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Suget : Etude de lasers a cascade quantique par spectroscopie THz dans le domaine temporel

Thése réalisée au Laboratoire Pierre Aigrain, Département de Physique de I’'Ecole Normale
Supérieure.

Résumeé :

Ce travail présente une étude de lasers a cascade quantique a ’aide de la spectroscopie
THz dans le domaine temporel. Cette technique expérimentale consiste en la mesure de champs
électriques THz transmis par un échantillon, permettant d’étudier des effets & la fois statiques et
dynamiques dans les semiconducteurs. Les lasers & cascade quantique THz sont des structures
multipuits considérées comme des dispositifs prometteurs pour combler le manque de sources
dans l'infrarouge lointain.

Dans une premiére étude, statique, nous avons mesuré le spectre du gain de différents échan-
tillons et avons pu identifier les transitions électroniques intersousbandes responsables du gain et
des pertes. Nous avons aussi constaté un rétrécissement du spectre du gain dans ces lasers dont
nous expliquons l'origine.

Dans une seconde étude, dynamique, nous avons effectué une commutation utra-rapide du
gain dans un laser & cascade quantique afin d’exploiter son régime transitoire pour amplifier une
onde THz. Le laser présente alors un gain élevé sans étre limité aux pertes totales au-dessus du
seuil.

Finalement, une troisiéme étude dynamique nous permet de mesurer 1’émission cohérente d’un
laser THz par spectroscopie dans le domaine temporel. Un controle électrique du déclenchement
d’un laser au-dessus du seuil, et un amorgage de 1’émission par une impulsion THz & spectre
large nous permet de controler la phase du champ électrique émis par le laser.

mots clés :
spectroscopie dans le domaine temporel, transition intersousbandes, laser & cascade quantique,

térahertz, infrarouge, gain, amplificateur, commutation du gain.



Subject : Study of quantum cascade lasers using terahertz time-domain spectroscopy

Thesis realized at Laboratoire Pierre Aigrain, Département de Physique de I’Ecole Normale
Supérieure.

Abstract :

This thesis presents a study of quantum cascade lasers using terahertz time-domain spectro-
scopy (TDS). TDS is an experimental technique which consists in detecting THz electric fields
transmitted through a sample, offering the possibility of studying both static and dynamic effects
in semiconductors. THz quantum cascade lasers are multiple quantum well structures that are
considered as promising devices to fill the gap of far infrared emitters.

In a first set of static experiments, we have measured the gain spectra of several samples and
were able to identify the intersubband electronic transitions giving rise to gain and losses. We
have also observed and explained the origin of a spectral gain narrowing in those lasers.

In the dynamic experiments we switched the gain of a quantum cascade laser on to benefit
from its non-stationary regime in order to amplify a THz wave. In this regime the gain of the
laser is high and not clamped at the total losses above threshold.

Finally, in a third set of dynamic experiments we measure the coherent THz emission of a
laser using THz time-domain spectroscopy. The control of the phase of the laser was achieved by
injection seeding it with a broadband THz pulse.

key words :

Time-domain spectroscopy, intersubband transition, quantum cascade laser, terahertz, infrared,

gain, amplifier, gain switching.
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Chapitre 1

Introduction générale

Le spectre électromagnétique est aujourd’hui exploité des ondes radio aux trés basses fré-
quences jusqu’aux rayons X aux fréquences les plus élevées. Les possibilités offertes par les ondes
électromagnétiques de faible énergie (radio, micro-ondes, radar) sont exploitées grace a des dispo-
sitifs électroniques (antennes, klystrons, carcinotrons) qui permettent de couvrir un spectre large
jusqu’a des dizaines de GHz. Du coté des hautes énergies, de l'infrarouge jusqu’au rayonnement
UV, nous disposons de sources, détecteurs et guides s’appuyant sur des technologies optiques
(lasers, fibres optiques, caméras CCD).

Cependant, a des énergies intermédiaires entre la gamme radar et infrarouge correspondant
aux fréquences de 0.3 THz & 30 THz environ situées dans l'infrarouge lointain, ni les technolo-
gies optiques ni les dispositifs électroniques ne permettent de fournir des sources et détecteurs
pratiques d’utilisation. Pour cette raison on parle de « gap THz ». La figure 1.1 présente les
caractéristiques principales du rayonnement THz sur un spectre électromagnétique.

Les applications potentielles du domaine THz sont nombreuses et motivent le développe-
ment de technologies optoélectroniques permettant de combler le gap de U'infrarouge lointain [1],
[2]. En effet, ce rayonnement de faible énergie (de l'ordre de quelques meV) permet par exemple
d’étudier des molécules organiques et des tissus biologiques sans les endommager. De nombreuses
molécules présentent des raies d’absorption correspondant & des résonances rotationnelles et vi-
brationnelles dans le THz : 'eau (H20) [3], le disulfure d’hydrogene (H2S) [4], les brins d’ADN
[5], [6] etc. Les substances chimiques telles que les drogues, explosifs et médicaments ont ainsi une

signature spécifique dans le THz. Par ailleurs la plupart des matériaux diélectriques : plastiques,
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FIGURE 1.1: Représention schématique du spectre électromagnétique avec une mise en évidence des
fréquences, énergies, températures et longueurs d’onde associées a chaque type de rayonnement. Une

équivalence entre ces différents parameétres est donnée pour 1 THz.

béton, emballages, cartons et les semiconducteurs intrinséques sont transparent dans le THz ce
qui permet d’entrevoir des applications pour des scanners performants et non destructifs dans le
domaine militaire, I'industrie agroalimentaire, pharmaceutique, électronique, la sécurité et 1’ob-
servation atmosphérique. Il est & noter que les métaux sont eux trés réfléchissants pour les ondes
THz. L’utilisation de I'infrarouge lointain dans la recherche fondamentale est également possible,
dans la mesure ot de nombreux phénoménes physiques dans les solides interviennent entre 0.3
THz et 30 THz, notamment les transitions intersousbandes [7], les gaps des supraconducteurs
[8], [9] et les excitations de spins [10].

Dans les années 80, 'apparition de lasers impulsionnels femtoseconde a permis d’entrevoir des
moyens compacts de générer du THz pour des études en spectroscopie. En effet, il est possible de
générer une onde THz dont le champ suit les variations de ’enveloppe d’une impulsion femtose-
conde [11] par rectification optique dans des matériaux non-linéaires [12], [13] ou par 'utilisation
d’antennes photoconductrice [14], [15]. Finalement, la détection par effet électro-optique ou a
laide d’antennes photoconductrices [16] permet de mesurer un champ THz et & ouvert la voie

a la spectroscopie THz dans le domaine temporel [17], [18], [19], une technique expérimentale
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aujourd’hui répandue avec la commercialisation des lasers femtoseconde saphir dopés titane.

C’est cette technique expérimentale que nous avons utilisée dans cette thése pour étudier des
nanostructures semiconductrices. Dans le chapitre 2, nous décrivons en détail le fonctionnement
d’un dispositif de spectroscopie THz dans le domaine temporel, et fournissons une étude du
rapport signal sur bruit dans notre montage expérimental.

La spectroscopie THz dans le domaine temporel a en particulier été appliquée a I’étude des
transitions intersousbandes dans les lasers & cascade quantique. Ces dispositifs unipolaires sont
des candidats potentiels pour fournir une source compacte de lumiére cohérente comblant le gap
THz. Depuis I'apparition des premiers laser & cascade quantique émettant dans l'infrarouge en
1994 [20], et leur développement jusqu’a fournir une source commercialisable émettant dans le
moyen infrarouge a température ambiante [21], ces lasers ont subi un développement important.
En 2002, le laser & cascade THz a fait son apparition [22], mais son émission étant limitée a des
températures cryogéniques il est nécessaire d’effectuer une étude approfondie des mécanismes
qui régissent son fonctionnement. Dans le chapitre 3, nous présentons un état de I'art des lasers
a cascade quantique ainsi que les bases de leur fonctionnement.

Dans le chapitre 4, nous présentons une étude de deux structures a cascade quantique réalisée
grace a la spectroscopie THz dans le domaine temporel. Cette étude exploite la possibilité offerte
par la spectroscopie THz dans le domaine temporel d’étudier des propriétés statiques de maté-
riaux. Au cours de ces expériences nous avons mesuré le spectre du gain de 4 lasers & cascade
THz [23]. Le spectre du gain révele de nombreuses informations sur le fonctionnement d’un laser.
Il donne en particulier accés aux pertes et au gain modal du laser sur une gamme fréquentielle
large de 4 THz, que ’on peut étudier en fonction de la tension appliquée & I’échantillon. Nous
avons pu observer 1’évolution du gain en-dessous et au-dessus du seuil, et constater la saturation
du gain a sa valeur au seuil au-deld de la transition laser. En étudiant 1’évolution de la largeur
a mi-hauteur des spectres du gain, nous avons constaté un rétrécissement du spectre du gain
lorsque le courant injecté dans un laser a cascade quantique augmente [24]. Des simulations de
structures de bande ont permis d’identifier les transitions électroniques & 'origine du gain et de
pertes dans ces structures et donner une explication au rétrécissement du spectre du gain. Par
ailleurs, ces simulations nous ont aussi permis de déceler une fuite de courant dans un laser &
cascade quantique présentant un seuil élevé, ce qui permet d’envisager des améliorations dans le
dessin de structures ultérieures [25].

Dans le chapitre 5, nous exploitons la possibilité offerte par la spectroscopie THz dans le

domaine temporel d’étudier des phénomeénes transitoires sur des échelles de temps de 'ordre de
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la picoseconde. Notre étude s’intéresse au régime non stationnaire d’un laser & cascade quantique,
dans lequel ce dernier n’est pas parcouru par un champ laser. Ce régime est atteint par une
commutation du gain et permet de connaitre le gain modal non saturé du laser dans la cavité. Le
gain modal supérieur & celui du régime stationnaire qu’offre un tel milieu est utilisé pour amplifier
efficacement une onde THz. L’expérience a été réalisée a I'aide d’un interrupteur optique Auston
intégré a un laser & cascade quantique pour le porter au-dessus du seuil pendant une durée bréve
de 100 ps environ. Nous mesurons un gain modal deux fois supérieur au régime stationnaire et
obtenons un excédent d’amplification sur la puissance THz transmise par le laser a cascade de
26 dB [26].

Finalement, nous présentons dans le chapitre 6 une expérience qui permet de controler la
phase du champ électrique émis par un laser a cascade quantique THz polarisé au-dessus de son
seuil [27]. La mesure du champ THz émis par un laser a cascade quantique devient alors possible
par la spectroscopie dans le domaine temporel, ce qui offre la possibilité d’étudier 1’évolution
dans le temps du champ électrique émis par un échantillon et disposer d’une source THz quasi-
monochromatique de forte amplitude. Dans cette expérience, une impulsion externe d’amplitude
supérieure au champ issu de ’émission spontanée dans la cavité de I’échantillon amorce I’émis-
sion laser. Le laser est porté au-dessus du seuil grace & une impulsion électrique synchronisée
avec l'impulsion THz. La mesure de 1’émission cohérente d’un laser a cascade quantique per-
met d’étudier la dynamique de formation d’'un champ laser dans la cavité d’un échantillon dans
les premiéres nanosecondes qui suivent le passage au-dessus du seuil, et de mesurer un champ

électrique THz de forte amplitude avec une détection électro-optique.



Chapitre 2

Spectroscopie THz dans le domaine temporel

Le développement de la spectroscopie THz dans le domaine temporel a émergé grice a la décou-
verte en 1988, par le groupe de Grischkowsky de la propagation d’impulsions THz d’un émetteur
a un récepteur par Uair libre [28], [29]. Ceci a été rendu possible grace a l'apparition de lasers
pulsés femtoseconde, utilisés dans ’émission et la détection cohérente de lumiére THz [30], [17].
Aujourd’hui, la spectroscopie THz dans le domaine temporel permet d’étudier les propriétés de
nombreuz systémes en biologie et matiére condensée [31], avec des performances comparables a
celles obtenues dans des montages utilisant des spectrométres a transformée de Fourier (FTIR)
[32]. La spectroscopie dans le domaine temporel présente ['avantage d’offrir un rapport signal sur
bruit élevé aux fréquences comprises entre 0.5 THz et 8 THz, pouvant aller typiquement jusqu’a
10* /32]. Elle est insensible au rayonnement thermique ambiant du fait d’une détection cohérente
et permet d’étudier [’évolution dans le temps d’un paramétre physique par la sélection d’une fe-
nétre temporelle d’acquisition. Dans ce chapitre, nous décrivons les propriétés de l’émetteur et
du détecteur utilisé dans notre montage expérimental de spectroscopie térahertz par transmission
dans le domaine temporel. Nous détaillons le principe d’une expérience de spectroscopie employant
cette technique et présentons une étude menée en vue d’optimiser le rapport signal sur bruit dans

notre montage.

2.1 Lasers femtosecondes 4 modes bloqués

La spectroscopie THz dans le domaine temporel repose sur 1'utilisation de lasers femtoseconde

pour générer et détecter des ondes THz. Nous consacrons cette partie & une bréve description
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des spécificités du laser le plus répandu pour générer des impulsions sub-picoseconde : le laser
saphir dopé titane.

Lefficacité du saphir dopé titane (Ti®" : Aly03) pour produire des faisceaux de lumiére
continue dans le proche infrarouge a été mise en évidence dés 1986 [33]. Ce matériau présente un
gain sur une gamme spectrale trés large centrée sur 375 THz (800 nm). De ce fait, il permet de
générer des impulsions trés bréves, inférieure a la dizaine de femtosecondes et accordable entre
650 nm et 1100 nm. Le laser femtoseconde saphir dopé titane utilisé ici se compose d’un faisceau
de lumiére continue & 532 nm d’une puissance de 8 W pompant un cristal de Ti®T : AlyOs
disposé au sein d’une cavité optique. Cette cavité permet d’atteindre des puissances moyennes
de faisceau infrarouge pulsé de 1.5 W. L’impulsion femtoseconde est obtenue par blocage des
modes de cavité en utilisant effet Kerr optique [34], [35]. L’impulsion générée posséde alors
une durée typique de 100 fs et un spectre gaussien centré sur 820 nm, de largeur & mi-hauteur
d’environ 12 nm. La durée de cette impulsion permet d’envisager deux moyens de générer du
rayonnement THz : par rectification optique dans un cristal électro-optique ou par la création

d’un courant transitoire dans une antenne photoconductrice.

2.2 Emetteurs térahertz

Avec larrivée des lasers femtoseconde (fs) dans les années 80, deux techniques de génération
de rayonnement infrarouge ont pu étre utilisées pour émettre des ondes THz : la rectification
optique dans des cristaux non centrosymétriques, et l'accélération de charges dans des antennes
photoconductrices. Nous donnons un bref apercu de la rectification optique avant de présenter le
fonctionnement des antennes photoconductrices, émetteurs adaptés o nos erpériences en vertu

des propriétés du rayonnement qu’ils générent et de la simplicité de leur utilisation.

2.2.1 Rectification optique dans un cristal non centrosymétrique

Le premier moyen mis en ceuvre pour générer du rayonnement THz & l'aide d’impulsions
lasers ultra-bréves a été la rectification optique dans un cristal non linéaire [11]. Il s’agit d’un
effet non linéaire d’ordre 2 intervenant dans des cristaux non centrosymétriques tels que le DAST
(4-Dimethyl Amino-N-methyl-4-Stilbazolium Tosylate), le ZnTe ou le GaP, qui repose sur le
mélange des fréquences constituant le faisceau fs proche infrarouge (NIR pour " Near Infrared
") traversant ces cristaux. La rectification optique génére en sortie du cristal une impulsion dont
le spectre est constitué de la différence des fréquences contenues dans le spectre de I'impulsion

proche infrarouge (d’une largeur de lordre de la dizaine de meV). Le spectre de 'impulsion
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générée a alors une largeur de l'ordre de quelques meV, ce qui correspond & une onde THz. La
rectification optique produit le méme effet que la rectification d’un signal électrique et permet de
générer une onde dont les variations sont données par I’enveloppe du signal femtoseconde. Avec
une impulsion de At = 100 fs de durée, on génére un champ de largeur typique Av = ﬁ =10
THz. Le champ rayonné par rectification optique est propotionnel & la susceptibilité d’ordre 2
(x®) du cristal et a Uintensité du faisceau NIR. Cette méthode permet de générer des faisceaux
de quelques W de puissance avec un spectre compris entre 0.5 THz et une dizaine de THz. Plus
de détail sur le fonctionnement de cette technique sont accessibles dans les références suivantes :

[12], [13].

2.2.2 Antennes photoconductrices

La deuxiéme méthode communément employée dans les expériences de spectroscopie THz
pour générer du rayonnement dans l'infrarouge lointain consiste & éclairer des antennes photo-
conductrices avec un laser femtoseconde. Nous décrivons tout d’abord la physique d’une antenne
photoconductrice & géométrie simple. Nous décrivons ensuite les antennes spécifiquement utilisées

dans nos expériences et discutons de l'intérét de cet émetteur pour notre montage expérimental.

Principe de fonctionnement d’une antenne

Une antenne photoconductrice est composée d’une anode et d’'une cathode métalliques for-
mant un condensateur déposés sur du GaAs semi-isolant. Un tel dispositif s’appelle communé-
ment un interrupteur Auston [36], et permet d’émettre jusqu’a la centaine de pW de puissance
THz avec un spectre compris entre 0.5 THz et une dizaine de THz environ. Le schéma de principe
d’un tel dispositif est représenté sur la figure 2.1. Le principe de fonctionnement d’un interrupteur
Auston repose sur l'excitation d’électrons au-dessus de la bande interdite de la couche de GaAs
semi-isolante, formant ainsi des paires électrons trous, par 'impulsion NIR fs a 800 nm. Ces
porteurs sont ensuite accélérés par 'application d’une tension aux bornes du condensateur, et
rayonnent un champ électrique proportionnel & la dérivée du courant généré par ce déplacement.

Dans le cas des antennes photoconductrices que nous avons utlisé, les paires électrons-trous
créées dans le GaAs semi-isolant peuvent étre décrites comme un dipole p(t). L’application d’une
tension aux bornes de I'antenne fait apparaitre un courant i(t) dérivant de ce dipole dépendant
du temps tel que : i(t) = d’é—gt). Le champ térahertz rayonné a partir des variations de ce courant
percu & une distance R de la source est de la forme [37] :

_ posing di(t)
 4xR  dt

(2.1) Eru,(t)
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FIGURE 2.1: Schéma d’une antenne photoconductrice & géométrie plane, constituée d’une anode et d’une

cathode espacés de quelques dizaines de microns.

ol uo désigne la perméabilité du vide et ¢ ’angle entre le dipodle et la direction de propagation

du faisceau THz (¢ = 7).

Paramétres influencant 1’émission des antennes

Nous décrivons maintenant briévement I'influence de différents parameétres sur I’émission THz
des antennes photoconductrices : tension de polarisation appliquée, puissance du faisceau NIR
excitateur et durée des impulsions fs. Une description rigoureuse de ces dispositifs requiert des
modéles Monte Carlo complexes [38]. Nos arguments s’appuient sur des modeéles valables pour
des antennes & large espace inter-électrode (aussi appelé " gap "). Les conclusions que nous en
tirons sont elles générales et s’appliquent & un grand nombre d’antennes photoconductrices.

En premiére approximation, le champ THz rayonné au niveau de I’antenne peut étre exprimé
grace a la relation suivante [39] :
os(t)Zoy

(22) Erna = —Eb O'S(t)Zo + (1 + \/E)

o Fy, = 2 est le champ électrique appliqué (V4 la tension appliquée & I'antenne e espace
u B ng t le champ électriq ppliqué (V4 la tensi ppliquée a ’ant t D Desp

entre les électrodes), Zy 'impédance du vide, € la constante diélectrique du GaAs semi-isolant et
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os(t) la conductivité surfacique. Il découle de cette relation que 'amplitude du champ THz émis
augmente linéairement avec la tension appliquée a 'antenne. La limite & cette augmentation est
le seuil de température au-deld duquel les électrodes surchauffent et établissent un court-circuit
permanent détruisant I’antenne. Les antennes que nous avons utilisées présentaient un seuil de
température atteint pour des champs électriques appliqués de 50 kV /cm environ, ce qui est bien
inférieur au champ de claquage du GaAs, estimé a 400 kV /cm [40]. Nous avons donc appliqué
des champs électriques de 27 kV/cm a notre émetteur THz tout au long de nos expériences.

Le champ Erp,(t) atteint son maximum en méme temps que la conductivité og(t) qui peut
alors étre approchée par : [39]

e(1 — R)pimaxF
hv

(2.3) OSmax (1) ~

ou e est la charge de 1’électron, hv 1’énergie du photon incident, F' la fluence des impulsions
optiques, R le coefficient de réflexion de ’antenne et pimax la mobilité des porteurs photo-créés a
Iinstant ou la conductivité est maximale. Il en découle que le choix du matériau constitutif de
I’antenne doit favoriser les mobilités élevées.

La mobilité des électrons est plus faible dans les vallées latérales que dans la vallée centrale
de la bande de conduction. L’application d’une tension trop élevée aux bornes de ’antenne peut
fournir une énergie suffisante aux électrons pour les porter dans une vallée & mobilité réduite.
Ceci a pour conséquence de modifier le spectre du champ THz émis [41]. Nous avons appliqué des
tensions suffisamment faibles & nos émetteurs pour ne pas ressentir les effets dus aux électrons
des vallées latérales.

La relation (2.3) montre aussi la dépendance linéaire du champ émis en fonction de la fluence
de I’excitation optique et donc de son intensité. Cette dépendance linéaire n’est cependant plus
valable pour des intensités d’excitation optique trop importantes en raison d'un effet de satura-
tion. Cette saturation provient dans notre cas de I’écrantage du champ appliqué & I’antenne par
la séparation spatiale des charges photo-créées (les électrons sont accélérés vers anode tandis
que les trous sont accélérés vers la cathode). Il est donc important d’optimiser la puissance op-
tique incidente sur ’antenne en s’approchant le plus possible de la valeur de saturation. En plus
de la limite de saturation, il faut veiller & ne pas endommager les électrodes avec un faisceau trop
intense ou trop focalisé. Une puissance incidente de 800 mW répartie sur une surface circulaire
de diameétre 500 pm a été utilisée au court de cette these.

La durée des impulsions optiques joue également un réle important dans ’allure du signal

THz rayonné. Duvillaret et al. [42] ont montré que plus les impulsions fs sont courtes, plus le
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FIGURE 2.2: a) Exemple de champ THz mesuré par spectroscopie THz. b) Simulation du courant pho-
tocréé dans une antenne & géomeétrie plane par le faisceau NIR fs utilisée & partir d’'un modéle de Drude-

Lorentz [47] (courbe en pointillés) et dérivée de ce courant, proportionnelle au champ THz (courbe rouge).

spectre du champ THz émis s’élargit vers les hautes fréquences. Avec nos impulsions de 100 fs,
nous avons détecté des champs dont le spectre était compris entre 0.5 et 3.5 THz.

Un dernier paramétre qui intervient dans ’allure du signal émis par une antenne est le temps
de vie des porteurs photocréés. Le temps de vie des porteurs affecte de nombreuses caractéris-
tiques dans une antenne photoconductrice, et les meilleures performances s’observent dans des
antennes a temps de vie courts [2].

Il est possible de décrire grossiérement 1’allure du champ THz généré par une antenne pho-
toconductrice a I'aide de modeéles de Drude-Lorentz. La figure 2.2 b) représente le courant tran-
sitoire généré dans une antenne photoconductrice (représenté en pointillés) et la dérivée de ce
courant, proportionnelle au champ THz. La figure 2.2 a) affiche un champ THz typique mesu-
rable avec notre systéme. Les similitudes entre ces deux champs permettent d’affirmer que le

comportement de ces émetteurs est relativement bien compris avec des modéles simples.
Antennes interdigitées

Les antennes simples, se composant de deux bornes métalliques séparées par un gap de
quelques dizaines de microns, présentent certains défauts qui rendent leur utilisation compliquée.
D’une part, un espace inter-électrode de quelques dizaines de microns nécessite ’application de
tensions électriques élevées a 'émetteur. D’autre part, si ’espace inter-électrode est réduit, le
faisceau émis par un tel dispositif devient trés divergent, ce qui complique la collection efficace

de la puissance THz rayonnée par I’antenne.
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FIGURE 2.3: a) Vue schématique du dessus d’une antenne photoconductrice avant le dépot d’or pour
éviter l'interférence destructive entre les champs de signes opposés générés entre les deux électrodes. b)
Vue schématique du dessus d’une antenne photoconductrice avec un dépot d’or. ¢) Vue en coupe latérale

d’une antenne photoconductrice.

Dans la pratique, il est possible d’apporter des améliorations considérables aux antennes
photoconductrices en utilisant une géométrie adaptée pour ce dispositif. Afin d’accroitre la surface
éclairée par le faisceau excitateur NIR, contribuant ainsi & réduire la diffraction du faisceau THz
émis, et utiliser des tensions faibles, nous avons opté pour une géométrie en peignes interdigités
[43] de dimension 500 um x 500 pm, dont une représentation schématique est fournie sur les figures
2.3 b) et ¢). Leur fabrication a été réalisée par Nathan Jukam & I’Université Santa Barbara en
Californie, ainsi que par Julien Madéo au Laboratoire Pierre Aigrain [44]. L’autre avantage de
ce dispositif sur les antennes & géométrie simple est la réduction de I'espace inter-électrodes. Cet
espace est réduit jusqu’a 1.5 um, ce qui permet d’appliquer des tensions plus faibles aux bornes
du dispositif sans réduire 'intensité rayonnée.

Cette géométrie en peignes interdigités a été proposée par Dreyhaupt et al. [43]. L’antenne
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se compose toujours de deux bornes métalliques formant chacune un peigne. Dans ’espace entre
électrodes, le sens du champ électrique appliqué est alterné par la géométrie du dispositif, comme
on peut le voir sur la figure 2.3 a). D’apres la relation (2.1) cela a pour effet de générer des champs
THz de signes opposés donc en opposition de phase qui s’annulent deux & deux. Par conséquent,
il est nécessaire de procéder & un traitement de l'antenne interdigitée pour ne conserver que
des champs THz de méme signe qui interférent constructivement. Sur les figures 2.3 b) et c) on
remarque qu’un espace inter-életrode (aussi appelé " gap ") sur deux est masqué par une plaque
en or. Celles-ci sont déposées sur du SiOs. Ce composé isolant est déposé sur les électrodes,
comme en témoigne la figure 2.3 ¢), et permet d’empécher un court-circuit entre les électrodes et
les plaques en or. Les plaques en or masquent tous les espaces inter-électrode associés & un signe
de champ électrique appliqué donné. Les zones masquées ne sont pas éclairées par les impulsions
NIR fs et ne générent donc pas de champ THz. Les zones non masquées générent toutes des

champs THz de méme phase qui interférent constructivement.

2.3 Deétection cohérente THz

Tout comme pour ’émission de lumiére THz, la détection cohérente s’appuie principalement
sur deuz techniques pour mesurer amplitude et phase de champs THz : effet Pockels dans des
cristaux électro-optiques, et courant généré dans des antennes photoconductrices. Il est intéressant
de remarquer que les dispositifs servant d’émetteurs peuvent en pratique souvent étre utilisés en
guise de détecteurs. La détection cohérente nécessite d’ailleurs le recours a des impulsions NIR
fs, tout comme les émetteurs décrits dans la partie (2.2). Dans notre montage, nous avons utilisé
une détection électro-optique pour mesurer les champs THz. Ce systéme, couplé o une antenne
photoconductrice en guise d’émetteur, nous a permis d’atteindre une gamme dynamique de 40
dB en amplitude. Nous décrivons le fonctionnement de l’échantillonnage nécessaire a la détection
cohérente de champs THz dans la partie 2.5. Dans cette partie, nous présentons briévement
le principe de la détection employant des antennes photoconductrices avant de détailler notre
systéme de détection électro-optique et discuter des parametres importants dans le choix du cristal

utilisé dans ce type de montage.

2.3.1 Antennes photoconductrices pour la détection cohérente

Pour la détection cohérente de signaux THz, il est nécessaire d’utiliser un matériau ayant
une durée de vie des porteurs inférieure & la picoseconde et une mobilité électronique élevée

pour étre sensible aux variations rapides d’un champ THz [2]|. Ceci est obtenu en utilisant du
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GaAs produit a basse température (GaAs-BT) [2]. L’antenne photoconductrice peut présenter le
méme type de géométrie que celle employée pour 1’émission. Contrairement au cas des antennes
utilisées pour I’émission THz, on ne polarise pas le dispositif. Le faisceau NIR fs sert & générer des
porteurs qui sont accélérés par le champ THz incident. Le courant généré, de 'ordre de quelques
nanoampeéres nécessite I’emploi d’un amplificateur. Le courant traversant 1’espace interélectrode
dans le GaAs-BT de I'antenne est proportionnel & I’amplitude du champ THz appliqué sur le
dispositif. Dans la pratique, ce type de détecteur offre de bonnes performances avec un rapport
signal sur bruit en amplitude supérieur & 30 dB et une bande passante allant jusqu’a 3.5 THz

avec des impulsions NIR de 100 fs [2].

2.3.2 Principe de fonctionnement de la détection électro-optique

La détection électro-optique repose sur l'effet Pockels induit dans un cristal (typiquement
ZnTe ou GaP) en présence de champ THz. Cet effet consiste en ’apparition d’une anisotropie dans
le cristal due & une légére déformation de sa structure cristalline, proportionnelle & I'amplitude
du champ électrique THz incident. Tout comme la rectification optique, il ne se manifeste que
dans les cristaux non centrosymeétriques. La biréfringence induite par effet Pockels dans le ZnTe
correspond a un changement d’indice pour les longueurs d’onde appartenant au proche IR (autour
de 800 nm) dans le cristal de détection. Elle offre des performances identiques aux antennes
photoconductrices, bien que sa mise en place nécessite un montage particulier que nous allons
décrire ci-dessous. Nous avons opté pour ce type de détection en raison de sa réponse quasi-
instantannée aux variations du champ THz, ce qui ne nécessite pas le recours a des matériaux

spécifiques contrairement aux antennes photoconductrices a base de GaAs-BT.

La détection électro-optique est une mesure indirecte de I’'amplitude d’'un champ THz. Un
faisceau NIR fs, que I’on polarise rectilignement est focalisé sur un cristal de ZnTe. En traversant
le cristal au méme instant et au méme point de focalisation que le faisceau THz, le faisceau NIR
fs subit alors un changement de polarisation proportionnel au champ électrique THz. Le sytéme
de détection électro-optique complet nécessaire a la conversion de cette variation de polarisation
en champ électrique est représenté sur la figure 2.4. Le changement de polarisation du faisceau
induit par effet Pockels est converti en différence d’intensité entre les deux composantes rectilignes
du faisceau NIR. Cette différence d’intensité est mesurée & ’aide de photodiodes montées dans
une balance optique. Nous détaillons ici l'utilité des différents composants intervenant dans ce

montage.
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FIGURE 2.4: Représentation schématique d’un systéme de détection électro-optique.

2.3.3 Montage de détection électro-optique

On dispose une lame quart d’onde suivie d’un prisme de Wollaston (cf figure 2.4) derriére
le cristal de ZnTe. En I’absence de champ THz, le faisceau NIR fs initialement polarisé recti-
lignement acquiert une polarisation circulaire au passage de la lame qui est ensuite séparée en
ses deux composantes perpendiculaires polarisées rectilignement et d’intensité égale. Ces deux
faisceaux sont collectés par une balance de photodiodes. Ainsi, en ’absence de champ THz, le
courant en sortie de la balance de photodiodes est égal a 0. En présence de champ THz sur le
cristal de ZnTe, le faisceau NIR acquiert une polarisation elliptique au passage du cristal. Les
deux faisceaux émergeant du prisme de Wollaston ont alors des intensités différentes et le courant

en sortie de la balance de photodiodes, non nul, est relié au champ THz par la relation [45] :
. L 4
(24:) Al = IO Sin 0@ ~ Io(S(I) = IOQTTLOT@IETHZ

o Iy désigne l'intensité du faisceau NIR incident sur le cristal, §® le déphasage induit par
effet Pockels entre les composantes du champ électrique du faisceau NIR selon les axes propres
du cristal, L I’épaisseur de cristal traversée, ng l'indice optique du cristal et ry4; le coefficient
électro-optique du ZnTe.

La détection du champ THz repose sur un bon recouvrement spatial et temporel des ondes

THz et proche IR sur le cristal de ZnTe. Le faisceau NIR fs est focalisé & 1’aide d’une lentille
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achromatique. Son spectre étant centré sur une longueur d’onde de 820 nm (370 THz), la surface
de focalisation de ce faisceau est plus petite que celle du faisceau THz. Un alignement optique
de bonne qualité est indispensable pour que la détection soit efficace, notamment aux hautes
fréquences.

L’impulsion NIR d’une durée de 100 fs est plus courte que I'impulsion THz, d’une durée d’une
ps environ. En ajustant précisément le déphasage entre ces deux impulsions, on peut effectuer
une mesure point par point de ’amplitude du champ THz transmis. En réalité, du fait de la
durée de 'impulsion fs, la mesure effectuée correspond & une convolution des deux impulsions.

Nous discutons de ’échantillonnage du champ THz dans la partie (2.5).

2.3.4 Choix du cristal de détection

Le choix du ZnTe repose sur un certain nombre de critéres. Ce matériau présente un coeffi-
cient électro-optique (EO) relativement élevé (4.04 pm/V) [46] dans le proche infrarouge et les
raies d’absorption des phonons transverses optiques (TO) et longitudinaux optiques (LO), n’ap-
paraissent qu’a des fréquences supérieures & 4 THz [48]. Par opposition, le DAST présente un
coefficient EO 40 fois plus élevé (160 pm/V) [46] mais ’absorption des phonons le rend en pra-
tique inutilisable pour la détection autour de 1 THz [49]. D’autres matériaux sont envisageables
pour la détection électro-optique, notamment le GaP, qui présente des propriétés voisines du
ZnTe, mais un autre parameétre important : l'accord de phase, fait du ZnTe un cristal particu-
lierement adapté & la détection aux fréquences THz comprises entre 0.5 THz et 3 THz avec une

sonde NIR fs autour de 800 nm.

2.3.5 Accord de phase dans le cristal

L’accord de phase entre I'impulsion térahertz et 'impulsion NIR fs & la traversée du cristal
est un aspect fondamental pour garantir une bonne mesure des composantes hautes fréquences
d’un champ THz. L’indice percu par les deux longueurs d’onde n’est pas le méme, ce qui implique
des vitesses de propagation différentes pour 'impulsion NIR fs et THz dans le cristal. Ainsi, la
vitesse de phase de I'impulsion THz n’est pas égale & la vitesse de groupe du faisceau NIR. Dans
un cristal de ZnTe, seules la composante & 1.5 THz présente ’accord de phase avec 'impulsion
NIR. Pour toutes les autres composantes fréquentielles ’amplitude THz sondée par 'impulsion
NIR n’est alors pas constante a la tranversée du cristal comme en témoigne la figure 2.5. Plus le
cristal est épais, plus I'impulsion NIR se déphase par rapport & 'impulsion THz. Ceci revient a
effectuer une moyenne de 'amplitude du champ pergue entre deux phases de l'impulsion THz. Ce

déphasage empéche ainsi de voir des variations rapides du champ, correspondant aux fréquences
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ZnTe

FIGURE 2.5: Représentation schématique du déphasage entre impulsion NIR fs et impulsion THz & la
traversée d’un cristal de ZnTe en raison de la différence entre la vitesse de groupe de "impulsion NIR fs

et de la vitesse de phase de I'impulsion THz.

élevées au-dela de 1.5 THz (dans notre cas, une fréquence supérieure & 3 THz est considérée
comme élevée). Les cristaux épais sont donc peu adaptés a une détection de composantes haute
fréquence. Cependant, en traversant une plus grande épaisseur de cristal, l'effet électro-optique
a une incidence plus grande sur la polarisation du faisceau NIR, ce qui permet d’accroitre I'am-
plitude du signal généré en sortie de la balance optique et augmenter la gamme dynamique de
détection. Pour trouver un compromis entre la perte de sensibilité aux hautes fréquences a cause
du désaccord de phase et la gamme dynamique de détection, nous avons utilisé un cristal de
ZnTe d’épaisseur 200 pm. Ce dernier nous a permis d’obtenir de bonnes performances entre 0,5
et 3 THz. Pour des mesures nécessitant une meilleure sensibilité aux plus hautes fréquences, un
cristal de GaP [50] de 300 pm nous a permis d’accéder & des fréequences allant jusqu’a 4 THz
en détection. Un facteur de mérite a été introduit [46] pour comparer les différents matériaux
disponibles en tenant compte de tous ces critéres. Le ZnTe s’avére ainsi étre un choix pertinent

pour la spectroscopie autour de quelques THz.

2.4 Principe d’une expérience de spectroscopie dans le domaine temporel

La spectroscopie THz dans le domaine temporel présente deux différences majeures par rap-
port aux autres techniques expérimentales existantes dans le lointain infrarouge, notamment la
spectroscopie a transformée de Fourier (FTIR) avec laquelle elle présente des similitudes. Tout
d’abord, la mesure du rayonnement transmis est une mesure du champ électrique complexe (son
amplitude et sa phase) et non seulement de son intensité comme en spectroscopie FTIR par
exemple. Ainsi, on peut extraire une information a partir de 'amplitude et de la phase des me-

sures effectuées, sans avoir a procéder & des transformations de Kramers-Kronig pour passer de
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I'une a 'autre [28]. La deuxiéme particularité de la spectroscopie THz dans le domaine tempo-
rel est que la mesure effectuée est une mesure cohérente du rayonnement transmis, c’est-a-dire
que l'on peut travailler dans un environnement présentant un bruit de fond thermique térahertz
supérieur au signal utile sans détecter ce champ parasite. Ainsi, cette technique spectroscopique
permet d’atteindre facilement une sensibilité supérieure aux techniques employant des bolométres
[31].

La spectroscopie THz dans le domaine temporel consiste en la mesure du rayonnement trans-
mis & travers un échantillon. L’analyse de ’amplitude et de la phase du champ THz mesuré
permet d’extraire une fonction de transfert a partir de laquelle on peut connaitre 'indice com-
plexe du milieu traversé, ce qui donne accés aux absorptions et au gain de ’échantillon.

Deux mesures distinctes sont effectuées pour extraire cette fonction de transfert. Une pre-
miére mesure sert de référence et correspond & un champ ﬂ(t) Il peut s’agir par exemple
d’un champ THz ne passant pas par I’échantillon. Une telle mesure est par ailleurs utile pour
identifier les échos provenant des réflexions aux interfaces traversées par le THz entre 1’émet-
teur et le récepteur, permettant de choisir une fenétre temporelle d’acquisition appropriée. Une
deuxiéme mesure du méme champ a travers P’échantillon donne accés a un champ Eexp(t) =
= J° T(w)ei¢(“)ﬁr_>ef(w)ethdw . La fonction de transfert T est extraite en faisant le rapport des
transformées de Fourier des deux signaux [32]. Cette fonction de transfert contient I’information
des composantes spectrales amplifiées ou absorbées par ’échantillon. Dans la grande majorité
des cas, il est donc intéressant d’utiliser une source de rayonnement THz & large spectre pour
observer le gain et les pertes a différentes fréquences dans 1’échantillon étudié. On remarque
également que la traversée de I’échantillon déphase ’onde en la retardant par rapport a l'onde
de référence. Ceci permet de calculer ’épaisseur du milieu traversé en connaissant son indice et

réciproquement de calculer 'indice du milieu en connaissant la longueur traversée.

2.5 L’échantillonnage en temps équivalent

Afin d’échantillonner des champs électriques THz, une bande passante 100 fois supérieure
aux dispositifs électroniques les plus rapides disponibles de nos jours est nécessaire. Les appareils
électroniques les plus rapides ont des bandes passantes de l'ordre de 30 GHz, ce qui permet
d’échantillonner une onde sinusoidale toutes les 16 ps. Pour une détection cohérente de signaux
aux fréequences THz, la spectroscopie dans le domaine temporel s’appuie sur des détecteurs lents
et effectue un échantillonnage sur un grand nombre d’impulsions THz identiques. Cette technique

d’échantillonnage porte le nom d’échantillonnage « en temps équivalent » [2].
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FIGURE 2.6: Représentation schématique de I’échantillonnage en temps équivalent d’'un champ THz.

La figure 2.6 affiche un champ THz mesuré en échantillonnant point par point I’amplitude
d’un grand nombre d’impulsions THz toutes identiques. La mesure est effectuée en faisant se
superposer spatialement et temporellement un faisceau NIR et un faisceau THz dans un systéme
de détection électro-optique (cf partie 2.3). La sélection de la phase du champ THz mesuré
s’effectue en controlant avec précision le déphasage entre les impulsions NIR et THz & l'aide
d’une ligne a retard. Cette ligne & retard micrométrique permet de modifier le chemin optique des

. . ) . . -6
impulsions mesurées avec un pas de 1 um, ce qui correspond & un retard de At = 2 13XX1{)08 = 6.6

fs par pas. Avec une mesure de I’amplitude toutes les 6.6 fs, on peut théoriquement avoir acces
a des fréquences allant jusqu’a 75 THz. Dans la pratique, la résolution fréquentielle est limitée
par la détection électro-optique (cf partie 2.3). Nous avons donc utilisé un pas de 5 um, soit 30
fs de résolution temporelle, ce qui a été largement suffisant pour les fréquences comprises entre
0.5 THz et 4 THz mesurées au cours des expériences présentées dans ce manuscrit.

La fiabilité de cette technique d’échantillonnage repose essentiellement sur la périodicité des
impulsions THz mesurées. Cette périodicité est obtenue grace au laser femtoseconde Ti :saphir

a blocage de modes [33] utilisé, qui sert a la fois a générer (cf partie 2.2) et a détecter (cf partie



2. SPECTROSCOPIE THZ DANS LE DOMAINE TEMPOREL 19

Ligne Enceinte 2e a lai
purgée a l'air sec B
a retard alance de
Cryostat photodiodes
11 ¥V i= N e
Antenne -

) Echantillon j
ZnTe
HoL ALdfe,

Prisme de
E

Wollaston

i -t

Détection synchrone

e &>

GBF

Laser fs

FI1QURE 2.7: Représention schématique de notre montage de spectroscopie THz dans le domaine temporel.

2.3) les impulsions THz. L’utilisation de I’échantillonnage en temps équivalent offre la possibilité
d’effectuer une moyenne des mesures de 'amplitude sur un grand nombre d’impulsions en réglant
Iintervalle de temps entre deux déplacements de la ligne & retard. Ceci offre une flexibilité dans

I'utilisation de la spectroscopie THz, et pemet d’atteindre de bons rapports signal sur bruit.

2.6 Montage expérimental

Nous décrivons ici le montage de spectroscopie dans son intégralité, incorporant émetteur
THz (antenne photoconductrice interdigitée, décrite dans la partie 2.2), détection électro-optique
(décrite dans la partie 2.3), systéme d’échantillonnage a 'aide d’une ligne a retard et systéme
d’acquisition des données. Un schéma du montage complet est représenté sur la figure 2.7. Ce
schéma permet de mettre en évidence la présence d’ume enceinte fermée et purgée sur le trajet
du faisceau THz qui sert o préserver ce dernier de la vapeur d’eau présente dans l’air ambiant,

cette derniére absorbant fortement le rayonnement dans l'infrarouge lointain.
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2.6.1 Composants optiques pour I'IR

Une expérience de spectroscopie THz dans le domaine temporel fait intervenir des impulsions
dans le proche et le lointain infrarouge. Le montage expérimental de la figure 2.7, permet de
distinguer le laser femtoseconde servant & la création et & la détection des impulsions THz. Une
lame séparatrice placée en sortie de ce laser permet de répartir 80 % de ’énergie des impulsions
NIR fs vers le faisceau excitant ’antenne photoconductrice et 20 % vers le faisceau servant a la
détection électro-optique. La ligne & retard de la figure 2.7 est placée sur le trajet du faisceau
NIR fs excitant ’antenne photoconductrice. Il est également possible de placer cette ligne &
retard sur le faisceau NIR servant & la détection. Les composants optiques utilisés dans un
montage de spectroscopie THz dans le domaine temporel doivent étre adaptés & du rayonnement
dans le proche NIR (faisceau & 820 nm) et l'infrarouge lointain (impulsion de spectre compris
entre 0.5 THz et 3.5 THz). Les miroirs utilisés sur le trajet du faisceau NIR fs sont des miroirs a
revétement diélectrique ou revétement or. Les miroirs paraboliques hors axe utilisés pour focaliser
les impulsions THz sur les échantillons étudiés et sur le cristal de détection sont a revétement en
or, I'un des métaux les plus adaptés pour ce type de fréquences. Les lentilles utilisées pour focaliser
le faisceau NIR fs sur ’antenne et sur le cristal de détection sont des systémes achromatiques qui
ne présentent que trés peu de dispersion. Les milieux transparents traversés par I'impulsion THz,
notamment les fenétres du cryostat servant & refroidir les échantillons étudiés, sont choisis de
fagon & limiter ’absorption dans le THz. On privilégie ainsi des matériaux spécialement congus

pour l'optique THz tels que le Picarin ou le TPX [51].

2.6.2 Systéme d’acquisition des données

Afin de bénéficier d’'une meilleure sensibilité et réduire le bruit dans nos mesures de champs
THz, nous avons opté pour l'utilisation d’un appareil de détection synchrone. La détection syn-
chrone permet de sélectionner une fenétre fréquentielle de quelques Hz dans laquelle le signal est

amplifié d’un facteur 10* et dans laquelle une moyenne du signal est effectuée dans le temps.

Le signal électrique affiché a la détection synchrone est transféré a un ordinateur qui permet
également le controle du déplacement de la ligne a retard servant a échantillonner le champ THz.
Le pilotage de la ligne a retard et ’acquisition des signaux affichées par la détection synchrone
sont effectués & l'aide d’un programme CVI. Ce systéme d’acquisition des données permet d’ef-
fectuer une mesure de champ THz en un temps, dépendant des parameétres sélectionnés sur la

détection synchrone, compris entre quelques dizaines de secondes et quelques minutes.
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FIGURE 2.8: a) Champ THz transmis par ’air ambiant. b) Spectre du champ THz affiché sur la figure
a), obtenu en effectuant la transformée de Fourier de ce champ. ¢) Champ THz transmis par ’enceinte

purgée a ’air sec. d) Spectre associé au champ THz représenté sur la figure c).

2.6.3 Absorption THz par I’air ambiant

La vapeur d’eau contenue dans I’air ambiant présente de fortes raies d’absorption dans le THz.
Par ailleurs, elle est responsable d’une dispersion du signal THz. Sur la figure 2.8 a) représentant
une trace temporelle THz acquise dans ’air ambiant, nous remarquons que le champ électrique
présente des variations importantes d’amplitude sur une durée supérieure a 5 ps. La transformée
de Fourier de cette trace temporelle, représentée sur la figure 2.8 b) et correspondant au spectre
du champ THz de la figure 2.8 a), permet de voir de nombreuses raies d’absorption aux fréquences
attribuées a des résonances vibrationnelles et rotationnelles dans I’eau [3]|. Pour éviter ces effets
et préserver le spectre de 'impulsion générée par ’antenne photoconductrice nous utilisons une

enceinte purgée a l’air sec.
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F1GURE 2.9: Champ THz transmis par les fenétres d’un cryostat utilisé pour refroidir les échantillons

étudiés. Cette trace temporelle fait apparaitre les échos dus aux interfaces traversées dans l’antenne

photoconductrice et dans le cryostat.

La figure 2.8 ¢) représente une trace temporelle THz acquise dans un montage de spectroscopie
THz purgé a l'air sec et la figure 2.8 d) le spectre associé. La purge a lair sec permet d’éliminer
I’absorption et la dispersion du signal THz dues a la vapeur d’eau. On remarque également que
la purge a pour effet d’augmenter I’amplitude maximale de l'impulsion THz typiquement d’un
facteur 2, du fait d’une absorption moindre. Il est également possible de procéder a une purge

avec de 'azote gazeux ou bien de mettre '’enceinte contenant le faisceau THz sous vide.
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2.6.4 FEchos THz

La présence d’interfaces traversées par les impulsions THz provoque 'apparition d’échos plus
ou moins espacés suivant les distances séparant deux interfaces et I'indice du milieu qu’elles déli-
mitent. Sur la figure 2.9, représentant un champ THz mesuré dans une fenétre temporelle de 40
ps, on distingue les échos provenant du substrat de GaAs présent dans ’antenne photoconduc-
trice. Pour réduire la contribution de cet écho, une plaque de silicium a été placée sous le GaAs
semi-isolant de ’antenne. Elle permet d’adapter I'impédance a linterface GaAs/Si et éloigne
I’écho principal de 20 ps. Pour obtenir un effet similaire, le cristal de ZnTe de 200 pm orienté
suivant la direction [110] est collé & un cristal de ZnTe de 2 mm orienté suivant la direction
[100] (direction pour laquelle aucun effet électro-optique n’est observé). Les échos de la figure 2.9

peuvent étre identifiés & partir de I'indice n et la longueur L du milieu traversé par la formule :

5t = 2n

o s Ol ot désigne le délai par rapport a I'impulsion THz principale et ¢ la vitesse de la

lumiére dans le vide.

2.7 Conversion du signal mesuré en champ électrique

La mesure effectuée par la détection électro-optique correspond & une différence d’intensité
et donc de puissance entre deux faisceaux (cf partie 2.3). La relation (2.4) permet d’exprimer la
valeur d’'un champ THz & partir de cette différence d’intensité. Nous allons maintenant décrire
la relation permettant de retrouver cette différence d’intensité & partir des valeurs effectivement
mesurées et affichées par la détection synchrone. Pour ce faire, nous allons raisonner & partir du
rapport : % qui s’exprime aussi en fonction des puissances optiques sous la forme : %f. Nous
exprimons la différence de puissance AP et la puissance totale du faisceau NIR Py en fonction
de paramétres mesurés expérimentalement.

La différence de puissance AP est convertie en une tension par la balance optique. La détec-
tion synchrone effectue une convolution de la valeur efficace de cette tension avec une sinusoide
générée & la méme fréquence que la fréquence de référence. Ceci équivaut a extraire le coefficient
de Fourier de la valeur efficace de la tension issue de la balance optique. Le signal qui sert & mo-
duler 'antenne est un signal créneau, de telle sorte que toutes les impulsions émises a l'intérieur
d’un créneau de tension sont de méme amplitude (cf partie 2.2.2). Le signal affiché a la détection
synchrone correspond donc & Upg = %%, ol Upalance €st la tension issue de la balance de
photodiodes.

La puissance %PO envoyée sur chaque photodiode, est convertie en une tension Ui photodiode

en sortie de la balance lorsqu’une seule photodiode est éclairée. La balance de photodiodes



24 2. SPECTROSCOPIE THZ DANS LE DOMAINE TEMPOREL

R=100 Q
\\ L c-10nF
R=10 kQ
B R=50Q2
C=10 nF +
/) E
—— C=100 nF
R=10 kQ

F1GURE 2.10: Schéma du circuit électronique de la balance de photodiodes.

est composée d’un amplificateur & transimpédance (cf figure 2.10 pour un circuit électronique
complet de la balance optique, auquel nous ferons référence dans la partie suivante). Pour ne
pas saturer 'amplificateur lors de la mesure de Uj photodiode; ON Tajoute une résistance de 100
Q dans le circuit de transimpédance. La résistance équivalente du circuit vaut alors 99 Q. Le

rapport entre la tension recherchée (Uj photodiode) €t la tension mesurée (U100 1 photodiode) avec

Ul photodiode _ R10 kQ
U1009 1 photodiode Rgg 0

cette nouvelle résistance équivalente est de : (diviseur de tension). A
partir de ces informations et de la formule (2.4) la relation permettant de calculer le champ THz
s’écrit :

A Ubalance A 99Ups
2mndLrar 2 X Ul photodiode  2v/2n3 Lrgy 10* X U000 1 photodiode

(2.5) Erh, =

2.8 Rapport signal sur bruit

Dans cette partie nous présentons quelques améliorations apportées au montage qui nous ont
permis d’optimiser le rapport signal sur bruit dans nos expériences. Les meilleurs rapports signal
sur bruit obtenus o ce jour dans des montages de spectroscopie dans le domaine temporel sont de
lordre de 60 dB en amplitude [52], et utilisent des lasers fs de forte puissance et de trés courte
durée. Notre montage permet d’atteindre un rapport signal sur bruit de 40 dB en amplitude, ce
qui est au niveau de U’état de l’art pour des systéemes utilisant des lasers NIR fs de 100 fs de
durée avec des énergies par impulsion de l'ordre de 10 nJ. Nous avons présenté, dans les parties

précédentes, des méthodes permettant d’augmenter Uamplitude maximale du signal mesuré. Nous
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FIGURE 2.11: a) Dépendance en fonction de la fréquence de modulation de ’antenne photoconductrice
du maximum de signal THz mesuré¢, et du bruit. b) Dépendance du bruit et du rapport signal sur bruit
en fonction de la fréquence de modulation appliquée & ’antenne et servant de référence & la détection
synchrone. Un trait vert en pointillés indique la fréquence a laquelle I'antenne a été modulée au cours des

expériences présentées dans ce manuscrit.

discutons ici des méthodes qui permettent de limiter le bruit, et comparons ce bruit au bruit

quantique de notre montage.

2.8.1 Choix de la fréquence de modulation

Le choix de la fréquence de modulation doit tenir compte du spectre du bruit ainsi que
de la réponse en fréquence de 'antenne et du détecteur. Nous avons effectué des mesures de
rapport signal sur bruit & différentes fréquences de modulation. Pour ce faire, nous avons mesuré
un champ THz transmis par ’enceinte purgée en ’absence de tout échantillon et pour une
tension appliquée & 'antenne de 4 V. La mesure du bruit est effectuée en bloquant le faisceau
NIR excitant I’antenne. Les résultats de I’évolution du maximum du signal THz et du bruit
en fonction de la fréquence de modulation sont représentés sur la figure 2.11 a). La figure 2.11
b) représente I’évolution du bruit et du rapport signal sur bruit en fonction de la fréquence de
modulation utilisée. On remarque qu’il est préférable de moduler I’antenne & une fréquence de
300 kHz. Nous avons utilisé une fréquence de modulation de 50 kHz dans nos expériences, pour
laquelle le rapport signal sur bruit est de ’ordre de 5000. Ce choix est justifié par I’application
d’une surmodulation aux échantillons étudiés. Pour ces derniers, le temps de monté des signaux
électriques, de ordre de la centaine de ns pour des tensions élevées, nous a contraint & opter

pour des fréquences de surmodulation comprises entre 10 kHz et 50 kHz.
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2.8.2 Choix et utilisation des photodiodes

L’utilisation d'une balance de photodiodes présente ’avantage de soustraire le bruit cohérent
du laser (fluctuations en intensité et phase entre impulsions successives). Ceci nécessite une
bonne calibration de la balance en réglant l'orientation de la lame quart d’onde, ainsi qu’un
bon appariement des deux photodiodes utilisées. D’autre part, la puissance incidente sur les
photodiodes ne doit saturer ni les photodiodes (saturation optique) ni amplificateur présent
dans le montage de la balance (saturation électronique). Dans notre cas, la configuration optimale
correspond & une dizaine de mW de puissance moyenne sur chaque photodiode. L’utilisation de
photodiodes polarisées en inverse (régime photoconducteur) permet d’assurer un fonctionnement
linéaire dans une large gamme de puissances optiques tout en rajoutant une source de bruit
électronique. En ne polarisant pas les photodiodes (régime photovoltaique), le bruit est moindre
mais le régime de fonctionnement est non linéaire. C’est dans ce dernier régime que nous avons

utilisé notre balance optique.

Le choix des photodiodes peut favoriser un meilleur appariement, avec des surfaces photo-
sensibles plus petites, ou une plus forte puissance incidente avec des surfaces plus grandes mais
un moins bon appariement. Le signal augmente linéairement avec la puissance incidente tandis
que le bruit n’augmente que comme la racine de la puissance incidente [45]. Des photodiodes
de grande taille peuvent étre éclairées avec une puissance optique plus grande, ce qui augmente
I’amplitude du signal mesuré plus que le bruit. Ceci nous a poussé & privilégier la taille des
photodiodes et & opter pour une surface de 1 cm? pour les parties photosensibles. L’appariement
de ces photodiodes s’est avéré suffisant pour soustraire une partie du bruit cohérent du laser aux

basses fréquences.

2.8.3 Comparaison au bruit de grenaille

La limite inférieure théorique pour le bruit dans un montage expérimental est le bruit de gre-
naille (aussi appelé bruit quantique) optique et électronique. Nous calculons ici le bruit quantique
électronique de la balance optique (discontinuité du flux d’électrons dans le circuit d’amplifica-
tion), et comparons la variation de puissance équivalente de bruit laser (discontinuité du flux de
photons) a la variation de puissance équivalente de bruit électronique, pour évaluer la capacité
de notre montage & détecter de faibles variations de champ THz. Une étude similaire du bruit

dans un montage de spectroscopie THz a été menée par Zhao et al. [45].
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Calcul du bruit de grenaille électronique

Le bruit de grenaille pour le courant traversant chaque photodiode Algy s’exprime en fonction
de la charge élementaire e, du courant I traversant une photodiode et de la bande passante Av

du dispositif sous la forme [45] :
(2.6) Alsy = V2elAv

Pour deux photodiodes, il suffit de multiplier le terme ci-dessus par /2. Par ailleurs, le
montage de la balance fait intervenir une résistance de 10 kQ (cf figure 2.10). Le bruit du
courant étant relié au bruit de la tension par la loi d’Ohm, on en déduit une densité spectrale
de bruit quantique électronique pour la tension de sortie : Vo = 0.537 pV/ VHz. A ce bruit
de grenaille il faut rajouter le bruit thermique (aussi appelé bruit de Johnson-Niquist) de la
résistance Vjn = v/4kgTR = 13 nV/ VHz et le bruit propre a I'amplificateur utilisé Vopagss = 7
nV/ VHz. Ces sources de bruit s’ajoutent quadratiquement pour donner un bruit électronique

total :

(2.7) Velec = \/ Vin + Vik + Vipaess = Vox

Limite de détection théorique du montage

Il est intéressant de savoir si notre montage a une sensibilité suffisante pour pouvoir détecter
un champ électrique de méme amplitude que le bruit quantique du laser. Pour le savoir, nous
calculons les plus petites variations de puissance (APypgp) que 1’on peut mesurer sur le faisceau
de référence NIR (de puissance Pyig). Cette variation de puissance génére un signal exactement
égal au bruit. La variation de puissance équivalente de bruit (VPEB) est définie par la relation

suivante [45] :

APypg 2(Alsn)”
PNIRV Av 2[\/ Av

A partir des valeurs expérimentales données plus haut, on trouve une VPEB de 5.97 x 1079

_1
Hz 2.

(2.8)

Cette valeur est & comparer aux variations de puissance dues au bruit quantique du laser.

Les fluctuations quantiques du laser sont reliées & 1’énergie d’'un photon % par [45] :

ANsy  [4whey
NvVAv PR A

(2.9)
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FIGURE 2.12: a) Comparaison du spectre du bruit de la balance de photodiodes avec le bruit de grenaille
calculé en additionnant toutes les sources de bruit quantique. b) Spectre du bruit en sortie de la balance
de photodiode pour une seule diode éclairée (courbes verte et rouge) ou lorsque les deux diodes sont
éclairées (courbe noire). Une résistance de 1 k€2 est rajoutée au circuit de transimpédance. Elle évite la
saturation de I’amplificateur lorsqu’une seule photodiode est éclairée par le laser. L’intervalle délimité

par les traits verts indique les fréquences de modulation utilisées dans le cadre des expériences menées

au laboratoire.

ot ANgn désigne les fluctuations du nombre de photons, N le nombre de photons émis et
Pxir, la puissance du faisceau. Nous trouvons ainsi un bruit quantique du laser valant 6.36 x 10~
photons/ VHz. Cette valeur est trés proche de la VPEB de 5.97 x 1079 Hz~ 2 calculée plus haut,
et lui est 1égérement supérieure. Notre montage nous permet donc théoriquement de voir le bruit

de grenaille du laser.

Efficacité du montage

La figure 2.12 a) affiche le bruit électronique mesuré avec un analyseur de spectre en sortie
de la balance de photodiodes éclairée par le laser. On remarque que le bruit de fond d’envi-
ron 2 puV/ vHz a 50 kHz est légérement supérieur au bruit quantique électronique Vgy = 0.537
uV/ vHz calculé précédemment. L’écart correspond probablement a un appariement imparfait
des deux photodiodes qui ne permet pas de retirer complétement le bruit cohérent du laser. La
figure 2.12 b) compare le bruit mesuré avec un analyseur de spectre sur chaque photodiode indé-
pendamment (courbes verte et rouge) au bruit mesuré lorsque les deux photodiodes sont éclairées

conjointement. On remarque effectivement une différence de bruit sur chaque photodiode malgré
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une puissance optique recue identique ce qui légitime ’hypothése d’un appariement imparfait.

2.9 Conclusion

La spectroscopie THz dans le domaine temporel (TDS) est une technique assez proche de la
spectroscopie & transformée de Fourier (FTIR). Elle permet d’extraire le méme type d’information
de I’échantillon sondé et requiert des temps d’acquisition de durée comparable (quelques secondes
a quelques minutes). La résolution spectrale est définie par la longueur de la ligne a retard dans
le cas de la TDS comme dans la spectroscopie FTIR.

La différence majeure vient de la détection cohérente des champs THz pour notre technique
expérimentale, qui permet de voir ’évolution d’un signal dans le temps, de choisir une fenétre
temporelle adaptée pour l'acquisition des données et de ne détecter aucun signal parasite in-
cohérent par rapport aux impulsions NIR fs et THz utilisées. Ceci rend la spectroscopie THz
dans le domaine temporel particuliérement intéressante pour ’étude des semiconducteurs dans
la gamme de fréquence comprise entre 0.5 et 4 THz. D’autre part, il est possible de procéder & des
expériences de type pompe-sonde pour étudier les temps caractéristiques de processus physiques
dans les solides.

Nous exploitons ces possibilités offertes par notre montage de spectroscopie THz dans le do-
maine temporel pour étudier un semiconducteur trés prometteur pour la génération de rayonne-
ment dans l'infrarouge : le laser a cascade quantique. Ce dispositif est souvent présenté comme le
semiconducteur le plus susceptible de combler un jour le gap THz et mobilise beaucoup d’efforts
pour progresser dans la compréhension de son fonctionnement en vue d’atteindre des perfor-

mances compatibles avec les applications.



Chapitre 3

Les lasers a cascade quantique

Depuis 'observation du premier effet laser dans un laser a cascade quantique (LCQ) en
1994 [20], ce dispositif s’est progressivement imposé comme un semi-conducteur intéressant pour
générer du rayonnement dans la gamme infrarouge. L’extension de la fréquence d’émission des
lasers a cascade quantique vers le THz en 2002 [22] a owvert des perspectives prometteuses pour
répondre au besoin technologique d’un émetteur dans cette gamme du spectre électromagnétique.
Le LCQ est un dispositif complexe qui repose sur des transitions intersousbandes de faible énergie
dans une structure périodique. Il est le siége de phénomeénes de relaxzations non radiatifs encore peu
étudiés tels que les mécanismes de diffusion sur les rugosités d’interface, les intéraction électron-
électron etc. Le laser a cascade quantique est aujourd’hui au stade de la commercialisation pour
les dispositifs émettant dans 'infrarouge moyen, tandis que le LCQ THz ne fonctionne qu’a des
températures mazimales de 186 K en régime impulsionnel [53]. Dans ce chapitre, nous présentons
d’abord bricvement les lasers a diodes semi-conductrices et les développements historiques qui ont
permis de concevoir le premier laser & cascade. Nous détaillons le principe de fonctionnement et
les caractéristiques du laser & cascade quantique avant de discuter bricvement de propriétés du
gain dans ce dispositif, que nous avons étudié dans les expériences présentées aux chapitres 4,
5 et 6. Pour une description approfondie du fonctionnement des LCQ nous recommandons les

références suivantes : [54], [55].

30
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3.1 Ingénierie quantique dans les hétérostructures semi-conductrices

Dans un premier temps nous présentons brievement [’histoire des sources laser semi-conductrices
s’appuyant sur des transitions électroniques dans des puits quantiques uniques, avant de décrire
plus en détail les propriétés de structures mutlipuits qui ont servi a développer des lasers infra-

rouge.

3.1.1 Les lasers a diodes semi-conductrices
Principe de fonctionnement d’un laser a puits quantique

Pour obtenir 'effet laser deux ingrédients sont nécessaires : un milieu amplificateur dans
lequel on arrive & maintenir une population électronique supérieure dans 1’état excité que dans
I’état fondamental (inversion de population) et une cavité pour permettre a I’onde électroma-
gnétique se propageant dans le laser de croitre en amplitude en traversant plusieurs fois le milieu
amplificateur. L’effet laser dans un semi-conducteur a pour la premiére fois été démontré en
1962 dans des homojonctions par 4 groupes différents [56],[57],[58],[59]. Ces premiers dispositifs
s’appuyaient sur une jonction entre du GaAs dopé p et du GaAs dopé n, fournissant les porteurs

de charge (électrons et trous) qui émettent de la lumiére en se recombinant.

Le premier laser & puits quantique a été démontré en 1978 [60]. Le confinement des électrons
et trous dans un puits a permis de considérablement réduire le courant seuil de ce dispositif par

rapport aux premiers lasers semi-conducteurs.

Tout comme dans le cas du premier laser semi-conducteur, la diode laser & puits quantique
émet de la lumiére par la recombinaison d’un électron de la bande de valence avec un trou de
la bande de conduction. Le dopage des substrats en donneurs (n) et accepteurs (p) de part et

d’autre du puits quantique fournit les porteurs de charge au dispositif.

Dans le puits quantique, le confinement des électrons donne lieu & 'apparition de niveaux
d’énergie discrets suivant ’axe de croissance de 1’échantillon. Les électrons et les trous peuvent se
mouvoir librement dans le plan du puits quantique (perpendiculairement a ’axe de croissance),

ce qui donne lieu & un profil parabolique des bandes d’énergie dans le puits (cf figure 3.1 a)).

Du fait de la différence de courbure des sousbandes de valence et de conduction, la raie
d’émission de ces lasers est élargie, et la densité d’états a 2 dimensions présente le profil représenté

sur la figure 3.1 b).
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FIGURE 3.1: a) Schéma du diagramme de bandes dans ’espace des phases d’une diode laser semi-
conductrice & puits quantique (centré sur la vallée T'). b) Densité d’états d’une diode laser & puits

quantique.

Limitation pour émettre aux grandes longueurs d’onde

Lalongueur d’onde d’émission d’un laser a puits quantique dépend de I’espacement en énergie
entre la bande de valence et la bande de conduction (appelé gap) du matériau constituant le puits.
Ce gap ne dépend que de la nature du matériau utilisé, ce qui nécessite de changer le matériau
pour changer la longueur d’onde d’émission. Avec les matériaux III-V et II-VI, les lasers & diodes
couvrent aujourd’hui le spectre électromagnétique entre le proche UV et le proche IR. Les lasers
a diodes a base de PbSe [61] permettent d’atteindre des longueurs d’onde allant au plus jusqu’a
20 pm et méme a température ambiante & 5 um [62]. La plupart de ces lasers moyen infrarouge

nécessitent cependant un refroidissement & des températures cryogéniques.

Il est difficile de réaliser une diode laser a puits quantique émettant dans le THz en raison

de la faible énergie qu’un tel gap représenterait, de I'ordre du meV a la centaine de meV.

Les énergies typiques du lointain infra-rouge (quelques meV) correspondent aux énergies qui
interviennent au sein de la bande de valence et de conduction. On appelle de telles transitions
des transitions intersousbandes, et elles s’observent par exemple entre niveaux électroniques a

I'intérieur d’un puits quantique.
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3.1.2 Les transitions intersousbandes
Historique

Bien que 'existence de transitions intersousbandes était prévue par la mécanique quantique
depuis les années 1960 [63], elles ne furent observées pour la premiére fois et de fagon indirecte par
une technique s’appuyant sur la spectroscopie par diffusion inélastique qu’en 1979 par le groupe
de Pinczuk [64]. La premiére preuve expérimentale directe d’une transition intersousbandes dans
un puits quantique a été réalisée en 1985 par West et Eglash [65] dans du GaAs/AlGaAs a
I'incidence de Brewster.

La premiére émission de lumiére par transition intersousbandes n’a cependant été observée
qu’en 1988 par Helm [66]. L’idée d’utiliser les transitions intersousbandes pour fabriquer un laser
est apparue dés 1960 avec B. Lax [67], qui proposait d’utiliser une transition entre niveaux de
Landau. Cependant ce n’est qu’avec 'apparition des superréseaux, associations de plusieurs puits
quantiques couplés entre eux, laissant apparaitre des mini-bandes d’énergie, que les dispositifs
lager & transitions intersousbandes ont pu voir le jour. La fabrication du premier superréseau
a été proposée par Leo Esaki et Raphael Tsu en 1970 [68]. Ce n’est qu'un an plus tard que
les chercheurs Kazarinov et Suris [69] de 'institut Ioffe ont proposé un dispositif unipolaire
(c’est-a-dire ne reposant que sur un type de porteur de charge, ici les électrons) utilisant une
structure multipuits semblable & un superréseau pour obtenir un effet laser grace a des transitions
intersousbandes. 23 ans plus tard en 1994 le premier effet laser s’appuyant sur des transitions
intersousbandes, marquant la naissance du laser & cascade quantique, a été démontré par le
groupe de F. Capasso [20]. Ce laser émettait dans le moyen IR, et il a fallu attendre 2002 [22]

pour que le premier laser & cascade quantique THz voit le jour.

Niveaux d’énergie dans un puits quantique

Nous rappelons briévement ici les relations définissant ’espacement en énergie des niveaux
dans le systéme simple du puits quantique infini. Nous décrivons le comportement d’un électron
unique dans la bande de conduction du puits dans ’approximation des électrons indépendants.

La dynamique des électrons dans un puits quantique est décrite par leur fonction d’onde
U (7). La géométrie périodique conférée a un solide par sa structure cristalline se répercute sur la
fonction d’onde électronique qui peut alors s’écrire comme une fonction de Bloch sous la forme :
U, k(7)) = un,k(f")aneig"?, ol up i (7) est une fonction périodique, a, un coefficient, n un indice
identifiant la bande d’énergie sur laquelle se situe 1’électron et k le vecteur d’onde de l'électron.

La relation de dispersion liant ’énergie E(k) des électrons au vecteur d’onde peut souvent
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FIGURE 3.2: Représentation des fonctions d’onde électroniques dans un puits quantique de GaAs/AlGaAs

calculées numériquement.

étre approchée par un développement au second ordre. Cette approximation permet d’introduire

. 2 —1 PN . .
une masse effective m* = h%%TE . L’intérét du concept de masse effective est qu’il permet de

décrire le mouvement dans le solide de ’électron de masse mg comme celui d’un électron libre

de masse m*. L’équation de Schrédinger a résoudre fait alors intervenir uniquement le potentiel

di aux barriéres du puits de potentiel et s’écrit :

2 2
0 5(2) + V' (2)Bn(2) = En(k)00()

_Qm*@ "

(3.1)

ol z est pris sur I'axe de croissance du puits quantique, et ®,, désigne les fonctions d’onde dans la

bande de conduction. Les fonctions d’onde solutions de cette équation dans le cas d’un potentiel

infini sont : ®,,(z) = /% sin(=2) pour n pair, ®,,(2) = /% cos(2) pour n impair et les énergies

propres s’écrivent :
h2m2n?
n = —
2m* L2

(3.2)

A partir de ces résultats nous remarquons que 1’espacement en énergie entre niveaux dans
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2.2
le puits quantique infini AE,, = %

dépend de L et de m*, ce qui permet de concevoir
des transitions de longueur d’onde voulue en sélectionnant convenablement ces deux paramétres.
Cette dépendance de I’énergie en fonction de L et de m™ reste valable lorsque 1’on considére un
systéme plus réaliste que celui décrit ici, comme en témoigne le calcul numérique effectué sur
un puits quantique de GaAs/AlGaAs dont les fonctions d’onde électroniques sont représentées
sur la figure 3.2. Cette liberté de choix dans la fréquence des transitions intersousbandes rend

possible I'ingénierie des structures de bande, et permet de concevoir des lasers dans le moyen et

lointain infrarouge.

Reégles de sélection dans les transitions intersousbandes

La mécanique quantique impose des régles de sélection pour les transitions radiatives entre
niveaux d’énergie. Nous rappelons ici briévement les conditions que doit vérifier une onde élec-
tromagnétique interagissant avec une transition intersoubandes pour étre absorbée par cette
derniére o pour induire une émission stimulée. Un traitement plus complet est diponible aux

références suivantes [70] [71].

Le hamiltonien d’interaction d’une onde électromagnétique E(F, t) = E(7,t)€ (ou € désigne le
vecteur polarisation du champ électrique) avec une transition intersousbandes entre deux niveaux
(i| et | f) ayant pour fonction d’onde W;(r) = u, (7) fi(7) sur 'état (i et W ;(7) = un () f¢(7) sur
létat | f) peut se limiter au terme dipolaire électrique, proportionnel a I'opérateur €.P. L'¢lément

de matrice de l'interaction entre I'onde et 1’électron peut alors se mettre sous la forme :

(3.3) <¢|az3|f>:a<un|13|un>/vf;ffd3r+a<un|un>/vf;13ffd3r

ou V représente le volume du solide considéré. L’opérateur impulsion étant impair, le premier

terme de cet élément de matrice est toujours nul pour des transitions intersousbandes.

Dans un puits quantique dont 1’axe de croissance est selon z, les fonctions enveloppe sont des
fonctions de z, ce qui implique que 'unique terme non nul de I’élément de matrice de 'interaction
dipolaire devient : (i| &P |f) = €. I fz*(z)ﬁz f(2)dz. Par conséquent, nous avons comme régle
de sélection que les seules composantes d’'un champ électrique qui contribuent aux transitions
intersousbandes sont perpendiculaires aux interfaces d’un puits (selon l'axe de croissance du
puits). Une onde électromagnétique ayant une interaction dipolaire électrique avec une transition

intersousbandes doit donc avoir une composante transverse magnétique (TM) non nulle.
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FIGURE 3.3: a) Représentation schématique de sousbandes d’energie de la bande de conduction d’un

semiconducteur dans ’espace des phases. b) Densité d’état associée a des transitions intersousbandes.

Largeur de raie d’émission

Du fait d’une courbure quasi identique pour toutes les sous bandes dans un semi-conducteur
(aux effets de non parabolicité pres, cf figure 3.3 a)), les transitions optiques verticales sont toutes
a la méme énergie, quel que soit le vecteur d’onde de I’électron effectuant une désexcitation
radiative. Ceci garantit une largeur de raie plus fine que dans les transitions interbandes ou
les différences de courbure de bande entre les sous-bandes de conduction et les sous-bandes de

valence sont responsables d’un élargissement de la raie d’émission.

Cette courbure modifie également la densité d’états par rapport au cas des lasers a diodes.
La densité d’états dans un systéme & transitions intersousbandes a un profil qui se rapproche

d’une fonction de Dirac caractéristique des transitions atomiques (cf figure 3.3 b)).

3.2 Principe de fonctionnement d’un laser a cascade quantique

Nous décrivons ici comment l'inversion de population peut étre obtenue dans un laser a cas-
cade quantique. Le passage d’un puits quantique unique décrit plus haut a une structure multipuits
ne change pas les propriétés des transitions intersousbandes que nous avons identifices dans la

partie précédente.
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3.2.1 Etat de I’art des lasers a cascade quantique

Depuis la mise en évidence du premier effet laser dans une structure & cascade quantique, ces
dispositifs ont connu un développement rapide qui en 2002 a permis de créer le premier laser dans
le moyen IR émettant en continu a température ambiante [21]. Cette méme année, le premier
laser & cascade quantique THz a été démontré [22]|. Nous ferons ici un bref état de l'art de ces
lasers a cascade quantique avant de présenter les obstacles & surmonter pour espérer couvrir le

gap THz a I’aide de ces dispositifs.

Lasers a cascade quantique dans le moyen IR

Les lasers a cascade quantique sont des dispositifs dont la technologie est devenue suffisam-
ment mire pour couvrir la gamme du moyen infrarouge avec des émetteurs en régime continue et
a température ambiante [21]. Ceci a été possible grace a I'utilisation d'un double étage a phonons
pour dépeupler efficacement le niveau fondamental de la transition radiative.

Aux courtes longueurs d’onde, I'utilisation de matériaux InAs/AlISb de la filiére antimoniure
a permis de fabriquer des sources fonctionnant & température ambiante a des longueurs d’onde
allant jusqu’a 2,75 pum [72]. Ces matériaux a grand décalage de bande (2.1 V) sont nécessaires
pour des transitions optiques d’énergie élevée (450 meV pour une longueur d’onde de 2.75 um, &

comparer au décalage de bande de 180 meV dans un laser GaAs/AlGaAs).

Pour les lasers moyen IR émettant entre 4 ym et 10 pm ce sont les matériaux InGaAs/AllnAs
qui offrent les meilleures performances avec des puissances émises autour de 2 W en régime

continu et un rendement a la prise supérieur a 50% [73].

Lasers a cascade quantique dans le THz

Les lasers & cascade quantiques THz n’ont pas encore atteint les performances de leurs homo-
logues dans le moyen IR. Leur température de fonctionnement ne dépasse pas les 186 K [53| en
régime pulsé et 117 K en régime continu |74]. Ces lasers exploitent les matériaux GaAs/AlGaAs,
dont la croissance est parfaitement maitrisée. Récemment, 1’équipe de R. Colombelli a réussi a
contréler le mode optique émis par un laser & cascade quantique THz & géométrie circulaire ce qui
constitue un progrés dans la maitrise de I'extraction de la lumiére de ces dispositifs sub-longueur
d’onde [75].

En terme de spectre d’émission, les LCQ THz couvrent les fréquences de 0.95 THz a 5 THz
[76]. Des contraintes physiques rendent compliquée la réalisation d'un LCQ THz a des fréquences

plus petites ou plus élevée, nous aborderons ce probléme dans la partie (3.2.5).
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FIGURE 3.4: Représentation des modules au carré des fonctions d’onde électroniques dans un superréseau

issus d’un calcul numérique. On voit apparaitre des minibandes.

3.2.2 Propriétés générales des lasers a cascade quantique

Délocalisation des fonctions d’onde électroniques dans une structure mul-

tipuits avec des barriéres fines

Lorsque deux puits quantiques sont séparés par une barriére de potentiel épaisse (de longueur
supérieure a 200 A typiquement), les électrons restent confinés dans leurs puits et transitent
difficilement d’un puits & 'autre par effet tunnel. Lorsqu’on réduit ’épaisseur de la barriére de
potentiel séparant les deux puits, la probabilité de passage par effet tunnel d’un puits a 'autre
augmente, ce qui se traduit par une fonction d’onde électronique délocalisée. Le couplage entre
les puits provoque I'apparition de nouveaux niveaux d’énergie communs au systéme formé par
ces deux puits quantiques. [71]

Dans une structure multipuits avec des barriéres fines, un grand nombre de puits quantiques
sont couplés entre eux, ce qui implique une délocalisation des électrons dans toute la structure du
solide et ’apparition d’une multitude de niveaux d’énergie. L’espacement entre certains de ces
niveaux d’énergie est faible, formant ainsi ce que l’on appelle une mini-bande. Les mini-bandes

d’énergie sont séparées par un mini-gap (cf figure 3.4).



3. LES LASERS A CASCADE QUANTIQUE 39

1 |
I ~
= _—
I i | ~ -
I b | ~
I L |
I |
|\ \I |\ | !
I ' '
I
~
~
~
Niveau haut de la transition radiative Puits confinant I'injecteur
Niveau bas de la transition radiative Mini bande
Niveau injecteur L _ Y Une période

Transition radiative

FIGURE 3.5: Représentation des niveaux d’énergie intervenant dans 1’émission laser dans la bande de

conduction d’un laser & cascade quantique.

Dispositif unipolaire pompé électriquement

Les lasers a cascade quantique s’appuient sur des transitions intersousbandes dans la bande
de conduction d’une structure multipuits avec des barriéres fines. De cette maniére, les trous
n’interviennent pas dans le fonctionnement de ces dispositifs faisant du LCQ un laser unipolaire.

Le LCQ est un dispositif pompé électriquement. L’injection de courant dans le laser est réa-
lisée en lui appliquant une tension perpendiculairement aux couches minces dont il est constitué.
Cette tension de polarisation provoque I'apparition d’un gradient de potentiel modifiant la struc-
ture de bande du laser. Un laser & cascade quantique est congu de facon a faire apparaitre une
transition radiative et des canaux de relaxation non radiative permettant d’obtenir 1’inversion

de population.
Reégion active, injection et extraction d’électrons

Lorsqu’on représente les niveaux d’énergie dans la bande de conduction d’un laser & cascade
quantique polarisé, on obtient une structure similaire a celle représentée sur la figure 3.5. Cette

figure permet de distinguer les puits et les barriéres de potentiel dans la bande de conduction
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du LCQ ainsi que 3 niveaux d’énergie importants : le niveau excité de la transition radiative
(représenté en rouge), le niveau fondamental de la transition radiative (représenté en bleu) et le
niveau dit injecteur. La figure 3.5 fait également apparaitre des mini-bandes. Différents dessins
de lasers a cascade quantique existent, et ceux auxquels nous nous sommes intéressés dans cette

thése sont présentés dans la partie (3.2.3).

Dans la structure multipuits d’un laser a cascade quantique on peut distinguer deux zones : la
région active, formée d’un petit nombre de puits quantiques dans lesquels les électrons du niveau
excité et fondamental de la transition radiative ont de fortes probabilités de présence; et les
zones d’injection et extraction d’électrons constituées de niveaux servant a acheminer les porteurs
(électrons) vers le niveau excité de la région active et & les extraire du niveau fondamental. Un
ensemble de puits quantiques de la structure incorporant une région active et une zone d’injection

et extraction d’électrons constitue ce que I'on appelle une période (cf figures 3.5 et 3.6).

Un laser & cascade quantique est constitué d’un grand nombre de périodes, typiquement
une centaine. Ceci permet théoriquement & un électron d’émettre autant de photons qu’il y a
de périodes dans la structure, atteignant des efficacités quantiques (rapport entre le nombre de

photons émis et le nombre d’électrons injectés) supérieures a 1.

Le niveau injecteur, souvent présent dans les lasers a cascade quantique, joue un role im-
portant dans leur fonctionnement. Ce niveau permet de séparer le niveau excité de la transition
radiative des autres niveaux de la mini-bande et d’y injecter les électrons efficacement par effet
tunnel résonant. Le recouvrement des fonctions d’onde électroniques des états de la minibande
avec les niveaux de la transition radiative est alors faible, ce qui limite quelque peu les canaux
non radiatifs qui peuplent le niveau fondamental de la transition optique. Les propriétés de ce
niveau injecteur sont d’avoir un recouvrement a la fois avec le niveau excité de la transition
radiative et avec les niveaux de la mini-bande, comme on peut le voir sur la figure 3.6, ou le
niveau injecteur est représenté en vert. Sa fonction d’onde électronique est fortement localisée

dans un puits quantique dopé, que ’on appelle parfois également injecteur.

3.2.3 Structures a cascade quantique étudiées

L’art de fabriquer un laser & cascade quantique passe par la conception d’une succession de
barriéres et puits dont les épaisseurs et le dopage permettent d’obtenir I'inversion de population,
et faire apparaitre une transition radiative a I’énergie voulue. Pour obtenir I'inversion de popula-
tion, le temps de vie des porteurs sur le niveau excité doit étre long par rapport au temps de vie

sur le niveau fondamental. La diffusion sur les interfaces, l'interaction entre électrons, 1’émission



3. LES LASERS A CASCADE QUANTIQUE 41

80 A ) AVA N’ AVA N AVASNSR /\//\/’\/‘\/\\/‘ /
Région active N A
(transition optique) 20 [ MM :/A“_,:/\.\
V4 ViiVa AL
s AVANLVA 7~ v v\ I -
. minibande 2 60 T AVINAAA
(reser\:o!r d’électrons) \é . %/_\
njecteur E’ 50 I /\:/\-v:/\:;g
. & A Y
.. Lone v ALY i
d’injection/extraction 40 [ Y N I
AW !
Minibande d’énergie 30 AN Y= il
supérieure Q/\ =R
AIARS
20 =l ML 1

50 100 150 200 250 300 350
Position (nm)

FIGURE 3.6: Représentation de la structure de bande du laser & cascade quantique " lié-continuum "

ART 217 (2.1 THz), faisant apparaitre les modules au carré des fonctions d’onde électroniques calculées

numériquement.

de phonons sont des processus non radiatifs ayant des temps caractéristiques brefs de ’ordre de la
ps & la centaine de ps [77], tandis que ’émission d’un photon est un processus lent (quelques ps)
[77]. Les canaux non radiatifs de désexcitation des électrons ont des énergies faibles (THz et IR),
par conséquent les transitions optiques sont en compétition avec les phénomeénes non radiatifs,
ce qui constitue une difficulté dans la réalisation de l'inversion de population. Aujourd’hui, la
conception de structures laser & cascade quantique dans le moyen IR est bien maitrisée et permet
d’atteindre des performances compatibles avec les applications. Nous présentons ici 2 structures

a cascade quantique THz différentes que nous étudions dans cette these.

Le laser " lié-continuum "

Apparus pour la premiére fois en 2001 [78], les lasers dits " lié-continuum " (appelés " bound

" en anglais) sont une évolution d’un autre type de laser apparu en 1998, le laser

to continuum
" chirped superlattice " [79]. Ils sont congus de fagon a faire apparaitre des réservoirs d’électrons
dans des minibandes d’énergies, utilisées a la fois pour peupler le niveau excité et pour dépeupler
le niveau fondamental de la transition optique. Le niveau excité de la transition optique est couplé

a la minibande par l'intermédiaire d’un niveau injecteur dont la fonction d’onde électronique a



42 3. LES LASERS A CASCADE QUANTIQUE

0,20 f=—====r . o
—— Niveau injecteur
> 7 . "
L 16l y Niveau haut de la transition
L " optique
(O]
c — Niveau bas de la transition
() .
5 0,12 optique
Q- 7
Q - ' u I Emission de phonon LO
> L/ \ I
© 0,08 0 - === - -
W 7 . _ ! Une période
1 | 1 J 1 I 1 | 1 | 1 -
0 20 40 60 80 100

Position (nm)

FIGURE 3.7: Structure de bande du laser & dépopulation par émission de phonon LO L234. Une période

est encadrée par un rectangle en pointillés.

un recouvrement 3 la fois avec la minibande et le niveau excité de la transition radiative. Cette
structure permet d’injecter les porteurs de facon efficace sur le niveau haut de la transition
optique. L’utilisation d’une minibande pour dépeupler le niveau fondamental de la transition
radiative permet de bénéficier des temps de relaxation rapides des diffusions sur les rugosités
d’interface (quelques ps) [80] et les interactions entre électrons (quelques ps) [77]. Cependant,
ces mécanismes de dépeuplement du niveau fondamental ne sont pas encore bien compris en

raison du manque de données expérimentales sur leur dynamique.

Le laser a dépopulation par émission de phonon longitudinal optique

Le laser le plus efficace en terme de puissance émise et de température maximale de fonc-
tionnement congu jusqu’a présent, dont le principe a permis de fabriquer des LCQ couvrant la
gamme du proche et moyen infrarouge jusqu’a atteindre un fonctionnement en régime continu et
A température ambiante est le laser reposant sur ’émission de phonons longitudinaux optiques
(laser LO-phonon) pour dépeupler le niveau fondamental de la transition optique. L’émission
d’un phonon LO dans le GaAs permet de faire perdre 36 meV d’énergie aux électrons [81]. Ce
mécanisme s’avére tres efficace et rapide pour désexciter le niveau fondamental. Dans ces dis-
positifs, les périodes sont généralement constituées d’un nombre plus faible de puits et barriére,
comme en témoigne la figure 3.7. Il existe, tout comme dans les lasers " lié-continuum ", un
niveau injecteur pour assurer une population électronique suffisante sur le niveau excité de la

transition radiative.
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" pour la

Ces lasers présentent des performances supérieures aux lasers " lié-continuum
puissance d’émission et les températures maximales de fonctionnement. Cependant, les lasers
a dépopulation par émission de phonon LO (appelés par la suite lasers LO-phonon), ont des

"

courants seuils supérieurs aux lasers " lié-continuum ", ce qui motive le développement et I’étude

de ces deux types de structures.

3.2.4 Propriétés spécifiques aux lasers a cascade quantique THz

Les lasers THz nécessitent une conception particuliére pour & la fois guider un champ élec-
tromagnétique de grande longueur d’onde (A ~ 100 pum) et pour injecter du courant dans ce
dispositif pompé électriquement. Nous décrivons ici la géométrie typique des lasers THz que

nous avons étudié et le guide d’onde utilisé.

Géométrie d’'un LCQ THz

La fabrication d’'un LCQ requiert la précision offerte par 1’épitaxie par jets moléculaire. Les
périodes d’un LCQ conférent a ce dispositif une épaisseur de zone active (on nomme ainsi le
milieu amplificateur constitué par la structure multipuits) de l'ordre de la dizaine de microns.
Les échantillons émettant dans le THz sont gravés en rubans ayant pour largeur typique 200
pm environ. Les rubans lasers utilisés ont pour longueur quelques millimétres, ce qui permet
d’atteindre un bon compromis entre le courant nécessaire pour aligner la structure de bande, et
les pertes des miroirs, ces deux parameétres étant proportionnels & la taille du ruban.

Les miroirs de la cavité amplificatrice sont fabriqués en clivant le ruban laser suivant un axe
cristallographique du matériau dont la structure est constituée. Ce clivage garantit des miroirs
de cavité de bonne qualité. On appelle ces miroirs Fabry-Pérot des facettes, et c’est par ces
facettes que ’émission cohérente a lieu, et via lesquelles nous couplons nos impulsions THz issues
de I’antenne photoconductrice. Notons qu’il existe également des lasers a rétroaction répartie
(" Distributed Feedback " en anglais) qui permettent d’émettre le rayonnement cohérent par la
surface du dessus de I’échantillon et non par les facettes [82].

Des contacts métalliques sont disposés sur le dessus de 1’échantillon, recouvert d’une couche
d’or, et & proximité de ’échantillon sur la couche dopée située sur le substrat GaAs, sur laquelle
une autre couche d’or est déposée (cf figure 3.8). Les contacts métalliques servent & appliquer une
tension de polarisation a I’échantillon. Les LC(Q sont congus de facon a ce que le courant traverse
I’échantillon depuis le contact métallique supérieur vers le substrat. Entre le substrat et le LCQ,
ainsi qu’entre la couche métallique déposée sur ’échantillon et le LCQ, on dépose une fine couche

de GaAs fortement dopée. Elle permet d’éviter une barriére Schottky trop importante lors de
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FIGURE 3.8: Représentation schématique d’un ruban laser & cascade quantique. Le mode plasmon servant

a propager 'onde électromagnétique dans le guide est représenté en pointillés rouges.

I'injection du courant dans ’échantillon, et assure un contact entre la masse de 1’échantillon, et

la masse du circuit d’alimentation.
Guide d’onde a plasmon de surface

Les longueurs d’onde d’émission d’un laser & cascade quantique, quelques centaines de pum
dans le THz, sont plus grandes que I’épaisseur de la zone active dans laquelle le rayonnement se
propage (une dizaine de pm). Pour cette raison, afin de faire se propager une onde dans cette
cavité d’épaisseur sub-longueur d’onde on utilise un plasmon de surface.

Les plasmons de surface sont des solutions particuliéres des équations de Maxwell qui appa-
raissent a l'interface entre deux matériaux ayant des permittivités diélectriques dont les parties
réelles sont de signes opposeés [83]. C’est le cas d’une interface constituée par un métal (R(e) < 0))
et un semi-conducteur (R(e) > 0). Les plasmons de surface sont des ondes évanescentes des deux
cotés de linterface, avec des épaisseurs de peau faibles dans le métal, ou elles sont fortement
absorbées, et des épaisseurs de peau plus grandes dans le semi-conducteur, qui leur permet de

recouvrir toute la zone active d’un laser & cascade quantique.



3. LES LASERS A CASCADE QUANTIQUE 45

Il existe deux types de guides d’onde & plasmon de surface utilisés dans les lasers & cascade
quantique : les guides qui ne font intervenir qu’un seul plasmon, et les guides & cavité dite
" double métal " faisant intervenir deux plasmons de surface. Les guides & un seul plasmon ont
la particularité d’offrir un moins bon recouvrement du mode transverse avec la zone active (de
lordre de 15% [84]), mais permet un couplage plus efficace d’'une impulsion externe dans ce
mode, et une meilleure extraction de ce dernier. Les miroirs de cavité du laser ont alors une
réflectivité faible de I'ordre de 32% [85]. Les guides double métal offrent un trés bon confinement
du mode plasmon dans la zone active (avec un recouvrement de 98% [86]), mais le couplage
d’une impulsion externe dans ce mode et I'extraction du rayonnement de la cavité sub-longueur
d’onde sont plus difficiles. Les miroirs de cavité du laser ont dans ce cas une réflectivité élevée de
lordre de 80% [85]. Dans le cas de nos expériences de spectroscopie THz nous étions contraints
d’utiliser des guides & un seul plasmon de surface pour pouvoir coupler le plus de rayonnement

THz possible dans nos échantillons.

3.2.5 Difficultés associées aux LCQ THz

Nous discutons briévement des problémes qui limitent 'optimisation des structures a cascade
quantique dans la gamme THz. Il y a d’une part des difficultés liées a l'extraction de la lumiére
d’une cavité sub-longueur d’onde et d’autre part des difficultés liées & la physique des faibles

énergies dans les semi-conducteurs.

Extraction de la lumiére

Les cavités sub-longueur d’onde utilisées dans les lasers & cascade THz rendent difficile le
couplage d’une impulsion externe dans le guide ainsi que I'extraction de 'impulsion. Cet effet
concerne essentiellement les cavités & confinement double métal, les lasers reposant sur un seul
plasmon ne confinant pas autant le mode électromagnétique dans la zone active. Des mesures
du champ émis par un LCQ [87] ont montré que le faisceau émis par un LCQ THz & cavité
double métal est trés divergeant. Ceci rend difficile la collection du faisceau THz émis par le

LCQ d’autant plus que son profil d’intensité n’est pas homogene [88].

Pour remédier & ce probléme d’extraction de la lumiére, il est possible d’utiliser un guide
d’onde en forme de cornet posé sur le ruban laser et servant & adapter 'impédance sur la facette
de sortie [89]. Dans le cas des lasers reposant sur un seul plasmon de surface pour guider ’onde
THz, 'extraction de la lumiére est facilitée par 'utilisation d’un revétement anti-reflet sur la

facette de sortie, qui permet d’abaisser la réflectivité de ce miroir [90].
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FIGURE 3.9: Représentations schématiques des principaux mécanismes de relaxation non radiatifs pou-
vant intervenir dans les lasers & cascade quantique sur des diagrammes de dispersion. a) Emission de
phonons LO depuis le niveau excité et fondamental d’une transition THz. La flache dorée représente la
transition radiative. b) Activation thermique de I’émission d’un phonon LO. La fleche rouge représente
la transition induite par excitation thermique. La fléche verte la relaxation par émission de phonon LO.

¢) Interactions électron-électron (fléches marrons) et excitation thermique (fléches rouges).

Phénoménes non radiatifs

L’utilisation d’une désexcitation rapide par émission de phonon LO dans les lasers & cascade
est le procesus de relaxation non radiatif le plus efficace. Cependant, 1’énergie d’un phonon LO
dans le GaAs est de 36 meV ce qui correspond & 8 THz. La Reststrahlenband du GaAs (bande
de fréquences correspondant & une forte absorption par les phonons) se situe entre 8 et 9 THz
[91]. A ces fréquences, il est pratiquement impossible de concevoir un LCQ du fait de la rapide
désexcitation des électrons par émission de phonons.

En dehors de la Reststrahlenband, on peut concevoir une transition résonante avec un phonon
LO depuis le niveau fondamental pour utiliser la désexcitation rapide des électrons via ce canal.
Cependant, la faible différence en énergie entre le niveau excité et fondamental de la transition
radiative rend possible une désexcitation directe d’un électron depuis le niveau excité en émettant

un phonon plutot qu'un photon (cf figure 3.9 a)).
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Une autre difficulté fondamentale dans la réalisation de lasers & cascade quantique THz est
Ieffet de la température sur les populations électroniques. Une température de 50 K suffit &
exciter un électron sur une transition de 4 meV (1 THz). Par conséquent, les effets thermiques
ont tendance a repeupler le niveau fondamental de la transition radiative et aller & ’encontre
de l'inversion de population. Par ailleurs, une élévation de la température permet aussi d’acti-
ver I’émission de phonons LO en portant les électrons & des énergies élevées sur le bord d’une
sousbande (cf figure 3.9 b)).

Finalement, d’autres mécanismes de relaxation non radiatifs, comme les interactions électron-
électrons (cf figure 3.9 c)) ou la diffusion sur les impuretés ionisées ou les rugosités d’interface
restent & ce jour peu étudiés expérimentalement ce qui rend plus difficile leur exploitation efficace

pour améliorer les performances des lasers.

3.3 Gain dans un laser a cascade quantique

L’une des principales caractéristiques des lasers o cascade quantique que notre montage ex-
périmental nous a permis d’étudier est le spectre du gain de mos échantillons. Le gain est un
parameétre utile pour caractériser un échantillon dans la mesure o il est lié a la puissance absor-
bée ou amplifiée a la traversée de l’échantillon. Nous exposons ici des propriétés de base du gain

dans les lasers a cascade quantique.

3.3.1 Expression théorique du gain intrinséque

Dans les lasers a cascade quantique reposant sur des transitions intersousbandes, I'inversion
de population est obtenue en adaptant les temps de relaxation des processus radiatifs et non
radiatifs accessibles aux électrons. En admettant un profil lorentzien pour la raie d’émission du
laser le gain intrinséque est lié a U'inversion de population par la formule [92] :

_ Ame? ZZ?]-
eonA Av

ou e est la charge de I’électron, z;; I'élément de matrice dipolaire entre les niveaux excité et

(3.4)

fondamental de la transition laser, n 'indice optique du milieu per¢u par le mode, Av la largeur
a mi-hauteur de la raie d’émission et An la différence de densité volumique des électrons peuplant
les niveaux de la transition optique (inversion de population).

Cette expression permet de faire ressortir trois paramétres importants dans 1’élaboration
d’un laser présentant un gain élevé : une largeur & mi-hauteur de la raie d’émission petite, un
bon recouvrement entre les fonctions d’onde électroniques de la transition radiative (élément de

matrice dipolaire grand), et une forte inversion de population.
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3.3.2 Gain modal

Dans un laser & cascade quantique THz, le mode plasmon sur lequel ’onde se propage dans
la cavité de I’échantillon n’a en général qu'un faible recouvrement avec la zone active du LCQ.
Le gain intrinséque introduit dans la partie (3.3.1) n’est défini que dans la zone active. Il devient
alors nécessaire de connaitre le facteur de recouvrement, noté I' du plasmon avec la zone active
pour pouvoir définir le gain associé & un mode plasmon, que l'on appelera gain modal par la
suite.

Le facteur de confinement se calcule en faisant le rapport entre I’énergie de ’onde électro-
magnétique contenue dans la zone active et 1’énergie totale de l'onde, ce qui correspond & la
relation :

_ Jgal B(V) PaV

3 1> [B(W) Pav

Le gain modal « est relié au gain intrinséque G par la relation : v = G x I.

3.3.3 Dynamique du gain dans les lasers

Nous décrivons ici des résultats fondamentaux sur le comportement des lasers, qui ne sont
pas propres aux lasers & cascade quantique et dont nous présentons des exemples concréts issus

d’expériences dans les chapitres suivants.
Régime transitoire et stationnaire

Lorsqu’un échantillon est porté au-dessus de son seuil laser on peut distinguer deux régimes
de fonctionnement.

Dans un premier temps, ’apparition d’une inversion de population, c’est-a-dire 1’existence
d’une population plus élevée d’électrons sur le niveau excité que sur le niveau fondamental,
permet une amplification rapide du champ issu de I’émission spontanée présent dans le laser.
Ce régime transitoire se caractérise par une augmentation constante de ’onde électromagnétique
parcourant 1’échantillon laser sans aucune limitation sur son amplitude. En effectuant un tour
de cavité complet dans le ruban laser, I’onde voit son amplitude augmenter. Durant ce régime
transitoire, la différence entre les populations électroniques des niveaux excité et fondamental
n’est pas constante.

Cette amplification ne peut pas durer indéfiniment et au bout d’un temps estimé comme
étant égal a quelques centaines de picosecondes (cf chapitre 6), un régime stationnaire s’établit
dans la cavité laser. La différence entre les populations électroniques des niveaux excité et fonda-

mental est alors maintenue constante tout en conservant une inversion de population. Le champ
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électromagnétique présent dans la cavité est alors une onde stationnaire dont 'amplitude garde
une valeur constante aprés un tour de cavité. Cette condition peut se traduire par la relation
suivante liant les réflectivités Ry et Rs des facettes de I’échantillon de longueur L, les pertes ay,

dans le guide et le gain modal ~ :
(3.6) 1 = Ry Rye el

Cette relation a pour conséquence d’imposer en régime stationnaire une limite & la valeur du
gain qui est exactement égal aux pertes totales constituées des pertes sur les miroirs de cavité et

dans le guide. Nous nous référons a cette limite en parlant de " saturation " du gain.

Modes de cavité

Dans un laser, deux parameétres conditionnent la fréquence d’émission : la différence d’énergie
entre les niveaux électroniques intervenant dans la transition optique, qui donne lieu a des raies
d’émission pouvant étre sujettes a un élargissement homogeéme ou inhomogeéne ; et la longueur de
cavité qui sélectionne les longueurs d’onde qui permettent d’obtenir une interférence constructive
de I'onde avec elle-méme aprés un tour complet dans I’échantillon. La longueur L de la cavité d’un

échantillon fait apparaitre plusieurs modes longitudinaux espacés en fréquence d’une grandeur

c
2Ln

appelée intervalle spectral libre : Av = . L’espacement entre ces modes est plus petit que la
largeur de raie de la transition optique. Par conséquent, la plupart des lasers ont un comportement
multimode, ce qui a également été le cas des échantillons que nous avons étudié dans le cadre de

cette thése.

3.4 Déroulement de I’étude des LCQ

L’utilisation de lasers a cascade quantique dans des expériences de spectroscopie THz permet
d’en apprendre plus sur les transitions intersousbandes dans ces dispositifs complexes. Nous nous
intéressons particuliérement a I’étude du spectre du gain des lasers a cascade quantique THz par
cette technique expérimentale. L’étude du spectre du gain de différents échantillons est présentée
dans le chapitre 4. Dans ce chapitre, la spectroscopie THz dans le domaine temporel sert a
caractériser les LCQ afin de mieux comprendre les mécanismes qui régissent leur fonctionnement.
Dans le chapitre 5 nous utilisons le laser & cascade quantique comme amplificateur THz et sondons
le régime transitoire d’un LCQ. Le laser & cascade quantique est ensuite employé comme émetteur
THz dans une expérience d’amorgage de ’émission laser présentée dans le chapitre 6.

Les lasers & cascade quantique sont donc pour nous & la fois un objet d’étude et un instrument

permettant d’exploiter les possibilités offertes par la spectroscopie THz dans le domaine temporel.



Chapitre 4

Spectroscopie du gain dans les LCQ) en régime

stationnaire

Dans ce chapitre, nous présentons une méthode permettant de mesurer le spectre du gain de
lasers o cascade quantique aussi bien en-dessous qu’au-dessus du seuil en utilisant la spectroscopie
THz dans le domaine temporel. Nous I’avons appliquée a des lasers " lié-continuum " ainsi qu’a
un laser " LO-phonon ". Traditionnellement, la caractérisation d’un laser a cascade quantique
passe par des mesures de puissance lumineuse émise et une courbe courant-tension. Le dispositif
complexe que constitue un LCQ ne peut cependant pas étre correctement étudié sans une étude
approfondie des phénomeénes de relazation qui ont lieu entre niveaux d’énergie électroniques. Le
spectre du gain contient des informations pertinentes pour caractériser ainsi un échantillon la-
ser. Différentes techniques permettent de mesurer le gain dans des lasers, comme la méthode
de Hakki-Paoli [93], la méthode de Henry [94], ou encore par l’étude du contraste des franges
Fabry-Pérot [95]. Ces méthodes présentent toutes des désavantages et s’avérent moins puissantes
que celle décrite ici s’appuyant sur la spectroscopie THz dans le domaine temporel. La connais-
sance du spectre du gain offre des informations sur les transitions électroniques qui ont lieu dans
léchantillon étudié, que I’on peut identifier a l'aide de simulations. L’évolution du spectre du gain
en fonction de la tension appliquée au LCQ permet d’étudier lalignement des niveauzr d’énergie
dans un LCQ. Nous avons ainsi été en mesure d’observer erpérimentalement la saturation du
gain au-dessus du seuil et de constater un rétrécissement du spectre du gain avec l'augmentation

!

du champ de polarisation du laser dans des lasers " lié-continuum ". Une comparaison de nos

20
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mesures avec des simulations de la structure de bande des échantillons a permis une identification
des transitions mises en jeu et leur évolution en fonction du courant injecté dans les LCQ). Le

" a permis de mettre en évidence la présence d’une fuite

spectre du gain d’un laser " LO-phonon
de courant indésirable sous le seuwil, permettant d’envisager une amélioration future du dessin de

l’échantillon.

4.1 Etudes antérieures du gain dans les lasers

Un bon laser peut se définir par un courant seuil faible (basse consommation d’énergie), un
rendement €élevé (efficacité de la conversion de courant en lumiére) et un gain €élevé (puissance
optique disponible). Les caractéristiques courant-tension (JV) et de luminescence (LJ) permettent
de mesurer le courant seuil et le rendement des LCQ. L’étude du gain et de ses propriétés dans
les lasers a base de semiconducteur o suscité un intérét depuis les années 60 [96]. Depuis la
désormais répandue méthode de Hakki-Paoli pour mesurer le spectre du gain, de nombreuses
techniques expérimentales permettent d’étudier ce parameétre dans les lasers. Nous présentons ict
un bref apercu des grandes techniques qui permettent de mesurer le spectre du gain dans les lasers
avant de parler des études réalisées a l’aide de la spectroscopie dans le domaine temporel sur des

lasers a cascade quantique.

4.1.1 Techniques de mesure du gain

Plusieurs techniques expérimentales existent pour mesurer le gain d’hétérostructures semi-
conductrices.

Jusqu’a présent, la plus répandue est la méthode dite de Hakki-Paoli [93], dans laquelle on
détermine le gain en mesurant la variation de la puissance du signal d’électroluminescence en
sortie d’un laser semi-conducteur en fonction de la longueur d’onde. Elle permet une étude du gain
modal en-dessous du seuil, mais nécessite une connaissance du facteur de réflexion des facettes
et la qualité de la mesure dépend de la capacité du spectromeétre utilisé & détecter des franges
convenablement contrastées. Cette technique expérimentale n’est donc pas trés pratique pour
connaitre le gain au-dessus du seuil. Par ailleurs, le spectre du gain ne peut étre connu par cette
méthode que sur une petite gamme fréquentielle et la difficulté de la détection d’une luminescence
aux fréquences THz rend cette technique inadéquate pour les lasers que nous étudions.

D’autres techniques, nécessitant un traitement particulier des échantillons [97] ou ne mesurant
le gain qu’en-dessous du seuil ont été développées depuis pour mesurer le gain de lasers semi-

conducteurs [94], [96].
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Une autre technique efficace qui permet de connaitre les pertes sous le seuil aussi bien qu’au-
dessus du seuil consiste & mesurer le contraste des franges Fabry-Pérot d’une lumiére externe

transmise par le laser sondé [98], [95].

Récemment, cette technique a été utilisée par Benveniste et al. [99] pour étudier le gain modal
et les pertes de lasers & cascade quantique émettant dans le moyen infrarouge sous le seuil et au-
dessus du seuil. Les pertes sont évaluées en mesurant les franges Fabry-Pérot d’une imupulsion
transmise par I’échantillon. Ce rayonnement est issu d’une autre source laser a rétroaction répartie
(« Distributed Feedback » en anglais) dont on peut accorder la longueur d’onde. Cette technique
est efficace pour mesurer le gain modal en-dessous et au-dessus du seuil laser. Cependant, elle
ne donne pas accés au spectre du gain et nécessite une source externe accordable en fréquence.

Cette technique est donc difficilement transposable dans le domaine THz.

4.1.2 Avantages de la spectroscopie THz dans le domaine temporel

Nos expériences de spectroscopie THz dans le domaine temporel se distinguent par leur ap-
titude a fournir une information compléte pour toutes les tensions de polarisation (en-dessous
et au-dessus du seuil), par la possibilité d’observer des phénoménes dépendant du temps par
sélection de la fenétre temporelle d’acquisition (ce qui permet d’étudier 1’évolution d’impulsions
transmises aprés avoir effectué plusieurs passages dans la cavité de 1’échantillon), et par la ré-
solution de la phase des champs transmis. D’autre part, nous mesurons le spectre intégral du
gain, incluant les pertes pour toutes les fréquences accessibles par notre montage de spectro-
scopie THz dans le domaine temporel. Cette technique s’avére donc extrémement riche, bien
qu’elle requiére un équipement complexe et qu’elle présente aussi certains désavantages. L’une
des sources d’erreurs réside dans la qualité du couplage des impulsions THz dans I’échantillon
sondé et ’acquisition séparée du signal THz servant de référence pour le traitement des données.
Cette mesure devient alors critique puisqu’elle influence toute 'interprétation faite par la suite.
Cependant, ce défaut est compensé par une trés bonne reproductibilité des mesures et un rapport

signal sur bruit avantageux par rapport aux autres techniques.

D’autres groupes utilisent la spectroscopie THz dans le domaine temporel pour étudier les
échantillons semi-conducteurs [100], [101]. L’application de cette technique expérimentale pour
étudier le spectre du gain de lasers & cascade quantique a pour la premiére fois été mise en
évidence par le groupe de Karl Unterrainer a Vienne [100], qui a développé I'activité parallelement

au groupe de spectroscopie térahertz ultra-rapide au LPA.

L’équipe de Karl Unterrainer a étudiée des lasers & cascade quantique émettant dans le
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moyen infrarouge et le THz en s’intéressant principalement & I’évolution de I'indice complexe des
échantillons en fonction de la tension qui leur est appliquée [102]. Ils ont observé une modulation
de l'indice de réfraction dans les LCQ due & un phénomeéne de " hole burning " longitudinal [103].
Dans le moyen infrarouge, des expériences de type pompe-sonde avec des impulsions intenses
permettant d’épuiser le gain d’un échantillon ont été réalisées pour étudier la dynamique du gain
[104]. Elles ont permis de mettre en évidence les tensions de polarisation pour lesquelles le gain
d’un LCQ moyen infrarouge a une dynamique optimale.

Une étude du spectre du gain a aussi été effectuée dans un LCQ émettant dans le moyen
infrarouge [105]. Ce chapitre présente une étude portant exclusivement sur des lasers a cascade

quantique THz.

4.2 Protocole expérimental

Le montage utilisé est le méme que celui présenté au chapitre 2. Nous décrirons briévement le
matériel spécifique employé au cours de cette série d’expériences avant de présenter les méthodes

utilisées pour caractériser nos échantillons laser a l'aide de ce dispositif expérimental.

4.2.1 Echantillons étudiés

Lors de ces expériences de mesure du spectre du gain, nous avons étudié 4 échantillons laser
différents. Deux de ces échantillons sont des lasers " lié-continuum " émettant respectivement &
2.1 THz (ART 217) et 2.9 THz (TRT 295) de 3 mm de longueur. Ils nous ont été fournis par le
laboratoire MPQ & Paris VII et leur croissance a été réalisée a Thalés. Leur dessin a été imaginé
par Worrall et al. [106], et Barbieri et al. [107]. Un autre LCQ " lié-continuum " émettant a 2.6
THz (V 298), dont la croissance & été réalisée & Cambridge, également long de 3 mm, nous a
été fourni par le groupe de Rafaelle Colombelli & I'TEF Orsay. L’autre échantillon est un laser
LO-phonon émettant a 3.1 THz (1.234) [108] développé par H. Luo et fourni par le groupe de
Linfield et Davies de 'université de Leeds. Tous ces échantillons reposent sur un confinement &
un seul plasmon dans la cavité. Par soucis de clarté, nous ne présenterons que les résultats de
2 de ces échantillons le 2.1 THz (ART 217) et le 3.1 THz (1.234). En guise de comparaison, les

mesures effectuées sur les échantillons TRT 295 et V 298 sont données en annexe B.

4.2.2 Matériel utilisé
Refroidissement des LCQ

Les échantillons lasers ne fonctionnent qu’a des températures cryogéniques. Pour cette raison,

un systéme de refroidissement & 1’He liquide a été nécessaire dans le cadre des expériences pré-
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sentées ici. Les LCQ ont été placés dans un cryostat a doigt froid « Oxford Instruments » muni
de fenétres en picarin de 2 mm d’épaisseur. La thermalisation des LCQ & des températures de
I'ordre de 4 K a été obtenue par un contact de I’échantillon avec un support en cuivre possédant
une conductivité thermique élevée. Les LCQ sont placés sur une feuille en indium déposée sur
une embase en cuivre. L’indium est porté a sa température de fusion (160 °C) pour former une
couche homogéne qui conduit bien la chaleur entre ’embase et le LCQ. Sous le substrat du LCQ,
une couche de Ti/Au permet d’obtenir une bonne soudure entre le LCQ et I'indium. L’embase est
placée sur un porte échantillon en cuivre intégré au doigt froid du cryostat, permettant d’abaisser

la température de ce métal jusqu’a 4 K.

Polarisation des échantillons et de I’émetteur THz

Le fonctionnement des LCQ et de l'antenne photoconductrice a nécessité 'application de
tensions alternatives pouvant aller jusqu’a 20 V et des courant pouvant atteindre 2 Ampeéres.
Un générateur d’impulsion Agilent 8114A a été utilisé pour appliquer des créneaux de tension
(0 V £ 20 V) a l’échantillon avec un rapport cyclique typique de 25 % et une fréquence de 25
kHz. Le choix du rapport cyclique est déterminé en fonction de la capacité de I’échantillon a
dissiper efficacement la chaleur : un faible rapport cyclique chauffe moins le laser mais diminue
I’amplitude du signal THz transmis par le LCQ. Dans les expériences présentées ici un rapport
cyclique de 25 % correspond a un bon compromis. Un générateur « TEKTRONIC AFG 3021B »
a servi a alimenter 'antenne avec un créneau de tension (0 V / + 4 V), un rapport cyclique

allant jusqu’a 50 % et une fréequence de 50 kHz.

Caractérisation LJV

Pour effectuer une caractérisation préalable des échantillons lasers par des mesures courant-
tension (JV) et de luminescence (LJ), le montage expérimental a été modifié conformément au
schéma de la figure 4.1. Pour détecter la puissance lumineuse émise par le laser, un détecteur
pyro-électrique « Spectrum Detector SPH » a été utilisé. La réponse lente de ce détecteur a
nécessité une surmodulation du signal émis par le LCQ (impulsions de fréquence 25 kHz) a de
basses fréquences de 20 a 60 Hz. C’est cette derniére fréquence qui sert alors de référence a la
détection synchrone. Pour mesurer le courant aux bornes de I’échantillon, une sonde de courant
branchée sur un oscilloscope « Agilent DSO 60314A » a été utilisée. Pour des échantillons au
seuil laser élevé (les lasers « LO-phonon » étudiés ici), un transformateur branché en sortie du
générateur d’impulsion, permettant d’envoyer des courants plus importants dans 1’échantillon, a

parfois été nécessaire.
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F1GURE 4.1: Représentation schématique du montage expérimental permettant d’effectuer une caratéris-

tique courant-tension (JV) et une mesure de la puissance lumineuse émise par le LCQ (LV).

Les caractéristiques LJV servent a identifier les différents régimes de fonctionnement de
I’échantillon testé, notamment la plage de tensions de polarisation correspondant au régime
d’émission laser. Le courant seuil ainsi que le courant de désalignement de la structure laser sont
alors identifiés. Cette étape permet également de vérifier si I’échantillon fonctionne correctement
a différentes températures et pour différents rapports cycliques du signal appliqué au LCQ. En
effet, des rapports cycliques élevés combinés avec de grandes tensions de polarisation élévent la

température et peuvent éventuellement endommager I’échantillon.
Couplage des impulsions THz dans I’échantillon

L’une des difficulté de la spectroscopie THz dans le domaine temporel est le couplage efficace
avec ’échantillon étudié. Dans le cas des lasers & cascade THz, ayant une zone active d’épaisseur
sub-longueur d’onde, les impulsions THz peuvent se coupler & des modes se propageant dans le
substrat sur lequel repose le LCQ au détriment d’un couplage avec la zone active. Pour optimiser
le couplage du rayonnement térahertz dans le LCQ, nous avons placé une plaque métallique de 50
pum d’épaisseur et percée d’un trou circulaire de 200 pum de diameétre prés du ruban laser (cf figure

4.2). Ce cache métallique facilite la localisation de I’échantillon et permet d’éviter de coupler le
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LCQ

Substrat
GaAs

FIGURE 4.2: Représentation schématique de la position du ruban laser vu a travers l'orifice percé dans
une plaque métallique apposée a ’échantillon servant & éviter un couplage de ’'onde THz dans des modes

transverses & fort recouvrement avec le substrat.

rayonnement dans le substrat uniquement. La présence de ce trou introduit un phénomeéne de
résonance qui se manifeste par des coupures des composantes & 1.5 THz dans le signal THz qui

nous sert de référence.

4.2.3 Principe de la mesure du spectre du gain

Dans ce chapitre, nous nous sommes intéressés au spectre du gain de plusieurs échantillons
laser. Nous décrivons ici comment, par des mesures de spectroscopie THz dans le domaine tem-
porel, le spectre du gain peut étre extrait de mesures effectuées en utilisant deux techniques de

modulation différentes sur les échantillons.
Informations contenues dans le signal de réference

Les mesures de spectroscopie THz dans le domaine temporel donnent accés au champ élec-
trique THz transmis par le laser a cascade quantique servant d’échantillon (cf chapitre 2).
En guise de signal de référence, nous mesurons le champ THz transmis par le LCQ lorsqu’il
n’est soumis & aucune tension extérieure. Ce signal correspond & un champ Erp, ef(7, 1) =
tltge_%eiq’Eantenne(F, t), ou ty et ty sont les facteurs de transmission des deux facettes, ® la

phase accumulée a la traversée du laser, «,, les pertes, définies pour l'intensité, par unité de

longueur dues aux porteurs libres dans le laser non polarisé, et L la longueur de I’échantillon.
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FIGURE 4.3: Représentation schématique des deux techniques de modulation utilisées pour mesurer le
signal transmis par les échantillons laser. a) Antenne et LCQ sont modulés a la méme fréquence et ont
méme rapport cyclique. b) Le LCQ est modulé a un rapport cyclique et a une fréquence égaux a la moitié

de ceux de 'antenne.

Une série d’acquisitions de champs THz transmis par le laser polarisé avec différentes tensions
en-dessous et au-dessus du seuil sont ensuite effectuées (cf partie 4.2.3).

Nous avons mis au point deux méthodes pour effectuer la mesure des champs THz transmis
par le LCQ polarisé. Chacune présente des avantages et des inconvénients que nous allons discuter

dans les deux paragraphes ci-dessous.
Modulation du LCQ a la fréquence de 1’antenne

Une premiére facon d’effectuer la mesure du champ transmis consiste & appliquer des si-
gnaux ayant méme fréquence et méme rapport cyclique a Uantenne et au LCQ (cf figure 4.3
a)). Le champ THz transmis par le LCQ soumis a une tension U s’écrit alors Erp, u(7,t) =

~L

awl 51 AL N . AL . . .
2 e ®e? Eantenne(7,1) ot 2 est le terme d’amplification de 1'onde due au gain. Nous

titoe™
faisons ici 'approximation que les pertes dues aux porteurs libres () sont les mémes que celles
intervenant dans le signal de référence. Cette hypothése est légitime dans la mesure o1 les por-
teurs libres sont majoritairement contenus dans les couches dopées situées entre les contacts

métalliques et la zone active du laser. Nous remarquons ici I'importance de la mesure de réfé-

rence qui contient tous les termes inconnus (1, to et au,) également présents dans Ery, v(7,1).
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FIGURE 4.4: a) Champ THz typique émis par notre émetteur THz et b) sa transformée de Fourier. Les
traits verts en pointillés indiquent les fréquences d’émission des échantillons laser étudiés lors de nos
expériences. Des courbes gaussiennes modélisant les raies d’émission des lasers sont représentées en noir

sur le spectre.

On effectue & partir de ces mesures une transformée de Fourier du champ THz de référence et

des signaux Erm, u(7,t). On obtient alors les spectres Sty ref(w) = tltgef%eiq’Eamenne(w)

awl

(w)L
et ST, U(w) = t1tg9e” "2 .

el e 2 FEantenne(w). On extrait le spectre du gain en calculant le

rapport :[23]

(4.1) Wﬁ:%“%ﬁfﬁ%

Cette technique de modulation présente le désavantage de ne pas mettre clairement en évi-
dence 'amplification de ’onde sur la trace temporelle acquise. En effet, le champ THz issu de
I’antenne et transmis par le LCQ présente un spectre large dans lequel les raies d’émission des
lasers ne représentent qu’une petite partie de I'énergie totale (cf figure 4.4 b)). L’allure dans le
domaine temporel d’'un champ THz est par conséquent définie en majeur partie par le spectre
de ’antenne, ce qui ne permet pas de distinguer clairement la contribution spécifique du laser.
Nous avons donc préféré une autre technique de modulation de nos échantillons pour éliminer la
contribution de ’antenne dans le spectre mesuré et ainsi permettre une mesure plus sensible du

spectre du gain.
Modulation du LCQ a la moitié de la fréquence de "antenne

Une deuxiéme technique de mesure a été utilisée pour améliorer la sensibilité de la détection.
Elle consiste a appliquer a ’antenne des créneaux de tension dont la fréquence et le rapport cy-

clique sont le double de ceux appliqués au LCQ (cf figure 4.3 b)). L’antenne est alimentée par un
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créneau de tension a 50 kHz de rapport cyclique 50 %, tandis que le LCQ est alimenté par un cré-
neau de tension en phase avec celui de I’antenne mais avec une fréquence de 25 kHz et de rapport
cyclique 25 %. La détection synchrone recoit le signal du LCQ comme fréquence de référence.
Comme le montre la figure 4.3 b), on mesure alors un champ THz dont ’amplitude correspond
a la différence entre le champ THz amplifié par le LCQ polarisé tltge*a“’Le@,e% FEantenne (7, t)
et le champ THz traversant le LCQ non polarisé Ery, ref 25 % (7, t). Le champ THz traversant
le LCQ non polarisé est équivalent & un signal de référence obtenu avec un rapport cyclique de
25 % (courbe verte sur la figure 4.3 b)). Le champ mesuré lorsque le LCQ est polarisé s’écrit
alors : Erp, u(7,t) = itltge*a“’Leiq"e% Eantenne (7 t) — BTy ref 25 % (7, t). Pour extraire le spectre
du gain on reconstruit le signal mesuré en se servant du signal de référence, mesuré en polari-
sant ’antenne avec un créneau de fréquence 25 kHz et de rapport cyclique 25 %, pour obtenir
une expression semblable & celle acquise avec la méthode de modulation décrite au paragraphe
précédent : tltge*awLeiq"e%Eamenne(f', t) = £Er, v(7,t) + Erng ree(7, t). L'incertitude sur le
signe provient du fait que l’on ne connait que la phase du signal Erm, u(7,t) et pas celle de
I’onde amplifiée. On trouve le spectre du gain en effectuant le méme calcul que précédemment
en remplacant ST, v(w) par la transformée de Fourier Sty, v(w) = \/%7 ffooo(:leTHZ u(7,t) +

BTy ref (7, 1))e™“tdt. La formule permettant d’extraire le gain s’écrit alors sous la forme :

(4.2) V(W) = %m(%

Au cours de nos expériences, nous avons préféré la seconde méthode de modulation présentée
ici, du fait de la meilleure sensibilité qu’elle permet d’atteindre. Cependant, la premiére méthode
a toujours été utilisée en guise de vérification de la valeur de gain mesurée.

Il est important d’insister sur le fait que la spectroscopie THz dans le domaine temporel est
sensible a la phase des champs THz mesurés. Pour cette raison, tout rayonnement THz ambiant
ayant une phase aléatoire par rapport aux impulsions NIR fs (utilisés dans la détection électro-
optique) génére par effet de moyenne une réponse nulle sur la détection synchrone (cf chapitre 2).
C’est le cas, entre autres, de ’émission continue du LCQ, ce qui ne nous permet pas de détecter
le champ émis par un LCQ. Ceci est par ailleurs un avantage puisque le signal utile n’est pas noyé
dans le signal de forte amplitude de 1’émission laser. Nous verrons dans le chapitre 6 comment il

est possible de détecter I’émission THz continue d'un laser & cascade par spectroscopie THz.
Informations extraites des mesures effectuées

Sur la figure 4.5, un exemple de champs typiques mesurés par spectroscopie THz sont re-

présentés. La trace THz a) correspond au champ émis par ’antenne photoconductrice avant de
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FIGURE 4.5: Représentation du principe de mesure des composantes amplifiées et absorbées par un
échantillon laser dans une expérience de spectroscopie THz dans le domaine temporel. a) Champ THz
généré par 'antenne. b) Spectre du champ généré par I'antenne. ¢) Champ THz mesuré en sortie du

LCQ. d) Spectre du champ THz transmis par le LCQ.

traverser I’échantillon. La trace THz c) correspond au champ transmis par un laser a cascade
quantique polarisé au-dessus de son seuil. Les transformées de Fourier permettent d’étudier les
propriétés du milieu traversé dans le domaine fréquentiel. Le spectre b) de la figure 4.5, est celui
du champ THz avant la traversée de I’échantillon. Le spectre d) met en évidence les composantes
fréquentielles amplifiées et absorbées a la traversée du LCQ.

Dans la suite de ce chapitre, nous discutons & la fois les informations extraites de nos me-
sures dans le domaine temporel (champ électriques mesurés par spectroscopie THz), le domaine
fréquentiel (spectres), ainsi que le spectre du gain extrait par la méthode décrite dans la partie

(4.2.3).

4.3 Mesures effectuées sur le laser " lié-continuum " ART 217 (2.1 THz)

Nous présentons les résultats expérimentaux obtenus sur un échantillon laser " lié-continuum "

[24], dont la structure de bande est disponible sur la figure 3.6 du chapitre 8 avant de nous inté-

resser a4 linterprétation de ces résultats qui fera appel & des simulations de la structure de bande



4. SPECTROSCOPIE DU GAIN DANS LES LCQ EN REGIME STATIONNAIRE 61

a) b)

—4K —
=% L e 1g &
c | ] (| ] 1 ] =
s SR AV SR g
8 6 L ] [ [ ] 8
= | (| [ - 4 414 2
«© | (I [ ] =
s 5
B3t I Lo L2 12 8
[ | | [} I | %
o L | ! [ [ Py
‘0 I I [ k%]
c
IG_J oL—— : P : [T : :I : 0 ob—— 1 v L 0 03_

0 30 60 90 120 150 0 30 60 90 120 150

Densité de courant (A/cm?) Densité de courant (A/cm?)

FIGURE 4.6: Caractéristiques de luminescence (LJ) et courant-tension (JV) de 'échantillon ART 217
(2.1 THz). a) Caractéristiques de I’échantillon ART 217 (2.1 THz) pour une température de 4 K. b)
Dépendance des caractéristiques LJ et JV du laser ART 217 (2.1 THz) en fonction de la température. Les
traits verts en pointillés marquent les tensions de polarisation pour lesquelles des données expérimentales

sont, présentées dans ce chapitre.

et du mode optique (cf partie 4.4.2).
4.3.1 Caractérisation LJV du laser ART 217 (2.1 THz)

Les mesures de puissance lumineuse émise et les caractéristiques JV du laser ART 217 polarisé
avec une tension de rapport cyclique 25 % sont représentées sur la figure 4.6 a). On distingue le
régime de fonctionnement laser pour des densités de courant injectées comprises entre 87 A /cm?
et 130 A /cm?. La transition vers le régime laser s’accompagne d'un changement de la résistance
différentielle. Le passage au régime laser se caractérise par une meilleure conduction du courant
a travers le LCQ lorsque les niveaux d’énergie de ce dernier sont alignés de facon & permettre
une relaxation rapide des électrons dans ce dispositif. Pour des densités de courant injectées
inférieures & 87 A /cm?, le régime de luminescence ne peut pas étre étudié par ces mesures. Il en
va de méme pour des densités de courant supérieures & 130 A /cm?, correspondant & un régime
de luminescence dans lequel les niveaux dans le LCQ sont désalignés et ’action laser cesse.

Sur la figure 4.6 b), représentant I’évolution des caractéristiques LJV (luminescence et courant-
tension) en fonction de la température du LCQ, on constate une baisse progressive de la puis-
sance lumineuse émise et une augmentation de la tension seuil lorsque la température a laquelle
le LCQ est soumis augmente. Pour bénéficier du meilleur régime de fonctionnement du LCQ),

nous le maintenons & une température de 4 K.
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FIGURE 4.7: a) Champs THz servant de référence (courbe noire) et transmis par ’échantillon ART 217
(2.1 THz) polarisé au-dessus du seuil. b) Transformée de Fourier du signal de référence et du signal
transmis par le LCQ polarisé au-dessus du seuil. c) Spectre du gain extrait d’une mesure effectuée pour

une densité de courant injectée dans le LCQ de 118 A /cm?.

4.3.2 Spectroscopie THz dans le domaine temporel appliquée au laser ART 217
(2.1 THz)

Connaissant les tensions & appliquer au laser, nous effectuons des mesures de spectroscopie
THz en transmission. Sur la figure 4.7 a), le champ THz servant de référence ainsi quun champ
THz mesuré en transmission pour une tension de polarisation au-dessus du seuil sont représentés.
La fenétre temporelle choisie correspond & un seul passage par I’échantillon laser et n’inclut aucun
écho. Les spectres associés & ces mesures sont représentées sur la figure 4.7 b). Sur le spectre
du signal de référence, I’absorption & 1.5 THz est attribuée & un phénomeéne de résonance dii &
la présence de l'orifice percé dans la plaque métallique apposée & I’échantillon pour favoriser le

couplage de I'onde dans la zone active (cf partie 4.2.2). En appliquant la formule (4.1) on obtient
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le spectre du gain représenté sur la figure 4.7 ¢). Ce type de mesure a été effectué pour un grand
nombre de tensions de polarisation appliquées au laser.

Les champs électriques THz mesurés pour 8 valeurs différentes de la densité de courant injec-
tée dans le LCQ, couvrant les trois régimes de fonctionnement de I’échantillon, sont représentés
figure 4.8 a). Sous le seuil deux courbes représentées dans la zone présentant un fond vert té-
moignent d’une amplitude THz faible. Dans la zone présentant un fond blanc correspondant au
régime de fonctionnement laser, ’amplitude des ondes THz ainsi que la durée des oscillations du
champ sont plus grandes, témoin d’un rétrécissement spectral caractéristique d’une transition
laser. Dans ce régime, le spectre (transformée de Fourier des traces temporelles) s’affine & mesure
que la tension de polarisation appliquée au laser augmente (cf 4.8 ¢)). La zone présentant un fond
beige correspond aux traces temporelles acquises pour des densités de courant injectées élevées,
pour lesquelles la structure du LCQ se désaligne. On remarque que les oscillations ressemblent
d’avantage a celles observées pour les faibles tensions de polarisation en-dessous du seuil. Ceci
se confirme sur les spectres des traces temporelles prises sous le seuil et au-dela de la tension de
désalignement du LCQ (cf figure 4.8 b) et d)).

Les spectres de la figure 4.8 c) présentent un maximum a 2.1 THz, fréquence d’émission
du laser & cascade quantique. Ceci représente une premiére indication de la présence de gain a
cette composante fréquentielle. Nous avons par la suite effectué une analyse de ces spectres THz
conformément & la méthode présentée dans la partie (4.2.3) pour en extraire le spectre du gain

que nous présentons dans la partie ci-dessous.

4.3.3 Etude du spectre du gain du laser ART 217 (2.1 THz)

La connaissance du spectre du gain donne accés & un ensemble d’informations pertinent pour
la compréhension du fonctionnement d’un laser & cascade quantique. Nous analysons ici plusieurs
paramétres en fonction de la tension de polarisation appliquée au LCQ : la valeur du gain modal
par unité de longueur, le décalage en fréquence de la courbe de gain, I’évolution du gain modal
a la fréquence d’émission de 2.1 THz de I’échantillon et la largeur & mi-hauteur du spectre du

gain.
Valeur du gain modal par unité de longueur

Les spectres du gain pour les mémes densités de courant injectées que dans la partie pré-
cédente (cf figure 4.9 a) et b) ¢)) permettent de voir I’ensemble des composantes fréquentielles
amplifiées et absorbées par 1’échantillon. On voit une nette différence entre les tensions de po-

larisation en-dehors du régime de fonctionnement laser (cf figure 4.9 a) et ¢)) et les tensions de
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FIGURE 4.8: a) Champs THz transmis par ’échantillon ART 217 (2.1 THz) pour 8 tensions de polarisation

appliquées différentes, identifiées par les densités de courant injectées correspondantes. b) Transformée de

Fourier des champs THz transmis pour le régime de luminescence sous le seuil. ¢) Transformée de Fourier

des champs THz transmis par ’échantillon lorsque ce dernier est dans le régime de fonctionnement laser.

d) Transformée de Fourier des champs THz mesurés pour des courants injectés supérieurs aux courants

qui désalignent la structure du LCQ.

polarisation en régime laser (cf figure 4.9 b)). Au-dessus du seuil, en régime laser, le gain par

unité de longueur a 2.1 THz atteint 11.28 cm ™. Sous le seuil, pour une densité de courant injec-

tée dans le LCQ de 110 A/cm?, le gain a 2.1 THz vaut 2.5 cm™!; tandis que pour une densité
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FIGURE 4.9: Spectres du gain de I’échantillon ART 217 (2.1 THz) pour différentes densités de courant

injectées. a) Spectres du gain sous le seuil. b) Spectres du gain dans le régime laser. c) Spectres du gain
au-dela de la densité de courant désalignant la structure du LCQ.

de courant injectée de 164 A/cm? (au-dela de la valeur pour laquelle la structure du LCQ se
désaligne), le gain a 2.1 THz vaut 2.9 cm ™!

Stabilité de la fréquence d’émission

La résistance du LCQ est plus faible pendant le régime laser que pendant les phases de

luminescence. Pour cette raison, la tension appliquée au LCQ change peu comparé aux variations

observées en-dehors du régime laser. On ne s’attend donc pas & observer de grands décalages de

la fréquence d’émission lorsque 1’échantillon émet du rayonnement laser.

Il y a cependant une différence entre la polarisation appliquée au laser au seuil et au courant

qui désaligne la structure de ’échantillon. Un effet Stark conduisant a un décalage du maximum

d’émission du LCQ peut intervenir. Cependant aucun décalage du maximum dans le spectre

du gain n’est observé dans le régime de fonctionnement laser, ce qui tend & indiquer qu’il n’y

65



66 4. SPECTROSCOPIE DU GAIN DANS LES LCQ EN REGIME STATIONNAIRE

a pas d’effet Stark lorsqu’un champ laser parcourt le LCQ. Il est toutefois important de noter
que la résolution en fréquence des spectres du gain est limitée par la fenétre temporelle choisie
pour acquérir les champs électriques THz. Ici, la résolution fréquentielle est de 76 GHz pour
Péchantillon ART 217 (2.1 THz). Un éventuel décalage en fréquence inférieure & 80 GHz n’est

donc pas mesurable.

Saturation du gain au-dessus du seuil

Dans les parties précédentes, nous avons regardé le spectre du gain du laser ART 217. 11 est
tout aussi intéressant d’étudier le comportement du gain modal ou des pertes & des fréquences
spécifiques en fonction de la tension de polarisation appliquée au LCQ. 11 est naturel de regarder
ce qu’il advient du gain modal & la fréquence a laquelle le LCQ émet au-dessus du seuil, & 2.1
THz. La courbe constituée de ronds blancs sur la figure 4.10 b) représente 1’évolution du gain
modal & 2.1 THz en fonction de la densité de courant injectée dans le LCQ. On remarque que
le gain a cette fréquence croit progressivement deés qu’une tension est appliquée au laser, bien
avant le seuil. Cette augmentation cesse et le gain sature une fois que le seuil laser est atteint.
Le gain modal & 2.1 THz reste bloqué & une valeur de 11.3 em™! durant tout le régime laser.
Une fois que la structure du LCQ se désaligne, cette valeur diminue rapidement.

La saturation du gain a sa valeur au seuil traduit la présence d’une onde stationnaire dans le
laser. Comme nous ’avons montré dans le chapitre 3 avec la relation (3.6), 'existence de cette
onde stationnaire dans la cavité d’un laser impose que le gain modal soit égal aux pertes totales
(dans le guide dues aux porteurs libres et sur les miroirs de la cavité, constitué par les facettes

du ruban laser).

Rétrécissement du spectre du gain au-dessus du seuil

La courbe marquée par des points bleus sur la figure 4.10 b) représente 1’évolution de la
largeur & mi-hauteur du spectre du gain en fonction de la densité de courant injectée dans le
LCQ. Cette courbe permet de distinguer trois régimes : sous le seuil, la largeur & mi-hauteur
décroit fortement de 800 GHz & 490 GHz & mesure que la densité de courant injectée augmente.
Au-dessus du seuil, pour des densités de courant injectées comprises entre 87 A/cm? et 110
A/cm?, le spectre du gain s’affine peu passant de 484 GHz 4 466 GHz. Dans un deuxiéme temps
pour des densités de courant injectées dans le LCQ supérieures 4 110 A/cm?, laffinement du
spectre du gain devient trés marqué passant de 466 GHz jusqu’a 223 GHz. 1l est a noté que
ces valeurs sont limitées par la résolution en fréquence de nos mesure (76 GHz). La densité de

courant de 110 A/em? correspond au point o1 ’émission laser du LCQ est maximale comme en
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FIGURE 4.10: a) Caractéristiques (LJV) de I’échantillon ART 217 (2.1 THz). b) Evolution du gain modal
et de la largeur & mi-hauteur du spectre du gain de l’échantillon ART 217 (2.1 THz) en fonction de
la tension de polarisation appliquée. Les zones colorées vertes représentent les tensions de polarisation

inférieures au seuil laser et les zones marrons aux tensions de polarisation pour lesquelles les structures

sont désalignées.

témoigne la caractéristique LV de la figure 4.10 a).

Nous avons observé les mémes tendances dans les deux autres échantillons " lié-continuum "

(TRT 295 (2.9 THz) et V 298 (2.6 THz)). Les résultats pertinents associés a ces observations
sont fournis en annexe B. Nous avons effectué une simulation des pertes totales dans les LCQ
étudiés, égales au gain en régime laser, pour vérifier que les mesures du gain modal sont réalistes.
Afin d’identifier les transitions a l'origine du gain dans I’échantillon ART 217 (2.1 THz) et pour
mieux comprendre origine du rétrécissement du spectre du gain que nous venons d’observer,

nous avons effectué une simulation de la structure de bande de ce LCQ.
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4.4 Simulations du gain modal et de la structure de bande dans le laser ART

217

Nous avons observé la saturation du gain au-dessus du seuil qui est alors exactement égal
aux pertes totales dans la cavité du ruban laser. Un calcul numérique des pertes totales permet
donc de connaitre le gain modal au-dessus du sewil. D’une part, la connaissance du coefficient
de réflexion des facettes de notre échantillon permet de calculer les pertes miroirs. D’autre part,
les informations contenues dans la feuille de croissance de ’échantillon (fournie en annexe A)
permettent d’estimer la permittivité de la zone active du LCQ et en déduire les parties réelle et
imaginaire de l'indice optique, cette derniére donnant le coefficient d’absorption, ou pertes, dans
le guide.

Nous avons utilisé un programme initialement développé par Alfredo de Rossi a Thalés uti-
lisant la méthode des matrices de transfert pour calculer lindice complexe dans les différentes
couches d’un LCQ & partir des informations issues de leur feuille de croissance (dopage, épais-
seur des puits et barriére, concentration en Al etc) et en déduire les pertes dues aux porteurs
libres dans la cavité. Ce programme calcule également la répartition de l’énergie d une dimension
dans les modes de plasmons de surface se propageant dans le laser et le facteur de recouvrement

du mode avec la région active [109].

4.4.1 Simulations du gain modal du mode plasmon

Nous présentons ici les résultats des simulations effectuées pour calculer le gain modal et

affichons la répartition de ’énergie du mode plasmon & une dimension issue de nos simulations.

Calcul des pertes miroir

En reprenant la relation (3.6), une analyse dimensionnelle permet de mettre en évidence
la relation liant les coefficients de réflexion des facettes aux pertes miroir : R = e~ ®nL, Par
conséquent les pertes sur les miroirs de la cavité s’écrivent o, = %ln(}%) ou la réflectivité R
vaut 0.32 pour les lasers émettant entre 2 THz et 3 THz [85]. Ce calcul estime les pertes sur les

miroirs & 3.8 cm~! (L étant la longueur du ruban laser considéré).

Calcul des pertes dans le guide

La figure 4.11 fournit une représentation du carré du champ électrique se propageant dans la
cavité du laser ART 217 issue d’une simulation. Le facteur de recouvrement avec la zone active

du LCQ (T') ainsi que les pertes dans le guide (o) sont également indiquées. Les pertes dans

n

le guide pour le laser ART 217 ainsi que les deux autres lasers " lié-continuum " sont résumées



4. SPECTROSCOPIE DU GAIN DANS LES LCQ EN REGIME STATIONNAIRE 69

ART 217 2.1 THz

0 4—2zone active .

__ 50 .
E Oy =4.37 cm
=-100 ( Substrat GaAs
C
I I'=13.06 %
3.150
o J

-200

Carré du champ électrique

FIGURE 4.11: Représentation du champ électrique au carré (mode plasmon TM sur lequel ’échantillon
ART 217 (2.1 THz) se couple au-dessus du seuil) en fonction de la position. Les pertes dues aux porteurs
libres ainsi que le facteur de recouvrement avec la région active sont donnés. La contribution du métal
situé sous le substrat pour le confinement du mode est ici prise en compte du fait de la grande longueur

d’onde du laser.

dans le tableau de la figure 4.12. Ce tableau présente un récapitulatif du gain modal calculé et
mesuré expérimentalement pour les trois échantillons. On remarque qu’il existe un écart entre
les valeurs de gain expérimentales et estimées & partir des simulations. Plusieurs hypothéses
permettent d’expliquer la présence des écarts relatifs, parfois importants, qui apparaissent entre
le gain calculé et le gain mesuré.

Une premiére source d’erreur dans l’estimation du gain modal provient d’un biais expéri-
mental. L’extraction du gain & partir de nos mesures fait intervenir un signal de référence. Or
plusieurs modes plasmons transverses magnétiques (TM) peuvent se propager dans I’échantillon.
Sous le seuil, lorsque le LCQ n’est pas polarisé, 'onde THz qui sert de référence peut se coupler
a plusieurs modes transverses. Par contre, I’onde THz traversant 1’échantillon lorsque ce dernier
est polarisé au-dessus du seuil se couple préférentiellement sur un seul mode TM [106]. Dans
le cas de I’échantillon ART 217, il s’agit du mode TM d’ordre 2. Lors de ’analyse du signal
mesuré pour en extraire le gain, on utilise le spectre de ’onde THz de référence comportant de
Pinformation issue de plusieurs modes transverses. Ainsi, le spectre du gain extrait des données
expérimentales est toujours sous-évalué par rapport au vrai spectre du gain.

D’autre part, il nous est difficile de savoir exactement sur quel mode TM le rayonnement THz
issu de 'antenne se couple dans I’échantillon au-dessus du seuil. Pour déterminer le mode TM

sur lequel le plasmon de surface se propage, on introduit un facteur de mérite x défini comme
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Laser pertes guide | pertes miroir pertes totales gain mesuré | écart

ayw (em™) | ay (em™h) | g + apy (em™Y) (em™1) relatif

ART 217 4.37 3.8 8.17 11.28 27.6 %
(2.1 THz)

TRT 295 8.34 3.8 12.1 6.95 42.6 %
(2.9 THz)

V 298 7.1 3.8 10.9 9.71 10.9 %
(2.6 THz)

FIGURE 4.12: Tableau récapitulatif des différentes valeurs de gain mesurées et calculées pour les trois

échantillons " lié-continuum " étudiés.

le rapport entre le taux de recouvrement avec la zone active du LCQ (T') et les pertes dans le
guide (ay,) @ x = % Le mode présentant le plus grand facteur de mérite est celui sur lequel le
plasmon se propage. Cependant, ce facteur de mérite est souvent proche pour des modes voisins.
Par conséquent, la simulation du gain modal ne permet pas toujours d’identifier la valeur des
pertes associé au bon mode transverse dans le guide et par extension la bonne valeur du gain
modal.

Compte tenu de toutes ces sources d’erreurs possibles dans ’estimation du gain par le calcul
ou a partir des données expérimentales, les écarts relatifs de 10.9 % et 27.6 % témoignent d’un

bon accord entre simulations et expériences. L’écart plus important obtenu avec 1’échantillon

TRT 295 pourrait étre attribué aux sources d’erreur discutées précédemment.

4.4.2 Simulation de la structure de bande

Une simulation des niveaux d’énergie dans les échantillons en fonction de la position dans
I’espace réel suivant ’axe de croissance, qui correspond a 1’équivalent d’une structure de bande
(cette derniére représentant traditionnellement ’énergie en fonction du vecteur d’onde dans 1’es-
pace réciproque), permet d’identifier les transitions électroniques responsables du gain dans les
lasers. Sur les structures de bande que nous représentons ici (cf figure 4.14), nous affichons les
modules au carré des fonctions d’onde électroniques sur chaque niveau d’énergie pour connaitre
la probabilité de présence des électrons dans les différents puits du laser a cascade étudié. Nous
ne présentons ici que les simulations réalisées sur I’échantillon ART 217 (2.1 THz) afin de trouver
Iorigine du rétrécissement du spectre du gain observé dans les lasers " lié-continuum ".

Le programme utilisé pour simuler cette structure de bande résoud 1’équation de Schrodinger
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FIGURE 4.13: Evolution de la différence d’énergie entre niveau injecteur et niveau excité dans les si-
mulations de la structure de bande en fonction de la tension de polarisation appliquée au LCQ ART

217.

dans la structure multipuits définie & partir des dimensions des couches AlGaAs et GaAs de la
zone active (cf annexe A). En plus de nous fournir les probabilités de présence des électrons
sur les différents niveaux d’énergie présents dans le LCQ, ce programme permet de calculer la
force d’oscillateur entre deux niveaux, qui permet de connaitre I’efficacité du recouvrement entre
les fonctions d’onde de deux niveaux de la structure. Avec ces informations il nous est possible

d’identifier les transitions électroniques & ’origine d’'une amplification ou d’une absorption.
Alignement de ’injecteur avec le niveau haut de la transition optique

Des simulations & différentes tensions de polarisation ont permis de faire apparaitre trois ni-
veaux d’énergie particuliérement importants dans le fonctionnement des lasers " lié-continuum " :
le niveau le plus bas en énergie des mini-bandes appelé injecteur du fait de son réle dans le cou-
plage des électrons par effet tunnel résonnant sur le niveau excité de la transition radiative (les
électrons de l'injecteur sont fortement localisés dans un seul puits du LCQ, ce qui permet de
'identifier facilement sur les structures de bandes représentées ici) ; le niveau excité de la tran-
sition radiative, ayant un recouvrement plus faible avec les autres niveaux de la mini-bande; et
le niveau le plus haut en énergie des mini-bandes, qui correspond au niveau fondamental de la
transition radiative.

Dans un premier temps, nous avons regardé 1’évolution de ’écart en énergie entre l'injecteur

et le niveau excité de la transition radiative en fonction de la tension de polarisation appliquée au
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FIGURE 4.14: a), b) et c) Structure de bande obtenue en résolvant ’équation de Schrodinger pour
différentes tensions de polarisation appliquées au LCQ ART 217 (2.1 THz). d), e) et f) Schématisation
de la position du niveau excité par rapport aux mini-bandes pour les trois tensions de polarisations
représentées, ainsi qu'une simulation du spectre du gain par des gaussiennes centrées sur les fréquences
des transitions identifées par les simulations en a), b) et c), de largeur & mi-hauteur égale & 0.2 THz, et

d’amplitude proportionnelle & la force d’oscillateur.

LCQ (cf figure 4.13). On remarque un minimum local dans cet écart en énergie, qui correspond
aux tensions pour lesquelles on observe un anti-croisement entre injecteur et niveau excité, atteint
pour une tension de polarisation de 1.9 kV/cm. A cette tension, injecteur et niveau excité sont
fortement couplés permettant d’atteindre un effet tunnel optimum entre les deux niveaux : cette
situation correspond au maximum d’émission du LCQ.

Dans un deuxiéme temps, le calcul des valeurs des forces d’oscillateur associées aux transitions
intervenant dans ’échantillon étudié ont permis de mettre en évidence les niveaux mis en jeu

dans 1’émission radiative.
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Emission sous le seuil

En-dessous du seuil, I'injecteur (nommé i et représenté en vert sur les figures 4.14 a) b) et
c)) se situe a une énergie plus petite que le niveau excité de la transition radiative (nommé L et
représenté en rouge sur les figures 4.14 a) b) et ¢)). Le transfert des électrons sur ce dernier par

effet tunnel résonnant n’est pas efficace.

Pour des tensions appliquées proches du seuil (1.5 kV/cm sur la figure 4.14 a)), & mesure
que 'injecteur atteint des énergies voisines du niveau excité, deux niveaux contribuent de fagon
quasi-identique & ’émission du fait de forces d’oscillateurs proches. Ces niveaux sont appelés L1
et L2 sur la figure 4.14 a) sur laquelle ils sont représentés par des traits rouges. Ils interviennent
alors tous les deux dans I’émission radiative ce qui est a ’origine d’un spectre du gain de largeur
a mi-hauteur de 0.5 THz. On nomme g le niveau fondamental de transition radiative, qui est

représenté en bleu sur les figures 4.14 a) b) et c).

La figure 4.14 d) représente une modélisation du spectre du gain par des gaussiennes centrées
sur les fréquences des raies d’émission des transitions L1-g, L2-g et i-g, d’amplitude (gain) pro-
portionnel & la force d’oscillateur de chaque transition et de largeur & mi-hauteur de 0.32 THz.
La largeur & mi-hauteur de cette courbe modélisée est de 0.76 THz, proche de la valeur de la

largeur a mi-hauteur expérimentale de 0.5 THz [24].

Emission en régime laser

Pour des tensions de polarisation plus élevées (1.9 kV /cm), au voisinage du maximum d’émis-
sion laser, injecteur et niveau excité sont trés proches en énergie. Un anti-croisement empéche la
superposition exacte des deux niveaux. Lorsque la séparation en énergie entre ces deux niveaux
est minimale, le couplage entre injecteur et niveau excité est optimal et les deux niveaux ont des
fonctions d’onde quasi-identiques (cf figure 4.14 b), sur laquelle l'injecteur i et le niveau excité
L de la transition optique sont représentés par des traits vert et rouge). Ces deux niveaux parti-
cipent de fagon similaire & ’émission radiative THz, ce qui se manifeste par un spectre du gain

d’une largeur & mi-hauteur de 0.46 THz.

Une modélisation du spectre du gain en considérant les deux transitions i-g et L-g est repré-
sentée sur la figure 4.14 e). On trouve une largeur & mi-hauteur sur ce spectre du gain modélisé
de 0.61 THz. La modélisation reproduit un rétrécissement du spectre du gain par rapport a une
tension de polarisation sous le seuil, et reproduit également bien la largeur & mi-hauteur obtenue

expérimentalement.
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Emission dans le régime désaligné

Pour des tensions de polarisation au-deld du maximum d’émission laser, 'injecteur se situe
plus haut en énergie que le niveau excité. L’injection du courant est moins efficace qu’a 1.9
kV /cm et seul le niveau excité contribue de facon significative au gain. Le spectre du gain est
alors progressivement réduit & mesure que le role de la transition injecteur-niveau fondamental
diminue (cf figure 4.14 c), sur laquelle le recouvrement du module au carré de la fonction d’onde
électronique de l'injecteur avec le niveau excité est considérablement plus faible que dans les
figures a) et b) commentées précédemment). La plus petite largeur & mi-hauteur mesurée pour
le spectre du gain vaut alors 0.22 THz.

La figure 4.14 f) présente une modélisation du spectre du gain réalisée de la méme fagon que
dans les deux cas précédents. La largeur & mi-hauteur de cette courbe est de 0.32 THz, ce qui

reproduit bien l’allure de la courbe expérimentale.
Comparaison des simulations aux résultats expérimentaux

Les simulations effectuées dans la partie 4.4.2 ne reproduisent pas toutes les données obtenues
expérimentalement. Par exemple, I’écart en énergie entre niveau excité et niveau fondamental
reste constant dans nos mesures, ce que nous attribuons a ’absence d’un effet Stark détectable,
mais augmente dans les simulations de structure de bande.

Cette différence entre expérience et simulation pourrait s’expliquer par I'effet sur le potentiel
local dans la structure du dopage présent dans certains puits, qui nécessiterait une résolution des
équations couplées de Schrodinger et Poisson.

D’autre part, les caractéristiques LIV (cf figures 4.6 et B.1) ont mis en évidence que le LCQ
possede une résistance plus faible en régime laser que dans les régimes de luminescence en-dessous
et au-dessus du seuil. Pour cette raison, le régime laser correpond & un petit intervalle de tensions
de polarisation appliquées (autour de 1.9 kV/cm), dans lequel I’énergie de la transition radiative
varie peu.

Malgré ces différences entre simulations et données expérimentales, nous reproduisons quali-
tativement le rétrécissement du spectre du gain ce qui valide notre explication de 'origine de ce

phénoméne.

4.4.3 Conclusions

L’étude de la structure de bande est efficace pour identifier les transitions électroniques &
I’origine du gain dans un laser. Notre étude a permis de fournir une explication réaliste du méca-

nisme & lorigine d’un rétrécissement du spectre du gain. Nous avons mis en évidence I'importance
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FIGURE 4.15: Caractéristiques de luminescence (LJ) et courant-tension (JV) de I’échantillon laser LO-
phonon L234. Les traits verts en pointillés marquent les tensions de polarisation étudiées sur cet échan-

tillon.

du niveau injecteur dans le fonctionnement d’un LCQ " lié-continuum " en expliquant comment
son couplage avec les autres niveaux influence I’émission THz. L’alignement de l'injecteur avec le
niveau excité donne lieu & un recouvrement optimal entre ces deux niveaux légérement espacés
en énergie qui participent tous les deux & I’émission THz. Le désalignement du LCQ lorsque la
tension appliquée au laser augmente atténue ce recouvrement entre injecteur et niveau excité
conduisant & une situation dans laquelle seul le niveau excité de la transition optique participe

& I’émission de lumiére THz.

4.5 Etude du laser LO-phonon L234 (3.1 THz) par spectroscopie THz

Les lasers LO-phonon sont des dispositifs fonctionnant sur un principe différent (cf partie
3.2.8). Ils présentent un intérét majeur du fait de températures mazimales de fonctionnement
typiquement supérieures a 100 K. L’utilisation de notre technique expérimentale est motivée par
la volonté de mieux comprendre les mécanismes intervenant dans [’émission ou l’absorption dans
ces LCQ. Nous présentons ici les résultats de nos mesures avant de les analyser a laide de
simulations semblables a celles effectuées dans la partie (4.4.2). Les résultats discutés dans cette

partie ont été publiés dans larticle [25].
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4.5.1 Caractérisation LJV du laser L234 (3.1 THz)

L’échantillon LO-phonon étudié a pour particularité d’avoir un courant seuil bien plus élevé
que les lasers " lié-continuum " de la partie précédente. Afin d’atteindre le régime de désaligne-
ment de la structure laser, il nous a fallu utiliser un transformateur permettant d’appliquer des
courants allant au-deld de 2 Ampéres. Pour réduire le courant seuil de notre échantillon, nous
Pavons découpé en un ruban de 1 mm de longueur. Les caractéristiques courant-tension (JV) et
de puissance lumineuse émise (LJ) de cet échantillon sont représentées sur la figure 4.15. Sur ces
caractéristiques, on remarque que la densité de courant seuil est dix fois plus élevée que dans le
cas du laser ART 217 (2.1 THz) étudié précédemment. La structure de bande de cet échantillon

est disponible & la figure 3.7 du chapitre 3.

4.5.2 Spectroscopie THz dans le domaine temporel appliquée au laser L234 (3.1
THz)

Nous représentons 6 champs électriques THz mesurés par spectroscopie dans le domaine tem-
porel sur la figure 4.16. Les faibles densités de courant correspondent au régime de luminescence

sous le seuil et les trois autres densités de courant au régime laser.
Durée des oscillations du champ THz transmis

Les oscillations du champ THz au-dessus du seuil ont une durée plus courte que celles obser-
vées dans les échantillons " lié-continuum " & cause d’un gain plus élargi et d’une longueur de
cavité plus petite (I mm contre 3 mm pour les lasers lié-continuum).

Les spectres associés a ces champs THz (transformées de Fourier des traces temporelles,
cf figure 4.16 b) et c)) confirment que ’échantillon émet a 3.1 THz au-dessus du seuil. Sur
la figure 4.16 b), correspondant aux densités de courant sous le seuil laser, on distingue des
composantes spectrales de grande amplitude & 4 THz et entre 1.5 et 3 THz. Sur la figure (4.16

" présenté plus

b)) on remarque que le spectre est plus large que dans le laser " lié-continuum
haut. Cet élargissement de la raie d’émission peut s’expliquer par une zone active plus grande
composée de 226 périodes (contre 110 pour le laser ART 217 (2.1 THz) et 90 pour le TRT 295
(2.9 THz)) dans laquelle des phénomeénes d’élargissement spectral inhomogene sont susceptibles
d’apparaitre.

L’élargissement du spectre s’explique aussi par le fait que la longueur de la cavité intervient
dans l'expression du champ THz transmis par le LCQ. Si ’on note E; Ponde THz avant son

(y—oaw—am) =

couplage dans la cavité, son expression devient e 2 E; en sortie de la cavité (ou 7y désigne

le gain, o, les pertes dans le guide et «,, les pertes au niveau des miroirs de cavité). Du fait
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FIGURE 4.16: a) Champs THz transmis par I’échantillon L234 (3.1 THz) pour différentes densités de
courant injectées dans le LCQ. Le trait gris en pointillé met en évidence un changement de la phase du
signal transmis lors du passage au-dessus du seuil, traduisant un passage d’une cavité absorbante & une
cavité amplificatrice.b) Transformées de Fourier des champs THz transmis par le LCQ polarisé sous le
seuil. ¢) Transformées de Fourier des champs THz transmis par le LCQ en régime de fonctionnement

laser.

de la saturation du gain au-dessus du seuil, les pertes a,, + ., sont égales au gain modal
W)=y L

v(vp = 3.1THz). Le spectre du champ THz transmis est alors proportionnel & e ()

Il en découle que plus la longueur de la cavité est courte, plus la composante du champ a la

fréquence v sera grande, conduisant a un élargissement du spectre du champ THz détecté.

4.5.3 Etude du spectre du gain du laser 1L.234 (3.1 THz)

Le spectre du gain du laser L.234 (3.1 THz) est représenté sur la figure 4.18 a) et b). Nous

affichons le spectre du gain sous le seuil sur la figure 4.18 a) et le gain dans le régime laser
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FIGURE 4.17: a) Caractéristique LJV du laser LO-phonon 1.234. b) Représentation du gain modal a 3.1

THz du laser 1.234 en fonction du courant injecté dans cet échantillon.

au-dessus du seuil sur la figure 4.18 b).

Largeur 4 mi-hauteur du spectre du gain

Outre la confirmation de la présence de gain & 3.1 THz au-dessus du seuil, ces courbes
confirment les observations effectuées sur les transformées de Fourier des champs THz transmis
par le LCQ : la présence d’un gain avec une largeur & mi-hauteur plus élevée que dans le cas des
lasers " lié-continuum ". On observe en effet une largeur a mi-hauteur de 600 GHz au niveau du
seuil laser, qui se situe a une densité de courant injectée de 1030 A /cm?, contre 484 GHz dans
le cas du laser " lie-continuum " ART 217. Contrairement au cas des lasers " lié-continuum ",
la largeur & mi-hauteur du spectre du gain augmente jusqu’a atteindre 850 GHz au maximum

" on observe un

d’émission laser. Ensuite, tout comme dans le cas des lasers " lié-continuum
rétrécissement de 200 GHz du spectre du gain & mesure que la tension de polarisation appliquée

au LCQ augmente dans le régime laser.

Valeur du gain modal par unité de longueur

A Tinstar de ce que nous avons observé avec le laser ART 217 (2.1 THz), la saturation du

gain dans le régime laser a été mise en évidence dans cette expérience de spectroscopie appliquée
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FIGURE 4.18: a) Spectres du gain de ’échantillon LO-phonon 1234 pour 3 densités de courant injectées
sous le seuil. b) Spectres du gain de I’échantillon LO-phonon 1234 pour 3 densités de courant injectées

au-dessus du seuil.

au LCQ LO-phonon, comme en témoigne la figure 4.17 b). Le gain modal par unité de longueur

dans le régime laser atteint une valeur de 25 cm™1.

4.5.4 Absorption sous le seuil

Le laser 1234 présente un courant seuil trés élevé. De nombreux phénomeénes intervenant dans
le fonctionnement de ce dispositif peuvent donc étre étudiés en-dessous du seuil, notamment les
absorptions qui apparaissent dans les spectres du gain. Nous analysons dans cette partie les

propriétés des absorptions présentes sous le seuil du LCQ L234.
Changement de phase lors du passage au régime laser

La figure 4.16 a) permet de distinguer un changement de phase important lors du passage
au régime laser sur les traces temporelles représentées. Le trait gris en pointillés sur cette figure
indique que le changement de phase est de 180° environ, puisque le champ est déphasé d’une demi-
période. Ceci traduit le passage d’un milieu présentant de ’absorption & un milieu présentant
du gain, ce qui nous invite & étudier la présence d’absorptions sous le seuil dans les spectres du

gain.
Absorptions sous le seuil

Les spectres du gain (cf figure 4.18 a)) se distinguent de ceux observés pour les lasers " lié-
continuum " par la présence d’absorptions a basses (1-2.5 THz) et hautes (4 THz) fréquences sous

le seuil laser. Ces absorptions sont mises en évidence sur la figure 4.19 a), qui indique ’évolution
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FIGURE 4.19: a) Spectres du gain sous le seuil de I’échantillon 1234 (3.1 THz), mettant en évidence des
absorptions & basse et haute fréquence. b) Variation des coefficients d’absorption en fonction de la densité
de courant injectée sous le seuil. ¢) Décalage en fréquence des pics d’absorption basse et haute fréquence

en fonction de la densité de courant injectée dans le LCQ sous le seuil.

de ce gain négatif pour 6 valeurs différentes de la densité de courant injectée dans le LCQ sous
le seuil.

La figure 4.19 b) permet de mettre en évidence que 'absorption & 4 THz présente un coefficient
d’absorption plus grand (gain de -20 cm™') que I’absorption autour de 1-2.5 THz (gain de -5
cm™!). Le coefficient d’absorption aux basses fréquences reste stable tandis que I’absorption aux
hautes fréquences présente de fortes variations. Dans les deux cas, le gain remonte vers des valeurs
proches de zéro a mesure que la densité de courant injectée dans le LCQ approche la valeur seuil
de 950 A/cm?.

La figure 4.19 ¢) montre que l’absorption aux hautes fréquences (4 THz) ne se décale pas
a mesure que la densité de courant injectée dans le LCQ augmente, ce qui est le signe d’une
transition intersousbande verticale entre deux niveaux d’énergie dans le LCQ. Dans le cas de
I’absorption basse fréquence il y a un décalage important. Ces derniéres passent en effet de 3

THz & moins de 1 THz a mesure que la densité de courant injectée dans le LCQ atteint la valeur
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du seuil, ce qui est le signe d’une transition intersousbande diagonale entre niveaux adjacents
dans le LCQ.

Ces absorptions peuvent étre nuisibles au fonctionnement de ’échantillon dans la mesure ot
ils correspondent & des pertes THz dans la cavité et traduisent un peuplement de certains niveaux
d’énergie dans le LCQ), similaire aux effets thermiques. Le fait d’absorber du rayonnement et de
repeupler des niveaux d’énergie supérieure dans un LCQ peut constituer un obstacle & I'inversion
de population. Il est donc intéressant d’identifier plus précisément 1’origine de ces absorptions en

vue éventuellement d’améliorer le dispositif LO-phonon étudié ici.

4.6 Simulations du gain modal et de la structure de bande dans le laser

LO-phonon L234 (3.1 THz)

4.6.1 Simulations du gain modal

Les pertes miroir de ce ruban laser sont plus élevées que pour les lasers " lié-continuum "

étudiés précédemment en raison d’une longueur de cavité plus petite. En prenant une réflectivité
de 0.32 [85] on trouve des pertes miroir de 11 cm~!. Les simulations de l'indice complexe et
du mode plasmon dans I’échantillon 1.234 permettent de trouver des valeurs de pertes dues aux

L contre un

porteurs libres de 9.8 cm~!. On trouve des pertes totales calculées de 20.8 cm™
gain saturé mesuré expérimentalement de 25 cm~!. L’accord entre calcul et expérience s’avére

satisfaisant, avec un écart relatif de 16.8 %.

4.6.2 Simulations de la structure de bande

Du fait de la présence d’'un nombre limité de niveaux d’énergie dans les structures LO-
phonon, les simulations de la structure de bande s’avérent plus simples que dans le cas des lasers

" lié-continuum "

et nous permettent de représenter I’évolution des forces d’oscillateur associées
aux différentes transitions en fonction de la tension de polarisation avec des courbes de niveau.
La figure 4.21 réprésente ’ensemble des transitions intervenant dans le laser L234 avec leurs
forces d’oscillateur. Nous avons donc utilisé ces courbes de niveau pour identifier les transitions a

I’origine du gain et des absorptions dans I’échantillon LO-phonon que nous venons de caractériser.
Identification des transitions

On identifie ’anti-croisement entre niveau injecteur (|4)) et niveau excité (|3)) de la transition
radiative pour une tension de polarisation de 12.5 kV/cm. Cet anti-croisement s’observe lorsque
les transitions |1) — |4) et |1) — |3) sont les plus proches en énergie , comme en témoigne la figure

4.21 sur laquelle cette tension de polarisation est représentée par un trait vert. Le couplage de
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FIGURE 4.20: a), b) et c) Structures de bandes simulées pour trois tensions de polarisation appliquées &
la structure de ’échantillon 1.234. ¢), d) et e) Représentation schématique des transitions électroniques

entre niveaux injecteur, excité, fondamental et éjecteur.

I'injecteur avec le niveau excité est optimal pour cette tension de polarisation et la structure laser
est alignée. Les écarts en énergie entre injecteur et niveau excité (transition |4) — |3)) et entre
niveau fondamental (|1)) et niveau « éjecteur » (|2)) sont minimaux avec un maximum local des
forces d’oscillateurs, traduisant un couplage efficace. Le niveau éjecteur est celui depuis lequel
les électrons se désexcitent en émettant un phonon longitudinal optique. Un bon couplage entre
niveau fondamental et éjecteur est donc nécessaire pour libérer le niveau fondamental et garantir
I'inversion de population. La structure de bande simulée pour cette tension de polarisation,
représentée sur la figure 4.20 a), met en évidence un bon recouvrement des modules au carré des
fonctions d’onde électroniques des niveaux injecteur (|4)) et excité (|3)), ainsi qu’entre le niveau
éjecteur (|2)) et fondamental (|1)).

En-dessous du seuil laser, la figure 4.21 permet d’identifier les transitions |1) —|2) du niveau

fondamental vers le niveau éjecteur et |1) —|3) du niveau fondamental vers le niveau excité comme



4. SPECTROSCOPIE DU GAIN DANS LES LCQ EN REGIME STATIONNAIRE 83

Espacement en énergie (THz)

Absorption

sous le seulil
6 8 10 12 14

Tension de polarisation (kV/cm)

F1GURE 4.21: Courbes de niveaux des forces d’oscillateur entre différents niveaux d’énergies présents
dans I’échantillon L234. L’axe des abscisses représente la tension de polarisation et ’axe des ordonnées

Pespacement en énergie entre niveaux. Le trait vert représente la position du seuil laser & 12.5 kV /cm.

étant les absorptions respectivement aux basses et hautes fréquences. On les identifie par leurs
énergies et leur décalage en fréquence, qui se fait vers les basses fréquences pour la transition

|1) — |2) et demeure quasiment nul pour la transition |1) — |3).

Inventaire des canaux d’absorption et d’émission

Les représentations schématiques de la figure 4.20 e) et f) permettent de mettre en évidence
ces deux canaux d’absorption basse et haute fréquence présents sous le seuil. Une simulation
de la structure de bande faisant apparaitre les probabilités de présence des électrons sur les

différents niveaux d’énergie dans le LCQ sous le seuil est représentée sur les figures 4.20 b) et



84 4. SPECTROSCOPIE DU GAIN DANS LES LCQ EN REGIME STATIONNAIRE

c¢). On remarque que les canaux d’absorption repeuplent le niveau éjecteur (|2)) et le niveau
excité (|3)) de la transition optique depuis le niveau fondamental. Ceci implique l'existence
d’un nombre important de porteurs sur le niveau fondamental, probablement injecté depuis le
niveau injecteur sous le seuil. L’alignement de la structure ne s’effectue que lorsque ces canaux
d’absorption disparaissent, et que le niveau fondamental est & nouveau peu peuplé. Il semblerait

donc que cette fuite de courant pourrait étre a ’origine du seuil élevé de ce LCQ.

4.6.3 Conclusions

Les simulations de la structure de bande ont permis d’identifier les transitions électroniques
a lorigine du gain et des absorptions dans le laser L.234. Un canal de peuplement du niveau
fondamental de la transition radiative a été mis en évidence, ainsi que le peuplement d’un niveau
nécessaire & ’évacuation des porteurs. Ces informations sont susceptibles d’aider & la conception
de dispositifs plus performants s’appuyant sur des structures & cascade de ce type. Toutefois,
ces simulations présentent certains défauts. Premiérement, elles ne permettent pas de connaitre
avec précision la plage de tensions correspondant au régime laser. On remarque un décalage vers
les hautes fréquences de la transition radiative dans nos simulations alors que cette derniére
reste constante en énergie dans les données expérimentales. Il y a 14 un désaccord entre résultats
expérimentaux et simulations, déja observé avec les échantillons laser " lié-continuum ". Les
simulations ne prennent en compte qu’un nombre limité de périodes et ne permettent pas de
reproduire un éventuel élargissement inhomogeéne qui aurait pu étre attribué a la présence de 226
périodes dans ce LCQ LO-phonon.

4.7 Comparaison des lasers " lié-continuum " avec le laser LO-phonon

Nous avons mesuré le gain modal de différentes structures laser & cascade quantique. La
saturation du gain a sa valeur au seuil nous empéche de comparer le gain mesuré dans des
lasers ayant des cavités de dimensions différentes. Pour pouvoir comparer le gain des différents
lasers étudiés, nous extrapolons I’évolution du gain modal mesuré par spectroscopie THz dans le
domaine temporel, par une courbe linéaire sous le seuil et au-dela du champ de désalignement du
LCQ, ce qui nous permet de trouver une valeur approchée du gain intrinséque dans la cavité, en
Pabsence de saturation. La figure 4.22 a) représente le gain modal & 2.1 THz du laser ART 217
ainsi que son évolution obtenue par extrapolation linéaire. Nous trouvons ainsi un gain modal
non saturé de 17.6 cm ™! pour ce laser. Sur la figure 4.22 nous représentons le gain modal a 3.1

THz du laser L234. Pour ce dispositif, nous extrapolons une valeur de gain modal non saturé de
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FIGURE 4.22: a) Courbe d’évolution du gain modal & 2.1 THz du laser ART 217. Les lignes rouges
représentent 'extrapolation linéraire du gain en-dessous et au-dessus du seuil. Le trait bleu en pointillés
correspond & une représentation de l'allure probable d’évolution du gain réel en régime laser en ’absence

de saturation. b) Les mémes informations relatives & I’échantillon 1.234 émettant & 3.1 THz.

ART 217 (2.1 THz) | TRT 295 (2.9 THz) | V 298 (2.6 THz) | L234 (3.1 THz)

lié-continuum lié-continuum lié-continuum LO-phonon
gain 134.6 46.1 80.8 170.4
intrinséque
(em™)

F1GURE 4.23: Tableau récapitulatif des différentes valeurs de gain intrinséque estimées pour les lasers

présentés dans ce chapitre.

40.1 em™1.

Pour pouvoir comparer les valeurs de gain modal de différents laser, il est nécessaire de tenir
compte du recouvrement du mode plasmon avec la zone active. Nous divisons le gain modal non
saturé évalué pour les LCQ présentés dans ce chapitre par le facteur de recouvrement I' du mode
plasmon avec la zone active. Les valeurs de gain intrinseque dans la zone active ainsi calculées
sont représentées sur le tableau de la figure 4.23. Ce tableau permet de mettre en évidence que le
laser LO-phonon présente un gain modal environ 2 fois plus élevé que les lasers " lié-continuum ".
Ceci le rend plus intéressant pour une émission THz de forte intensité.

Ces valeurs de gain restent cependant bien inférieures & celles des diodes laser semiconduc-

trices. Ces dispositifs permettent d’atteindre un gain de plusieurs milliers de cm™! [110].
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4.8 Conclusions générales et perspectives

L’étude des lasers " lié-continuum "

et LO-phonon par spectroscopie THz a permis de com-
prendre plus en détail le fonctionnement des lasers & cascade quantique, en mettant en évidence
le réle essentiel de 'injection du courant sur le niveau excité et en identifiant les transitions mises
en jeu dans chaque échantillon aux différentes tensions de polarisation appliquées.

Le gain dans un laser & semiconducteur émettant dans le visible, pouvant atteindre 4000
cm~! [110], reste bien supérieur au gain modal extrapolé & partir des mesures effectuées ici. Pour
une émission de rayonnement THz puissante, les lasers LO-phonon semblent plus efficace du fait
de leur gain plus élevé que celui des lasers " lié-continuum ".

L’étude du gain en régime stationnaire pourrait étre complétée par des expériences de type
pompe-sonde en envoyant des ondes THz plus intenses, grace & l'utilisation d’un amplificateur
régénératif permettant d’atteindre des valeurs de plusieurs kV/em a 2 THz. Ainsi, en faisant
varier le délai entre impulsion THz pompe et impulsion THz sonde sur des échelles de temps
sub-piconseconde, il serait possible de mesurer la dynamique de repeuplement du niveau excité
d’une transition radiative [111], [112], comme cela a déja été fait dans des lasers a cascade
quantique émettant dans le moyen infrarouge [104], [113].

Une autre étude intéressante consisterait a mesurer le spectre du gain dans des échantillons &
confinement double métal, pour lesquelles le gain modal est pratiquement égal au gain intrinséque
ce qui rendrait les mesures de gain moins dépendantes des biais dans les simulations donnant
le facteur de recouvrement. Les informations acquisent sur le fonctionnement de tous ces LCQ
pourrait permettre d’envisager de nouveaux dessins de zone active, évitant les fuites de courant.

Dans le prochain chapitre, nous présentons une autre étude qui consiste a étudier le gain en

régime non stationnaire dans les premiers instants ol un échantillon laser est polarisé au-dessus

de la tension seuil.



Chapitre 5

Commutation du gain dans un LCQ

La spectroscopie THz dans le domaine temporel permet de voir des phénomeénes intervenant
a des échelles de temps picoseconde. Dans le chapitre précédent, nous n’avons pas exploité ce
potentiel et avons étudié les propriétés statiques de nos échantillons. Nous avons ainsi observé
la saturation du gain dans les lasers o cascade THz, qui est alors égal auz pertes totales. Cette
limite imposée par la présence d’une cavité dans le LCQ rend I'amplification d’une impulsion
THz externe se propageant dans le laser peu efficace. Plusieurs solutions ont été envisagées pour
augmenter le gain accessible o amplification dans un laser & cascade quantique. L’une d’entre
elle consiste a réduire au maximum le facteur de qualité de la cavité en fabriquant des facettes
non paralléles [114]. Elle présente toutefois le désavantage de rendre plus difficile le couplage et
Dextraction du rayonnement. Il est également possible d’augmenter les pertes des facettes d’un
ruban laser en les recouvrant d’une couche anti-reflet, comme de la silice [115] ou du paryléne
[90], [116]. Ce traitement s’avére cependant délicat et nécessite des matériaur présentant un in-
dice adapté, intermédiaire entre celui du laser et du milieu extérieur. Ici, nous présentons des
expériences de commutation du gain dans un laser o cascade quantique, qui permettent d’étudier
et exploiter le régime transitoire (non stationnaire) pendant lequel la cavité du laser n’est pas
encore parcourue par une onde stationnaire imposant au gain d’étre égal aux pertes totales. La
commutation du gain est un procédé couramment utilisé dans les lasers pour générer des impul-
stons intenses et de durée de l’ordre de la dizaine de ps par Uapplication d’une décharge électrique
ultra-rapide d’une durée d’une centaine de ps [117], [118]. La commutation du gain a été utilisée

dans des lasers a cascade quantique émettant dans le moyen infrarouge pour générer des impul-

87
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sions laser courtes [119]. Dans ce chapitre, la commutation du gain est réalisée dans le but de
générer des ondes THz intenses.

Dans de nombreuz systémes, il est nécessaire d’envoyer du rayonnement intense pour exciter
des transitions intersousbandes. Par exemple pour espérer étudier des phénomeénes non-linéraires
dans les semicondcuteurs auz fréquences THz [120], [121]. Les sources THz utilisées dans nos
expériences ne permettent auxr mieuz d’atteindre que des puissances de quelques centaines de pW
répartis sur une gamme fréquentielle de plusieurs THz. Pour espérer étudier des phénomeénes
non-linéaires dans le THz, il faut disposer d’une onde beaucoup plus intense et qui concentre
I’énergie sur une bande étroite. Pour cette raison, il est utile de développer des amplificateurs
THz s’appuyant sur des lasers. Jusqu’a présent, la meilleure amplification THz obtenue dans un
laser était de 13 dB [122]. Dans ce chapitre nous mesurons le gain d’un laser au-dessus du seuil
avant sa saturation’, et nous nous en servons pour amplifier au mazimum 'onde THz émise par
l’antenne photoconductrice qui nous sert de source jusqu’a obtenir une amplification de 26 dB
sur la puissance optique en sortie du laser. La commutation du gain nécessite un contréle a des
échelles de temps picoseconde du déclenchement du LCQ au-dessus de son seuil. Ce dernier a
été obtenu par l'utilisation d’un interrupteur optique de type Auston. Nous exploitons donc deur
nouvelles possibilités offertes par la spectroscopie THz : la possibilité de sonder des phénomeénes
ultra-rapides, et la possibilité de sélectionner la fenétre temporelle d’acquisition, qui nous permet
ici de regarder U'amplification d’une onde THz aprés plusieurs passages effectués par la cavité de

l’échantillon.

5.1 Protocole expérimental

Lorsqu’un LCQ est porté au-dessus de son seuil, le régime stationnaire s’établit rapidement,
sur des échelles de temps mesurées et calculées dans le chapitre 6 comme étant égales o quelques
centaines de ps. Pour cette raison, il n’est pas possible de sonder le régime non stationnaire d’un
LCQ en le polarisant avec une tension créneau du type de celles délivrées par nos générateurs de
courant. La figure 5.1 représente schématiquement la durée du régime stationnaire par rapport a
la durée d’un créneau de tension appliqué au LCQ. Le régime transitoire a une durée négligeable
par rapport o la durée de fonctionnement du LCQ et ne peut par conséquent pas étre étudié avec

le montage présenté au chapitre 2. La principale innovation de l'expérience présentée dans ce

1. Nous appelons saturation le blocage du gain & sa valeur seuil, alors exactement égal aux pertes totales dans
I’échantillon. Il ne faut pas confondre ce phénoméne avec I’épuisement du gain par des champs intenses qui vident

le niveau excité d’une transition radiative, qui est également communément appelé saturation du gain
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FI1GURE 5.1: Représentation schématique des échelles de temps intervenant dans ’expérience. En vert et
rouge, les signaux électriques servant & polariser I’antenne photoconductrice et le LCQ. En bleu clair, les
impulsions THz générées par "antenne. La durée du régime transitoire a été calculée et mesurée grace

aux résultats présentés dans le chapitre 6.

chapitre repose sur le controle du déclenchement du laser au-dessus du seuil a des échelles de
temps de l'ordre de la picoseconde, permettant de n’observer que le régime transitoire d’un LCQ.
Pour ce faire, nous avons utilisé un interrupteur optique appelé interrupteur Auston [123], activé
par un faisceau NIR fs dont le temps d’arrivée sur Uinterrupteur peut étre ajusté a l'aide d’une
ligne a retard. Cet interrupteur est incorporé a l’échantillon employé pour ces expériences. L’ajout
de cette ligne a retard dans le dispositif expérimental décrit au chapitre 2 (cf figure 2.7) nécessite

certaines modifications que nous décrivons dans la partie ci-dessous.

5.1.1 LCQ muni d’un interrupteur optique
Propriétés du LCQ

Le laser a cascade quantique L 182 utilisé dans les expériences décrites ci-aprés est un LCQ

" reposant sur un dessin similaire & celui du laser TRT 295 (2.9 THz) étudié au

" lié-continuum
chapitre 4 [107], modifié¢ de facon a émettre a 2.4 THz. La feuille de croissance de cet échantillon
est fournie dans l'annexe E. Ce LCQ nous a été fourni par nos collaborateurs E. Linfield et
G. Davies de 'université de Leeds. Pour trouver un bon compromis entre ’amplification obtenue
dans ’échantillon, le courant seuil et la durée de propagation d’une impulsion dans I’échantillon
nous avons choisi de prendre un ruban de 1.5 mm de longueur. Le temps de propagation dans

I’échantillon est ici un paramétre important pour le choix des fenétres temporelles d’acquisition

des impulsions THz transmises aprés avoir effectué plusieurs passages par la cavité du LCQ.



90 5. COMMUTATION DU GAIN DANS UN LCQ

a b

) Impulsion NIR fs ) __Vlﬂ
LCQ mm . |
Au -V i | !
n++ =4 +VAuston | |
| Lca |
NIR ] i
THz  — |

GaAs mmmm Contacts ohmiques
(fils en or) nN++
%m |
: : Interrupteur / 800 nm
Auston
80 um J_
Impulsion THz +VAuston

FIGURE 5.2: a) Représentation schématique de I’échantillon laser muni de l'interrupteur Auston, et b)

circuit électrique équivalent de ce dispositif.

Gravure de l’interrupteur optique

L’interrupteur optique situé a proximité du ruban laser a été réalisé en gravant une bande
large de 80 pum dans le contact métallique qui est relié & la masse du laser par une couche
fortement dopée (appelée n++ sur la figure 5.2 a)). Le traitement de l’échantillon a été réalise
par C. Manquest au laboratoire MPQ. La profondeur de cette gravure atteint le substrat de GaAs.
Le dispositif se présente alors sous la méme forme qu’une antenne photoconductrice simple : deux
bornes métalliques séparées par un gap de GaAs semi-isolant. On polarise la borne métallique
séparée de I’échantillon a des tensions élevées (+ 27 V délivrés par un générateur de tension
continue). L’autre borne est maintenue a la masse et fait office de masse commune au LCQ et
a linterrupteur. Le LCQ est polarisé en appliquant une tension négative au contact métallique
situé sur le dessus du ruban. Ainsi, lorsque 'interrupteur n’est pas éclairé, il se comporte comme

un condensateur chargé.

Fonctionnement de l’interrupteur Auston

Lorsque l'interrupteur Auston est éclairé avec une impulsion laser fs, ’absorption de ce fais-
ceau par la bande de GaAs exposée crée des paires électrons trou qui permettent de faire passer
un courant transitoire a travers la bande de GaAs semi-isolante de 80 um, déchargeant ainsi

le condensateur. Le principe de fonctionnement est strictement analogue & celui d’'une antenne
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N

photoconductrice, a 1’exception prés que le systéme est utilisé pour sa capacité & générer un
courant transitoire et non & rayonner un champ. Il est possible de polariser le LCQ de la méme
maniére que dans les expériences réalisées au chapitre précédent méme en présence de 'inter-
rupteur optique. Ceci est indispensable d’une part pour pouvoir faire une caratérisation LJV
de I’échantillon, mais également afin de pouvoir appliquer I’essentiel du courant & injecter dans
le laser pour approcher son seuil. L’activation de l'interrupteur permet alors d’appliquer une
tension de polarisation supplémentaire au LCQ, suffisante pour le porter au-dessus du seuil. La
surtension appliquée par l'interrupteur Auston activé ne permet pas d’injecter & elle seule les
quelques 172 A /cm? nécessaires pour franchir le seuil de ’échantillon T, 182. D’autre part, il est
nécessaire d’appliquer une tension de polarisation élevée (27 V) a la borne métallique reliée &

I'interrupteur pour assurer un transfert de charge efficace lorsque 'interrupteur est éclairé.
Schéma électrique équivalent

Sur la figure 5.2 b), un schéma électrique modélisant 1’échantillon L 182 muni de l'interrupteur
Auston inactif permet de distinguer trois composantes importantes : le LCQ, qui présente une
résistance interne R, les contacts ohmiques (fils en or) qui peuvent étre modélisés par une induc-
tance L du fait de leur courbure, et 'interrupteur, qui est équivalent & une capacité C'. Lorsque

I'interrupteur est éclairé par un faisceau NIR, la capacité du schéma équivalent est déchargée.

5.1.2 Matériel utilisé

En plus du matériel employé dans I'expérience décrite au chapitre 4, nous avons di modifier
le dispositif optique de ’expérience pour activer I'interrupteur Auston. Pour ce faire, nous avons
rajouté une lame séparatrice (50/50) pour prélever une partie du faisceau destiné a exciter
l’antenne photoconductrice (cf figure 5.3). Le faisceau prélevé par cette lame séparatrice est
acheminé jusqu’a I’échantillon laser sur lequel se trouve l'interrupteur Auston. Le faisceau est
ensuite focalisé sur 1’échantillon & 1’aide d’une lentille cylindrique, permettant d’obtenir une
image elliptique au point de focalisation sur 'interrupeur Auston, épousant la forme de la gravure
réalisée dans le GaAs semi-isolant. Une seconde ligne & retard identique & celle utilisée sur le

faisceau alimentant l'antenne THz sert a controler précisément le chemin optique du faisceau

NIR fs arrivant sur l'interrupteur Auston?. Une webcam installée dans la boite purgée a air sec

2. Le controle de la position de la ligne & retard placée sur le trajet du faisceau excitant l'interrupteur permet
de sélectionner le retard Atas entre 'activation de l'interrupteur et le passage de ’'onde THz générée par ’antenne.
Dans la mesure ou la premiére ligne a retard située sur le trajet du faisceau excitant ’antenne photoconductrice
sert a échantillonner le champ THz, le déplacement de cette ligne & retard lors de l'acquisition d’une trace THz

modifie le retard Atas. Ainsi, pour effectuer une mesure a Atas fixé, il faut contréler le déplacement pas a pas
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FIGURE 5.3: Représentation schématique du dispositif expérimental utilisé pour étudier un LCQ en
régime non stationnaire. A la différence du dispositif présenté au chapitre 4 il y a deux lignes & retard
dont I'une sert a faire varier le temps d’arrivée du faisceau NIR excitant I'interrupteur Auston par rapport
a londe THz issue de 'antenne. Le trajet optique de ce faisceau est représenté sur le schéma par des

couleurs plus contrastées que les autres composantes du montage.

permet de vérifier que le faisceau NIR éclaire convenablement l'interrupteur optique.
L’échantillon laser est polarisé de la méme facon qu’au chapitre 4. On applique une tension
supplémentaire & la borne métallique séparée de I’échantillon par 'interrupteur Auston. Cette

tension continue délivrée par un générateur « Agilent E 3645 A » vaut 27 V.

5.1.3 Déroulement de ’expérience

Dans un premier temps, ’échantillon est caractérisé de la méme facon qu’au chapitre 4. Ceci

permet d’extraire les caractéristiques courant-tension (JV), les caractéristiques de luminescence

des deux lignes a retard en méme temps. Le choix de cet emplacement pour les lignes a retard est di & un manque
de place sur la table optique. Un choix plus simple consiste & mettre une ligne a retard sur le trajet du faisceau

NIR excitant l'interrupteur et 'autre sur le faisceau NIR servant a échantillonner 'impulsion THz.
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(LJ), et des mesures de spectroscopie THz dans le domaine temporel permettent d’extraire le

gain en régime stationnaire.

Une fois que I’échantillon laser est complétement caractérisé, nous connaissons en particulier
la densité de courant seuil du LCQ. Nous portons alors le laser & une tension tout juste inférieure
a cette tension seuil selon la méthode décrite au chapitre 4, (4.2.3). L’activation de l'interrupteur
par 'impulsion NIR permet d’augmenter la densité de courant traversant le LCQ, le portant &
un nouveau point sur la caractéristique courant-tension, que 1’on sélectionne de fagon a ce qu’il

corresponde & un gain maximal.

Des mesures de spectroscopie THz dans le domaine temporel sont ensuite effectuées avec
I'interrupteur Auston éclairé, en suivant la méme procédure que celle décrite au chapitre 4.
Pour étudier I'effet de la longueur de LCQ traversée sur 'amplification, nous nous intéressons
également aux ondes THz transmises aprés avoir effectué plusieurs passages par la cavité du laser,
observables en augmentant la taille de la fenétre temporelle d’acquisition. Ses champs THz sont
comparés & des mesures effectuées pour plusieurs passages par ’échantillon avec I'interrupteur

Auston inactif.

Dans un deuxiéme temps, nous avons cherché & estimer le temps de vie des porteurs générés
dans l'interrupteur, afin de connaitre sa durée de fonctionnement. Pour y parvenir nous avons
effectué des mesures de transmission THz pour différents retards Atag entre impulsion THz et

impulsion NIR fs éclairant Uinterrupteur Auston.

5.2 Caractérisation de ’échantillon L 182 en régime stationnaire

Nous présentons dans cette partie les données issues de mesures effectuées sur ’échantillon
L. 182 en régime stationnaire (sans actionner l'interrupteur optique). Il s’agit ici de caractériser
le LCQ par des mesures identiques & celles présentées dans le chapitre précedent : courbes LIV,

spectres des champs THz transmis.

La caractéristique courant-tension de l’échantillon, représentée sur la figure (5.4) permet
d’identifier la densité de courant seuil & 172 A/cm?. On remarque un point dans le régime de
fonctionnement laser ot la densité de courant traversant 1’échantillon diminue en méme temps que
la tension appliquée augmente. Ceci est la manifestation d’une résistance différentielle négative,

qui survient lorsque la structure du LCQ se désaligne.

Les transformées de Fourier des champs THz mesurés par spectroscopie dans le domaine

temporel démontrent 1’émission stimulée autour de 2.4 THz au-dessus du seuil. (cf figure 5.5)
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FIGURE 5.4: Caractéristiques courant-tension (JV) et courbes de puissance lumineuse émise (LJ) de
I’échantillon L 182 utilisé dans ’expérience présentée dans ce chapitre. Le rond noir indique la densité de
courant a la laquelle le LCQ est porté sous le seuil lorsque l'interrupteur Auston est inactif. Le rond bleu
indique la densité de courant & laquelle Iactivation de l'interrupteur Auston porte, idéalement, le LCQ

au-dessus du seuil.

5.3 Caractérisation de ’échantillon L 182 en régime non stationnaire

Pour porter le LCQ au-dessus du seuil & 'aide de linterrupteur optique Auston, on lui
applique une tension qui correspond & une densité de courant mesurée de 168 A /cm?; tout juste
inférieure au seuil. Le courant supplémentaire injecté par ’activation de l'interrupteur porte le
LCQ au-dessus du seuil, en un point de sa caractéristique courant-tension que nous ne pouvons
pas mesurer. En effet la mesure JV s’effectue sur des échelles de temps longues (microseconde)
a ’aide d’un oscilloscope tandis que la durée d’activation de 'interrupteur est limitée & quelques
centaines de ps [123]. Par conséquent, pour optimiser 'amplification THz dans le laser a cascade,
nous avons adapté le délai Atag entre impulsion NIR fs sur Uinterrupteur et onde THz passant
par le LCQ de fagon a obtenir une amplitude THz transmise maximale. Nous comparons ensuite
les champs THz mesurés lorsque l'interrupteur est actif avec ceux mesurés lorsqu’il est inactif

pour des longueurs de milieu amplificateur traversé croissantes.

5.3.1 Premier passage par la cavité du LCQ

Sur la figure 5.6 a), on distingue en noir le champ THz transmis par le LCQ en régime

stationnaire (interrupteur ouvert) et en bleu le champ THz transmis par le LCQ lorsqu’il est
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FIGURE 5.5: a) Champs THz issus de mesures de spectroscopie dans le domaine temporel sur I’échantillon
L 182 en régime stationnaire polarisé au-dessus du seuil (courbe rouge) et non polarisé (courbe noire,

référence), et b) transformée de Fourier de ces champs.

en régime transitoire (interrupteur Auston actif). Bien que le LCQ soit polarisé & une tension
tout juste inférieure au seuil, le gain y est égal a la valeur au seuil (cf figure 5.6 ¢) représentant
schématiquement en noir la courbe de gain saturé et un cercle noir indique sa valeur pour la
densité de courant appliquée au LCQ). Nous avons vu dans le paragraphe précédent que le gain
modal suit une augmentation continue sous le seuil jusqu’a atteindre sa valeur de saturation. Sur
la courbe bleue de la figure 5.6 ¢) représentant 1’évolution du gain modal non saturé accessible
en régime transitoire, la position atteinte grace a 'optimisation du réglage du délai Atag et de la
tension appliquée & interrupteur est indiquée par un cercle bleu. Des mesures de gain effectuées
en régime stationnaire (courbe noire) et transitoire (courbe rouge) pour différentes densités de
courant injectées dans le LCQ sont représentées sur la figure 5.6 d). Cette figure permet de
voir que le gain accessible en régime transitoire est environ deux fois plus grand qu’en régime
stationnaire.

Les champs THz mesurés correspondent 3 un seul passage? effectué par la cavité du LCQ,
¢’est-a-dire une longueur L = 1.5 mm de milieu amplificateur traversé. On ne remarque que peu
de différences dans 'amplitude des deux champs électriques. Cependant, 'onde THz transmise
en régime transitoire présente un nombre plus important d’oscillations, traduisant un spectre

plus étroit qu’en régime stationnaire. Ceci est confirmé en réalisant les transformées de Fourier

3. L’existence de miroirs dans la cavité du LCQ provoque une réflexion partielle de I’'onde THz sur les facettes

de I’échantillon. Nous appelons passage la traversée d'une longueur L séparant les deux miroirs de cavité.
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FIGURE 5.6: a) Champs THz mesurés aprés un unique passage par I’échantillon. Le laser est polarisé
juste sous le seuil & 168 A/cm?. La courbe noire correspond au régime stationnaire, la courbe bleue au
régime non stationnaire (interrupteur Auston activé). b) Spectres de ces deux champs. c) Représentation
schématique du gain : en noir, le gain saturé en régime stationnaire ; en bleu, le gain accessible en régime
transitoire. d) Gain mesuré en régime stationnaire et transitoire pour des densités de courant injectées

dans le LCQ proches du seuil.

des deux traces temporelles représentées sur la figure 5.6 b). Ainsi, la composante spectrale a 2.46
THz (fréquence d’émission du LCQ) est amplifiée d’un facteur 1.9 lorsque U'interrupteur est actif
comparé au cas ou il ne ’est pas. D’autre part, cette amplification s’accompagne effectivement

d’un rétrécissement du spectre.
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FIGURE 5.7: a), ¢), e) Champs THz mesurés aprés respectivement trois, cing et sept passages par 1’échan-
tillon. Le laser est polarisé juste sous le seuil avec une densité de courant injectée de 168 A/cm?. Les
courbes noires correspondent au régime stationnaire, les courbes bleues au régime non stationnaire (in-
terrupteur Auston activé). b), d), e) Spectres des champs représentés respectivement sur les figures a),
c) et e). Une représentation schématique de la longueur d’échantillon traversée est affichée a droite de

chaque spectre par des fléches rouges pour trois, cing et sept passages par le LCQ.

5.3.2 Passages multiples par la cavité du LCQ

Pour bénéficier d’'une amplification plus importante, nous allons observer ce que devient le
champ THz transmis par le LCQ pour plusieurs tours effectués dans la cavité de ce dernier. Nous
comparons ici le cas du régime stationnaire et non stationnaire pour trois, cinq et sept passages
effectués par 'onde THz a travers le LCQ. Sur les figures 5.7 a), ¢) et e) on remarque que le
régime non stationnaire permet d’atteindre des amplitudes de champs THz plus élevées qu’en
régime stationnaire. Les transformées de Fourier de ces champs transmis, représentées sur les
figures 5.7 b), d) et f) mettent en évidence une amplification importante de ’amplitude spectrale

a 2.46 THz a mesure que la longueur d’échantillon traversée augmente. Pour trois et cinq passages
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le facteur d’amplification de cette composante spectrale est de 5.9 et 20.7 respectivement. Pour
sept passages effectués, le facteur d’amplification pour la composante spectrale a 2.46 THz est
de 16.1. L’amplification maximale est ainsi obtenue aprés cinq passages dans le laser. Le gain sur

la puissance optique a 2.46 THz est alors de 26 dB par rapport au régime stationnaire.

5.3.3 Durée de fonctionnement de ’interrupteur Auston

L’une des limites dans le facteur d’amplification maximal accessible avec une commutation
du gain réalisée avec un interrupteur optique est la durée de vie des porteurs photocréés [124].
Nous cherchons ici & estimer la durée d’activation de 'interrupteur Auston. Une mesure du gain
modal lors du premier passage par la cavité du laser en fonction du délai Atag entre impulsion
NIR fs actionnant 'interrupteur et impulsion THz traversant le LCQ permet de voir comment
la valeur du gain change pendant I'activation de 'interrupteur Auston. Le délai au bout duquel
le gain modal revient & sa valeur initiale du régime stationnaire nous donne une estimation de la
durée de fonctionnement de 'interrupteur optique. La figure 5.8 a) représente I’évolution du gain
modal & 2.40 THz et 2.46 THZ en fonction du délai Atas. On fixe Uorigine des temps a la valeur
At pour laquelle le gain modal augmente. Cet instant marque une transition entre le régime
stationnaire ou le gain est indépendant du délai Atag lorsque 'impulsion THz traverse le LCQ
avant l’activation de l'interrupteur, et le régime non stationaire au cours duquel le gain modal
subit des variations dépendant de la dynamique de l'interrupteur Auston. Sur la courbe verte de
la figure 5.8 a) on remarque que le gain modal & 2.46 THz passe d'une valeur de 11.4 cm™! en
régime stationnaire (pour Atas < 0) jusqu’a un maximum de 22.3 cm ™! en 60 ps. II faut attendre
140 ps pour que le gain modal & 2.46 THz retrouve sa valeur intiale du régime stationnaire. On
peut donc considérer que le courant transitoire formé dans l'interrupteur Auston a un temps de

vie de l'ordre de 140 ps, ce qui correspond a la durée typique de tels dispositifs [123].

5.3.4 Dynamique de l’interrupteur Auston

Nous avons établi que le gain en régime non stationnaire pour les délais Atag > 0 atteint sa
valeur maximale en 60 ps. Le temps de monté associé (défini comme le temps nécessaire pour
passer de 10 % a 90 % de variation en amplitude de la valeur mesurée) est de 46 ps. Ce temps
de montée dépend de la conduction du courant dans la région dopée n-++ située sous le LCQ
(et donc de la résistance de cette couche dopée), ainsi que de la capacité interne du LCQ. La
couche dopée a une résistance mesurée de 3.2 et ’échantillon a une capacité mesurée de 3.7
pF. En modélisant le systéme (LCQ -+ interrupteur Auston) par un circuit RC on trouve une

constante de temps de 26 ps, soit une valeur inférieure aux 46 ps observées expérimentalement.
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FIGURE 5.8: a) Evolution du gain modal & 2.4 THz et 2.46 THz en fonction du délai At entre impulsion
THz et faisceau NIR, servant & actionner l'interrupteur Auston. b) Evolution du gain modal & 2.46 THz
sur 400 ps présentant des oscillations d’une période de 240 ps aussi bien en-dessous (courbe orange)

qu’au-dessus (courbe rouge) du seuil laser en régime non stationnaire.

Les variations observées sur la figure 5.8 a) peuvent donc étre attribuées en partie a la dynamique
propre au laser et non seulement celle de l'interrupteur.

Sur la figure 5.8 a) on constate que le gain modal décroit au-dela de 140 ps vers des va-
leurs inférieures & celles observées en régime stationnaire aux délais négatifs. Nous avons observé
I’évolution du gain pour des délais allant jusqu’a 400 ps, représentés sur la figure 5.8 b) pour
deux densités de courant appliquées au LCQ : 'une tout juste sous le seuil (courbe rouge) et
I’autre & une valeur inférieure qui ne permet pas de porter le LCQ au-dessus du seuil a ’'aide
de interrupteur Auston (courbe orange). On observe des oscillations du gain sur la figure 5.8
b) ayant une période de 240 ps pour les deux tensions appliquées au LCQ. Dans la plupart des
lasers, le régime transitoire s’accompagne d’oscillations de relaxation du gain [125]. Le fait que
des oscillations sur la figure 5.8 b) soient présentes méme pour une tension appliquée qui ne porte
pas le laser au-dessus du seuil et pour lesquelles il n’y a pas d’inversion de population montre
qu’il ne peut pas s’agir d’'un tel phénoméne d’oscillations de relaxation. Par ailleurs, les temps
de vie beaucoup plus courts des transitions intersousbande dans les lasers & cascade quantique
permettent de repeupler rapidement le niveau excité des transitions radiatives et garantir 1’in-
version de population [113], ce qui empéche I'apparition d’oscillations de relaxation comme cela
a été prouvé par Paeilla et al. [126].

Nous attribuons la présence des oscillations observées sur la figure 5.8 b) aux fils métalliques
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en or servant & maintenir la borne entre l'interrupteur et le LCQ & la masse. Lorsque 'interrupteur
est activé, le potentiel de cette masse s’abaisse (idéalement égal & celui de la borne soumise &
une tension de 27 V par-dela la bande de GaAs semi-isolante). Par ailleurs, & mesure que les
charges photocréées dans l'interrupteur se recombinent, la masse revient & son potentiel initial
avec une certaine constante de temps caractéristique. Les fils métalliques incurvés maintenant la,
borne & la masse s’apparentent a des inductances (L), qui forment avec la capacité (C) du LCQ,
un systéme RLC qui peut donner naissance & des oscillations amorties. A partir de la période
des oscillations mesurée comme étant égale & 240 ps, et de la capacité du LCQ mesurée a 3.7 pF,

T2

o = 0.4 nH, en accord

ce circuit LC se compose d’une inductance vérifiant la relation : L =

avec les valeurs d’inductance pour un contact métallique mentionnées dans la référénce [127].

5.4 Conclusions et perspectives

L’observation d’une amplification importante d’'une onde THz transmise & travers un LCQ
fonctionnant en régime non stationnaire ouvre des perspectives intéressantes pour la génération
de sources THz de forte intensité sur une bande étroite. Dans ’expérience présentée ici, une
source THz large bande (I’antenne photoconductrice) a été utilisée conjointement avec le laser &
cascade, servant uniquement d’amplificateur. Il a récemment été montré [128] qu’une excitation
NIR fs appliquée sur la facette d’un laser & cascade quantique polarisé permet de générer du
rayonnement THz directement en sein de I’échantillon, sans avoir recours a des sources externes
de rayonnement THz en s’appuyant sur un principe analogue & celui utilisé dans les dispositifs de
type interrupteur Auston. Il est donc envisageable de combiner ces deux approches pour générer
et amplifier un rayonnement THz directement dans un laser & cascade quantique.

La commutation du gain avec un interrupteur optique nous a permis d’atteindre une amplifi-
cation de 26 dB sur la composante fréquentielle correspondant & ’émission laser a 2.4 THz. Il est
envisageable d’augmenter ce facteur en ralongeant la durée de fonctionnement de l'interrupteur
optique et en effectuant un plus grand nombre de passages par la cavité du LCQ pendant le
régime transitoire.

Le dispositif présenté ici démontre la faisabilité technique d’une telle amplification et per-
met de sonder les lasers a cascade quantique dans un régime peu étudié jusqu’a présent [26].
Cependant, certaines améliorations sont envisageables. Il serait souhaitable d’adapter les carac-
téristiques internes du montage (contacts ohmiques, géométrie de l'interrupteur) pour controler
le phénomeéne d’oscillation du gain discuté dans la partie (5.3.4), et optimiser le temps de montée

de la tension appliquée par l'interrupteur Auston.
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Dans ce chapitre, nous avons exploité le laser & cascade quantique en régime non stationnaire
pour bénéficier d’une amplification THz supérieure & celle permise par la saturation du gain qui
apparait en régime stationnaire. Cette technique encore perfectible est fondamentalement limitée
par la durée du régime non stationnaire. Dans le prochain chapitre, nous proposons une expérience
permettant de s’affranchir d’un amplificateur pour détecter, a 1’aide de la spectroscopie dans le
domaine temporel, 'onde quasi-monochromatique émise par un laser & cascade THz amorcé par
une impulsion externe. Le controle de la phase du champ émis par le laser permet d’avoir acceés

a des puissances THz plus élevées que celles observées dans ce chapitre.



Chapitre 6

Controle de la phase du champ THz émis par

un LCQ

Nous avons vu au chapitre 2 que la spectroscopie THz dans le domaine temporel n’est pas
sensible aux ondes électromagnétiques dont la phase n’est pas corrélée aux impulsions NIR fs
servant a [’échantillonnage. Pour cette raison, [’émission d’un laser a cascade quantique, qui ac-
quiert la phase de l’émission spontanée, fondamentalement aléatoire, n’est pas détectée dans les
erpériences présentées aux chapitres précédents. Le contrdle de la phase d’impulsions électroma-
gnétiques fs a permis de faire des progrés remarquables dans la métrologie temps-fréquence [129],
ot elle fournit des oscillateurs de grande précision a des fréquences proches du domaine visible, et
permet de fabriquer des lasers attoseconde [130], [131]. Cependant, le domaine THz ne présente
pas & Uheure actuelle de dispositifs présentant une largeur de raie suffisamment fine et stable
en fréquence pour permettre la réalisation d’oscillateurs de grande précision utilisables dans la
calibration d’instruments THz utilisés en spectroscopie, malgré de récents progrés en la matiére
[132]. Des études utilisant le photomélange [133], [134] ou une stabilisation par des dispositifs
de rétroaction [135], [136] on été mis au point pour contréler la phase de lasers a cascade THz.
Dans ce chapitre, nous utilisons une autre méthode pour forcer un laser a acquérir la phase d’une
impulsion mesurable par spectroscopie THz dans le domaine temporel. Nous utilisons l’impulsion
THz large bande générée par une antenne photoconductrice pour amorcer [137] I’émission laser
dans un LCQ et sommes ainsi capables de mesurer avec une détection électro-optique le champ

électrique émis par ce dernier. Nous présentons un dispositif expérimental utilisant des impul-

102
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sions radio fréquence (RF) pour polariser le laser au-dessus de son seuil, permettant [’amorcage
d’un LCQ THz, et l'utilisons pour étudier les propriétés de l'onde électromagnétique qui se forme
dans la cavité du laser dans les premiéres nanosecondes ot ce dernier est porté au-dessus du

seuil.

6.1 Rappel de la problématique

Bien que les LCQ émettent du rayonnement THz, les expériences de spectroscopie THz
dans le domaine temporel ne permettent pas de détecter ces ondes dont la phase est aléatoire
par rapport aux impulsions utilisées pour détecter le rayonnement (cf chapitre 2). En effet, le
champ THz est échantillonné et mesuré a 'aide d’impulsions NIR fs, synchronisées avec les
impulsions THz qu’elles sondent sur un cristal de ZnTe. Une mesure d’amplitude THz s’effectue
en prenant la moyenne de la réponse de la détection électro-optique suite au passage d’un grand
nombre d’impulsions NIR fs. Dans le cas de signaux THz qui ont une phase aléatoire entre deux
impulsions NIR fs (rayonnement du corps noir ambiant, émission THz d'un LCQ efc) la moyenne

des amplitudes sur un grand nombre d’impulsions NIR fs est nulle.

La figure 6.1 a) représente les variations de phase entre onde cohérente THz émise par un
LCQ et impulsions NIR, fs servant & échantillonner ce champ. Dans le cas général, ’émission d’un
laser & cascade quantique ne peut étre mesurée par spectroscopie THz. La phase du champ THz
laser issu de I’émission spontanée est différente a chaque fois qu’il est porté au-dessus du seuil.
Par conséquent, entre deux créneaux de tension appliqués au LCQ, la phase de I’onde THz émise
par le LCQ change.

Notre expérience consiste ici & controler la phase de 'onde THz émise par un LCQ en effec-
tuant un amorcage de ce dernier par une impulsion externe. Dans cette configuration, la moyenne
des signaux mesurés par les impulsions fs ne s’annule pas (cf figure 6.1 b)), et il devient possible
de voir le champ THz émis par le LCQ. Nous expliquons en quoi consiste cet amorgage dans la

partie suivante.

6.2 Protocole expérimental

L’objectif de cette expérience est de mesurer avec une détection électro-optique des ondes THz
d’une puissance égale a celle délivrée par les lasers a cascade quantique. Leur valeur de 'ordre du
mW [53], peut étre jusqu’a 2 ordres de grandeur au-dessus des champs détectés dans le chapitre

précédent.
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a) Champ THz du LCQ Champ THz du LCQ
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FIGURE 6.1: a) Représentation schématique des variations de phase pergues par I'impulsion NIR fs entre
deux mesures de I’amplitude THz d’un laser & cascade quantique. b) Représentation schématique de ’effet

obtenu sur la phase d’'un LCQ amorcé par une impulsion THz externe.

6.2.1 Principe de ’expérience

Le champ électromagnétique présent dans la cavité d’un laser pompé électriquement sous
le seuil est issu de I’émission spontanée. Lorsque le laser est alimenté au-dessus de son seuil
ce champ électromagnétique est amplifié mais conserve sa phase. L’émission spontanée est un
processus fondamentalement aléatoire [138], et il est donc impossible d’en controler la phase. Par
contre, si un champ électromagnétique avec une phase connue, d’amplitude supérieure au champ
issu de I’émission spontanée est présent dans la cavité au moment ot le laser est porté au-dessus
de son seuil, c’est ce dernier qui sera amplifié jusqu’a atteindre la valeur de saturation du champ
laser [27], [137]. Il est alors possible de controler la phase du champ THz émis par le laser, qui
est imposée par I'onde de plus forte amplitude injectée dans la cavité.

Dans notre cas, 'onde THz issue de ’antenne photoconductrice (puissance de quelques di-
zaines de uW [139] au plus) devrait générer des amplitudes THz supérieures au champ de lumi-
nescence présent dans le LCQ sous le seuil, ce que nous avons vérifié par ’expérience. Le montage
expérimental de spectroscopie THz dans le domaine temporel est modifié de fagon a pouvoir por-
ter le laser & cascade quantique au-dessus du seuil quelques picosecondes aprés le couplage de
I’onde THz issue de I'antenne photoconductrice dans I’échantillon. Un dispositif de type inter-
rupteur Auston utilisé dans le chapitre précédent ne convient pas car il ne porte 1’échantillon
au-dessus du seuil que pendant une centaine de picosecondes, ce qui ne permet pas d’atteindre
la valeur de saturation du champ laser.

Nous utilisons & la place de 'interrupteur optique, une impulsion électrique synchronisée sur
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le taux de répétition de 76 MHz du laser fs (MIRA). L’'impulsion est créée en amplifiant et
filtrant le signal électrique issu d’une photodiode & réponse rapide (300 ps) éclairée avec une
faible portion du faisceau infrarouge fs servant & éclairer I’antenne photoconductrice. Le controle
de la phase de cette impulsion électrique s’effectue en ajustant la longueur de cable électrique
utilisé pour transporter le signal provenant de la photodiode.

Pour vérifier que ’on mesure bien un champ THz correspondant a I’émission du LCQ, des
expériences de saturation du champ mesuré sont effectuées en faisant varier 'amplitude de ’onde
THz émise par ’antenne et couplée dans le laser. En variant ’amplitude de la tension créneau
alimentant I'antenne on modifie Pamplitude du champ THz qu’elle émet (cf chapitre 2). La
mesure du champ THz transmis par le LCQ permet de déterminer si "amplification dans le
laser suit les variations d’amplitude du champ THz issu de 'antenne ou si elle sature & partir
d’une certaine valeur de ce champ incident. S’il y a saturation, alors le laser a été amorcé. Sinon,
le champ mesuré n’est qu’une amplification en régime transitoire puis stationnaire du champ

incident.

6.2.2 Matériel utilisé

Le montage de spectroscopie général présenté au chapitre 2 est complété par un systéme
permettant d’appliquer une faible tension créneau au laser & une fréquence égale au taux de
répétition du laser fs. Nous allons détailler ici ce circuit électronique complexe, dont une repré-

sentation schématique simplifiée est fournie sur la figure 6.2.

Circuit électronique d’alimentation du LCQ par des signaux radiofré-

quence

Une lame séparatrice placée sur le trajet du faisceau NIR fs allant vers ’antenne photo-
conductrice préléeve 1 % de sa puissance pour ’envoyer vers une photodiode a réponse rapide.
Cette photodiode charrie des impulsions électriques avec un taux de répétition de 76 MHz. Pour
transporter des signaux haute fréquence, nous avons préféré des cables et connecteurs SMA aux
cables BNC, du fait de leur meilleure transmission de signaux haute fréquence.

Un atténuateur est placé derriére la photodiode pour filtrer le signal électrique qu’elle génére
et permettre d’avoir une amplitude suffisamment faible pour ne pas saturer un amplificateur placé
en aval. On utilise un commutateur de signal radiofréquence (RF) pour moduler ces impulsions
électriques avec la tension créneau de 10 kHz utilisée pour alimenter le LCQ. Ce commutateur
recoit un signal de méme fréquence et rapport cyclique que celui servant a alimenter le LCQ. Le

signal RF modulé passe ensuite par un atténuateur variable controlé en tension, utilisé pour choi-
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FIGURE 6.2: Représentation schématique simplifiée du circuit électronique servant & porter ’échantillon

au-dessus du seuil au méme instant que ’arrivée de ’onde THz.

sir "amplitude et controler I'allure du signal RF. Le signal RF passe ensuite par un amplificateur
de haute puissance.

Ce signal amplifié a alors une amplitude de quelques dixiémes de volts. Il passe par un té de
polarisation, qui permet de regarder le signal en entrée et le comparer a I'impulsion électrique
réfléchie par le montage depuis I’échantillon laser. Pour éviter d’abimer ce dispositif on place un
filtre de signaux continus. Le signal RF a alors la forme d’un créneau de tension de 1 & 2 ns de
durée, fonction du réglage de ’atténuateur variable controlé en tension. Il est alors rajouté a la
tension créneau délivrée par le générateur d’impulsion servant & polariser le LCQ au moyen d’un
té de polarisation.

La tension créneau délivrée par le générateur d’impulsion passe d’abord par un filtre passe
bas d’ordre 1 et de fréquence de coupure & 160 kHz. Ceci permet d’éviter I'ajout de parasites

dans le signal RF via le té de polarisation. Le signal complet (tension créneau combinée avec des
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impulsions RF) est branché sur I’échantillon laser. Un schéma complet du circuit électronique
est disponible a ’annexe D.

Lors de l'installation de ce dispositif expérimental, les signaux RF ont été observés sur un
oscilloscope numérique ayant une bande passante de 1 GHz. Sa large bande passante permet
d’observer les signaux RF ayant un temps de monté rapide de ’ordre de 300 ps. Nous avons
utilisé deux réglages différents pour les signaux RF. Le premier était un réglage de faible intensité,
permettant d’avoir une impulsion en forme de mesa réguliére, mais de durée courte (1 ns). Le
second était de forte intensité, dont la forme ne constituait pas une mesa réguliére mais de durée
plus longue (2 ns).

Le temps d’arrivée des signaux RF peut étre ajusté en rajoutant ou en enlevant des cibles
SMA. Un ajustement fin est possible en rajoutant ou en enlevant des connecteurs SMA de 1
cm de longueur. Sachant que l'indice de ces composants électroniques est de n=1.5, 'ajout de
L=1 cm de cable provoque un retard temporel de At = ﬁ—g‘: 50 ps, ou c¢g est la vitesse de la
lumiére dans le vide. Nous pouvons ainsi ajuster le temps d’arrivée des signaux RF par rapport

aux impulsions THz & 50 ps prés.
Modulation des signaux électriques

Ce montage complexe (représenté sur la figure 6.3) nécessite une alimentation soignée pour
moduler les différents signaux : la tension créneau appliquée au LCQ), le signal TTL du commuta-
teur RF, et la tension créneau appliquée & I'antenne photoconductrice. On utilise un générateur
de fonction « GF 467 AF » pour alimenter 'antenne avec une tension créneau de 4 V de rap-
port cyclique 50 % et de fréquence 20 kHz. Le signal TTL de ce générateur sert a déclencher le
générateur « AFG 3021 B », ainsi qu’a déclencher le générateur d’impulsions alimentant le laser.
Le générateur « AFG 3021 B » est utilisé en mode salve pour fournir créneau de tension de 4 V,
de rapport cyclique 25 % et de fréquence 10 kHz utilisé comme entrée TTL sur le commutateur
RF. Le laser a cascade quantique est modulé & 10 kHz avec un rapport cyclique de 25 % a 'aide
du générateur d’impulsions. Le signal TTL de ce générateur sert de référence a la détection syn-
chrone. La figure 6.3 met en évidence les branchements nécessaires pour générer des impulsions
RF correctement synchronisées avec les impulsions THz sur le schéma général d’une expérience

de spectroscopie THz dans le domaine temporel. !

1. Pour pouvoir observer ’'amplification des ondes THz traversant la cavité du laser en faisant plusieurs
passages a travers l’échantillon pendant 1 & 2 ns nous avons besoin de couvrir une distance importante avec
la ligne a retard. Pour mesurer I’évolution d’un champ THz sur 2 ns, les miroirs de la ligne a retard doivent

parcourir une distance de 30 cm. Nous avons utilisé deux lignes a retard en série ce qui nous a permis d’effectuer
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FIGURE 6.3: Représentation schématique du dispositif expérimental permettant de mesurer 1’émission

d’un laser & cascade quantique.

Echantillon utilisé

Dans cette expérience nous avons utilisé le laser ART 217 émettant a 2.1 THz (voir figure
3.6 du chapitre 3 pour une structure de bande). Cet échantillon ne présente pas le meilleur gain,
mais il est plus simple & étudier en raison de sa fréquence d’émission voisine du maximum du
spectre de ’antenne photoconductrice utilisée (ce maximum se situant & 1.5 THz). D’autre part,
cet échantillon présente un courant seuil faible ce qui permet d’atteindre plus facilement le régime

laser avec des impulsions RF de moindre amplitude. Un ruban laser ayant une cavité longue de

2 mm a été utilisé.

des mesures de champs THz sur des durées de 2.2 ns. Il est & noter que contrairement aux expériences présentées

aux chapitres précédents, ces lignes a retard sont installées sur le trajet du faisceau NIR utilisé pour la détection.
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FIGURE 6.4: a) Forme des signaux RF appliqués au LCQ. b) Caractéristiques courant-tension et de
puissance lumineuse du laser a cascade quantique, soumis & un signal RF (courbe rouge), et non soumis
a un signal RF (courbe noire). c) Représentation schématique des impulsions RF combinées aux tensions

électriques appliquées au LCQ sur une période.

6.3 Expériences d’amorgage d’un LCQ par des impulsions THz externes

L’amor¢age du LCQ par une impulsion THz externe nécessite de nombreuz réglages : optimi-
sation de la phase du signal RF, optimisation de 'amplitude du signal RF, alignement des lignes a
retard, modulation des signauz électriques etc. Nous commencgons cette série d’expériences par une
caractéristique courant-tension et de puissance lumineuse émise dans cette nouvelle configuration
expérimentale pour vérifier que le systéme de polarisation du laser fonctionne correctement mais
ausst afin d’identifier la tension créneau o appliquer pour obtenir une émission laser mazimale
avec l'impulsion RF. Nous mesurons ensuite le champ THz traversant le LCQ aprés plusieurs

passages dans la cavité de [’échantillon.
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6.3.1 Caractéristique LJV

Aprés avoir optimisé le signal RF, on commence par vérifier son effet sur la caractéristique de
puissance lumineuse du laser & cascade quantique en effectuant des mesures LJV (4.2.2). La figure
6.4 a), représente les courbes densité de courant-tension et les courbes de puissance lumineuse
émise avec (courbe rouge) et sans (courbe noire) signal RF appliqué au LCQ. Lorsqu’un signal
RF est appliqué au LCQ, on distingue deux régimes d’émission laser différents.

Le premier régime, représenté sur fond rose, correspond & des densités de courant appliquées
au LCQ sous le seuil, comprises entre 38 A/cm? et 70 A/cm?. C'est alors le signal RF qui porte
le laser au-dessus du seuil, et permet méme de désaligner le LCQ pour une densité de courant
continue appliquée de 70 A /em? pour laquelle la puissance émise revient & 0. Comme on peut le
voir sur la figure 6.4 b), I'impulsion RF décale le seuil du laser et permet d’injecter 40 A /cm?
supplémentaires dans le LCQ. La figure 6.4 c) représente les impulsions RF combinées 4 la tension
appliquée au LCQ par le générateur d’impulsion sur une période (100 us). Les impulsions RF
ajoutent une tension positive au LCQ d’une durée de 3.2 ns toutes les 13 ns. En prenant en
compte les temps de montée et de descente du signal RF, chaque impulsion RF polarise le LCQ
pendant 2 ns environ. Sur une période, le LCQ est polarisé pendant 50 ps. Les impulsions RF
augmentent la tension appliquée au laser pendant une durée totale de 7.7 us sur ces 50 us.
La durée de I’émission laser étant lice a la durée de I'impulsion RF (7.7 us contre 50 us sur
une période), ce premier régime se manifeste par une puissance lumineuse mesurée 8.6 fois plus
faible qu’en ’absence de signal RF appliqué. Ce facteur est proche du rapport 6.5 entre la durée
des impulsions RF et de la durée de la tension de polarisation appliquée au laser. L’écart entre
les deux rapports peut s’expliquer par l'incertitude sur I'estimation du temps de montée et de
descente du signal RF, qui tend & diminuer la durée effective de ces impulsions.

Le deuxiéme régime, représenté sur fond jaune, correspond au cas ou le laser est polarisé
au-dessus du seuil, et recoit une tension RF supplémentaire d’'une durée de 2 ns toutes les 13
ns. Sur la figure 6.4 a) on remarque que le signal RF applique une tension négative au LCQ
pendant 9 ns entre deux impulsions. Ceci a pour effet de diminuer la valeur de la tension créneau
de fréequence 10 kHz appliquée au laser (cf figure 6.4 ¢)), ce qui se manifeste par un décalage
de 10 A/cm? du maximum d’émission de la caractéristique LJ en présence de signal RF (courbe
rouge sur la figure 6.4 b)) par rapport a la caractéristique en ’absence de signal RF (courbe
noire sur la figure 6.4 b)). La puissance lumineuse émise dans ce second régime est plus faible
qu’en ’absence de signal RF. Ceci s’explique par le fait que 'impulsion RF est suffisamment

intense pour porter le laser au-dela de la polarisation qui désaligne le LCQ. Ainsi, le laser est
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FIGURE 6.5: Schéma illustrant ’arrivée de ’'onde THz dans 1’échantillon par rapport & l'instant d’appli-

cation du signal RF au laser & cascade quantique.

désaligné pendant que I'impulsion RF de 2 ns est appliquée (soit sur une durée totale de 7.7 us
sur une période). Par conséquent, ce second régime se manifeste par une puissance lumineuse
plus grande que dans le régime précédent (courbe rouge sur fond rose) mais plus petite que dans
le cas ol aucune impulsion RF n’est ajoutée au créneau de tension servant & polariser le LCQ
(courbe noire). Le rapport entre les maxima de puissance émise entre les deux courbes est de
0.58, ce qui est proche du ratio de 0.69 entre la durée du régime pendant lequel les impulsions

RF appliquent une tension négative au LCQ (9 ns) et la périodicité des impulsions RF (13 ns).

6.3.2 Evolution du champ THz transmis par I’échantillon
Réglage de la phase du signal RF

La premiére étape de ’étude de I’évolution du champ THz transmis par le laser & cascade

passe par le réglage de la phase du signal RF en ajustant la longueur de cable SMA utilisée. 2. Le

2. Le chemin optique de I'impulsion NIR puis THz injectée dans ’échantillon laser est de 180 cm, correspondant
a un temps de propagation de 6 ns. Le trajet parcouru par le signal RF présente des éléments fixes : les connecteurs,
les composants électroniques, le ciblage du cryostat. Le temps de parcours dans ces éléments a été mesuré et
vaut environ 10 ns. Il n’est donc pas possible d’utiliser la méme impulsion NIR fs pour générer le signal RF et
I’impulsion THz. Par contre, comme les impulsions NIR du laser femtoseconde sont trés réguliéres, on peut utiliser
une impulsion qui précéde ou suit celle servant & générer le champ THz incident. Il y a un retard de 13 ns entre

impulsions NIR fs successives. Nous avons utilisé une impulsion retardée de 26 ns par rapport a celle servant a
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FIGURE 6.6: a) Champ électrique THz mesuré en sortie du laser & cascade quantique. Les fleches vertes
indiquent la position d’un écho THz dans ’antenne photoconductrice, qui est amplifié en méme temps
que 'impulsion principale. b) Courbe noire : évolution de la valeur créte-a-créte des impulsions THz
effectuant plusieurs passages par le LCQ (enveloppe du champ THz affiché en a)). Courbe rouge : allure

du signal RF appliqué au LCQ. ¢) Champ THz quasi-monochromatique mesuré aux temps longs.

signal RF est appliqué au laser & cascade aprés le couplage de l'impulsion THz dans I’échantillon

(cf figure 6.5).
Amplification THz

Lors de cette série de mesures nous avons utilisé un signal RF d’une durée de 2 ns (cf courbe
rouge sur la figure 6.6 b) ou encore courbe noire de la figure 6.10) pour polariser le LCQ. Le
champ THz transmis sur une durée de 2.2 ns est représenté en noir sur la figure 6.6 a). Le champ
THz transmis par I’échantillon laser augmente rapidement en amplitude aprés plusieurs tours
dans la cavité. Le maximum est atteint pour 23 passages & travers le ruban laser et correspond
a un champ THz de 7.9 V/cm. Cette amplification dure au total 600 ps, puis 'amplitude du

champ THz diminue progressivement. Au-dela de 800 ps aprés le premier passage dans la cavité

générer le THz dans I’antenne pour créer le signal RF.
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du laser, le champ THz est quasi-monochromatique et son amplitude reste a peu prés constante
autour de 6.4 V/cm (cf figure 6.6 c¢)). La figure 6.6 b) représente 1’évolution de I’enveloppe du
signal THz transmis par le LCQ. La décroissance progressive du champ THz peut étre attribuée

a la forme particuliére du signal RF appliqué au laser (courbe rouge sur la figure 6.6 b)).

Sur la figure 6.6 a), on remarque qu’un écho issu de I’antenne photoconductrice est amplifié
en méme temps que I'impulsion THz principale. Cet écho est indiqué par des fleches vertes sur
la figure 6.6 a). Il est retardé par rapport a 'impulsion principale de 35 ps environ et a une
amplitude initiale de 0.41 V/cm, soit 66 fois plus petite que celle de I'impulsion principale. Dans
les premiéres centaines de ps du champ THz transmis, I'impulsion principale ainsi que I’écho ont
un spectre large. L’espacement de 46 ps entre deux impulsions successives (correspondant & un
tour complet dans la cavité de I’échantillon) est suffisamment grand pour pouvoir distinguer les
impulsions transmises. A mesure que le nombre de passages a travers la cavité du laser augmente,
les impulsions s’affinent dans le domaine spectral et s’étalent dans le domaine temporel, ce qui

provoque un recouvrement de I'impulsion principale et de son écho.

Le champ THz mesuré dans cette expérience est considérable, ce qui en fait une source de
lumiére THz puissante utilisable dans des expériences de spectroscopie. Le fait de détecter une
onde quasi-monochromatique dont I’amplitude reste constante sur une longue durée nous indique

que 'amorgage du LCQ et donc le controle de sa phase a été obtenu.

6.4 Expériences de saturation du champ THz

Nous présentons dans cette partie deuxr expériences ayant pour but de déterminer le seuil de
saturation du champ laser mesuré dans le LCQ amorcé et de connaitre ['amplitude THz atteinte
par le LCQ opérant sans amor¢age. Nous donnons ainsi une preuve supplémentaire du fait que
notre montage permet d’amorcer un LCQ). Dans un premier temps, nous avons fait varier [’am-
plitude de limpulsion THz générée par ’antenne pour nous assurer qu’il y a une saturation du
champ transmis par le laser. Dans un deuziéme temps, nous avons mesuré la puissance lumineuse
émise par le LCQ avec un détecteur pyroélectrique, ce qui nous a permis de connaitre 'intensité
émise par le laser et en déduire la valeur de l'amplitude du champ THz correspondant. Nous

comparons ces résultats aur données recueillies dans l’expérience précédente d’amorcage du laser.
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FIGURE 6.7: a) Spectres normalisés des champs THz générés par I’antenne photoconductrice soumise a
différentes tensions de polarisation entre 30 mV et 4 V. b) Evolution de ’amplitude spectrale & 2.14 THz

de 'onde THz issue de antenne en fonction de la tension de polarisation appliquée & cette derniére.

6.4.1 Evolution du champ THz transmis en fonction de I'amplitude de I'impulsion

THz externe
Seuil de saturation

Nous avons effectué des mesures de transmission pour 7 valeurs différentes de 'amplitude THz
du champ émis par ’antenne. Comme nous ’avons décrit dans le chapitre 2, ’amplitude du champ
THz rayonné par l'antenne photoconductrice est proportionnelle & la tension de polarisation
appliquée a cette derniére. La figure 6.7 b) en donne une preuve par l'expérience. Nous avons fait
varier 'amplitude de la tension appliquée a ’antenne entre 30 mV et 4 V. Nous nous sommes
également assuré du fait que le spectre du champ émis par ’antenne n’est pas modifié, comme
en témoigne la figure 6.7 a), o les spectres normalisés du champ émis par I’antenne pour chaque
tension appliquée sont représentés.

Lorsque 'amplitude de ’onde THz externe couplée dans I’échantillon diminue, la durée de
I’amplification jusqu’a la valeur de saturation dans la cavité du LCQ augmente. Ceci se traduit
par un décalage vers les temps longs du maximum de l"amplification comme nous pouvons le
constater sur la figure 6.8 a). Pour étre certain d’observer les données dans une fenétre temporelle
dans laquelle le champ THz est maximal, nous avons étudié 1’évolution de la valeur créte a créte
et 'écart quadratique moyen de 'impulsion THz effectuant 27 passages par la cavité. Comme
nous pouvons le constater sur la figure 6.8 b), la valeur créte a créte maximale du champ THz
pour 'impulsion effectuant 27 passages par la cavité sature a partir d’une tension de 0.25 V

appliquée & I'antenne. Ceci signifie que ’amplitude de I’onde THz couplée dans I’échantillon est
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alors supérieure ou égale & ’amplitude du champ de luminescence dii & I’émission spontanée dans
la cavité du laser. Pour des tensions supérieures & 0.25 V appliquées a ’antenne photoconductrice,
le laser est amorcé par l'impulsion issue de ’antenne. Pour une tension appliquée a ’antenne
photoconductrice inférieure & 0.25 V, 'onde THz émise par le LCQ acquiert la phase du champ
de luminescence issu de 1’émission spontanée, qui est amplifié jusqu’a atteindre le champ de

saturation du laser.
Calcul du seuil de saturation

I1 est possible d’estimer 'amplitude d’une composante spécifique du champ issu de I’émission
spontanée dans le laser, en supposant que la densité d’énergie électromagnétique dans le LCQ :
%eoerEgpom est égale a I’énergie par unité de volume d'un photon d’énergie hv. Ceci permet de
déduire la formule suivante pour 'amplitude du champ THz lié¢ & I’émission spontanée a 2.1
THz :

2hv
4

(6.1) Espont =

ou v désigne la fréquence de l'onde, €g la permittivité du vide, €, la permittivé relative du milieu
et V le volume de la cavité dans laquelle se situe le mode optique. On trouve par cette formule
que le champ a 2.1 THz issu de I’émission spontanée a une amplitude de 5.1 mV/cm. Nous
comparons maintenant cette valeur au champ électrique mesuré pour une tension appliquée a
I’antenne photoconductrice de 0.25 V, correspondant & un champ THz tout juste supérieur au
seuil de saturation.

L’amplitude du champ THz couplé dans le ruban laser pour une tension appliquée a 1’an-
tenne photoconductrice de 0.25 V correspond & 0.34 V/cm. Seules les composantes fréquentielles
voisines de 2.1 THz, pour lesquelles le LCQ présente du gain, interviennent dans le processus
d’amorgage du laser. Une transformée de Fourier du champ représenté sur la figure 6.6 a) permet
de mesurer une largeur & mi-hauteur pour la raie du LCQ égale & 20 GHz. Une raie lorentzienne
de largeur & mi-hateur 20 GHz ayant une amplitude spectrale & 2.1 THz égale & celle délivrée par
Pantenne photoconductrice représente 1.2 % de I'énergie totale de 'onde THz générée par ’an-
tenne. Ainsi, Pamplitude du champ THz utilisé pour amorcer le laser est d’environ 4.1 mV /cm,
ce qui est proche du champ issu de ’émission spontanée présent dans la cavité du LCQ calculé au
paragraphe précédent. En tenant compte des sources d’erreur dans la mesure de ’amplitude du
champ THz (pertes au niveau des fenétres du cryostat, incertitudes sur l’alignement des faisceaux
NIR et THz etc), on peut supposer que cette amplitude THz est légérement plus élevée, et égale

ou supérieure a la valeur de 5.1 mV /cm calculée précédemment.
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FIGURE 6.8: a) Champs THz transmis par ’échantillon laser soumis & un signal RF pour différentes
amplitudes de I'impulsion THz générée par l'antenne. b) Evolution de I’écart quadratique moyen du
champ THz transmis par ’échantillon et de la valeur créte & créte de ce champ pour différentes tensions

de polarisation appliquées a ’antenne photoconductrice.

Amplification de la composante spectrale a 2.14 THz

Comme nous venons de le voir, le champ THz amplifié dans le laser sature pour des impul-
sions THz injectées ayant une amplitude & 2.1 THz supérieure a 5.1 mV /cm. Pour cette raison, le
facteur d’amplification est plus grand sous le seuil de saturation qu’au-dessus de ce dernier. Nous
avons étudié ce facteur d’amplification en fonction de la tension appliquée a ’antenne (c’est-a-dire
en fonction de I'amplitude du champ THz couplé dans le ruban laser). Il est possible d’estimer
les pertes dues au couplage partiel du rayonnement THz dans le ruban laser en effectuant une
comparaison entre I'amplitude spectrale du champ THz transmis avec et sans échantillon. Sur
la figure 6.9 a), les facteurs d’amplification de la puissance THz en fonction de la tension appli-
quée & ’antenne photoconductrice sans tenir compte des pertes dues au couplage dans le LCQ
(courbe noire) et en tenant compte de ces pertes (courbe verte), sont représentées. On constate
que 'amplification est la plus forte pour de faibles valeurs de tensions appliquées, c’est-a-dire
de faibles champs THz. La figure 6.9 b) et 6.9 c¢) représente sur une échelle logarithmique le
spectre de l'antenne photoconductrice (en rouge) et de 'impulsion THz effectuant 27 passages
par l’échantillon (en bleu et beige). Cette figure met en évidence efficacité de notre systéme
pour générer du rayonnement intense a des fréquences spécifiques a partir de faibles champs THz

couplés dans le LCQ.
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FIGURE 6.9: a) Facteur d’amplification de la puissance de ’onde THz couplée dans le ruban laser en
fonction de la tension de polarisation appliquée & I'antenne photoconductrice servant & la générer. b)
Spectres de 'impulsion générée par ’antenne sans passer par le LCQ (courbe rouge) et aprés amplification
dans I’échantillon soumis aux impulsions RF, pour une tension de polarisation de 0.25 V appliquée a
Pantenne. c) Spectres de 'impulsion générée par 'antenne sans passer par le LCQ (courbe rouge) et
aprés amplification dans 1’échantillon laser soumis aux impulsions RF, pour une tension de polarisation

de 30 mV appliquée & ’antenne.

6.4.2 Mesure de la puissance THz émise par le laser

En utilisant un détecteur pyroélectrique correctement calibré, nous avons mesuré la puissance
THz Pqcr, émise par I’échantillon. Nous avons aussi effectué une mesure de la puissance Pyt
émise par 'antenne avec le méme détecteur pyroélectrique. Le rapport des racines carrés des

deux puissances est égal au rapport des écarts quadratiques moyens des champs THz FEqcy, et
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Eant associés, comme indiqué sur la formule ci-dessous? :

(6 2) A /PQCL _ \/ <E(2QCL (t)>

VPt T
I B
2

ant

On mesure le champ THz issu de 'antenne dans les mémes conditions mais avec la détection
électro-optique. Compte tenu des problémes de réponse fréquentielle des détecteurs (accord de
phase dans le cristal de ZnTe, sensibilité du détecteur pyroélectrique ete.) et de la focalisation
du faisceau THz sur les détecteurs qui n’est pas parfaite, ces mesures ne donnent accés qu’a une
valeur approchée du champ électrique.

Nous avons ainsi accés & une estimation du champ THz émis par le LCQ. Cette formule nous
fournit une amplitude de 8.1 V/cm pour le rayonnement cohérent THz issu du LCQ en régime
stationnaire, ce qui est en accord avec ’amplitude de 6.5 V/cm mesurée sur la courbe représentée
sur la figure 6.6 a).

Cet accord entre les deux mesures de 'amplitude THz effectuées en sortie du LCQ nous
fournit une indication supplémentaire de la réussite de I’amorgage, qui nous assure un controle

de la phase du champ THz émis par un laser & cascade quantique.

6.5 Influence de la forme de I’impulsion RF sur le champs THz mesuré

Nous avons confirmé que notre montage permet d’amorcer un laser o cascade quantique pour
en mesurer 1’émission cohérente dans des expériences de spectroscopie THz. Avant d’étudier les
propriétés du laser avec ce mouveau dispositif expérimental nous discutons de linfluence de la

forme de Uimpulsion RF sur le champ THz émis par le LCQ.

6.5.1 Champs THz mesuré avec une impulsion RF réguliére appliquée au LCQ

" mesa " de 'impulsion RF n’est pas réguliére pour

Sur la figure 6.10, nous voyons que la
des impulsions RF intenses (courbe noire). Ainsi, il se peut que la forme particuliére du champ
THz transmis observée sur 2.2 ns soit due a la forme de l'impulsion RF. En effet, pour une
mesa irréguliére, la tension de polarisation appliquée au laser change pendant que le champ THz
transite par la cavité, ce qui pourrait expliquer la croissance suivie d’une décroissance du champ
THz transmis. Nous avons donc effectué des mesures de transmission en appliquant un signal RF

moins intense, mais plus régulier (I'impulsion RF de 1 ns de durée représentée par une courbe

rouge sur la figure 6.10). Sur la figure 6.11 b) représentant ’enveloppe du champ THz transmis,

3. Le paramétre T représente la période de 100 us des impulsions électriques servant a polariser le LCQ.
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F1GURE 6.10: Impulsions RF appliquées a 1’échantillon pour le porter au-dessus du seuil. En noir, 'im-
pulsion longue mais dont la mesa est irréguliére. En rouge, 'impulsion courte mais dont 1’allure est plus

réguliére. Les traits verts en pointillés délimitent la zone du front montant des impulsions RF.

on distingue 4 phases dans I’évolution de ’onde électromagnétique se propageant dans le LCQ.
La premiére phase se compose d'une amplification d’une durée de 550 ps. La deuxiéme consiste en
une diminution de ’amplitude du champ THz jusqu’a atteindre une valeur stable. La troisiéme,
correspondant & une émission laser d’'un LCQ amorcé, ne connait qu'une trés faible décroissance
de 'amplitude THz entre 750 ps et 1.3 ns aprés le premier passage par la cavité de I’échantillon.
La quatriéme phase correspond au déclin progressif du champ THz une fois que I'impulsion RF
cesse de polariser le LCQ au-dessus du seuil au-deld de 1.3 ns suivant le premier passage de
I’onde THz par I’échantillon. Le déclin est di au fait que le LCQ est alors un milieu absorbant
pour ’onde THz.

Le signal enveloppe de la figure 6.11 b), représenté en noir vis a vis du signal RF utilisé pour
porter le LCQ au-dessus du seuil, permet de constater que la valeur créte & créte du champ THz
issu du LCQ ne suit pas tout a fait les variations d’amplitude du signal RF. Ce méme signal
enveloppe a une forme similaire & celui de la figure 6.6 c). La valeur créte a créte élevée atteinte
au bout de 500 ps sur ces deux signaux enveloppe (régime 1 sur la figure 6.11 b)) ne peut donc
pas étre attribuée a la forme du signal RF appliqué, et provient d’une amplification en régime
non stationnaire, pendant lequel le gain dans le laser n’est pas bloqué aux pertes et permet une

amplification au-dela de la valeur de saturation du champ laser. Nous pouvons estimer la durée
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FIGURE 6.11: a) Champ électrique THz mesuré en sortie du laser a cascade quantique auquel on applique
une impulsion RF de courte durée. b) Evolution de la valeur créte-a-créte des impulsions THz effectuant

plusieurs passages par le LCQ (enveloppe du champ THz affiché en a)).

de ce régime a 500 ps, temps au-deld duquel la valeur créte & créte diminue jusqu’a atteindre une

valeur stable dans le régime stationnaire dans lequel le gain est égal aux pertes.

6.5.2 Calcul de la durée du régime transitoire

Une onde dont 'amplitude intiale Fjin; dans la cavité du laser est égale au champ issu de
I’émission spontanée (calculé dans la partie 6.4.1 comme étant égal, & 2.1 THz, 4 5 mV /cm),
subit une amplification avec un gain modal non saturé +, évalué & 17.58 cm™! pour le laser ART
217 dans la partie (4.7) du chapitre 4, et des pertes totales ayot, égales au gain saturé mesuré
4 11.28 cm™! dans le chapitre 4. L’évolution de 'amplitude de I'onde dans la cavité en régime

transitoire vérifie la relation :

e lotog

(6.3) FEgn = Einjte 2 e 2

jusqu’a atteindre une valeur Eg, mesurée en sortie de la cavité & 7.9 V/cm (cf figure 6.6 a)).

Sachant que la réflectivité de la facette de sortie est de 0.32 [85], le champ laser THz a 'intérieur
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FIGURE 6.12: Champ électrique THz mesuré en sortie du LCQ polarisé sous le seuil et soumis & une
impulsion RF (courbe verte) et avec le LCQ polarisé au-dessus du seuil en I’absence de signal RF (courbe
rouge).

de la cavité vaut 1_7(')?32 = 11.6 V/cm. Ces données nous permettent d’estimer la distance I

parcourue par l'onde dans I’échantillon pendant le régime transitoire, et le temps 7, = lc—’OL (avec
n = 3.6 I'indice du LCQ) nécessaire pour parcourir cette distance dans le LCQ, égal & la durée du
régime transitoire. Ceci nous permet d’estimer la durée du régime transitoire a 295 ps environ,

en accord avec les 500 ps évaluées expérimentalement.

6.5.3 Comparaison a la transmission par un laser polarisé au-dessus du seuil

Nous avons mesuré sur une échelle de temps de 900 ps une impulsion THz traversant le laser
lorsqu’il est polarisé au-dessus du seuil sans signal RF appliqué (cf figure 6.12). Comme nous
I’avons déja montré dans le chapitre précédent, ’amplitude de 'impulsion décroit & chaque tour
de cavité. En effet, le gain dans I’échantillon est bloqué aux pertes et 'impulsion céde de I’énergie
a chaque bord de cavité. L'impulsion s’affine dans le domaine spectral jusqu’a n’étre composée
que des fréquences qui présentent un gain non nul dans le laser. Au bout de 23 passages dans
la cavité du laser, 'amplitude du champ THz transmis par le LCQ polarisé au-dessus du seuil

vaut 0.23 V/cm contre 7.7 V/cm dans le cas du laser amorcé, soit une différence en amplitude
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d’un facteur 33. La figure 6.12 permet de constater la différence considérable entre I’amplitude
THz accessible en sortie d’un laser amorcé, et I’amplitude THz disponible via une amplification

en régime stationnaire.

6.6 Evolution du spectre du champ THz transmis par 1’échantillon

1l est intéressant de voir les informations que les transformées de Fourier des traces tempo-
relles présentées dans la partie précédente peuvent nous apporter sur la dynamique du laser. En
effectuant une acquisition longue de 2.2 ns nous avons accés 4 une résolution dans le domaine
fréquentiel allant jusqu’a 381 MHz, contre 60 GHz dans les études précédentes (cf chapitre 4).
Nous étudions d’abord des trains d’impulsions THz transmis aprés un nombre fize de passages par

la cavité, avant de prendre une transformée de Fourier de la trace temporelle dans son ensemble.

Spectres d’un train d’impulsions THz

Pour pouvoir observer les modes Fabry-Pérot du LCQ, nous effectuons dans cette partie des
transformées de Fourier de trains d’impulsions transmis par ’échantillon. Les modes Fabry-Pérot
de ’échantillon laser étudié, dont la cavité mesure L=2 mm en longueur et dont l'indice vaut
n=3.6, sont espacés de Av = 5% = 20.8 GHz.

Sur la figure 6.13 e) une représentation du découpage en quatre parties du champ THz étudié
permet de voir la taille des fenétres temporelles utilisées pour chacun des spectres représentés
sur les figures 6.13 a), b), ¢) et d). On obtient une résolution spectrale de 1.5 GHz, suffisante
pour distinguer les modes de cavité. Le spectre de la figure 6.13 a) correspond aux 500 premiéres
ps de transmission de ’'onde THz par la cavité du laser. On remarque que I'onde s’amplifie sur
plusieurs modes de cavité, mais que le mode & 2.13 THz domine légérement les autres. Les modes
voising de ce mode central (& 2.11 THz et 2.15 THz) ont une amplitude 0.6 fois plus petite. Les
autres modes sont 3 & 4 fois plus petits en amplitude que le mode central.

La situation évolue en privilégiant deux modes de cavité une fois que le champ laser s’éta-
blit sur le deuxiéme train d’impulsions représenté sur la figure 6.13 b) : le mode central & 2.13
THz domine un second & 2.15 THz qui concentrent plus d’énergie que les autres modes. La dyna-
mique des modes de cavité évolue ensuite en privilégiant trois modes sur le spectre du troisiéme
train d’impulsions représenté sur la figure 6.13 c) : le mode central & 2.13 THz, qui domine et
les deux modes voisins & 2.11 THz et 2.15 THz. Le spectre de la figure 6.13 d) correspond au
quatriéme train d’impulsions. L’énergie s’y répartit & nouveau sur un grand nombre de modes (5

modes ressortent nettement sur ce spectre, entre 2.09 THz et 2.17 THz).
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FIGURE 6.13: Spectres d’un train d’impulsions THz transmises par la cavité de I’échantillon. a) Spectre
du train d’impulsions correspondant aux 500 premiéres ps de transmission THz par ’échantillon. b)
Spectre du deuxiéme train d’impulsions transmis par ’échantillon. ¢) Spectre du troisiéme train d’im-
pulsions transmis par ’échantillon. d) Spectre du quatriéme train d’impulsions transmis par le laser. e)

Représentation du découpage des différents trains d’impulsions sur 'onde THz mesurée entre 0 et 2.2 ns.

Cette dynamique des modes de cavité dans le laser peut se comprendre de plusieurs facons.
Dans la phase d’amplification, le spectre de l'impulsion THz est encore large et d’amplitude
importante aux fréquences voisines de 1.5 THz. La présence de nombreux modes notamment
aux basses fréquences en-dessous de 2.13 THz est donc prévisible. D’autre part, 'impulsion RF
appliquée au laser a cascade présente un temps de monté de 300 ps. Par conséquent, le laser a

N

cascade quantique est polarisé a des tensions croissantes jusqu’a atteindre une tension fixe au
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FIGURE 6.14: a) Champ électrique THz mesuré en sortie du laser a cascade quantique. b) Champ THz
mesuré durant les 500 premiéres ps d’amplification de I'impulsion initiale. ¢) Evolution de la valeur créte-
a-créte des impulsions THz effectuant plusieurs passages par le LCQ (enveloppe du champ THz affiché

en a)).

bout de 300 ps. Comme nous ’avons vu dans les chapitres précédents, les lasers " lié-continuum "
ont un spectre du gain plus large aux faibles tensions de polarisation, ce qui peut contribuer &
Papparition d’un nombre plus important de modes de cavité sur la figure 6.13 a).

L’apparition d’un nombre de modes plus important sur la figure 6.13 d) peut s’expliquer par
le fait que le signal RF cesse de polariser le LCQ au-dessus du seuil, ce qui a pour conséquence

d’élargir la courbe de gain (cf conclusions du chapitre 4).

6.6.1 Amplification d’impulsions THz générées localement

En 2010, notre groupe a mis au point un procédé original de génération de rayonnement THz
ne nécessitant pas le recours a des antennes photoconductrices [128]. Elle consiste a exploiter le
méme principe que celui utilisé dans les antennes, en utilisant un laser & cascade quantique en

guise de substrat GaAs. La plupart des LCQ sont fabriqués a base de GaAs, et ces dispositifs
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sont polarisés a des tensions élevées. Une excitation NIR fs focalisée sur une facette du LCQ
permet de créer des paires électrons trous que le champ électrique appliqué au LCQ accélére. Le
LCQ est alors le siége du méme phénoméne qu’une antenne photoconductrice, et les porteurs
accélérés générent une onde THz, directement couplée dans la cavité d’'un LCQ et ne présentant
pas d’échos liés a la présence d’un substrat. Ce champ THz produit par illumination de la facette
est cependant beaucoup plus faible en amplitude (230 mV /cm, ce qui correspond a une amplitude
d’environ 2 mV /cm pour la composante spectrale a 2.1 THz), ce qui ne permet pas de 'utiliser
pour amorcer I’émission laser. La figure 6.14 a)) représente un champ THz généré dans un LCQ et
transmis par ce dernier alors qu’il est déclenché par des impulsions RF. L’amplification de cette
impulsion THz est rapide mais atteint une valeur maximale de 1.3 V/cm, contre 7.9 V /cm dans le
cas étudié précédemment. Sur la figure 6.14 ¢) représentant 1’évolution de ’enveloppe du champ
THz, on remarque une diminution progressive de I'amplitude de ’onde électromagnétique, plus
rapide que sur la figure 6.6 b). Le champ laser acquiert alors la phase de I’émission spontanée.
La mesure effectuée correspond & une amplification en régime non stationnaire (analogue a celle
effectuée dans le chapitre précédent mais avec une tension générée électriquement et d’une durée
plus grande) menée jusqu’a ce que le laser atteigne son état stationnaire, au bout de 500 ps, temps
au-dela duquel 'onde THz décroit rapidement (cf figure 6.14 b)) comme nous le constatons sur

la courbe rouge de la figure 6.12.

Spectres de 'impulsion THz générée localement

Pour étudier 1’évolution des modes de cavité dans ce cas ou le laser n’est pas amorcé par
I'impulsion THz générée localement, nous analysons les spectres de trains d’impulsions corres-
pondant au découpage du champ THz représenté sur la figure 6.15 €). Le spectre du premier train
d’impulsions, correspondant dans le domaine temporel aux 550 premiéres ps du champ THz me-
suré, comporte 5 modes de cavité, avec un mode dominant & 2.14 THz (cf figure 6.15 a)). Cette
répartition de 1’énergie sur plusieurs modes peut s’expliquer par les mémes arguments que ceux
fournis dans la partie précédente (spectre initialement large de ’onde THz couplée dans le laser,
et variation de la tension appliquée au LCQ). Cependant, les spectres suivants font ressortir un
décalage en fréquence du mode principal. L’essentiel de 1’énergie de ’onde se répartit sur le mode
voisin & 2.16 THz et non celui & 2.13 THz comme dans la partie précédente. Contrairement aux
spectres étudiés dans la partie précédente, les derniéres ps du champ THz mesuré ne font pas

apparaitre & nouveau plusieurs modes de cavité.



126 6. CONTROLE DE LA PHASE DU CHAMP THZ EMIS PAR UN LCQ

o B w i
3 i 5 2000 - b)
D 0,08 - o r
© © 1500 [
Q 006 - S .
& & 1000 -
w (7]
o 0.04 B
el ©
2 002} 2 %
s | = |
E 0,00 n . 1 f E: 0 ! I . 1 \ T |
2,05 2,10 2,15 2,20 2,05 2,10 2,15 2,20
Fréquence (THz) Fréquence (THz)
e < 600
31 3 500
[0} [0
© © 400
8;:_ § 300
(] wn [
& o 200
el ko] L
2 2 100
a o 0 [
E L | L | L | L E L | L | L |
< <
2,05 2,10 2,15 2,20 2,05 2,10 2,15 2,20
Fréquence (THz) Fréquence (THz)
e) a) ‘ b) c) d)

1 . . ! . 1 . !
0,0 0,5 1,0 15 2,0

Temps (ns)

FIGURE 6.15: Spectres d’un train d’impulsions THz générées localement dans le laser soumis & des
impulsions RF le polarisant au-dessus du seuil. a) Pour les dix premiers train d’impulsions, plusieurs
modes de cavité sont discernables. b) Pour le deuxiéme train d’impulsions, le nombre de modes de
cavité diminue et deux modes dominent les autres. c) Le troisiéme train d’impulsions présente un spectre
essentiellement monomode. d) Le dernier train d’impulsions a un spectre monomode. e) Représentation

du découpage des différents trains d’impulsions sur 'onde THz mesurée entre 0 et 2.2 ns.

Spectre du champ THz complet

La résolution spectrale de 381 MHz obtenue avec notre montage nous permet d’étudier avec
une bonne précision I'espacement entre les modes de cavité. Le spectre de la figure 6.16 a) nous
indique que les modes de cavité sont espacés de 19.45 GHz, ce qui est relativement proche des
20.8 GHz calculés pour un ruban laser de 2 mm de longueur avec un indice de n=3.6 pour le

LCQ. A partir de la valeur expérimentale, on calcule un indice de n;=3.86 pour le LCQ. La
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FIGURE 6.16: Spectres de la trace THz compléte transmise par I’échantillon laser pendant 2.2 ns. a) Dans
le cas de I'impulsion THz générée avec 'antenne photoconductrice. b) Dans le cas de 'impulsion THz

générée localement par excitation optique au sein de ’échantillon.

différence entre I'indice théorique dans le LCQ et I'indice mesuré peut provenir de 'effet de I’Al
présent dans la zone active sur 'indice moyen dans le LCQ (I'indice de 3.6 utilisé correspond &
I'indice du GaAs); et de la dispersion dans le GaAs.

A titre de comparaison, nous avons également regardé le spectre du champ THz généré
localement dans ’échantillon. Comme en témoigne la figure 6.16 b), on ne distingue que 5 modes
de cavité contrairement a 9 pour le spectre de la figure 6.16 a). On remarque également que les
modes de cavité sont espacés de 17.6 GHz contrairement & 19.45 GHz pour le cas précédent. Ceci
provient probablement du changement d’indice induit par une élévation de la température dans
I’échantillon lorsque ce dernier est éclairé par un faisceau NIR fs focalisé sur une facette. On
calcule un indice no=4.26 avec un tel espacement entre les modes de cavité, soit une variation
significative de ng — n1=0.4. Du fait de cette forte variation d’indice, nous soupgonnons que

I’application de I'impulsion NIR sur le LCQ modifie sa structure de bande.

6.7 Conclusions et perspectives

L’utilisation d’une impulsion THz externe de plus forte amplitude que 1’émission spontanée,
couplée dans la cavité d’un laser associée & une modulation RF du gain, a permis d’amorcer un
LCQ et obtenir ainsi un controle de la phase du rayonnement THz émis et d’observer ’évolution
du champ laser sur 2.2 ns, de sa formation & son déclin progressif en régime stationnaire. Nous

avons validé I'expérience par des tests de saturation de ’amplification dans le LCQ. Nous avons
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été en mesure de donner une estimation de la durée du régime transitoire grace a I’application
d’impulsions électriques longues de 2.2 ns permettant de voir le passage vers le régime station-
naire. Finalement, nous avons été en mesure d’observer I’évolution des modes de cavité dans le
laser au cours de la formation du champ laser et une fois que ce dernier est établi.

La possibilité de mesurer I’émission cohérente d’un laser & cascade quantique par spectrosopie
dans le domaine temporel présente des applications potentiellement intéressantes dans toutes les
expériences qui nécessitent une puissance importante sur une bande spectrale étroite. On peut
envisager des expériences d’optique THz non linéraire [120], dans tout systéme présentant des
résonances fines dans le THz. D’autre part, la mesure du champ THz émis par un laser & cascade
permet d’envisager d’étudier la dynamique du laser lui-méme, par exemple en regardant plus en
détail la dynamique des modes de cavité. Il serait par exemple possible d’étudier le blocage de
modes dans les LCQ [140], [141]. D’autre part, il serait intéressant d’étudier le comportement de
lasers présentant des largeurs spectrales d’émission différentes.

Le systéme utilisé ici présente certains inconvénients qui peuvent étre éliminés pour de pro-
chaines expériences. Il serait souhaitable d’agrandir la fenétre temporelle d’acquisition du champ
THz pour augmenter la résolution spectrale et éventuellement avoir accés au temps de cohérence
du laser. D’autre part, il serait nécessaire de rallonger la durée des impulsions RF appliquées. Le
laser & cascade quantique utilisé ici ne permet pas d’atteindre une amplitude THz aussi élevée
qu’avec les lasers a dépopulation par émission de phonon LO, qu’il serait intéressant d’étudier
avec ce dispositif expérimental.

La spectroscopie THz dans le domaine temporel bénéficie désormais d’un émetteur puissant

a des fréquences spécifiques en s’appuyant sur l'utilisation des lasers & cascade quantique.



Chapitre 7

Conclusions générales et Perspectives

Au cours de ces trois années de thése, nous avons exploité les possibilités offertes par la
spectroscopie THz dans le domaine temporel pour étudier le comportement statique et dynamique
de lasers & cascade quantiques THz.

L’étude statique a consisté a mesurer le gain spectral de deux types d’échantillons s’appuyant
sur des dessins différents : des lasers dits liés-continuum, et des lasers dits a dépopulation par
émission de phonons LO (lasers LO-phonon). Ces mesures ont mis en évidence la saturation du
gain en régime laser, alors égal aux pertes totales, ont permis d’observer le gain et les pertes sur
les spectres de gain des LCQ ainsi que de mettre en évidence un rétrécissement du spectre du
gain spectral en régime laser & mesure que la tension appliquée au LCQ augmente. Des simula-
tions de la structure de bande ont permis d’identifier les transitions responsables de 1’émission
et de I’absorption dans nos échantillons, et de comprendre 1’origine du rétrécissement du spectre
du gain, attribué a l'alignement du niveau injecteur avec le niveau haut de la transition radia-
tive. Cette étude démontre 'efficacité de la spectroscopie THz comme moyen de caractériser les
performances des LCQ afin d’améliorer le dessin de leur structure de bande. Il serait intéressant
d’effectuer & I’avenir une étude dynamique des lasers & cascade quantique, par exemple grace &
des expériences de type pompe-sonde, pour avoir une idée des durées des différents processus
non radiatifs intervenant dans le fonctionnement d’un laser & cascade. Ceci permettra de mieux
exploiter ces phénoménes pour optimiser davantage ces dispositifs.

L’étude dynamique s’est articulée autour de deux expériences. La premiére consistait & am-

plifier des ondes THz dans un LCQ placé en régime non stationnaire a ’aide d’un interrupteur
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optique de type Auston. La seconde consistait & amorcer le laser sur I'impulsion THz issue de
notre émetteur photoconducteur a 1’aide d’impulsions électriques RF.

L’amplification en régime transitoire a permis de multiplier la puissance de ’onde THz pro-
duite par I’émetteur photoconducteur a la fréquence d’émission du laser d’un facteur supérieur a
400 (26 dB). Cette amplification, limitée par la durée de fonctionnement de l'interrupteur Aus-
ton permet d’envisager une amélioration du dispositif par la conception d’un interrupteur ayant
une dynamique différente ou encore d’envisager le recours & un dispositif électronique pour le
déclenchement du laser.

L’amorcage de 1’émission laser d’un LCQ par I'impulsion THz issue de I’antenne photocon-
ductrice qui nous sert d’émetteur a permis d’étudier la formation du champ laser dans un LCQ
sur une échelle de temps de 2 ns. La mesure d’un champ THz quasi monochromatique et 1’ob-
servation de la compétition des modes de cavité dans les premiéres nanosecondes de formation
du champ laser offre des possibilités nouvelles pour caractériser les LCQ et les utiliser dans des
expériences de spectroscopie nécessitant des puissances par raie d’émission élevées. Le controle
de la phase du champ THz émis par un LCQ permet d’utiliser ce dispositif comme une nouvelle
source pour la spectroscopie dans le domaine temporel. Il est envisageable d’exploiter ce controle
de la phase des modes de cavité d’un laser & cascade quantique pour générer a l’avenir, dans
un laser ou ces modes sont exaltés, des impulsions de forte intensité et de courte durée par un

blocage des modes de cavité.
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Feuilles de croissance des échantillons ART 217

(2.1 THz) et 1234 (3.1 THz)

A.1 Feuille de croissance de I’échantillon ART 217 (2.1 THz)

Growth Step Composition Thickness (A) Al concentration doping (cm ™)

SI GaAs SUBSTRATE

1 GaAs (BUFFER) 2500.0

2 AlGaAs 3000.0 x = 50%

3 GaAs 6000.0 1.0E18

4 As INTERRUPT - (Si -> 1.3E16)
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Growth Step Composition Thickness (A) Al concentration doping (cm™3)

START SL STRUCTURE - REPEAT LOOP x 110

5 AlGaAs 50.00 x = 10%
6 GaAs 126.00
7 AlGaAs 44.00 x = 10%
8 GaAs 120.00
9 AlGaAs 32.00 x = 10%
10 GaAs 124.00 1.3E16
11 AlGaAs 30.00 x = 10%
12 GaAs 132.00 1.3E16
13 AlGaAs 24.00 x = 10%
14 GaAs 144.00
15 AlGaAs 24.00 x = 10%
16 GaAs 144.00
17 AlGaAs 10.00 x = 10%
18 GaAs 118.00
19 AlGaAs 10.00 x = 10%
20 GaAs 144.00
END SL STRUCTURE
21 AlGaAs 50.00 x = 10%
22 GaAs 126.00
23 AlGaAs 44.00 x = 10%
24 GaAs 120.00
25 AlGaAs 32.00 x = 10%
26 GaAs 124.00 1.3E16
27 AlGaAs 30.00 x = 10%
28 GaAs 200.00 (Si 1.3E16 -> 5.0E18)

29 GaAs 700.00 5.0E18
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A.2 Feuille de croissance de 1’échantillon L234 (3.1 THz)

Layer
1

2
3
4
5
6
7

851
951
1051
11581
1251

1351
1451
1551

16
17

Material
GaAs
AlGaAs
GaAs
AlGaAs
GaAs
GaAs
GaAs

AlGaAs
GaAs
AlGaAs
GaAs
AlGaAs

GaAs
GaAs
GaAs

AlGaAs
GaAs

[nm)| Ratio
250

300 Al50Gab0As
700

4.8 Al15Ga85As
5.3

5.5

5.3

Start of 226 repeat periods

4.2 12.9 Al15Ga85As
7.4 26.6

2 6.1 Al15Ga85As

9.6 34.6

4.8 14.7 Al15Ga85As

Injector grading

5.3 19.1

9.9 19.8

5.3 19.1

End of repeat periods

4.2 Al15Ga85As
50

Doping (cm-3)

2E+018

5.00E+16

5.00E+16

5.00E+18
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Spectre du gain des échantillons TRT 295 (2.9
THz) et V 298 (2.6 THz)

La spectroscopie THz dans le domaine temporel a permis de mettre en évidence un rétrécis-
sement du spectre du gain dans Iéchantillon ART 217 (2.1 THz) lorsque la densité de courant
injectée augmente en régime de fonctionnement laser. Une simulation de la structure de bande
a permis de mettre en évidence 'origine de ce rétrécissement attribué au découplage progressif
de linjecteur avec le niveau excité de la transition optique. Au niveau du seuil, les deux ni-
veaux contribuent de facon équivalente & ’émission radiative. Au-dela du maximum d’émission
radiative, le niveau excité de la transition optique devient I'unique niveau siége d’une transition
radiative. Nous présentons ici les données expérimentales acquises sur deux autres échantillons

lasers " lié-continuum " pour justifier le caractére général de cette conclusion, qui s’applique &

tous les lasers reposant sur ce type de structure.

B.1 Caractéristiques LJV des deux échantillons

Sur la figure B.1 a) et b), on distingue les trois régimes de fonctionnement des échantillons
TRT 295 (2.9 THz) (figure B.1 a)) et V 298 (2.6 THz) (figure B.1 b)) : luminescence sous le seuil,
régime de fonctionnement laser et luminescence une fois que la structure du LCQ se désaligne.
Les traits verts en pointillés indiquent les densités de courant injectées qui sont représentées dans

la suite de cette annexe.
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FIGURE B.1: a) Caractéristiques LIV du laser TRT 295 (2.9 THz). Les traits en pointillés verts indiquent

les tensions pour lesquelles des données sont fournies par la suite. b) Caractéristiques LIV du laser V 298

(2.6 THz).
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FIGURE B.2: a) Champs THz mesurés par spectroscopie dans le domaine temporel sur ’échantillon TRT

295 (2.9 THz). La zone en blanc représente les champs pour lesquelles le LCQ fonctionne en régime laser.

La zone en vert représente les champs pour lesquels le laser est polarisé sous son seuil. La zone en beige,

les champs pour lesquels le laser est polarisé au-dela de la tension de désalignement du LCQ. b) Données
relatives & 1’échantillon V 298 (2.6 THz).

B.2 Champs THz mesurés par spectroscopie dans le domaine temporel

Sur la figure B.2 a) et b) nous pouvons voir la différence entre 1’allure des champs THz acquis

pendant le régime de fonctionnement laser et ceux acquis sous le seuil et au-dela de la tension

de désalignement des LCQ. Sur ces figures les zones vertes et beiges représentent les régimes de

luminescence tandis que la zone blanche représente le régime laser. On distingue que le nombre
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FIGURE B.3: a) Caractéristiques LJV de ’échantillon TRT 295 (2.9 THz), suivi de ’évolution du gain
modal & 2.9 THz en fonction de la densité de courant injectée dans le LCQ (ronds blancs). L’évolution
de la largeur & mi-hauteur est indiquée par des points bleus. b) Mémes données pour 1’échantillon V 298
(2.6 THz)

d’oscillations du champ THz augmente en méme temps que la densité de courant injectée, ce
qui traduit un comportement de plus en plus monochromatique, en accord avec les observations
effectuées sur I’échantillon ART 217 (2.1 THz). La figure B.2 a) affiche les champs THz mesurés
sur ’échantillon TRT 295 (2.9 THz), tandis que la figure B.2 b) affiche les champs THz mesurés
sur I’échantillon V 298 (2.6 THz).

B.3 Largeur a4 mi-hauteur des spectres du gain

L’analyse des champs THz présentés précédemment a permis d’extraire le spectre du gain des
deux échantillons laser. Nous nous intéressons plus particulierement a ’évolution de la largeur
& mi-hauteur des spectres du gain pour mettre en évidence un rétrécissement analogue & celui
observé sur I’échantillon ART 217 (2.1 THz). La figure B.3 a) indique les caractéristiques LJV de
Iéchantillon TRT 295 (2.9 THz) ainsi que I’évolution du gain modal & 2.9 THz en fonction de la
densité de courant injectée dans le LCQ (ronds blancs) et de la largeur & mi-hauteur du spectre
du gain (points bleus). On remarque une nette diminution de la largeur & mi-hauteur du spectre
du gain au-dela du maximum d’émission laser, tout comme dans I’échantillon ART 217 (2.1 THz).
Pour I’échantillon TRT 295 (2.9 THz), le spectre du gain subit une diminution de sa largeur a
mi-hauteur de 187 GHz, en passant de 311 GHz & 124 GHz. Les données relatives a I’échantillon

V 298 (2.6 THz), représentées sur la figure B.3 b), manifestent le méme comportement avec une
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FIGURE B.4: a) Représentation du carré du champ électrique (mode plasmon TM sur lequel ’échantillon
TRT 295 (2.9 THz) se couple en régime laser). Les pertes dues aux porteurs libres ainsi que le facteur de
recouvrement avec la région active sont donnés. b) Représentation du carré du champ électrique (mode

plasmon TM sur lequel I’échantillon V 298 (2.6 THz) se couple en régime laser).

diminution de la largeur & mi-hauteur de 115 GHz passant de 259 GHz au niveau du seuil & 144
GHz au niveau de la densité de courant de désalignement du LCQ.

Par ailleurs, ces deux figures nous permettent de voir la saturation du gain au-dessus du seuil,
bloqué au niveau des pertes totales du laser.

" sur

Nous pouvons donc affirmer que nos conclusions établies sur les lasers " lié-continuum
la base des données acquises avec ’échantillon ART 217 (2.1 THz) sont généralisables a tous les

échantillons fondés sur ce type de structure active.

B.4 Simulation du mode plasmon et du gain modal dans les échantillons TRT
295 (2.9 THz) et V 298 (2.6 THz)

Pour conclure notre comparaison avec I’échantillon ART 217 (2.1 THz), nous présentons ici
une simulation du mode plasmon se propageant dans les rubans laser TRT 295 (2.9 THz) (figure
B.4 a)) et V 298 (2.6 THz) (figure B.4 b)). Ces simulations supposent qu'’il n’y a aucun effet
di a la présence d'une couche d’indium sous le substrat de GaAs sur le plasmon de surface. On
obtient ainsi un bon confinement du mode dans la zone active supérieur & 15% pour les deux
échantillons. Ceci nous ameéne aux valeurs de gain modal résumées dans le tableau (4.12) du

chapitre 4.
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Feuille de croissance de I’échantillon L 182 (2.4
THz)

Growth Step Composition Thickness (A) Al concentration doping (cm—3)

ST GaAs SUBSTRATE

1 GaAs (BUFFER) 2500.0

2 AlGaAs 3000.0 x = 50%

3 GaAs 7000.0 2.0E18

4 As INTERRUPT - (Si -> 1.6E16)
Injector Grading :

5 AlGaAs 42.00 x=15%

6 GaAs 118.00

7 AlGaAs 35.00 x=15%

8 GaAs 113.00

9 AlGaAs 27.00 x=15%

10 GaAs 114.00 1.6E16

11 AlGaAs 20.00 x=15%

12 GaAs 120.00 1.6E16

13 AlGaAs 20.00 x=15%

14 GaAs 118.00
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C. FEUILLE DE CROISSANCE DE I’ECHANTILLON L 182 (2.4 THZ)

15 SL1
16 SL1
17 SL1
18 SL1
19 SL1
20 SL1
21 SL1
22 SL1

23 SL.1
24 SI.1
25 SLI.1
26 SL.1
27 SL.1
28 SL.1
29 SLI.1
30 SL1
31 SL.1
32 SL.1

33
34

START SL1 STRUCTURE - REPEAT LOOP x 90

Active Region :
AlGaAs
GaAs
AlGaAs
GaAs
AlGaAs
GaAs
AlGaAs
GaAs
Injector Grading :
AlGaAs
GaAs
AlGaAs
GaAs
AlGaAs
GaAs
AlGaAs
GaAs
AlGaAs
GaAs

GaAs
GaAs

18.00
124.00
15.00
153.00
6.00
100.00
6.00
135.00

42.00
118.00
35.00 x =15 %
113.00
27.00 x =15 %
114.00
20.00
120.00
20.00
118.00

x=15%
x=15%
x=15%
x=15%
x=15%
x=15%
x=15%

END SL1 STRUCTURE

200.00
800.00

1.6E16

1.6E16

(Si 1.6E16 -> 5.0E18)
5.0E18
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— Appendice D —

Circuit électronique générant les signaux

radiofréquence

Nous décrivons ici le schéma électronique complet qui nous a permis de générer des signaux
RF de 76 MHz pour polariser un LCQ afin de controler sa phase. Un faisceau NIR fs de faible
puissance prélevé & I'aide d’une lame séparatrice de faible réflectivité (1 %) est focalisé sur une
photodiode « SM05PD2B » & réponse rapide. (300 ps de temps montée entre 10 % et 90 % de la
valeur finale. Une photodiode rapide est nécessaire pour générer des impulsions RF ressemblant
le plus possible & des créneaux de tension.) Cette photodiode charrie des impulsions électriques
avec un taux de répétition de 76 MHz. Pour transporter des signaux haute fréquence, nous avons
préféré des cables et connecteurs SMA aux cables BNC, du fait de leur meilleure transmission
de signaux haute fréquence. Pour alimenter cette photodiode on utilise un té de polarisation
" ZFBT-4R26+ " alimenté par un courant continu de 4.5V.

En aval de ce té de polarisation on fixe un atténuateur de 10 dB « HAT 10 ». Un deuxiéme
atténuateur de 20 dB « MCL VAT 20W2 » est placé juste derriére le précédent. Ces atténuateurs
filtrent le signal issu de la photodiode et permettent d’avoir une amplitude suffisamment faible
pour ne pas saturer 'amplificateur « ZKL-1R5 », alimenté par une tension continue de 12 V
et placé en aval. On utilise un commutateur de signal radiofréquence (RF) pour moduler ces
impulsions électriques avec la tension créneau de 10 kHz utilisée pour alimenter le LCQ. Ce
commutateur « ZX80-DR230-S+ » est alimenté par une tension continue de 4.5 V et recoit un
signal de méme fréquence et rapport cyclique que celui servant & alimenter le LCQ. Le signal RF

modulé passe ensuite par un atténuateur variable controlé en tension « ZX73-2500-S+ », alimenté
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5 ifi ignal TTL

Tg de. Atténuateurs Amplificateur Signa

polarisation _|:|_

[ Commutateur
i AWV RN ~ ] RF
N HAT  MCL /

L
= I 10 VAT =
Photodiode ZFBT-4R26+ 20wz ZKL-1R5 ,
Atténuateur |
SM05PD2B ) Amplificateur  variable controlé
Té de en tension
polarisation

13HP+
—1_| ZX73-2500-S+

1
. |
Filtre DC  Filtre DC / M
BKL-18 L BKL-go L{24FBDC20
\

I I
i Signal Signal =
' Té de réfléchi ~ d’entrée  NMPA-12-30
polarisation

e i - —

Filtre passe-bas Générateur d’'impulsions

RF+DC vers le LCQ

F1GURE D.1: Représentation schématique du circuit électronique servant & porter I’échantillon au-dessus

du seuil au méme instant que 'arrivée de ’'onde THz.

par une tension continue de 4.5 V. Ce dispositif permet de régler 'amplitude du signal RF qui
passe ensuite par un amplificateur de haute puissance avec un gain de 30 dB « MPA-12-30 ».
Cet amplificateur est alimenté par une tension continue de 12 V.

Ce signal amplifié a alors une amplitude de quelques dixiémes de volts. Il passe par un té de
polarisation « ZFBDC20-13HP-+ », qui permet de regarder le signal en entrée et le comparer &
I'impulsion électrique réfléchie par le montage depuis I’échantillon laser. Pour éviter d’abimer ce
dispositif on place deux filtres de signaux continus « BLK-22+ DC block » et « BLK-18-S+ ».
Le signal RF a alors la forme d’un créneau de tension de 1 & 2 ns de durée, fonction du réglage
de I'atténuateur variable contrélé en tension. Il est alors rajouté a la tension créneau délivrée par
le générateur d’impulsion servant a polariser le LCQ au moyen d’un té de polarisation « bias tee
2580 ».

La tension créneau délivrée par le générateur d’impulsion passe d’abord par un filtre passe

bas d’ordre 1 et de fréquence de coupure & 160 kHz (circuit RC avec R valant 5 Ohms et C
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200 nF). Ceci permet d’éviter ’ajout de parasites dans le signal RF via le coupleur. Le signal

complet (tension créneau combinée avec des impulsions RF) est branché sur 1’échantillon laser.
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