qui correspond
a une diminution du rendement différentiel n = dL/dI.° C’est le signe que l'on
approche d’une saturation de I’émission. La quantité de lumiére sortant de la LED
dépend de 'intensité de 'excitation, du rendement de conversion électrons,/photons,

149



Chapitre 5. Diodes électroluminescentes a mode Tamm

et de l'efficacité d’extraction. A priori, cette derniére a peu de raison de varier avec
I’excitation. Une diminution du rendement différentiel doit donc étre attribuée a une
dégradation du rendement de conversion électron/photon. Cela peut s’expliquer par
un début de saturation des niveaux électroniques des PQ, ou bien d’un échauffement
de la structure, qui diminue leur rendement quantique.!’ L’excitation n’a pas été
poussée plus loin afin d’éviter une dégradation du composant, qui survient a partir
de 5V.
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FIGURE 5.9 — (a) Spectres d’émission en sélectionnant la direction § = 0 dans le
plan de Fourier. (b) Position et largeur du pic a # = 0 en fonction du courant I (c)
Courbe LIV. La courbe L correspond & l'intégration des spectres précédents entre
930 et 960 nm. La droite noire en pointillée sert de guide visuel.

On peut noter que I'intensité de I’émission n’évolue pas linéairement avec le cou-
rant électrique quand celui-ci est inférieur a 2mA. Cela pourrait traduire I’existence
d’un courant de fuite entre le disque d’injection et le bord de I’échantillon, conduit
par les deux couches fortement dopées p a la surface de I’hétérostructure.!*

5.4 LED a mode Tamm confiné

Un des intéréts des structures Tamm réside dans la possibilité de confiner la-
téralement le mode optique avec le disque métallique. Pour un mode Tamm situé
vers 855 nm, il a été montré que le métal confine effectivement le mode optique pour
des disques de diamétres situés entre ~ 2pum et ~ 7pum.> Expérimentalement, ce
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confinement se traduit en imagerie de Fourier par une discrétisation de la relation
de dispersion Tamm : les modes Tamm n’existent plus qu’a certains vecteurs d’onde
latéraux k/, déterminés par les dimensions du disque. Cette discrétisation n’a pas
été observée dans la dispersion de la LED précédemment étudiée (figure 5.8 (a)),
notamment parce que son diameétre de 10 pm est supérieur a 'extension du mode
(>~ 7pm).

FIGURE 5.10 — Emission d’une série de LED de diamétres 20 pm, 10 pm, 8 pm, 6 jim,
5pm, 4 pm et 2 pm (a-b-c-d-e-f-g) pour une polarisation de 4 V.

La figure 5.10 montre ’émission des LED Tamm en imagerie directe, pour des
diameétres d’injection de 20, 10, 8, 6, 5, 4 et 2um. Les sept LED sont soumises a
une polarisation continue de 4 V, pour se placer dans la zone d’évolution linéaire de
la courbe L-I-V (figure 5.9 (c)). Pour tous les diamétres, hormis le plus grand de
20 pm, ’émission présente une trés bonne symétrie de rotation par rapport au centre
du disque. Pour le diamétre de 20 pm, I’émission n’est plus tout a fait symétrique,
ce qui a été observé sur d’autres LED de méme diameétre.

En figure 5.11 se trouvent 1’émission des LED en imagerie de Fourier, pour des
diamétres de 6, 5, 4 et 2 pm. Pour ¢ = 4 pm (c), le confinement des modes Tamm est
démontré par la discrétisation de la relation de dispersion. Le mode fondamental,
situé a 945.4nm, présente une ouverture angulaire de 21°, similaire & la largeur
mesurée sur le mode non confiné en figure 5.8. La discrétisation des modes confinés
est & peine discernable pour ¢ = 5um (b), et n’est plus du tout visible pour ¢ =
6pm (a). Ces dimensions sont pourtant inférieures a 'extension spatiale du mode
(~ 7nm). Le fait que la discrétisation ne soit pas visible s’explique probablement
par les pertes trop élevées du mode. En effet, si la largeur spectrale du mode Tamm

930 940 950 930 940 950 930 940 950 930 940 950
A (nm) A (nm) A (nm) A (nm)

FIGURE 5.11 — Emission dans le plan de Fourier de LED de diamétres (a) 61m, (b)
S5pm, (¢) 4pm et (d) 2 pm.
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est supérieure ou proche de ’écart entre les modes confinés, la somme de ces derniers
est semblable a une parabole continue en imagerie de Fourier. Le confinement serait
sans doute visible pour des diamétres supérieurs a 4 pm en réduisant les pertes du
modes, par exemple en augmentant 1’épaisseur de métal.

Pour ¢ = 21m, le mode Tamm n’est plus discernable. Une partie de la lumiére
est émise de maniére non dispersive, et une autre partie est émise a travers le mode
de Bloch de bord de bande interdite. Il a été montré que le facteur de qualité du
plasmon Tamm diminue avec la taille des disques.® Ici, pour un diamétre de 2 pm,
les pertes sont telles que le mode Tamm semble ne plus exister.

5.5 Conclusion du chapitre

Nous avons présenté dans ce chapitre les résultats de caractérisation des pre-
miéres sources LED & mode Tamm résonant. Tout d’abord, il a été vérifié que le
procédé de fabrication développé dans le chapitre précédent n’altére pas la position
du plasmon Tamm, dont la position a été mesurée de fagon préliminaire sur un dépot
non structuré et aprés la micro-structuration. L’étude des propriétés électriques des
composants ainsi fabriqués montre une trés bonne reproductibilité d’un composant &
I’autre, ce qui témoigne d’une injection stable qui ne s’effectue qu’a travers les ouver-
tures définies dans 1’Y,03. Cependant, I’étude de la caractéristique courant-tension
en fonction du diamétre d’injection montre qu’'une partie de la tension nécessaire au
fonctionnement de la diode est perdue ailleurs qu’aux bornes de la jonction p-i-n,
probablement sur la face arriére, a cause d’un contact Schottky. Ce probléme pourra
étre résolu assez facilement en déposant un contact ohmique sur la face arriére des
prochains échantillons.

En ce qui concerne I’émission, nous avons montré que celle-ci s’effectue de ma-
niére trés homogéne sur la surface des disques d’injection pour des diameétres compris
entre 10 et 2um. Pour notre diamétre maximal de 20 pm, des inhomogénéités spa-
tiales de I’émission commencent a apparaitre. L’imagerie de 1’électroluminescence
résolue en angle a montré que cette émission de la structure s’effectue trés majori-
tairement & travers ’excitation du plasmon Tamm. Pour un diameétre d’injection de
10 pm, l'intensité de ’émission évolue assez linéairement avec le courant traversant la
LED jusqu’a un courant d’environ 6 mA, ce qui correspond & une densité de courant
au niveau des puits de J = 7.6 kA - cm 2. Pour une injection plus forte, I’émission
présente des signes de saturation. Ces résultats constituent & notre connaissance la
premiére réalisation d’'une LED résonante & mode Tamm (Tamm Resonant-Cavity
Light-Emitting-Diode ou Tamm RCLED en anglais).

Enfin, I’étude des LED de plus petit diamétre a mis en évidence le confinement
latéral du mode Tamm pour un diameétre du disque d’injection ¢ = 4 um. Le confi-
nement pour des diamétres légérement plus grand est indiscernable, probablement
a cause d’'un facteur de qualité trop faible qui ne permet pas de résoudre la dis-
crétisation des modes. L’observation d'un confinement latéral pour ¢ = 4pum est
néanmoins une bonne nouvelle, car cela signifie que le couplage entre les puits et le
mode pourra étre amélioré par effet Purcell, moyennant un accord plus fin entre le
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mode Tamm et ’émission des puits. Cela est encourageant pour pousser le dévelop-
pement des sources Tamm a injection électrique vers un contréle du mode par la
structuration du métal ou vers une diode laser Tamm.
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Conclusion générale

Conclusion

Les plasmons Tamm, ou modes Tamm optiques sont des modes de surface appa-
raissant a l'interface entre un miroir de Bragg (DBR) et une couche métallique. Nous
avons vu dans le premier chapitre que la possibilité de controler ce mode optique
par la surface constitue un avantage clé, qui permet d’envisager son utilisation pour
créer des sources de lumiéres originales, comme des sources intégrées a polarisation
linéaire, circulaire ou radiale, des micro-lasers confinés ou des sources a plasmons de
surface. A ces perspectives s’ajoute la possibilité d’injecter les porteurs de charges
par la méme partie métallique qui crée le plasmon Tamm au contact du DBR, ce
qui offre potentiellement une importante diminution de la complexité et du cotit de
fabrication de ces sources ainsi qu’une forte aptitude a l'intégration.

Pour pousser les structures Tamm vers un mode de fonctionnement compatible
avec une utilisation applicative, nous avons d’abord cherché a obtenir une émission
en régime laser a température ambiante. La stratégie utilisée a consisté a réduire
les pertes optiques dans le métal, en insérant une fine couche de bas indice entre le
métal et le DBR tout en conservant la condition de phase déterminant les propriétés
du mode Tamm, et notamment son confinement en surface. Cette amélioration de la
structure, combinée a un épaississement du métal pour diminuer les pertes radiatives,
a permis une forte augmentation du facteur de qualité par rapport a une structure
Tamm classique ainsi que la démonstration d’'un effet laser du plasmon Tamm &
température ambiante.

La suite de ce doctorat s’est concentrée sur l'injection électrique des sources
Tamm, autre condition de fonctionnement essentielle & une éventuelle utilisation
applicative. Plus spécifiquement, notre objectif a été de développer un procédé de
fabrication permettant I’émission de lumiére a travers un mode Tamm, par excita-
tion électrique de puits quantiques d’'InGaAs dans un DBR en AlGaAs/AlAs. Le
premier procédé de fabrication qui a été présenté dans le chapitre 3 s’inspirait de
techniques usuelles de microfabrication. Nous avons montré que si ce premier pro-
cédé permettait 'injection électrique des puits quantiques, deux étapes classiques
de fabrication (la gravure d’un oxyde au BOE et le développement d’une résine
photosensible) détérioraient et gravaient la surface du DBR sur plusieurs dizaines
de nanomeétres. Les conséquences en sont un décalage spectral du mode Tamm, au
détriment de ’accord avec le milieu émetteur, et la dégradation de ses propriétés op-
tiques suite & la modification de la condition de phase déterminée par la composition
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finale du DBR.

Cette treés forte sensibilité du mode Tamm a la composition précise des derniéres
couches du DBR nous a donc conduit a modifier notre approche et a développer
une méthode de développement spécifique aux modes Tamm. Cette méthode est
essentiellement basée sur une détermination de la longueur d’onde du mode avant
la microfabrication, grace a un dépot d’argent local sur le DBR, puis sur la vérifi-
cation, & chaque étape de fabrication testée, que le mode Tamm n’est pas affecté.
En appliquant cette méthode de développement, nous avons élaboré un deuxiéme
procédé de fabrication neutre pour le mode Tamm. Ce procédé se caractérise fina-
lement par une protection permanente de la surface utile du DBR, c’est-a-dire sa
surface destinée au contact avec le métal, qui forme le plasmon Tamm et permet
I'injection des porteurs de charge.

De cette maniére, nous avons fabriqué les premiéres LED & cavité résonante
(RCLED) fondées sur I’émission dans un mode plasmon Tamm. Ces RCLED & mode
Tamm ont été caractérisées dans le dernier chapitre de cette thése. Nous avons no-
tamment observé une émission trés homogeéne, spatialement et spectralement depuis
les disques d’injection micrométriques, et vérifié que cette émission provient presque
exclusivement du plasmon Tamm. Des modes Tamm confinés latéralement ont été
mis en évidence pour un disque d’injection de 4 pm. Si 'effet laser n’a pas été obtenu
avec ’échantillon fabriqué, ces résultats valident la proposition initiale, consistant a
utiliser le méme élément métallique pour créer le mode optique et assurer I'injection
électrique.

La méthode de fabrication que nous avons développée pourra donc apporter 1’ex-
citation électrique aux nombreuses preuves de principes établies en pompage optique
avec les modes Tamm. On peut de plus noter que le procédé de fabrication établi re-
pose finalement sur des étapes de microfabrication assez simples, et non spécifiques
aux matériaux avec lesquels nous avons travaillé pendant ce doctorat, a savoir les
alliages d’AlAs/GaAs. On peut donc tout a fait imaginer transposer cette méthode
a d’autres matériaux pour aller vers d’autres domaines de longueurs d’onde, ot
I'utilisation des modes Tamm a déja été démontrée : dans le visible avec des struc-
tures comportant des nitrures,’? des nanocristaux colloidaux®* ou des matériaux
organiques,”® dans les longueurs d’onde télécom™® ou dans 'ultraviolet.® De plus,
cette méthode de fabrication reposant sur une protection permanente de la surface
du semi-conducteur pourrait servir a d’autres types de structures, plasmoniques par
exemple, ol la composition de surface est déterminante pour les propriétés du mode
optique.

Perspectives

Plusieurs voies sont envisagées pour poursuivre le travail de ’équipe MNP sur
la thématique des sources a plasmons Tamm.

Un but a court terme consiste & obtenir un effet laser en injection électrique, ce
qui revient & réaliser une diode laser Tamm. Pour aboutir rapidement & une preuve
de principe, la piste la plus prometteuse serait d’appliquer tel quel le procédé de
fabrication développé a un échantillon fonctionnant & température cryogénique. En
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effet, la relative facilité d’obtention du régime laser en pompage optique & basse
température est encourageante quant a ’obtention du méme effet avec une injection
électrique, qui est une méthode d’excitation bien plus adaptée aux structures Tamm.

Une fois cette démonstration de principe effectuée, il s’agira d’arriver a concilier
I'excitation électrique avec le fonctionnement & température ambiante. Plusieurs
pistes sont a notre disposition pour améliorer la structure et obtenir cet effet. D’une
part, on pourra former un contact ohmique sur la face arriére de nos échantillons,
ce qui permettra d’abaisser la tension de travail et de limiter 1’échauffement des
composants. Une autre piste consisterait a travailler la question du nombre de puits
quantiques présents dans la structure. Il est possible qu’avec seulement six puits,
les réserves de gain disponibles soient trop faibles pour compenser les pertes du
plasmon Tamm et permettre 'effet laser. Enfin, on peut imaginer réduire les pertes
du mode a I’aide de I’architecture super-Tamm, qu’il faudrait toutefois adapter pour
la combiner avec une injection électrique.

Dans un deuxiéme temps, un autre objectif sera de démontrer, toujours en exci-
tation électrique, le controle du mode par la structuration du métal. On pourra donc
s’essayer a réaliser des sources, laser ou LED, & polarisation linéaire, circulaire ou a
des états plus complexes comme des polarisations radiales ou azimutales. La pers-
pective d'un générateur de plasmons de surface en utilisant 1’excitation électrique
d’un plasmon Tamm présente également un intérét et un potentiel applicatif.

Enfin, le double réle du métal consistant a localiser le mode optique et y appor-
ter le courant électrique pourra étre mis a profit pour créer des dispositifs a plus
grande échelle, comportant un nombre plus ou moins élevé de sources Tamm élé-
mentaires. On peut par exemple imaginer le développement de tableaux de lasers
adressables comprenant un trés grand nombre de sources Tamm. Des expériences
préliminaires en pompage optique, non publiées, ont mis en évidence la cohérence
de I’émission entre deux sources Tamm circulaires espacées de quelques centaines
de nanométres. Si cette cohérence peut étre maintenue a 1’échelle d’un plus grand
nombre de sources élémentaires, elle pourrait étre couplée au controéle électrique in-
dépendant de ces derniéres. L’ajout de ce degré de liberté supplémentaire pourrait
par exemple permettre un controle tout électrique en temps réel de la ou des di-
rections d’émission du dispositif total, ce qui trouverait stirement des applications,
en imagerie par exemple. On voit donc que 'apport de l'injection électrique des
sources Tamm n’est pas seulement une preuve de leur capacité a fonctionner hors
d’un laboratoire : c’est aussi la possibilité d’utiliser les atouts des plasmons Tamm
pour créer de nouveaux dispositifs photoniques.
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