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Les sources cohérentes infrarouges présentent térétinmajeur pour un certain
nombre d’applications civiles et militaires. Notedoratoire s’intéresse tout particulierement
au domaine des contre-mesures optiques par bigaidlalistance de capteurs optroniques. Un
grand nombre de ces capteurs fonctionnent darnzaledes infrarouges faiblement absorbées

par I'atmosphere (bande Il [3 um-5 um] et band¢8ljtm-12 pm]).
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Figure 0-1 : Exemple d’'une courbe de transmisdmiiatmosphére dans l'infrarouge [1 pm- 14 pm]

Le principe de la contre-mesure optique appliquébrauillage d’'un autodirecteur infrarouge

de missile peut étre décrit de la fagon suivante :

BN
- . )
Autodirecteur infrarouge constituant '
le « cerveau » du missile. —_—
- s, -
- 1
W
2 5
-
1 —
Faisceau provenant d’'une source
Missile infrarouge , « aveuglamt!’autodirecteu

du missile.

Figure 0-2 : Principe trés « conceptualisé » deéreemesures aéroportées.
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Un missile engage une attaque contre un aéronef. diféérentes radiations infrarouges
émises par ce dernier (échauffement des moteurssant) détectées par I'autodirecteur du
missile qui le guide. Plusieurs scenarii de pradecsont alors envisagés : I'aéronef lance des
eléments pyrotechniques (« leurres »), constitdast sources ponctuelles radiatives a large
spectre infrarouge. Les autodirecteurs peu sophissi considerent ces points comme des
cibles et modifient leur trajectoire pour se dirigers I'une d’entre elles. L'aéronef n’a plus
gu’'a changer de cap et s’éloigner de la menaceakeest plus compliqué pour les nouvelles
générations d’autodirecteurs. Ces derniers postettsn caméras qui leur permettent de
reconnaitre des formes. Les éléments pyrotechnigaesonstituent alors plus des contre-
mesures efficaces. Un autre moyen de protectiosistena aveugler ces caméras : c'est une
des solutions de contre-mesures optigues (« DIRCHMirected InfraRed Counter
Measurement »). L'idée est de pointer sur l'aucteur une source laser infrarouge. Un
« missile ébloui » conserve par défaut sa diregimrenregistrée avant la phase de contre-
mesure. L'aéronef n’a plus qu’a changer de cawmeir de I'angle de vue de l'autodirecteur.
Cette technigue d’aveuglement a été toutefois miseompte par certains constructeurs de
missiles. Les autodirecteurs possedent aujourdibaifiltres interférentiels, placés en amont
de la caméra, qui viennent atténuer I'effet d’avenngnt : c’est la contre-contre-mesure
optique. Ces filtres ne fonctionnent toutefois gaes certaines plages de longueurs d’onde.
La technique de contre-mesure est alors d'autams pfficace que la source infrarouge
utilisée est susceptible de balayer un large spatémission pour trouver une gamme de
longueurs d’'onde non rejetée par le filtre. La clirgté du laser doit également étre la plus
précise possible ce qui impose de disposer d'uaét§ule faisceau satisfaisante.

On peut comprendre que le cahier des charges pdiizes lasers est relativement
confidentiel compte tenu de I'application . Less®s laser que nous cherchons a développer
doivent émettre plusieurs raies simultanées dangdenmes spectrales de la bande Il et lll,
avec des puissances de l'ordre du watt. Les comdside dimension, de poids, de
consommation électrique doivent également étreeprésr compte pour faire de ces sources
des systemes utilisables dans la pratique.

Malgré leur évolution croissante depuis les annE@80, les sources lasers ne peuvent

répondre que partiellement a ce cahier des cha@jest par exemple le cas :

= Des lasers a gaz de type HF/DF émettant en ban@edllasers sont d’'un emploi
contraignant en raison a la fois des substancesigires qu’ils utilisent et de leur

tres faible couverture spectrale.
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= Des lasers a semi-conducteurs IV-VI (sels de pltetdoque PbSnSe ou PbSnTe).
Les émissions de ces derniers peuvent dans destiooadbien spécifiques
couvrir toute la bande spectrale [5 um — 12 pumjtéfis, ces lasers délivrent de
tres faibles puissances et leur mise en oeuvrgésstomplexe compte tenu de la

nécessité de refroidissement (azote ou héliumdejui

» Les lasers dits « solides » (par opposition augrtaa gaz ou a liquide) tels que le
Tm,Ho:YAG (Thulium, Grenat d’Yttrium et d"Aluminiumdopé par de
'Holmium Ho) ou I'Er:YAG (Grenat d"Yttrium et d”Aiminium dopé par de
'Erbium Er). Les puissances de ces lasers sorduadihui élevées (quelques
dizaines de watts moyens). Leur qualité de faisesagénéralement proche de la

limite de diffraction. L’accordabilité de ces las@st trés faible.

= Les lasers semi-conducteur & cascade quantijueeur principe se base sur les
transitions entre sous-bandes dans les puits questides alliages de semi-
conducteurs de type GaAs/AlGaAs ou InGaAs/InAlAesCasers possedent un
enorme potentiel (compacité, rendement électriquteroe, etc.) et sont en plein
développement (notamment & II-V lab) pour les agtibns de contre-mesures
optigues. Ce type de lasers couvre les bandesralasctll et Ill mais leur
accordabilité et leur qualité de faisceau sont entp limitées. Les puissances
moyennes avoisinent aujourd’hui quelques centaides milliwatts et sont
obtenues a température ambiante. Ces puissanctsentétoutefois que de
guelques milliwatts lors du démarrage de cetteethes

Une solution prometteuse étudiée depuis plusieutées par de nombreux laboratoires est de
développer des sources basées sur les propriélésptigue non-linéaire. Il s’agit d'utiliser
les phénomenes de conversion de fréquence danidiEgix non-linéaires pompés par des
sources laser solides. En particulier, les Oselllet Paramétriques Optiques (OPO) ont déja
montré leur efficacité? en terme de puissance, d’accordabilité, de qudétéaisceau et de
flexibilité de régime de fonctionnement (régime utgdonnel ou continu). Le point clef de
ces sources est toutefois de disposer des cristaunxlinéaires appropriés. Le semi-
conducteur GaAs fait partie de ces cristaux. Seslntes propriétés non-linéaires en font
un réel candidat pour son intégration dans des @R@rouges. Il est en effet transparent

dans l'intégralité des bandes Il et Ill, sa cagadé conversion est élevée (il présente une
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forte susceptibilité non-linéaire) et son coeffiti@le conductivité thermique lui permet de
supporter de fortes puissances.

A l'inverse de beaucoup d’autres cristaux aujound’titilisés, les processus de conversion
dans le GaAs ne peuvent étre optimisés qu’en ramteperiodiguement en phase les ondes
qui interagissent dans le cristal par une inverstogale du signe du coefficient non-linéaire :
c’est la technique du quasi-accord de phase (QN&te équipe a proposé et mis au point a
au début des années 90 une premiere techniquéddeataon qui conduisit a la validation du
concept de GaAs a orientation périodique. Aucumeahstration d’OPO n’a toutefois pu étre
obtenue a partir de ces structures compte tenundedreuses limitations inhérentes a la

technologie utilisée.

L’objectif de I'étude

L'objectif de cette thése est alors de développanettre au point un nouveau procédé de
fabrication de structures GaAs a QAP présentanptepriétés compatibles a la réalisation
d’OPO infrarouges.

Ce procédé se base sur deux grandes étapes tegijoek: la premiére consiste a fabriquer
un substrat germe GaAs défini par des modulatiansagfficient non-linéaire du matériau
(cf. chapitre II). Ce substrat ne constitue toutefyu’un germe pour une deuxieme étape de
croissance de GaAs par HVPE (Hydride Vapour Pha#agy). Cette technique, caractérisée
par une grande vitesse de dépbt, permet de rédksestructures de plusieurs centaines de
micrometres d’épaisseur en conservant la modulatitiale du coefficient non-linéaire.

Cette approche a été validée avant le début de ttetse dans le cadre d’'une collaboration
entre l'université de Stanford qui a fourni quelgjsebstrats germes et notre laboratoire qui a
réalisé la croissance HVPE!. Cependant, les échantillons présentaient de remsbs
limitations : leur longueur était inférieure au tieretre, leur épaisseur était inférieure a
300 um et ils présentaient de nombreux défautsisadtide fortes pertes a la propagation.
Leur réalisation n’était d’autre part pas reprodhlet

Le but de cette thése est de lever ces différdmu®mtions notamment en mettant au point
une technique de fabrication stabilisée de sulssfatmes GaAs de grand diameétre et en
développant un procédé reproductible de croissapaisse HVPE pour obtenir des structures
d’épaisseur supérieure a 500 pm, plus adaptéesrapgge optique de forte puissance et de

faibles pertes a la propagation.

10
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Epaisseur= qqgs centaines de nm

Substrat germe GaAs a modulation périodique

du coefficient non-linéaire Croissance GaAs par

HVPE

Ondes généréeg

Pompage optique

Structure épaisse GaAs a Qu-Accord de Phase

Le premier chapitre présentda mise en ceuvre du GaAs comme cristal non-lingsite la
génération de fréquences dans l'infrarouge. Aprésappel de quelques éléments d’optique
non-linéaire, le concept de quasi-accord de ph@#d>] et sa réalisation expérimentale dans
le GaAs sont décrits. Le chapitre se termine padiorensionnement des structures GaAs a
QAP a développer a partir de simulations d’OPO.

Le deuxiéeme chapitredécrit en détail la premiére étape de fabricatiencds structures.
Basée sur la technique d’adhésion moléculaireedhriologie développée permet de réaliser
des substrats germes GaAs présentant en surfacedalation périodique souhaitée du
coefficient non-linéaire.

Le troisieme chapitre présente I'étape d’épaississement des substratsegepar HVPE.

L’'analyse des différents mécanismes régissant cagtesance nous amene a la détermination

11
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de conditions expérimentales appropriées. La @adis reproductible de structures GaAs a
QAP de 500 um est démontrée.

Les caractérisations optiques de ces structurdsigarites dans lquatrieme chapitre. Leur
qualité optique a permis de réaliser un OPO préasemes meilleurs rendements rapportés a
ce jour avec de telles structures et similairematériau faisant référence (ZnGeP

M A. Evans, S.R. Darvish, S. Slivken, J. Nguyen, ¥i &d M. RazeghiAppl. Phys. Lett. 91, 071101-1
(2007).

[ w.R. Bosenberg, A. Drobshoff, J.I. Alexander, LMiers, and R.L. Byer, Opt. Lett. 21, 1336 (1996).

BIK. L. Vodopyanov, O. Levi, P. S. Kuo, T. J. Pinguk S. Harris, M. M. Fejer, B. Gerard, L. Becayand E.
Lallier, Opt. Lett. 29, 1904 (2004).
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|. Le GaAs comme materiau non-linéaire pour
I'infrarouge

Introduction

by

Ce premier chapitre est destiné a présenter lenpettedu semi-conducteur GaAs
comme cristal non-linéaire. Nous allons voir, pamgaraison avec d’autres cristaux déja
disponibles, que ses propriétés non-linéaires endffectivement un excellent candidat pour
la génération de fréquences dans les bandes dpsdirat Ill. Les efficacités de conversion
au sein de ce matériau ne peuvent étre cependantisges que par la technique de quasi-
accord de phase (QAP). Une méthode de fabricattostiictures GaAs a QAP a donc été
développée et mise en ceuvre au cours de cette &adesimulations d’'OPO-GaAs nous ont
enfin aidés a mieux dimensionner ces structuresanmment en terme de longueur,
d’épaisseur et de qualité optique requises.

Commencons d’abord ce chapitre par des considésagiénérales d’optique non-linéaire.

I.1 Rappels d’optique non-linéaire

I.1.1 La polarisation non-linéaire

Les matériaux utilisés en optique peuvent géenéme@tre considérés comme formes
de particules chargées (ions et électrons) liéesutes aux autres. Soumises a un champ
électrigue variable tel que celui d’'une onde omigees particules chargées constituent des
dipbles électriques qui oscillent et rayonnent @r l®ur. Lorsque I'amplitude du champ
électrique appliqué est suffisamment faible, laapshtion induite P est liée au champ

électriqueE par la relation :

Pr=g, yWE (Eq. 1)

ol & est la constante diélectrique du videX&P représente le tenseur de susceptibilité

diélectrique d’ordre m du matériau.
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En utilisant une analogie mécanique, on peut censidque les électrons oscillent autour

d’une position d'équilibre & la fréquence du champitateurE . Si le champE appliqué est
suffisamment intense (non négligeable devant lenphimteratomique), la « force de rappel »
des électrons n’est plus linéaire : la réponse @térau peut alors étre exprimée par un

développement en puissances du champ électrique :

P=e Y E+g(yY? E2+yP E*+..)=P +P"  (Eq.2)
ol P' est la polarisation linéaire (Eq.1) Bt'" la polarisation non-linéaire.

[.1.1.1 Les effets non-linéaires

Les valeurs des coefficients du tensgll¥ décroissent rapidement lorsque I'ordre m
augmente. C’est ainsi que seuls des champs éleesrigxcessivement intenses permettent
d’accéder a des ordres m >3. La plupart des efffetslinéaires « courants » sont dus aux
termes e et eny® (le termey® est relié aux effets linéaires tels que I'absorptou
lindice de réfraction). Le termg® est responsable par exemple de I'effet Kerr ogtigles
processus de meélange a 4 ondes ou des diffusiomarRat Brillouin : ces effets ne nous
intéressent pas pour la suite. Nous nous focalisonkes effets d’ordre 2.

Supposons que le champ électriqué soit la superpositon de deux champs

monochromatique&, et E, de fréquenceey etoy :

E(t) = e codat) +e, codwt) (Eq.3)

ol e, ete; sont les amplitudes des champs et E, .

La polarisation non-linéaireR™ = 50)((2)@2) rend compte de nombreux effets non-linéaires

gue I'on peut diviser en deux groupes :

= Si les deux ondes électromagnétiqgues de fréquence$a « pompe ») eto, (le
«signal ») sont envoyées dans le milieu, il appdesi phénomenes de somme de
frequences (les énergies des deux photons sonticemhedies pour créer un photon

d’énergie plus grande) ou de différence de frégeerte photon émis posséde une
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énergie égale a la différence des énergies demmhatcidents). Chacune des deux
ondes peut également interagir avec elle-méme @@éer des fréquences harmoniques
2m1 et 2o, (phénomene de sommation de fréquences) ou un clketipique statique
de fréquence nulle (I'effet est alors appelé «ifieation optique »). Ces différents

processus de conversion sont schématisés surdesHid (a).

» La deuxiéme catégorie d’effets non-linéaires d’'erdrregroupe les processus ou un
seul champ pompe est incident sur le milieu. Let@hgompe peut alors se «
décomposer en deux » pour donner naissance a deatong, appelés signal et
complémentaire, avec par conventiRgna > ®complémentaire Il @pparait alors le
phénomeéne de génération paramétrique optique @iglr(b)). Si on place le milieu
en question dans une cavité optique pour permatthene des ondes (ou plusieurs)

d’osciller en résonance, on réalise un oscillatparamétrique optique (OPO)

(cf. 81.1.3).
Rectification optiqut :
« 0 =0-0y = -ty
U1 (pompe) — Doublement de fréquen :
—_— \
- ., eV Wz = 20, OU LR = 20,
Wy(signal) Milieu no(g-llnealre s — Sommation de fréquenc :
—» complementaire -
X Compgment W3 =y +
Différence de fréquence :
@ 003 = fody - Gy
Génération paramétrique optique :
o1 , W3 =+ 0wy
: . ., 0 (signal
m, Milieu non-linéaire caed
X(Z) (3 (complémentaire)
—_—

(b)

Figure I-1 : Description des processus de conver@fréquences du second ordre.
1.2.1.2 Le tenseur de susceptibilité

Il est d’'usagé™® de remplacer le tenseur de susceptibiifé par un tenseur appelé
tenseur non-linéaire et noté d. Ces deux tenseuntgaliés par la relation :
KXiik @ = 2xdy,
Le tenseur d comporte 27 éléments, mais il peus dennombreux cas étre réduit par des

considérations d'invariance des champs par perioataes indices”. De plus, un certain

nombre des coefficients de la matrice d sont nulggaux entre eux : c’est la « condition de
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symétrie de Kleinman §, justifiée si le tenseyr ne dépend pas de la fréquence, et valable si
toutes les fréquences considérées sont loin deétgudnce de résonance électronique du
milieu. En fonction du groupe ponctuel de symédriecristal considéré, le nombre d’éléments
indépendants de la matrice d peut également é&lretr@ quelques unités. C’est par exemple
le cas du cristal GaAs. Ses nombreuses symétrienefient de réduire son tenseur de

susceptibilité d’ordre 2 a trois éléments, tousuggantre eux (cf. §1.2.2.1).

[.1.2 Les rendements de conversion

Intéressons-nous a déterminer les différents paramanfluencant les rendements de
conversion des processus non-linéaires développeédasFigure I-1. Les équations de
couplage des ondes interagissant dans le milietinéaire doivent pour cela étre analysées.
Cette étude s’appuie sur les équations de Maxwus nous limitons ici au cas ou les
champs électriques résultent d’'une somme disctetelds planes. L'ensemble des équations
de Maxwell décrivant la propagation des ondes dan®ilieu non magnétique ou les densités
de charge et de courants macroscopiques sont npkesiet d’écrire I'équation de
propagation générale dans le milieu non-linéaire :

AE = /,IOUEE + L€, O—ZZE + ,uoil?’ (Eq.4)
ot 0t 0t
oU o est la perméabilité du vide eteprésente les pertes du milieu (plus précisémest la

conductivité a la fréequence considérée).

Le champ électromagnétique et la polarisation spgmeant suivant une direction arbitraire
peuvent s’écrire sous la forme :

- 1 .

E(xt)= E[E(x, w) expi(kx— at )| +cc

) 1 (Eq.5)
P(xt)= E[P(x, w) expi(kx—at)| +cc

avec E(x,a)et P(x,a) les amplitudes de Fourier complexes, c.c désigneomplexe
: , Na , . o .
conjugué etk =— la norme du vecteur d’'onde (n étant I'indice duénau a la fréquence
C

a d’étude, c la vitesse de la lumiére).
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On suppose que les polarisations sont rectiligeteque les vecteurs d’onde sont colinéaires.
Le milieu est supposé homogeéne et purement quadeatdong 4> = 0).

On rappelle également que les ondes considéréesle®mndes planes. En considérant enfin
gue la phase et 'amplitude de I'onde envelopp&areent pas rapidement (« approximation

de I'enveloppe lentement variable »), 'équatiorpdapagatioriEq.4 peut alors s’écrire :

0 = = . HoCl 5
—Elw)=-aoE(w)+I ——P Eq.6
55 El@) = ~aE(e)+i = (Eq.6)
_ M,CO - . .
aveca = 5 le coefficient de pertes du champ électrique.
n

En considérant par exemple le cas de trois ondesagissant dans le cristal avec des
fréquences telles quss=w,+m; (Figure I-1 (a) : sommation de fréquence), les &gna de

propagation des trois champs électriqgues se dédude I'équationEqg.6 (ici sous forme

scalaire) :
( % = —a,E, +i ki;deﬁ E,E,” expi.Ak.x
|
{ aaEXZ =-a,kE, +%:2deﬁ E,E, exp—i.Ak.x (Eq.7)
\ aalff =-a,E, +%;deff E,E, exp—i.Ak.x

ou d., est le coefficient non-linéaire effectif (cf. §81.6ant les polarisations des différents
champs électromagnétiques en jeu. Le tefxkes k, —k, —k;, appelé «désaccord de phase»,

rend compte du fait que les phases des trois ameles propagent pas a la méme vitesse dans
le milieu (cf. 81.1.4).

Notons que ce systéeme d’éguations n’est obtenwega’de nombreuses simplifications et ne
tient pas compte de tous les effets pouvant inteéndgans la réalité (effets de diffraction des
ondes dans le milieu, effets de focalisation descé&mux ou méme des effets de double
réfraction. L'objectif de ce paragraphe n’est téoite pas de déterminer avec preécision les
rendements de conversion des processus non-linéaaes plutdét de donner aux lecteurs un
apercu des parametres les plus influencant eesquéls devra porter toute notre attention.

Prenons pour cela le cas simple de la génératiorsedende harmonique. En écrivant

01=0=0 etm3z=20, le systemd=q.7devient :
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OE, . W,

ax -a,E, k —= 0B, E, " expi.Ak.x

o o (Eq.8)
20 = _q, B, + 20 Z _dE,E, exp-iAkx

0z c?

2w

avecAk =k,, — 2k

w

En considérant d’une part que le milieu non-linéast non-absorbantr{, =a,=0) et d'autre

part que le rendement de conversion est suffisarnfadre pour que I'intensité de la pompe
reste constante tout au long de la propagation ansstal non-linéaire, I'intégration de la
seconde équation du systefg.8 sur la longueur L du cristal permet d’obtenir t&nsité |

de I'onde convertie :

207d,’L% . AKL
|20 = —— —SINC(S )1 (Eq.9)
n,,N, &,C
avecn, l'indice optiqgue du matériau a la fréquenae &, la permittivité du vide, la fonction
si ( )\2

sinc?(x) définie parsinc®(x) = (——-)* (Figure I-2) etl, =%£Ocr1En|2 correspondant a

lintensité du champ.

Il est alors intéressant de réécrire I'équatiorramplacant l'intensité | des champs par leur

puissance P :

207d * L2
of sincz(A:L) P, (Eq.10)

_ I2w_
/7_—_
Iw 2w w‘goc‘z‘bff

ou Ay ! est une aire effective correspondant & un recowemé de faisceaux des ondes pompe
et signalw la fréquence de I'onde pompergtest le rendement du processus de génération de

seconde harmonique.

Les parametres influant sur le rendement de coirersion-linéaire apparaissent
immédiatement sur Eq.1Q ces rendements sont donc d’autant plus importgoes le

coefficient d, du matériau non-linéaire est élevé, que le désdcderphaseAk est petit

(Figure 1-2), que le matériau posséde une longd&nteraction L suffisamment grande et

que le faisceau d'onde pompe est relativement iEalA petit). Les deux dernieres

2 2
(W, +w,")

> , avecWw, et W, les rayons a (1%pdes ondes

! Dans le cas de faisceaux gaussiefg, = 77

pompe et signal.
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propositions sont a prendre toutefois avec prégaution rappelle que I'équatidaq.10 est
obtenu dans I'hypothése d’ondes planes, ce qut p&sle cas dans la réalité. Nous utilisons
dans nos expériences des faisceaux de type gaussisnderniers divergent fortement s'ils
sont focalisés, ce qui contredit 'hypothése d’seetion constante de pompage. La longueur

d’interaction L sera par conséquent limitée patecgivergence de faisceau.

1,0
0,9
0.8
0.7
0.6
sin cz(%) 0
2 0.4
0.3
0.2
0.1
0.0
0

Figure |-2 : Définition de la fonction sif(x)

L’analyse que nous venons de mener peut égaleri@ahdre aux processus de conversion
d’interaction a trois ondes tels que I'amplificatiparamétrique (I'étude théorique de ce
processus est présentée dans de nombreux out#agEY) ou la génération de somme ou de

différence de fréquences.

Quid de la génération paramétrique optique (Fidguiréb)) ? On rappelle que ce processus est
la base du fonctionnement des Oscillateurs Paramés dans la mesure ou il «crée » les
ondes signal et complémentaire qui oscillent pasuide dans la cavité optique (cf. §1.2.3).
Comment ces ondes sont-elles générées? Il existeuerpoint d’'un milieu non-linéaire et
pour chaque fréguence une certaine énergie comdapb aux fluctuations du champ
électrigue du vide. Une onde intense pompant leiemilva amplifier ces champs
électromagnétiques et créer ainsi un nombre irdmicouples (signal + complémentaire)
verifiant la conservation de I'énergigompe ®signalt®complémentaire L& g€NEration paramétrique
optique, que l'on appelle aussi fluorescence pataaoe, peut étre ainsi vue comme
'amplification d’un bruit présent dans le cristhlefficacité de conversion d’un tel processus
est toutefois trés faible. Une approche baséeasmécanique quantique permet de calculer le
nombre moyen de photons signal créés. Le résuitana est le suivait:
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(ng(x)) =(n (0)) cosit (Kx) + (L+(n, (0)) sinh* (Kx)) (Eq.11)
avec<n> le nombre moyen de photons (les indices s,c quorefant respectivement aux
ondes signal et complémentaire) et K le paramétrgadh défini par :

87°d .1, (0
— eff P() SInCZ(A—kX)
E,CAANNN 2

s”'c''s''c''p

2

avec n, les indices optiqgues du milieu non-linéaire auifédentes longueurs d’ondg;

(pompe, signal et complémentaire) £0) I'intensité de 'onde pompe a I'entrée du milie

A limage de I'équationEq.1Q cette derniere relation montre la encore qudidaité de
conversion du processus dépend de la valeur ddigeef non-linéaire du milieu et du

parametreAk au travers de la fonction sinus cardinal.

1.1.3 L’Oscillateur Paramétrique Optique

Nous venons de montrer que le processus de fllemescparamétrique présente une
efficacité de conversion trés faible : il est sauvetile d'utiliser un systeme résonnant ou le
rayonnement généré est réintroduit dans le cnigtat accroitre I'efficacité du couplage non-
linéaire : cette configuration constitue un Ostéla Paramétrique Optique (OPO). Son
principe présente plusieurs similitudes avec célulaser et notamment par I'existence d’un
seuil de fonctionnement. Lorsque le sigoalle complémentaire résonnent dans la cavité, on
parle dOPO simplement résonnant (Figure I-3 (&) OPO doublement résonnant est
obtenu lorsque le signadt le complémentaire résonnent (Figure I-3 (b)). €eaterniére
architecture permet d’obtenir un seuil d’oscillatjplus faible (typiquement d’'un facteur 100)
au prix d’'un contrble extrémement précis de la leng optique de la cavité. En effet, la
cavité impose aux ondes qui résonnent d’apparéenir ensemble discret de modes. Dans une
cavité simple de type Fabry — Pérot ces modesrggutierement espaces en fréquence alors
gue ce n'est plus le cas lorsqu’on insere un midliepersif tel qu'un matériau non-linéaire.
Seuls les couples signal — complémentaire ou lex dades appartiennent simultanément
aux modes de résonance de la cavité pourront @setl étre amplifiés efficacement. Ce
probleme ne se pose pas dans le cas de 'OPO smapterésonnant mais le seuil
d’oscillation est alors plus élevé. C’est pourglesi OPO doublement résonnants sont utilisés

en régime continu avec des densités de puissaitdesfaandis que les OPO simplement
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résonnants sont largement utilisés en régime inguisl ou la possibilité d’atteindre des
puissances créte élevées donne lieu a une effcaoit-linéaire accrue. Enfin, une derniere
technique tres utilisée consiste a imposer un @opassage a la pompe pour accroitre le gain
non-linéairé'™ (Figure I-3 (c)). En effet, dans le cas de 'OR@mement résonnant et aprés
réflexion par le miroir de sortie, 'onde qui résense propage dans la direction opposée a
celle de la pompe. Ce double passage de pompe fpalone d’amplifier 'onde résonnante a
son retour et de diminuer le seuil d'oscillationmifacteur 2.

L’OPO que nous avons demontré expérimentalemeohapitre IV est pompé par une source
laser impulsionnelle en régime nanoseconde. Diftése simulations de cet OPO sont

proposées au paragraphe 1.6.

«
Up — Wp /—»\ _’m

— Milieu non-linéaire & — Milieu non-linéaire s
_ e e

(a) Cavité OPO simplement résonnante sur I'onde | (b) Cavité OPO doublement résonnante (DROPO)
signal (SROPO)

(A: —r—
<P — Ws
Wp Milieu non-linéaire ) e
——- > -

(c) Cavité OPO simplement résonnante sur I'onde sigwalc double passage de la pompe (aussi appelé
recyclage de pompe)

Figure 1-3 : Présentation de plusieurs configurati@le résonance dans des cavités linéaires d'iscitk
Paramétriques Optiquesy, ws, 1 correspondant respectivement aux fréquences dissquompe, signal et
complémentaire.

Nous avons jusqu’alors négligé l'influence du pagtnn Ak. Nous allons voir cependant
gu'une conversion de fréquence efficace ne peut as dissociée de la condition dite

d’accord de phase, c’est-a-dire celle&ski=0.
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[.1.4 L’accord de phase

Revenons sur I'exemple de la génération de langkcdiarmonique et observons le
comportement du rendement de conversion en fondeaxk sur I'équation Eq.6. Prenons le
cas OUAK (= kyy-2k,) est non nul. Les phases des ondes aux fréquen@isas ne se

. R , . C
propagent pas a la méme vitesse : 'onde pompea Hne vitesse de phase-, celle de

na)

'onde harmonique E est égale ai Ces deux phases se décalent donc petit a petit au

2w
cours de leur propagation dans le milieu jusqu'ague leur écart vaillee au bout d’'une
distance k que I'on nomme « longueur de cohérence ». Lesoad®, créées en différents
points du cristal, sont alors en opposition de phaes interférences sont destructives et le
transfert d’énergie de I'onde pompe vers l'ondenf@rique s'inverse jusqu'a ce que le
déphasage accumulé soit égalma Rintensité de I'onde a & oscille ainsi tout au long du
cristal selon un processus de construction-destruet avec une période 2fcourbe rouge

de la Figure I-4). Ajoutons que le phénomene essiaualable pour le cas général a trois
ondes. Le maximum d’intensité est atteint a unguear L. :E+ 2pr, p étant un entier.

Ce désaccord de phase limite donc de facon drastejdongueur du cristal non-linéaire
utilisable. La solution optimale pour réaliser wonversion efficace est alors de se placer a
I'accord de phasak=0.

Un certain nombre de techniques ont été développeées vérifier cette condition. La plus
utilisée est connue sous le nom « d’accord de ppaseiréfringence ». Le principe de cette
technique est d'utiliser la biréfringence des atist (pour peu que cette derniere soit plus
grande que la dispersion) pour obtenigz=nn,. La vitesse de propagation dans un cristal
biréfringent differe avec la polarisation du faigaeconsidéré. On s’arrange alors pour que les
ondes an se propagent « plus lentement que les ondes»>aeh choisissant convenablement
les axes de polarisation des deux ondes. La diftéred’'indice due a la biréfringence
compense exactement la dispersion d’indice : I'mtcde phase est ainsi Vérifié et
I'interaction est constructive tout au long du @igcourbe noire de la Figure 1-4). Nous ne
développerons pas plus en détail ce type d’accerdhéise. Notons toutefois qu’il en existe
de plusieurs sortes selon la nature du cristal liméaire choisi ou selon le type de

polarisations souhaitées et/ou imposées pour léssopompe.
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Accord de phase parfaj

Quasi-Accord de Phase
(ordre m=1

Puissance générée (u.a)

Nombre de longueur de cohérenc

Figure 1-4: Evolution de la puissance harmoniquéoection de la longueur d’interaction pour diffétes
conditions d’accord de phase.

La plupart des cristaux utilisés dans les Oscilidaramétriques Optiques pour I'émission
dans l'infrarouge sont biréfringents. Leur fortdisdition est liée a leur simplicité de mise en
ceuvre. Les cristaux sont également fabriqués, laguiupart, par des méthodes de croissance
garantissant des longueurs (quelgues centimettedg¢se ouvertures (quelques millimetres)
adaptées au pompage par des faisceaux de graleleltaiccord de phase par biréfringence

présente cependant un certain nombre d’'inconvénient

= Selon la biréfringence du matériau, il n'est pasues de pouvoir obtenir
I'accord de phase pour toutes les interactions tabande de transparence du

matériau.

» Les directions de propagation de I'onde et de Fgeene sont pas forcément
identiquesi*?. Dans le cas ou lindice dépend de la directiompm®agation
(onde dite de polarisation extraordinaire), ell@sfent un angle dit de double
réfraction (walk off). Les ondes se séparent auscde la propagation faisant
ainsi chuter l'efficacité de couplage non-linéaitlé. existe toutefois des
configurations bien spécifiques, tres rares, dikabaccord de phase non-
critique », pour lesquelles le phénomene de dodiitaction n’existe pas.
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= Enfin, 'accord de phase par biréfringence ne pépas toujours d'utiliser les
coefficients non-linéaires diagonaux qui couplerdgs dondes de méme

polarisation et qui sont en général les plus ingus

Une méthode alternative permet de s’affranchir des dimitations, au prix d'une

sophistication technologique accrue : la techndgiguasi-accord de phase.

I.1.5 Le quasi-accord de phase (QAP)

L’'accord de phase artificiel ou quasi-accord de sph@ermet de compenser le
déphasage accumulé par une perturbation périodipieinteraction non-linéaird®?.
Différentes solutions sont envisageabl&$®. Une des perturbations les plus efficaces
consiste a inverser périodiqguement le signe deukceptibilité non-linéaire. Puisque la
polarisation non-linéaire est proportionnelle aeftioient non-linéaire, si apres propagation
des ondes sur une longueur de cohérence on inkeesigne de la susceptibilité non-linéaire,
on introduit un déphasage desur la polarisation non-linéaire-( = €”). Il est alors possible
de compenser le déphasage accumulé sur la preloiegeeur de cohérence et d’obtenir a
nouveau une interaction constructive. Si I'on régegriodiquement I'inversion du signe de la
susceptibilité non-linéaire, I'accord de phaseoddenu en moyenne sur I'ensemble du cristal,
on parle alors de quasi-accord de phase (courlie gierla Figure 1-4). Un matériau a quasi-
accord de phase peut donc étre défini par la pcésdiun «réseau » constitué par une
succession de domaines de signes de susceptitafitéinéaire alterné.

On peut obtenir des interactions globalement cooBi#es en inversant le signe de la
susceptibilité non-linéaire tous les multiples innpale la longueur de cohérence. Si m est ce
multiple impair, on obtient alors un quasi-accoedpthase a I'ordre m. La Figure 1-4 présente
le rendement de conversion obtenu avec un quasréae phase a l'ordre 1 (m=1). Plus
généralement, la séquence de coefficients nonilasdu type (+d,-d,+d,-d,...) n'est pas la
seule a étre viable méme c’est la plus efficace.p@ut également envisager des séquence
(d,0,d,0,d,...) ou plus généralement,dg. dy,db,...). Les structures a QAP que nous utiliserons
tout au long de I'étude seront de type (+d,-d,+d,-d obtenues par retournement
d’orientation de cristal (Figure 1-5).
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A
v

+d -d +d -d +d -d

>
Le

Figure I-5 : Cristal périodiqguement retourné (md&)pas\=2*L . Le rapport cyclique est de 1/2.

Une modulation périodique du signe d’'une grandéele peut étre décomposée en série de
Fourier comme suit :

d(z) =d i isin(m—zﬂjex;{—i.mZTHZJ (Eq.12)

e, MIT

oUA=2*Lc est la période de modulation du signe du coefitamn-linéaire.

Seule la composante de Fourier d’ordre m du régaapermet d’obtenir le quasi-accord de
phase contribue efficacement a l'interaction nowdire. Toutes les autres composantes sont
alors négligées. On montre que le quasi-accordhdsepde type (+d/-d) peut généralement
étre traité sur toute la longueur de I'interactimm-linéaire comme un accord de phase parfait
ou le coefficient non-linéaire est réduit d'un ot 24t (m=1). Le coefficient non-linéaire
der S’écrit:

Gy = ——d
m 7T

On introduit également une nouvelle formule du désel de vecteurs d’onde qui tient

compte de la structure périodique du signe du mefit non-linéaire :

Ak =k, —k, =k, —mK
271
2% L

avec K =

Les avantages du quasi-accord de phase sont estent nombreux :

= Le premier d’entre eux est de donner accés a defiaents non-linéaires

trés élevés.
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= La technique permet d’éviter, dans la plupart des, ¢angle de double
réfraction. Il est alors possible d'utiliser effieanent des cristaux de
grande longueur (plusieurs centimétres) sans @enir autant besoin de les
monter en « compensation de walk off » comme oel&ai$ classiquement

pour I'accord de phase par biréfringence.

= La techniqgue présente également l'avantage de [rouadapter
théoriquement le pas du réseau périodiu& n'importe quels couple ou
triplet de longueurs d’onde pour peu que ces degsieérifient la loi de la
conservation de I'énergie dans la fenétre de tamesige du matériau

utilisé.

= Un autre aspect intéressant de la méthode est aojpaconcevoir des
structures complexes comme par exemple accoleritimhigalement
différents pasA. Plusieurs fonctions peuvent étre réalisées suméme

cristal*el,

Les inconvénients de la technique sont relativenpent nombreux et sont majoritairement
liés a des limitations technologiques. Il est pdnstant tres difficile de fabriquer des cristaux

a QAP avec des pas d’inversion de coefficients non-linéaires infénigwau micrometre.
Cette premiére limitation technologique impose panséquent une certaine restriction sur
I'utilisation des gammes de fréquences des souteggompage. Les épaisseurs des structures

a QAP sont généralement inférieures a celles desugx biréfringents.
Nous présentons maintenant les performances desla@sos Paramétriques Optiques

obtenues avec les cristaux non-linéaires biréfritggeou a QAP pour la génération de

fréquences dans les bandes spectrales Il et Ill.
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[.2 Des matériaux non-linéaires pour la génératiate fréquences dans les
bandes spectrales Il et IlI

Les techniques de retournement du coefficient limadaire par polarisation électrique
sur des échantillons épais de Niobate de Lithiumdbld; (PPLN pour Periodically Poled
Lithium Niobate) *® ne sont apparues qu'au début des années 1990mét#wdes de
fabrication de tels cristaux sont aujourd’hui biemaitrisées®. Le PPLN a permis
d’améliorer considérablement les performances de® &" en atteignant notamment des
efficacités de conversion supérieures a 38%avec des seuils de fonctionnement inférieurs
au milliwatt?®1?%, Des OPO fonctionnent également avec d’autresriaatéferroélectriques
a quasi-accord de phase comme le phosphate desipatast titanyl KTIOPQ (PPKTP)2%"

28] | tantalate de lithium LiTa§(PPLT)"" I'arsenate de potassium et titanyl KTiOAsO
(PPKTA) 28129 Tous ces cristaux ferroélectriques sont toutefbsorbants au-dela de 4 pm
et ne sont donc pas propices a la génération dehalutes longueurs d’'onde. Il est possible
d’avoir recours a d’autres cristaux tels que ceppastenant a la famille des chalcopyrites
(ZnGeR, AgGaSe, CdGeAs, AgGa$s, ...) ou a la famille des semi-conducteurs (ZnSe,
GaAs). Les propriétés de ces matéridi®?® sont regroupées dans le Tableau I-1. Les

caractéristiques du PPLN sont également introddiées ce tableau a titre de comparaison.

Cristaux d Plage de | Figure de Pertes optiques Conductivité | Angle de double
transparence| mérite? (cm™) thermique réfraction

(pm/V) (um) (pm/V)2 | lum 2 um 10 um  (W/m.K) (°)

PPLN 27 0,35-5 67 0,001 0,001 5,6 (QaP)

AgGaSeg 33 0,7-12 171 0,01 0,03 0,01 1 0,64

CdGeAs 236 2,3-18 4483 --- 10 4,2 -—-

AgGa$S 13 0,5-13 29 0,001 0,08 0,6 11,5 0,64

nGeR 75 0,74 -12 522 0,5 0,05 0,9 5 3 0,6

ZnSe 50 0,5-20 423 0,001 0,001 0,0p05 18 0

GaAs’ 90 0,9-12 400 1 0,01 0,01 52 0 (QAP)

Tableau I-1 : Propriétés des matériaux les plusés pour la génération de longueurs d'onde infrge par
conversion de fréquence (--- signifie que le matéest absorbant).: ZnSe monocristal. : couche de GaAs
obtenue par croissance HVPE.

2 |évaluation du potentiel non-linéaire d’un maaér se fait en considérant sa figure de méritendgfpar la
relation d/n®, n étant I'indice optique du matériau.
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Les régions de transparence des matériaux somsaufhent étendues pour la génération de
longueurs d’onde supérieures a 4 um. On remarque, |p plupart d’entre eux, que leurs
coefficients non-linéaires d sont nettement supésiea ceux disponibles des cristaux
ferroélectriques comme le PPLN. C’est une des maispour lesquelles les matériaux
chalcopyrites ZnGeR AgGaSe et CdGeAs ont été largement étudiés. Ces cristaux sont
aujourd’hui disponibles avec des surfaces de pomplegquelques dizaines de millimétres
carrés sur guelques centimeétres de long. La géoéredntinue de longueurs d’onde entre 7
pum et 20 um a ainsi été démontrée dans le Cd&edxsdes processus de difféerence de
fréquences (DFG : Difference Frequency Conversidfl) La transparence du matériau
impose toutefois d’utiliser des sources de pompageérieures a 3 um (elles-mémes issues de
conversion de fréquence) pour éviter la trop fasorption du matériau. Des émissions
continues de longueurs d’'onde entre 6 um et 14 pinégalement été démontrées a partir
d'OPO AgGaSe"¥. Toutefois, des effets de focalisation de faisgeatl dus a la faible
conductivité thermique du matériau conduisent Witssa un endommagement irréversible du
cristal : les applications liées a la génératioandes de fortes puissances sont de ce fait
limitées. A l'inverse, des puissances de plusigizaines de watts dans la bande Il [3 um —
5 pum] peuvent &tre obtenues a partir d’'OPO ZnG&E*. Ce matériau posséde toutefois
certains inconvénients. Ses pertes optiques élevéles longueurs d’onde inférieures a 2 um
limitent le choix en fréquence des sources laserspdmpage. L'absorption élevée du
matériau au-dela de 9 um limite également l'effigades processus de conversion dans la
bande Il [8 um — 12 um]. Enfin, le nombre de fasseurs de cristaux ZnGgPst restreint.

lls sont pour la plupart basés aux Etats-Unis. €aidr aspect est particulierement important
puisqu’une partie des applications de ces cristauncerne la défense et que des problemes
d’approvisionnement peuvent alors se poser pownagprises européennes.

Ces quelgues remarques nous permettent de monteeteq caractéristiques d’'un «bon »
matériau non-linéaire ne se résument pas simpletnent coefficient g €levé. Le matériau
doit en effet étre le plus transparent possiblaiguien pour la pompe que pour le signal et le
complémentaire. Nous avons vu que sa trop forterpben pouvait étre responsable d’effets
thermiques importants, susceptibles de perturbsr denditions de fonctionnement du
systeme, voire de détruire une zone du cristal. <lvon » matériau non-linéaire doit
également présenter de faibles pertes optiques toaihs sa plage de transparence et doit
posséder une conductivité thermique élevée. Auevoed quelques remarques et des données
du Tableau I-1, les semi-conducteurs GaAs et ZmBstituent ainsi d’excellents matériaux

pour l'optique non-linéaire. La comparaison du éactde mérite de ces deux matériaux
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montre que ces derniers sont a peu pres aussa@dfcl’'un que l'autre en terme de
conversion. La conductivité thermique du GaAs résteefois supérieure a celle du ZnSe ;
les pertes optiques autour de 1 um restent plbtefapour le ZnSe. Notre choix entre ces
deux matériaux s’est toutefois trés vite porté BurGaAs compte tenu de la maturité
technologique de ce matériau par rapport au Zn®eadson utilisation intensive dans les
domaines de I'électronique et de I'optoélectronigDétaillons maintenant les principales
caractéristiques du GaAs.

|.3 Le GaAs comme matériau non-linéaire

1.3.1 La susceptibilité linéaire

Compte tenu de sa structure électronique, la bartdedite du GaAs non contraint a
température ambiante est d’envirogg1,425 eV, ce qui correspond a une longueur d’onde
24 R
de coupureA, -4 087 um. Le GaAs est transparent au-dela de cette vaktuce
gap
jusqu'a 17 um (Figure I-6). On note quand méme éldeation conséquente de I'absorption
du GaAs a partir de 12 um qui limitera I'efficacdés processus de conversion au-dela de

cette longueur d’onde.

Transmission (%

0 2 4 6 8 10 12 14 16 18
Longueur d’onde (um)

Figure I-6: Spectre de transmissiarGaAs>"!

L’arséniure de gallium (GaAs) est une structuretyfe « zinc blende » et appartient au

groupe de symétriésm. La structure peut étre décrite par un réseawjoeba faces centrées
de paramétre a = 5,653 A (1 (Angstrom)=10"° m) avec un motif constitué d’un atome de

gallium en (0, O, 0) et d’un atome d’arsenic en¥¥%4) (Figure 1-7).
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[1-10]

Figure 1-7 : Structure cristalline du GaAs. Lesrmags d’arsenic forment un réseau cubique a faceséesn le
réseau gallium est identique a celui de I'arseméraine translation d'un vecteur (Ya, Y%, ¥4).

Les différentes symétries du cristal garantissesutiopie de la susceptibilité linéail&. Le
tenseury™® (d’ordre 1) est par conséquent scalaire et est &liindice complexe n du GaAs

par la relation :

n® =@+ ja)=1+x" (Eq.13)
avec la partie réellg correspondant a I'indice optique du GaAs et laipamaginairea a
'absorption du matériau. On définit par abus deghlge l'indice optigue d’'un matériau
(partie réelle de I'indice complexe) par n.

L'indice de réfraction du GaAs a fait I'objet dembreuses étudé¥*!. La plupart d’entre
elles ont toutefois été limitées a des gammesaiastis de longueurs d’onde. On rappelle que
la détermination précise de l'indice de réfracttan GaAs est fondamentale pour assurer de
facon la plus stricte possible la condition de @iaasord de phase. C’est la raison pour
laquelle Skauli et al'*? ont récemment déterminé l'indice de réfractionrdatériau dans
toute sa plage de transparence, en prenant en edmpgarametre température. Cette loi
empirique s’écrit :

)= o A B0 5 (B e
7 \E - () m \E-(he)?) Ef-(he)
_ 1239842

avechw = — Aexprimée en um , et les valeurs :

30



Chapitre | Le GaAs comme maténon-linéaire pour l'infrarouge

Eo (eV) | 1.425 - 0.0003716AT - 7.49%10" AT?
E:i (eV) |2.400356 - 0.00051458T

E, (eV) | 7.691979 - 0.00046545T

E; (eV) |0.034303 + 0.00001136T

<&> ]12.99386

Gs 0.00218176
A 0.689578

avecAT =T —-22°C (AT =20).

On obtient les variations de l'indice de réfractitnGaAs dans la gamme de longueurs d'onde
proche et moyen infrarouge (Figure I-8).

3.4
3,29
336

3,38 J-;
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& 325

]
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]
%zzﬂ%
@ 332 \h_
e

|
|
{

| |——T=20"C

i —8—T=50°C

T=100 °C
é 3,31 e :
320 W‘I‘T-——I
3,28 ey —{
227 “::l" {
: i |
3,26 H" |

r\ "?, fb@h@@ﬁ@.@«t@%@q@,@ﬁ'\ﬁ

Longueurs d'omde (po)

Figure I-8 : Variation de I'indice de réfraction @aaAs dans la gamme de longueurs d’onde [1,5 pi2 pri]
pour différentes valeurs de température T.

1.3.2 Propriétés non-linéaires du GaAs

1.3.2.1 Détermination du coefficient non-linéaire #ectif (des)

Méme si le matériau GaAs est isotrope d’'un pointvde de I'optique linéaire, ses
propriétés non-linéaires ne sont pas équivalerties $a polarisation des ondes mises en jeu.
Il est important de déterminer la polarisation agm au coefficient non-linéaire effectif le
plus important. Comme il a été souligné au paradgrdf.1.2, les tenseurs de susceptibilité de

certains matériaux peuvent étre simplifiés a quedgeléments compte tenu des symétries des
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mailles cristallines. C’est précisément le casmdagriaux de la classé8m comme le GaAs

pour lequel le tenseur de coefficient non-linéasedonné par:

000d, 0 O
x?=l0 00 0 d., O |avecd,=d,=d,=d (Eq.19
000 0 0 dg

Dans le cas classique de linteraction paramétriguaois ondesa (onde de pompe),

a, (onde signal) etw,(onde complémentaire), le vecteur de polarisati@n-lméaire

PN (PM =g, * y@E?) se définit par :

E,(@)E, ()
2 E,(@)E,(a2)
EE;E%; g0l E@E@) -
co| | EE(@)*E(E, @) -
e E. () E (@) + E(@)E.(@)
E(@)E, (@) + E(@E (@)

avec E, (w )l'amplitude de Fourier du champ électrique pokaselon la direction

a la frequencey .

En développant le tenseyr® de I'équatiorEq.14avec x;, @ = 2dy, , il vient:

PA (@) = 25,d[E, (W)E, (@) + E,(@)E, ()]
P? (a) = 25,d[E,(W)E, (@) + E,(@)E, ()] (Eq.16)
P? () = 46,d[E, (@)E, (@) + E, (@)E, (@)]

Le systemeEq.16 montre de facon claire que la polarisation nogdire dépend d’'une
combinaison de projections de champ. Pour en expllms effets, définissons la figure
suivante :

Plan (001)
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La direction de propagation des ondes est contdans le plan (001)¢ est I'angle entre le
vecteur d'ondek et I'axe x [100] de telle sorte que le vecteurmpaélectriqueE se propage
dans le plan xz lorsque=0. g et 8,sont les angles que font les champs pompe (fréguenc
«)) et signal (fréquencey,) avec le plan (001). Pour le cas spécifiquegeud = , le@hamp

éIectriqueE se propage selon I'axe x [100].
En utilisant ces différents angles, la polarisation-linéaire (Eq.7) peut se réécrire:

P (w,) = 2£,d sing[cos, sinb, +cosb, sinb, |E(w,)E(w,)
P2 (a,) = 2¢,d cosp[cosb, sing, +cosb, siné, |E(w)E(w,) (Eq.17)
P2 (w,) = 4£,d cospsin ¢|cosé, cosb, |E(w,)E(w,)

On restreint I'étude au cas le plus usuel ou ledesrsont toutes choisies colinéaires entre

elles. Il est alors possible d’en déduire la cosambe du vecteur de polarisatiéh dans le
plan xy (001) :

R (a%)‘ = 4¢,d singcosg|cosd, sing, + cosd, sind,|E(w) E(w,)

Cette relation amene a un premier résultat : Ipleme entre 'onde pompe et I'onde signal

est maximal pour une direction de propagation deséaux telle que = % Cette direction
se matérialise dans le GaAs par I'axe cristalloligye [110].
Conservant cette direction de propagation, l'inténde polarisation non-linéaire peut alors
s’écrire :
|P® (@) = 26,0 E() E(a)
2 : :
avecd,, =—d,/(cosd,sing, +coss, siné,)? + (cosd, cosb, )’
n

Quelles polarisations donner aux ondes pompe atakigour profiter des meilleurs
coefficients non-linéaires ? Deux cas de figurprésentent :

2
. deff =;d .

a) Les champs pompe et signal doivent tous les @tex polarisés dans le plan xy

(6, =6, =0). La polarisation non-linéaire est polarisée palamnent a I'axe z [001].
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b) Les polarisations des champs pompe et signaledbiétre orthogonales et I'une
d’entre elles polarisée dans le plan (004)% Oou &, = 0): 'onde convertie est elle

aussi polarisée dans ce plan.

Remarquons qu’il suffit qu’une seule onde soit gete dans le plan du substrat (plan xy)
pour rendre le coefficient non-linéaire effectif duatériau indépendant des états de

polarisation des autres ondes.

i

d(d
Ce cas est obtenu pour:(d—;“) =0 avecd =6,=6 ; il vient alorsg, = 6, =3526°, ce qui

signifie que I'onde pompe et I'onde signal devrambir la méme polarisation selon un angle
de 54.74 ° par rapport a I'axe z [001]. Cet anglgaspond a I'axe cristallographique [111]

du GaAs. L'onde convertie sera elle aussi polarisén cet axe de telle sorte que
6=6,=6,.

[111]

4

/

[001]
4
154,74 ¢

/
/

|

|

|

| —
| /
|
|
|
|
|

110
[@]

Figure 1-9 : Représentation de I'état de polaraties ondes pompe (noire), signal (verte) et cémehtaire
(rouge) pour obtenir le coefficient non-linéaire @aAs le plus élevé. Les trois ondes sont alorarfsdes selon
I'axe cristallographique [111].

Remarquons enfin a travers cette étude que lesrigmilans des ondes signal et
complémentaire peuvent étre tres facilement chang@e une simple modification de la
polarisation de I'onde pompe sans pour autant digria valeur du coefficient non-linéaire
du GaAs. Cette sélection de polarisation n'estgussible dans la plupart des autres cristaux

a quasi-accord de phase couramment utilisés.
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1.3.2.2 Détermination des longueurs de cohérenceL

On rappelle que le GaAs est un matériau isotropguet la technique classique
d’accord de phase par biréfringence ne peut pasagliquée. Il est alors nécessaire d’avoir
recours au quasi-accord de phase pour pouvoir caines rendements de conversion dans
ce matériau. Comme nous I'avons déja vu, la longdeucohérence n’est pas une propriété
intrinseque du matériau, mais un facteur dépendala fois du processus non-linéaire a
mettre en jeu et de la dispersion du matériau angueurs d’onde considérées. Donnons un
ordre de grandeur a ces longueurs de cohérencelap@émération de fréquences dans les
bandes Il et Ill. On rappelle que la condition degj-accord de phase est vérifice phkrO.

Les processus de conversion sont les plus efficdanas le cas du quasi-accord de phase a

'ordre 1, soitm=1 (Figure 1-8). Il vient alors :

_ 1
e T) 0, _ )y
A A, A,

avec T la température eth,A,ethles longueurs d'onde pompe, signal et

complémentaire.

La Figure I-10 définit les périodes de modulatiencdefficient non-linéaire du GaAs pour la
génération d’ondes signal et complémentaire dasmbdmdes spectrales Il et Ill. Différentes
sources lasers (longueurs d'onde de powyesont utilisées : 1,064 um (courbe n°1), 1,55
pum (courbe n°2) et 2,1 um (courbe n°3). On remarque les périodes de modulation
diminuent d’autant plus que les longueurs d’ondepdelpe sont faibles. La génération
dondes a 4 um (signal et/ou complémentaire) regusar exemple des périodes de
modulation de I'ordre de 10 um pour un pompagéé4lpm et de 60 pm pour un pompage a
2,1 um. L'augmentation de la température du GaAsnptra par exemple, a période de
modulation fixe, d’étendre la gamme du pompage diternau a des longueurs d’onde plus

élevées tout en conservant la méme émission due¢aignal - complémentaire).
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Figure 1-10 : Détermination des périodes de modiaf2*L.) du coefficient non-linéaire du matériau GaAs
vérifiant la condition de quasi-accord de phaser p@ génération paramétrique de longueurs d’osdgsl et
complémentaire dans l'infrarouge dans le cas deppgma 1,064 um, 1,55 um et 2,1 um.

Nous allons voir au paragraphe suivant que cedailmites intrinseques au GaAs
restreignent les longueurs d’onde de pompage diwérraat particulierement pour des

applications nécessitant de fortes puissances.

1.3.2.3 Limitations du matériau
L'absorption a deux photons (TPA : Two Photon Absoption)

De facon assez paradoxale, certains effets noaas (d’ordre supérieur a 2)
peuvent devenir des limitations aux processus devarsion de fréquence dans un
semiconducteur tel que le GaAs : c’est le cas danpimene d’absorption a deux photons. Ce
mécanisme non-linéaire (d’ordre 3) donne lieu @rkation de paires électron-trou lors de
I'excitation du GaAs par des photons d’énergierieifre au gap get supérieur a2. Ainsi,
lillumination du matériau par des impulsions laderpuissance créte élevée crée des porteurs
libres dans la bande de conduction. La transitioineela bande de valence et la bande de
conduction se fait au moyen d’un niveau intermédidans la bande interdite. L’absorption

du matériau devient alors une fonction de I'intenside pompe et s’écrit:

Qeans(l) =@, + [
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avecs le coefficient d’absorption & deux photons (exgrien cm.GW) et ap les

pertes linéaires du matériau (correspondant af@egaaginaire de l'indice complexe n du

GaAs et exprimées en ¢

Les valeurs de ce coefficient d’absorption a delstpns sont représentées sur la Figure 1-11
et proviennent d’un modéle expérimental proposé/aar Stryland et df*.

30 L] L] L] L
25

20
15

B (cm.GW")

10

O L L 1 1
1 1,2 14 16 18 2

Longueurs d’onde (um)

Figure 1-11 : Coefficient d’absorption a deux phalu GaAs pour différentes valeurs de longuewsds.

Le coefficient est le plus élevé (entre 20 cm.&wt 25 cm.GW) dans la gamme de
longueurs d’'onde [1 um — 1,4 um] qui correspondaaiheureusement aux longueurs d’onde
émises par une grande majorité de sources lasetea fuissance actuellement disponibles
(Nd:YAG, Nd:YVO,, ...*"). Le coefficientd reste également non-négligeable (15 cmpw
autour de 1,55 um, limitant 1& encore l'utilisatiole certaines sources lasers classiques
(notamment basées sur I'Erbium). Ce n’'est quaade¢ 1,7 um que le phénomene
d’absorption a deux photons devient négligeablestourquoi il est préférable de pomper
le GaAs a des longueurs d'onde supérieures a cetieur dans le cas de régimes
impulsionnels. Les pompages de nos OPO-GaAs sosit rdialisés par des sources lasers a 2
um. Le développement croissant de ce type de &58f! ne peut que renforcer ce choix.
Remarquons enfin que le phénomeéne d’absorptionua glotons est une caractéristique
intrinseque au GaAs. Contrairement a I'absorptioédireap, 'optimisation des procédés de

fabrication du matériau ne modifiera en rien l'ughce de ce phénomeéne.
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Le seuil de dommage optique

Il est aujourd’hui difficile de donner une valeuwépise du seuil de dommage optique
du GaAs. En effet, le grand nombre de paramétrggrarentaux mis en jeu (durée
d’'impulsion de la pompe, forme temporelle des imsjmus, fréquence de répétition, qualité de
faisceau, structure microscopique des cristaux mpose de rester trés prudent quant a
linterprétation des différentes mesures effectudatersor’® a par exemple mesuré des
seuils de dommage de 5,3 Jtdans des cristaux monocristallins GaAs pompéstir gain
laser émettant a 2,08 um (cadence de répétitiddz ;1durée des impulsions : 70 ns). Lallier
et al. a évalué cette fluence a 1 J%aans un monocristal GaAs pompé & partir d’'unecsour
laser & 3,4 pm (10 Hz ; 20 4.

Nous détaillerons dans le chapitre IV les valewrssduil de dommage mesurées dans le
matériau GaAs a QAP pour différentes cadences pi&titién et durées d’'impulsion d'un
laser émettant a 2 um. Il sera alors intéressamtéterminer, si possible, une loi empirique,
telle qu'il a été proposé dans d'autres matéridlxreliant la fluence de dommage)(a la

durée d’'impulsion par une relation de proportioitéale type : J0 (durée) avec 0,3<t<0,5.

.4 Historique du GaAs a Quasi-Accord de Phase (QAP

Comment inverser en pratique le signe du coefficieon-linéaire d du GaAs ?

Reprenons pour cela I'équati&y.16du paragraphe 1.3.2.1 : on constate qu’une rotalio

cristal d'un anglatdans le plan d’incidence (110p & Z) permet de réaliser cette inversion.

L’angle 8 devient alorsB+1t et un signe (-) apparait dans I’expression‘@@(a&)‘. Une

structure GaAs a quasi-accord de phase peut doa®Btenue en utilisant un ensemble de
lames d’orientation (110) ou une lame sur deuxta sne rotation det autour de I'axe [110].
C’est a partir de ce principe que la premiere d&tration de conversion de fréquences dans
le GaAs fut réalisée en 1975 par la générationedersie harmonique d'un laser £¢J . La
technique consistait alors a mettre en série plusiames de GaAs a I'angle de Brewster par
rapport au faisceau de pompe incident afin de éimis pertes aux interfaces (Figure 1-12).
L’expérience a montré trés rapidement ses limifg&cipalement dues a Il'alignement

critigue de toutes les lames constituant la strectue manque de modularité des épaisseurs
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des lames limitérent les efficacités de rendemertahversion (ordrex>1) et les gammes de

longueurs d’onde de pompe.

. + X(Z) - X(Z) + X(2) _ X(2)+ X(2) @
Angle de Brewste',

Pompage optiqu > 2w

Figure 1-12 : Premiére démonstration de quasi-atderphase par inversion de polarisation dans éditge de
Gallium pour la génération de seconde harmonique kiser CQ

Il fallut attendre la fin des années 80 et I'apiiami de la technique de collage par adhésion
moléculaire® pour que le quasi-accord de phase par inversiquotigisation dans le GaAs
redevienne un sujet de recherche a fort potertiel.effet, la possibilité de souder deux
substrats fins de GaAs laissa envisager la génétiain de la technique a plusieurs substrats

d’orientations alternées pour la réalisation decstmes monolithiques a faibles pertes aux

LE

< 100 Iames

(b)

Figure 1-13: a) Schéma de principe de linversian abefficient non-linéaire de lames de GaAs paftagel
moléculaire. b) Fabrication d’une structure mofmidjtie a orientation alternée par généralisatiotadechnique
a 100 lames.

interfaces (Figure 1-13).

Lc> 50 l.lm

Collage
moléculaire

[110] -x®
4 —)

(@)

Pompage optiq

Les premiers empilements furent rapidement fabsg&® 1993, une équipe de I'Université
de Stanford réalisa une structure monolithique aoapt 9 lames pour la génération de
seconde harmonique d’'un laser £8. Malheureusement, les lames utilisées n’avaiest pa
une épaisseur égale a un multiple impair de laueng de cohérence de doublement de
fréequence. L'’interaction, bien qu’observable, nttonc pas parfaitement optimisée. |l
devint alors fondamental d’améliorer la techniqueuélisant des lames d’épaisseur adapteée,
en augmentant leur nombre tout en minimisant lasepeaux interfaces. Une équipe de
Thales!*® démontra en 2000 la faisabilité d’'un empilementné’ centaine de lames GaAs
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(d’environ 100 um d’épaisseur moyenne pour chacpgepdiquement retournées, avec des
pertes par interface ne dépassant pas 0,1 % datesléogamme spectrale [3 um-12 um]. La
méthode consistait, dans un premier temps, a décatpassembler des lames de GaAs de
7x8 mnf provenant de substrats (110) de diamétre deux egsomon désorientés puis
d’effectuer le collage dans un four a pression saowsphere d’hydrogene. Les dimensions
transverses des structures ainsi réalisées peremtties lors des pompages par des faisceaux
de grande taille, potentiellement synonymes de$ognergies. Les empilements furent I'objet
de nombreuses démonstrations optiques dont la @fé@ede seconde harmonique d’'un laser
CO, B et la génération de différence de fréquences dansande [9-12 pmf*el,
Néanmoins, aucun fonctionnement stable d'oscillatgaramétrique optique n'a pu étre
conduit avec de tels échantillons. Les structuesant avérées étre encore trop courtes,
conduisant a des seuils d'oscillation de 'OPO hescdes seuils dendommagement. Une
amelioration consisterait a réaliser des empilemghis longs de facon a augmenter les
interactions paramétrigues et pouvoir ainsi diminle seuil d’oscillation des OPOs.
Cependant, des longueurs supérieures ou égalema@viendraient de plus en plus délicates
a mettre en oceuvre technologiqguement compte tenudioesnsions des lames (100 pm
d’épaisseur) : 'assemblage de plus de 200 lame®midrait de plus en plus critique et le
nombre élevé de manipulations ne ferait qu’augnmdatprobabilité d’introduction de défauts
dans les structures. Cette technique de fabricatian empilement de lames présente
également une autre limitation technologique. il s effet tres hasardeux de polir et de
manipuler des lames d’épaisseurs inférieures ambqagorrespondant A = 100 um), ce qui
signifie que la conversion dans la gamme [3 um-42 pe peut pas étre réalisée a 'ordre 1
(m=1) avec de telles structures pour les longuewsd® de pompe présentées sur la Figure

I-10. Une autre méthode de fabrication de GaAs &P Q&rmet de pallier a toutes ces

limitations.

I.5 Fabrication de GaAs a QAP par croissance épite

Le principe est présenté sur la Figure 1-14. Hsiste a obtenir une structure GaAs a
QAP en effectuant une croissance sur un substéadnenté (que I'on appellera par la suite
substrat germe). Ce concept de fabrication présgee avantages majeurs par rapport a
'empilement de lames fines. Les techniques de glitledbgraphie vont permettre d’obtenir
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des périodes de retournement du coefficient nadalie du GaAs (de quelques centaines de
nanometres a quelques centaines de micrometreglacuoutes les possibilités d’interaction
non-linéaire a l'ordre 1. Le deuxieme avantagelesait que I'on accéde immédiatement a
des longueurs de structures importantes, typiqguesgeérieures a 1 cm. La seule limitation
de ces longueurs est la taille du substrat germesGla existe aujourd’hui des substrats de

diameétre 150 mm de diamétre.

Centaines de nm <.k centaines de pm
: E Pompage optique

& »
<« !

(a) Longueur de la structure > gg cm
(b)

Figure 1-14 : Schéma de principe de la fabricatienGaAs a QAP développé dans ce travail de thaeJr(
substrat pré-orienté défini par technique lithofiaet gravure sert de germe a une croissancexigpéa(b) La
structure GaAs a QAP obtenue est suffisamment gasur pouvoir étre optiquement pompée dans lanel

Méme si ce concept est séduisant, il apporte awsilot de difficultés technologiques a
surmonter : comment peut-on fabriquer le substéaiodique qui va servir de germe a la
croissance ? Peut-on faire croitre une couchessufiinent épaisse, typiquement supérieure a
guelques centaines de micrométres pour pouvoiring fpasser une quantité d’énergie
importante ? Peut-on maintenir une interface plaingerticale entre les domaines alternés
tout au long de la croissance ? Est-on capablealeqgfier des structures GaAs a QAP de
longueur et de qualité optique suffisantes pouafgdications d’OPO visées ?

Avant de répondre a toutes ces interrogationgyukra paru intéressant de dimensionner ces
structures aux travers de simulations d’OPO. Leslt@ts nous permettent de définir les
caractéristiques indispensables que doivent posségestructures GaAs a QAP (longueur,
épaisseur, qualité optique, ...) pour leurs utilwagi efficaces en tant que convertisseur de

fréquences infrarouge.
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1.6 Oscillateur Paramétrique Optique dans le GaALAP (OPO-GaAs)

[.6.1 Simulations

Les simulations que nous allons présenter nécassieedéfinir un certain nombre de
parametres. Les oscillateurs paramétriques optigeesnt pompés par une source laser
émettant a 2,09 um afin d’éviter tout phénomendsbgption a deux photons. Compte tenu
des caractéristigues de cette source de pompade ebtre volonté de réaliser dans un
premier temps des OPO émettant dans la bandeulin35 pum], les structures GaAs a QAP
seront définies par des périodes de retournemeit;)(2e 63,8 um (Figure 1-10). La
condition de quasi-accord de phase a l'ordre lakst veérifiée pour des ondes signal et
complémentaire de longueurs d’'onde respectivgs,82 um etA=4,6 um. Les indices
optiques des trois ondes pompe, signal et complamensont respectivemen{,=8,33,
n= 3,30 et p= 3,29 a la température T=22 °C (Figure 1-8). Oppeile également que la
valeur du coefficient non-linéaire effectif du Gadst définie, dans le cas d’'un QAP a l'ordre
1 et pour une polarisation de 'onde pompe selaxe’cristallographique [111] (cf. §1.3.2.1),
par :

2244

* 2 d

d. =
“““mm J3 /3

d (m=1)

Il existe une grande disparité des valeurs du miefit non-linéaire ) dans la littérature.
Certains auteurs ont déterminé une valeur de 8% @rpartir du doublement de fréquence
d'un laser CQP®, d'autres observent dans les mémes conditionsaefficients nettement
supérieurs, entre 120 pm/V et 150 pnfA. Nous fixons dans notre cas une valeur de
d= 90 pm/V®8. |l vient alors ¢t= 66 pm/V.

Compte tenu de leur relative simplicité de miseoeuvre, les configurations d’'OPO visées
seront de type simplement résonnant SROPO (Figli. |

Onde pompe

Miroir de rayon de courbure.Rp.
Structure GaAs a QAP

Onde résonnante

A
v

L

Figure 1-15: Type de cavité stabliéage pour la réalisation d’'OPO-GaAs.
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La configuration du faisceau de I'onde pompe esampatrée par I'expérimentateur. La taille

de I'onde résonnante (de rayam) est quant a elle déterminée par la configuratlenla

cavité et est définie par la méthode de calcuhpatrices®:

LRcourb B 2LD + 2D * nsRcourb - 2D2 * ns

A
Ws = 8 sn r;:['jcourh L
T
° \/1— - - )2
Rcourh ns Rcourh

La Figure I-16 représente les valeurs du rayon ddende cavité a la longueur d’onde signal
As = 3,82 um sur la face d’entrée d’'une structure $SafQAP de longueur L=20 mm pour

différentes distances D et rayons de courbure diesraR;our.

450

400 -

350 -

300 -

250 | —&— Rcourb.=50 mm
—&— Rcourb.=100 mm

200 - —a— Rcourb.=500 mm

150

100 -

de la structure GaAs a QAP (um)

50 -

Rayon du mode de cavité sur la face d'entrée

0 1 1 1 1
0 2 4 7,5 15 25

distance D(mm)

Figure I-16 : Rayon du mode de la cavité définielauFigure I-15 pouis = 3,82 um et L=20 mm en fonction
de la distance D et pour différents rayons de amerB,., des miroirs.

Les ordres de grandeur déterminés par la figureépignte fixent un premier critere de
fabrication des structures GaAs a QAP : les épaissi#e ces derniéres devront étre au moins
égales a 300 um pour pouvoir propager correctetesnbndes générées tout au long de la
structure. 1l sera également intéressant de dispadene technique de fabrication
suffisamment flexible pour augmenter ces épaisseows le cas ou les longueurs d’onde du

signal résonnant dans la cavité OPO seraient ppuges s> 3,82 um).
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Nous choisissons de fixer les rayons de mode di&ca centre de la structure a 150 um. On
pose égalementw, = w, =150 um.

Notons enfin que I'outil de simulation que nousal utiliser est développé a partir d’'ondes
planes. Ces modeéles ne sont donc pas en concordaacda réalité dans la mesure ou le

profil des faisceaux utilisés dans la pratiquedestype gaussien. On définit alors une zone

n. 7av>

dite « zone de Rayleigh »2¢, =2 ) représentant la zone de I'espace ou le faiscstau e

i
faiblement divergent et sa répartition transveriptahsité peut étre considérée comme
constante. Dans ces conditions et lorsque la lamgde matériau non-linéaire est inférieure
ou égale a la zone de Rayleigh du faisceau, Boydeitman montrent que les faisceaux
gaussiens peuvent étre considérés comme des dades pc’est 'approximation du faisceau

faiblement focalisé (Figure I-17).

Structure GaAs a QAP

\\ blv ]

AT - A
J2* 2w L J2* 2w

,//////////’JL" _—“\JL\\\\\\\\\\\\

<& »
< »

L>22

Figure 1-17 : Représentation de la zone de Rayleigle faisceau de profil gaussien est faiblemérgrdent et
peut alors étre considéré comme une onde plane.

1.6.2.1 Détermination du seuil d’oscillation : appication a un SROPO-GaAs

Le calcul du seuil d’'oscillation dans le cas d'umade de pompe a impulsions fait
appel a une analyse numérique pour laguelle le gamlinéaire est une fonction dépendante
du temps. Lintensité du signal est calculée amteaque aller-retour en tenant compte de
'amplification, du coefficient d’absorption et du coefficient de réflexion R du miroir de
sortie pour le mode résonnant. Une formule analgtig cependant été proposée par Brosnan
et Byer®” dans le cas précis d'une configuration SROPO gimes nanoseconde. Nous ne

présentons ici que le résultat final :

2
_ 2,25 T |: I-cavité In(ij +al + |ni +1In 4j| (Eq.lZ)

J_=
seuil K g, L2 1+ Rp 2cr 0 \/ﬁ
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Jseuil €St la fluence de seuil, exprimée en'?l.rﬁp est un facteur compris entre 0 et 1 qui

) . P .
représente le taux de recyclage de la pompe dacavige. F” représente le rapport de la
0

puissance du signal lorsque le seuil est atteintlaupuissance de bruit quantique. Ce

parametre a été fixé par les auteuﬂﬂEs\FT“J =33. 1 (ou Ty est la demi-largeur d’'impulsion
0

de pompe a 1/&.

Dans le cas de faisceaux gaussiens peu focalséxelfficient g traduit le recouvrement

spatial des modes et est exprimé par :

2

W

gs = 2 2
W, W,

ol w,,w,sont les rayons de mode a“des ondes pompe et signal. On rappelle dans notre

cas quew, = w, =150pum. Enfink est le coefficient de couplage non linéaire defemi :

K =4 L 2
2¢e.cn,nNAA

p''s' 'c/ls"lc

avec pl'intensité de pompage exprimee en MW/cm2.

En considérant que les pertes optiquedes structures GaAs a QAP sont équivalentes aux
trois longueurs d’onde (pompe, signal, complémes}aen choisissant une longueur typique
de structure L=20 mm et une configuration d’'OPOssatyclage de pompe pour laquelle le
miroir de sortie possede un coefficient de réflaxae 98 % a la longueur d’onde signal
(Rp=0, R=0,98), les fluences de seuil d'oscillatiomtsdéterminées (Figure 1-18) en fonction
des pertes optiques du matériau et pour deux ddféepulsions de I'onde pompe 20 ns et
60 ns.

@ || est aussi courant de caractériser une impulgimsa largeur totale a mi-hautayp. Les parametresy, et

. . T
Ty sont reliés par la relationz,, . = 12

2In(2)
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L=20 mm, R,=0
1
o 0.9 1 —e—20ns
g 0.8 4 —m— 60 ns
20,7 A
a 0,6
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Figure 1-18 : Détermination des fluences de seoiballlation d'un SROPO dans une structure GaAsA®P@e
20 mm de long en fonction des pertes optiques dénmaa et des durées d’impulsions de I'onde pompe.
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Figure 1-19 : (a) Détermination des fluences dél stoscillation d'un SROPO avec recyclage de porfiRg=1)
dans une structure GaAs a QAP de 20 mm de lon@metidbn des pertes optiques du matériau et deesluré
d’impulsions de I'onde pompe. (b) Détermination fleences de seuil d'oscillation d’'un SROPO saryckge
de pompe (R=0) dans une structure GaAs a QAP de 30 mm de long.

De fagcon générale, I'attractivité des OPO est @auplus grande que leur seuil d’oscillation
est faible. Comment alors les diminuer dans le diasSROPO-GaAs ? L'équatioBq.11
démontre que le recyclage de la pompe=(R permet de réduire par 2 les seuils : cet sfet
retrouve dans les simulations en comparant lesr&i¢pl8 et Figure 1-19 (a). On montre
toutefois que l'augmentation de la longueur desictires d’'un centimétre dans une

configuration sans recyclage de pompe (Figure QP est une solution encore plus
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favorable pour réduire ces seuils. Notons danscei@ cas que la disparité de fluences entre
les deux durées d'impulsions tend a se réduirestltoutefois admis que la formule de
Brosnan et ByerHq.1]) est trop éloignée de la réalité pour pouvoir dorume valeur fiable
des seuils d’oscillation. D’'un point de vue qudiftacette analyse a permis d’identifier deux
critéres supplémentaires pour la fabrication decsires GaAs a QAP. Comme nous I'avions
supposé dans le paragraphe destiné a I'état dediaGaAs a QAP, la réalisation d’OPO-
GaAs n'a de sens que pour des structures de queetgutimetres de long. Il sera également
intéressant de disposer d'une certaine flexibitjigant au choix de ces longueurs. Le
deuxieme critere important est la qualité optigas structures. Il est relativement évident que
les pertes optiques devront étre les plus faibtessiples pour minimiser les seuils. Il s’agira
en pratique de trouver une technique de croissaa@able de maintenir une qualité

cristallographique du GaAs optimale sur l'integeaties 500 um d’épaisseur visée.

Intéressons-nous maintenant, et toujours de magi¢akitative, a déterminer l'influence des
mémes parametres (longueurs de structures GaAsRy QEktes optiques, durée d’'impulsion
de la pompe, configuration de cavité) sur les revatds de conversion d’'OPO-GaAs. Les
résultats des simulations proviennent de I'outimétique SNLO®? développé par Sandia
National Laboratories, appartenant au domaine pullbntrairement a I'analyse de seuil
d’oscillation précédente, I'outil SNLO prend en qumdiffraction des ondes.

[.6.2.2 Evaluation de rendements de conversion

Les cavités modélisées dans ce paragraphe sontaigs a celles utilisées

précédemment : le mode résonnant est le signak= w, =150um, les pertesa des

structures GaAs a QAP sont supposées identiques@stongueurs d’onde pompe, signal et
complémentaire o=0,=0s=0c). La fréquence de répétition des impulsiony €kt fixee a

20 kHz.

Les Figure 1-20 et Figure 1-21 regroupent les ddfés résultats de simulations. On vérifie
dans un premier temps que ces résultats sont emdaacec les tendances dégagées lors de
'étude précédente : les seuils d’oscillations d@BO sont effectivement abaissés en
augmentant la longueur des structures GaAs a QAgur@g-1-21.1) et en minimisant leurs
pertes optiques (Figure 1-20.2). On remarque égatemue le coefficient de réflexion du
miroir de sortie est un parametre influant surdesils (Figure 1-20.1). On montre que ces

derniers peuvent étre réduits d’'un facteur 4 enptagant un miroir de 20 % de réflectivité
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aux longueurs d’'onde signal et complémentaire padai 80 % aux deux mémes longueurs
d’'onde. Ce facteur de réduction est le double dig obtenu pour une configuration SROPO
avec recyclage de pompe (Figure 1-19 (a)). Lesesrde grandeur de ces seuils sont, pour les
plus faibles d’entre eux, de 0,15 W de puissanceggomoyenne et peuvent atteindre 1 W
pour les configurations les moins optimisées. Reomams toutefois que ces valeurs de seuils
sont relativement faibles par rapport aux puissaugieepompe disponibles avec un laser Tm,
Ho:YAG (ce dernier peut délivrer jusqu’a 25 W degsance moyenne a 2,09 pum).

Nous avons également analysé le comportement d&J*GaAs pour une augmentation des
durées d’'impulsions de la pompe (2060 ns)(Figure 1-21.2). Notons dans ce cas que les
puissances crétes sont diminuées, ce qui expligeela seuil d’oscillation est une fois et

demi plus grand (1,5 W) que celui obtenu pour deéeatk de 20 ns .

1. Influence des coefficients de réflexion du miroi| 2. Influence des pertes optiques des structures Gaf

de sortie de cavité a QAP

2 .
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Figure 1-20 : Evaluation de l'influence des réfieités des miroirs de sortie de la cavité OPO et pdertes
optiques des structures GaAs sur les seuils dlagoih et les rendements des OPO-GaAs.
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1. Influence des longueurs des structures GaAs|2. Influence des durées d'impulsions de I'onde

QAP pompe
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Figure 1-21 : Evaluation de l'influence des longrseedes structures GaAs a QAP et des durées d'imoputie
I'onde pompe sur les seuils d’oscillation et lesdements des OPO-GaAs.

Quid des rendements de conversion des OPO-GaAs @dractéristiques des coefficients de
réflexion du miroir de sortie jouent un role prédérant sur ces rendements. Les simulations
suggerent en effet qu'il est possible d’augmentan dacteur 2 le rendement d’'une cavité
composée d’un miroir de sortieFR:=0,8 en choisissant une configuration ne réinjeajae

20 % des ondes signal et complémentaire. Des resritsrmoptiques de plus de 55 % peuvent
alors étre atteints. On obtient alors des puissanugyennes (signal + complémentaire) de
'ordre de 2,8 W (Figure 1-20.1). Nous limitons gatairement les simulations a des fluences
de pompe de 0,8 J.cinLes pertes optiques s’avérent étre égalementaranetre influant
sur les optimisations des rendements (Figure )20l2st possible, a durée d’'impulsions
fixée, d’augmenter de 20 % ces rendements en @uduiges sensiblement les pertesles
structures GaAs a QAPA@=0,03 cm'). La Figure 1-21.2 suggére par contre que les
rendements de conversion diminuent avec l'augmentales durées d’'impulsion du laser de
pompe : des rendements de plus de 40 % sont obtermesdes durées de 20 ns mais ne
dépassent pas 30 % lorsque ces durées sont de. @lengerdons pas de vue que cette
comparaison est bien sdr réalisée a longueur deakfixe. On pourrait par exemple penser a
augmenter la longueur de la structure dans le eaglutées d’impulsion longues pour

optimiser les rendements.
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Les valeurs qui résultent de ces différentes sitimula sont toutefois a prendre avec
précaution. La Figure 1-21.1 présente en effet xen®le typique de la limitation de l'outil
SNLO. Les simulations effectuées pour différentasgueurs de structures font apparaitre,
pour le cas d'une structure de 30 mm de long, unmendtion notable du rendement de
conversion avec 'augmentation de la puissance por@e comportement peut s’expliquer
par le phénoméne dit de « reconstruction de pompgersespondant a la reconversion des
champs signal et complémentaire vers le champ poMpme si ce phénomene est parfois
observé dans la réalité, son apparition pour deemivaleurs de puissance de pompe dans la
simulation provient du fait que les effets de peltecohérence entre les champs au fur et a
mesure de l'interaction ne sont pas pris en compatde modéle. Un SROPO réel est en fait
multimode a la fois spatialement et temporellemérapparait une distribution non-uniforme
de l'intensité en sortie du cristal qui empécheanohent une reconversion compléete des

champs signal et complémentaire vers la pompe.
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Conclusion

Ce premier chapitre a permis de présenter leérdiftes potentialités du GaAs comme
matériau non-linéaire pour la génération de frégasendans les bandes Il et Ill. Sa
transmission étendue, son large coefficient nogéalire, sa conductivité thermique élevée et
ses faibles pertes optiques dans toute sa plageadsparence en font effectivement un
candidat sérieux pour son intégration dans dexes@PO. Toutefois, et compte tenu de ses
propriétés intrinseques, les efficacités de coneerslans ce matériau ne peuvent étre
optimisées que par la technique de quasi-accord pbase (QAP), complexifiant
considérablement sa fabrication. Des études antésea cette thése ont montré la faisabilité
de la fabrication de GaAs a QAP mais les techniquases en ceuvre limitaient
considérablement le champ d’action de ce maté@ast la raison pour laguelle nous avons
exploré dans ce travail une nouvelle voie de faibo de structures GaAs a QAP. Le
principe repose sur deux étapes technologiques clafpremiére est de fabriquer un substrat
pré-orienté (substrat germe) de diametre deux mo{d®e8 mm) sur lequel est définie une tres
large gamme de périodes de retournement de ceeffioon-linéaire (quelques centaines de
nanometres a quelques centaines de micromeétres).irberactions non-lin€aires efficaces
(QAP a l'ordre 1) peuvent de ce fait étre obtenaigsartir de sources de pompage proche-
infrarouge, ce qui n'était pas le cas auparavaatdéuxieme étape technologigue consiste a
épaissir les substrats germes. Le défi est dontodwer et de maitriser une technique de
croissance épitaxiale permettant d’épaissir lesngsersur des centaines de micrometres en
conservant la périodicité du signe du coefficieanitinéaire.

Afin de dimensionner avec plus de précision lesicttires a fabriquer, des simulations
d’'OPO-GaAs ont été réalisées. Associees aux diffése proprietés du matériau, ces
simulations nous ont permis de définir les caratiques que doivent présenter les structures

GaAs a QAP pour étre intégrées efficacement damsalerces infrarouges OPO :

» Les périodes de retournement du coefficient noéalie du matériau GaAs
doivent étre de quelques dizaines de micrométrag pouvoir viser des
conversions efficaces dans la gamme de longueuosdd’ d'émission

[Bpum - 12 pm].
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Les structures doivent étre réalisées selon les exx&allographiques du GaAs
privilégiant les polarisations non-linéaires leagkfficaces (directions [001],
[110] et [111]).

Les longueurs des structures doivent étre suffisamirfiexibles, comprises
dans une gamme allant de quelques millimétres #uee centimétres. La
limitation de ces longueurs ne doit dépendre quedidmetre des substrats

germes fabriqués.

Compte tenu du seuil de dommage du matériau dusGaAde son indice

optique élevé (impliquant une forte diffraction dessceaux aux longueurs
d’'ondes éleveées), les structures GaAs a QAP doigaet les plus épaisses
possibles. Les premiéres cavités d’'OPO visées éegti des épaisseurs de

structures au moins égales a 500 pm.

La qualité cristallographique des structures divé éptimisée. Les simulations
d’OPO-GaAs montrent que des seuils d’oscillaticiérieurs a 1 W de pompe
et des rendements de conversion de 50 % peuventobtenus dans des
structures GaAs a QAP présentant des pertes optitpibordre de 0,02 ch

Les chapitres suivants présentent les difféerenteguds technologiques que nous avons

développées et mises en ceuvre pour fabriquerlde sttuctures GaAs a QAP.
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ll. Fabrication de substrats germes GaAs a inversio
périodique

Introduction

Le substrat germe a orientation périodique a &@pqeeé dans les années 1990 pour le
développement des applications d’optique non-lieéguidées dans les semiconductétits
641 ot a constitué une véritable avancée technologique la réalisation de structures GaAs a
Quasi-Accord de Phase. Ce concept a notamment peleniever la plupart des limitations
inhérentes a la technique d’empilement de fineetade GaAs.
L'idée générale est de réaliser I'inversion du fioieit non-linéaire x“/-x® sur des
substrats entiers de GaAs en profitant des teckriglassiques de photolithographie optique
développées pour les semi-conducteurs (Figure. ID&¥% domaines d’inversion du coefficient
non-linéaire (k) peuvent ainsi étre définis pour des largeurs cmap entre quelques
centaines de micrometres et quelques centainearmmmnetres. Le seul dessin du masque de
photolithographie suffit a fixer la quantité etripport cyclique de ces domaines. Plusieurs
largeurs de période de retournement peuvent égatedtiee définies sur un méme substrat :
ce dernier sera alors qualifié de germe « multigpes ». Les longueurs d’interaction des
structures GaAs a QAP ainsi obtenues ne serontgtuis limitées que par le diamétre des
substrats GaAs utilisés. Ce chapitre est précisErmdestiné a décrire les différentes
techniques mises en ceuvre pour la fabricationldestdstrats germes.
La premiére partie présente les différentes teclasigl’'inversion du coefficient non linéaire
dans le matériau GaAs. L'adhésion moléculaire el cetenue dans le cadre de notre étude.
La deuxieme partie du chapitre décrit de faconilii&tales étapes technologiques que nous
avons mises en oeuvre. Il s’agit de mettre en ptacke stabiliser les procédeés technologiques
les plus appropriés pour garantir a la fois I'adbr@snoléculaire homogéne de substrats GaAs
de diameétre deux pouces, et la définition et laidation de n'importe quelle gamme de
périodes de retournement de réseaux sur les sigbsiresi collés. Les substrats GaAs a
orientation périodique constituent des germes pesr épaississements par croissance

épitaxiale de structures a QAP (chapitre IIl). lemlkité des couches épitaxiées dépendra bien
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sUr des états de surface initiaux de ces germes’d@achera alors a minimiser I'apparition

de défauts pour chaque procédé choisi.

. 2L
—>
! 1
! 1
- X(Z) - X(2) . X(2) L X(z) .
| | | i | i -- Quelques centaines
+x@ ) de nanométres

Substrat GaAs{ 50,8 mm)

Figure 1I-1: Vue en coupe d'un substrat germe GaAguasi-accord de phase de diamétre deux poucss. Le
périodes de modulation du signe du coefficient logaire x® sont définies par des procédés classiques de
photolithographie.

1.1 L’ inversion de signe du coefficient non linéee ¥ du GaAs

[1.1.1 Généralités

La modulation du coefficient non-linéaire est obierpar inversion de polarisation
dans un matériau donné. C’est ce qui réalise Isiqaezord de phase (QAP). Les rendements
de conversion les plus efficaces sont obtenus agsnfiguration ou ce méme coefficient
subit une alternance de signes positif et négatifgarle alors de quasi-accord de phase a
'ordre 1). Compte tenu des propriétés intrinseqdesGaAs, le changement de signe du
coefficient non-linéaire ne peut étre réalisé gadaton cristallographique : il correspond a
une rotation de 90° de la maille GaAs. Dans unegire de type zincblende, cette rotation se
matérialise par un échange d’atomes sur les différeous-réseaux cristallins : les atomes
d’arsenic As remplacent les atomes de gallium Gacetversa (Figure 1I-2).

As
Ga

Figure 11-2 : Principe d’échange d’atomes entredesx sous-réseaux Il (Ga) et V (As) sur une realk GaAs.
Ceci réalise un changement de signe du coefficientlinéaire du matériau.
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D’un point de vue macroscopique, la rotation dm&ille contraint 'onde convertie a « voir »
des arrangements cristallographiques différentsoams de sa propagation : le déphasage est
dertpour chaque changement d’orientation ( Figure).ll-3 H

/ Paroi de domaine\
' I
' I
|

As
Ga

Direction de propagatio
de I'onde convertie

— >

Figure 11-3 : Représentation cristallographiqud’oheersion périodique du signe du coefficient namaire.

La juxtaposition des différents domaines inversétsapparaitre des parois de domathdases
derniéres sont principalement constituées de haisde type Ga-Ga et/ou As-As. Nous

reviendrons sur le role de ces interfaces dansdesgraphes suivants.

11.1.2 Les différentes techniques d’inversion

Il existe a I'heure actuelle deux stratégies petamét de réaliser l'inversion
cristallographique du GaAs. La premiére d’entre,elbroposée par Eyres et!8, consiste &
effectuer une rotation de 90° du cristal GaAs autteul’axe normal & sa surface (Figure 11-4).
La deuxiéme, développée par notre éqlfifepropose quant & elle une rotation de 180° du
cristal autour de la direction normale a son graméplat (Figure 11-5). Méme si ces deux
méthodes fournissent un résultat cristallographiégeivalent, elles requiérent toutefois des
techniques de fabrication bien distinctes qui ingmbspour chacune d’entre elles, un savoir-

faire technologique approprié.

* Une paroi de domaine (ou domaine d’antiphase) @pond & une surface d’accolement entre deux cristieu
méme structure cristallographique, mais d’orientas différentes I'un par rapport a l'autre.
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2)
X l-» [1-10]

Figure II-4 : Stratégie d’inversion du coefficiembn linéaire par rotation de 90° de la maille Gaisour de
I'axe [001].

(110] [001] [00-1]
180
@> g-» [1-10] l-» [-110]
. o [001]
[1-10]
[110]

Figure 1I-5 : Stratégie d'inversion du coefficiembn linéaire par rotation de 180° de la maille Gaftour de
l'axe [110].

[1.2.1.1 Une technique d’inversion « épitaxiale »

La solution définie sur la Figure ll-4 s’inspirerfiement de celle proposée dans les
années 90 pour la fabrication de transistors bigsad hétérojonctiod®”. L'inversion
cristallographique est réalisée a l'aide d’'une ¢eutampon non-polaire de type germanium
(Ge). Des travau®® ¥ ont effectivement montré qu'il était possible eémser I'orientation
cristallographigue d’'une couche GaAs par rapporelée du substrat de base en épitaxiant
cette couche sur un matériau non-polaire (Figu.l
La technique débute par la croissance d'une coudegermanium Ge de quelques
nanomeétres d’épaisseur par MBE (Molecular Beamap)t sur un substrat GaAs. Une
couche GaAs de 20 nm est ensuite ré-épitaxiée asuwroliche tampon de germanium
(Figure 1I-7). Ce type de croissance engendre, eggier générale, de fortes densités de
domaines d'antiphase dans toute I'épaisseur deuahe GaAs. Eyrest al.®® a toutefois
montré que des conditions spécifiques de croissé@iesorientation de surface de 4° de la
couche Ge dans la direction [-110], températurecrdéssance de 500°C) favorisaient les
processus d’auto-destruction des domaines d’arggshé-igure 11-8). La structure atomique

de la couche GaAs inversée est alors « purifiée ».
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Structure atomique
d’une couche GaAs &
orientation inversée

2
x@ L]

Couche de Germaniu
Ge

Structure atomique du
substrat de base
+x®@

Figure 11-6 : Principe d’inversion « épitaxiale & doefficient non linéaire du GaAs. L'épitaxie daunouche de

GaAs sur une couche « tampon » de germanium (Geg)gbedans certaines conditions, d’inverser I'cidion
du GaAs par rapport a celle du substrat de base.

[001]
[-1-10]
[1-10]
3 nm G % 20 nm GaAs inversé®@
4 [001]
Substrat GaAstx®?)
[110]

[1-10]

Figure 1I-7 : Vue en coupe d’'un substrat GaAs &rtdtion cristallographique inversée par la teamidite
« épitaxiale ».

[001]

T-» [-110]

GaAs+x? sans domain

Structure de la couche
e
d’antiphase

Structure atomique de |
couche GaAsx® avec
domaines d’antiphase

direction de propagation
des domaines d’antiphase
Couche de Germanium
désorientée de 4°

Structure atomique
du substrat de basg®

Figure 11-8 : Processus d’annihilation des domaidiesitiphase dans une couche GaAs épitaxiée suatériau

non-polaire germanium. La croissance par MBE ests& dans des conditions de température et dtatiens
cristallographiques bien spécifiquéd™™.

Cette technique d’inversion du coefficient non-éimé sur des substrats GaAs de diametre
deux pouces ne constitue néanmoins que la premiigpe de fabrication de substrat germe a
QAP. La suite du processus utilise des techniqeephbtolithographie et de gravure de
réseaux similaires a celles que nous allons dépelogu cours de ce chapitre. Le lecteur peut
toutefois se reporter a la référedepour des détails complémentaires.
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Décrivons a présent notre stratégie de retourneohebefficient non-linéaire. La technique
consiste a effectuer une rotation de 180° de ldendé GaAs selon I'axe [110] (Figure II-5)

par adhésion moléculaire de deux substrats.

11.2.1.2 Une technique d’inversion par adhésion méiculaire

La technique requiert deux substrats commerciauAsGéde diametre deux pouces
(Figure 11-9 (a)). Une couche mince de GaAs d'aiadion [001] € 100 nm) est épitaxiée par
dessus une couche mince de GalnP (substrat nAaeHig9 (c)). Nous développerons par la
suite le role et les caractéristiques précises elite ccouche d’arrét. Les croissances
successives sont réalisées par la techniqgue MOWREA(-Organic Vapour Phase Epitaxy).
Le point clef de la technique d’inversion consiakers a reporter par adhésion moléculaire la
couche de GaAs épitaxiée sur le substrat vierdges{sat n°1, Figure 11-10) en superposant les
deux grands meéplats. Le substrat n°2 et la coutdmeét GalnP sont par la suite éliminés
(Figure 1I-11). L’orientation cristallographique da fine couche de GaAs épitaxiée sur le
substrat n°2 est a 180° de celle du substrat n°1.

[-1-10] Grand méplat [001]
t Substrat GaAs n°#x®@
[-110]
(b) [-1-10]
— [-110] GaAs (001) £x?) (150 nm)

¥

Couche d'arrétre==s
GalnP (200 n

[001]

Substrat GaAs n°2+x®@

[-1-10]
(a) ©

[-110]

Figure 11-9 : (a) Orientations cristallographiques vue de dessus, d’'un substrat commercial GaAsodme
EJ. (b) Vue en coupe du méme substrat. (c) Conpodihale d’'un substrat GaAs épitaxié par MOVPE.

[00-1]
(1-10) Substrat GaAs n°2x®@
[-1-10] ]
[001] YV VvV VY Vv vyv ¥y v vadhésion moléculair
%5 [-110] Substrat GaAs n°ix®@

Figure 11-10 : Inversion cristallographique par édion moléculaire ; la rotation de 180° du deuxiéulestrat
est réalisée autour de I'axe normal a son grandanép
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[00-1]

[1-10]®

v
Interface de collage—» " 100 nm

Substrat GaAs n°1001)

Figure 11-11 : Substrat & coefficient non-linéaj€ inversé ; la couche GaAs de 100 nm est révéléésapr
différentes phases d’amincissements mécaniqudratgqres.

Le principal avantage de cette technique dinverspgar rapport a celle précédemment
présentée est le fait qu’elle évite toute présatealomaines d’'antiphases dans la couche
GaAs inversée. Méme s'il se crée une « disconénuritstalline » au niveau de l'interface de
collage, son effet se limite a quelques couchemigites et reste donc négligeable devant
I'épaisseur de la couche reportée (100 nm). Laitguatistallographique du GaAs est alors
celle obtenue lors de la croissance MOVPE (Figi#& (c)). On rappelle a l'inverse qu’un
parameétre instable lors de la croissance d’'unetm@aAs inversée sur du germanium peut
suffire a faire propager une densité non négligeald domaines d’antiphases dans toute
I'épaisseur de la couche. Ces défauts sont préfldigs pour I'étape de croissance épaisse
des germes (chapitre Ill) et constituent la séoigation du procédé.

Le savoir-faire acquis lors des premiéres étudesfateication de GaAs a QAP par
empilements de fines lames (Figure 1-13) nous cin@uchoisir 'adhésion moléculaire

comme technique d’inversion du coefficient non-dimé.

11.1.3 Principe général de 'adhésion moléculaire

La technique d’adhésion moléculaire a été déveéepgu début des années 90 pour
pallier les limitations des croissances épitaxidiesnatériaux fortement désadaptés en maille.
La technique permet effectivement des reports deles épaisses fortement désaccordées
par rapport aux substrats hétes, avec une faibfsitdede dislocations traversantés.
Contrairement a I'hétéroépitaxie, aucun des deistatrx mis en contact n’est forcé a adopter
le parametre de maille de I'autre : ils consenavatcun le leur. Il N’y a donc pas de processus
de relaxation par génération de défauts commeli®pitaxie de matériaux désaccordés.

En raison du grand champ couvert par le mot « adihés il n’existe pas de critere physique
permettant de définir de fagcon universelle 'adbésiSon principe est toutefois relativement
simple : il consiste a établir une liaison entrenderistaux sans aucun apport de matiére

extérieure. La réussite des adhésions dépend s fde liaisons mises en jeu entre les deux
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surfaces. Quatre types de force contribuent gé&r@eait aux énergies de liaison : les forces
de capillarité, les forces électrostatiques, lasds de Van der Waal§1® et les forces
chimiques inter-moléculaires. Les deux premieressiappliguent que dans des cas trés
spécifiqgues d’adhésion moléculaire entre deux sadahargées et/ou a des taux d’humidité
élevés. Elles sont négligées dans la suite dedéetua contribution des deux restantes (Van
der Waals et inter-moléculaires) dépend principal®mdes types de matériaux mis en
contact, de leur nature chimique et de leur étatiaface.

Prenons le cas classique d’une adhésion molécwaideux surfaces de silicium. La mise en
contact se fait a température ambiante, sans pressitérieure. L’'apparition des forces
attractives de Van der Waals n’est possible que ges surfaces suffisamment proches l'une
de l'autre et exemptes d’'impuretés. Un nettoyag@raalable permet de supprimer I'oxyde
natif (principale cause de rugosité) et préparencfuement les surfaces en remplacant les
liaisons pendantes de silicium par de I'hydrogdes gurfaces deviennent hydrophobes). Les
forces de Van der Waals peuvent, dans ces conglitearirer en action : elles attirent les deux
surfaces jusqu’a la distance d’équilibre des liagsbl-H. L'adhésion est alors réalisée mais le
scellement des deux surfaces est encore réverstelalernier ne devient irréversible qu’a
partir du moment ou des liaisons covalentes Sefiplacent les ponts hydrogénés Si-H. Quid

de I'adhésion moléculaire entre deux surfaces GaAs

L’adhésion moléculaire de deux substrats de GaAsemte certaines limitations
inhérentes au matériau lui-méme. Ainsi, et corgragnt au silicium, deux surfaces de GaAs,
aussi planes et désoxydées soient elles, n'adhgasrd une température ambiante (seule une
adhésion temporaire est observée). Il est doncseate d’appliguer une pression sur
'assemblage de substrats. On peut des lors pnegage’homogénéité de collage dépendra
autant de la répartition de la pression sur lditétdes surfaces que de I'état de surface des
substrats. Les contaminants de type oxydes natifg, et éléments carbonés devront étre
préalablement éliminés par des traitements chinsig¢hermiques.

La température de collage doit étre judicieusenudmtisie. Elle doit étre inférieure a la
température de fusion du GaAs (1240 °C) mais néarsmsuffisante pour permettre la
mobilité des atomes de gallium et arsenic a laasarfles deux substrats. Cette mobilité n’est
physiquement pas possible en-dessous de 600 °dadaresure ou les atomes As sont encore
énergétiquement liés au cristal. Une températysérsaure a 700 °C peut par contre perturber
la structure cristalline des substrats GaAs et motant I'équilibre entre leurs centres

donneurs et accepteurs. On montre dans ces corgldigun cristal initialement semi-isolant
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peut se transformer en un cristal dopé de tyl38, présentant alors une forte absorption dans
linfrarouge ["®. C’est la raison pour laquelle nos adhésions nutédéres seront effectuées a
une température de 650°C.

La suite du chapitre consiste a décrire de facoailtie les différentes étapes technologiques
gue nous avons dd mettre en ceuvre pour fabriquesudestrats germes GaAs-QAP multi-
périodes de diametre deux pouces.

[1.2 La fabrication de substrats germes GaAs a QAP diametre deux pouces

Description de la technique de fabrication

La fabrication débute par I'adhésion moléculairandsubstrat commercial GaAst
d’'un méme substrat sur lequel est épitaxié par MEViRe alternance de couches minces
GaAs/GalnP. Différentes phases d’amincissement gttemt ensuite de révéler la couche
GaAs d'orientation inversée (00-1) sur le subdtide GaAs orienté (001). Suivent alors des
étapes successives de photolithographie optiquie ejravure pour définir les périodes de
modulation (Figure 11-12).

La fabrication de tels substrats germes n’a de geasi les réseaux GaAs définis a la surface
des substrats conservent une qualité cristalloggaph suffisante pour [I'étape
d’épaississement. Les travaux décrits dans ce fzgolag ont donc pour objectif de réaliser
des adhésions moléculaires homogenes sur des agbsliametre deux pouces et de
minimiser les défauts de surface pouvant apparaitxedifférentes étapes d’amincissement et

de gravure des réseaux.

® Tous les substrats GaAs utilisés dans ce travail semi-isolants et non-dopés, d'orientation (0@E),norme

européenne (grand méplat paralléle a [-1-10]) eémBisseur 350 pmt 25 pum. Le plan (001) est désorienté de
4° selon la direction [-110].
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mm GalnP
001 —= GaAs
01 = =) [00-1]
(g ] Substrat GaAs (001) ere
adhésion é 1""phase
[_1_10] Substrat GaAs (OO.L) moléculaire E 110 d’amincissement
001] @  vvvvvvvevy O (b)
001
Substrat GaAs (001) Substrat GaAs (OOJ)[ (I) ]
[-1-10] [-1-10] Substrat GaAs (001)
2°™phase
[00-1] Période de modulation d'amincissement
[_1_1016 [091] Gravure 2% Procédé de (b)
= —®— — Jdes resea(lé>)< = photolithographie
e (©)
Substrat GaAs <::| Substrat GaAs (00[L) <::| Substrat GaAs (00L)
Substrat germe GaAs a Q/ Couche GaAs (00-1) reportée

Figure 11-12 : Schéma des différentes étapes tdobigues mises en ceuvre pour la fabrication detsatbs
germes GaAs a QAP de diamétre deux pouces.

[1.2.1 L'adhésion moléculaire de substrats GaAs

11.2.1.1 Caractéristiques des substrats
Principe et composition de la couche d’'arrét

Les procédés classiques de photolithographie egrdeure de réseaux qui seront
utilisés pour moduler le coefficient non-linéairesdgermes nécessitent de travailler avec des
épaisseurs de couches trop fines pour étre directemeportées. Il est donc nécessaire
d’utiliser un substrat sacrificiel GaAs sur legest épitaxiée cette couche mince. Ce substrat
doit étre éliminé apres I'étape d’adhésion : |& foouche de GaAs (00-1) collée sera protégée

de la gravure chimique du substrat par la coucheé&t’ (Figure 11-13).
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[00-1]

Substrat GaAs sacrificiel (001) L
[-1-10]

Contre-substrat
Couche d'arrét—»

Couche GaAs (00-I)y>
(centaines de nm) [001]

Substrat GaAs (001) T
®
[-1-10]

Figure 11-13: Principe de report d'une fine coucB@aAs (150 nm) d'orientation inversée par adhésion
moléculaire. La couche d’'arrét épitaxiée est irglée entre un substrat vierge GaAs et une couches @a
guelques centaines de nanometres. L’'ensemble eshéa« contre-substrat ».

Cette couche sacrificielle doit alors présenteplias grande sélectivité chimique avec le
GaAs. Les deux matériaux doivent posséder des iptéprphysico-chimiques distinctes tout
en étant adaptés en maille pour minimiser I'apjeride contraintes dans les différentes
couches épitaxiees. Ce compromis nous amene airchoisnatériau a base de phosphure

d’indium, GalnP. Son adaptation en maille sur lA&aeut-étre contrélée a mieux que™10

Aa _ . - TR
(== <10*) autour de la composition spécifiques@ang 4P '?. Sa sélectivité chimique avec
2

le GaAs est parfaite dans la mesure ou les deugrimax different I'un de l'autre par leur
élément V : I'élément phosphore P remplace I'élénagsenic As. Le matériau GalnP n’est

toutefois pas I'unique candidat a la réalisatiorcdeches d'arrét (Figure 11-14).

24|
=
9,
re
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3
B 164
[
b=l
-g 1,2}
[
o
‘0
g? 08 1L
=
0

04}

54 56 58 60 62 64
parametre de maille (A)

Figure II-14: Largeur de bande interdite des ppaoix semi-conducteurs IlI-V et des composés IVagttion
de leur paramétre de maille.

-65 -



Chapitre I Fabrication de substrats germesA& a inversion périodique

La littérature B%BY montre qu'il est possible par exemple datteindres sélectivités
chimiques de I'ordre de 1450:1 entre du GaAs dtAlAs. L’adaptation en maille des deux
matériaux est néanmoins inférieure d’au moins ulreode grandeur par rapport a celle du

Gay 51ln0,adP.

Fabrication des contre-substrats

Les contre-substrats sont réalisés par la techné&pitaxiale MOVPE dans un bati de
croissance multi-plaques (le porte-substrat estplateau tournant a cing empreintes de
substrats de diameétre deux pouces).

La fabrication débute par la croissance d’'une ceuempon de GaAs de 300 nm. Cette
derniere est utilisée pour enterrer les défautsgmts a la surface du substrat vierge GaAs. La
couche d'arrét Gailngsd® est ensuite épitaxiée. Son épaisseur est fixé80anm. La
fabrication se termine par la croissance d'une keuGaAs (001) de 100 nm d’épaisseur,
correspondant a la future couche reportée (00-&3. dontre-substrats ainsi fabriqués sont

préserves de toute pollution jusqu’a leur assengbtlas le dispositif du four de collage.

11.2.1.2 Description du four de collage

Le four de collage utilisé (Figure II-15) est urysteme non commercial

exclusivement destiné aux adhésions moléculairesuistrats jusqu’a deux pouces de

diametre. Enceinte
étanche
Armature
y A
Substrats \O O)
GaAs ( N\ )
Reslstrmce
— chauffante
— J
25m
Dispositif !
d’assemblage
| S—
Vérin
| Im v

1
VI

=
&
<

Figure II-15 : Schéma de principe du four de calagilisé dans notre étude pour la réalisation lémstbns
moléculaires de substrats GaAs de diamétre deuxgsou
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Ce systeme est concu de facon a pouvoir contrélgnlds grand nombre de parametres :
température de recuit, pression appliquée, déhit ftlex de balayage, composition de
'atmosphére dans I'enceinte. Les deux substratdsGsont au préalable placés dans un
dispositif d’assemblage, lui-méme introduit danse uenceinte chauffée et étanche.
L’ensemble est ensuite placé sur un barreau entzqumobile supporté par un Vveérin
pneumatique. Différents dimensionnements de vésiuvent étre adaptés au systeme : nous
en privilégions un susceptible de développer uneefccomprise entre 200 et 500 kg,
équivalant & une pression maximale de 25 kgfwour des substrats de diamétre deux pouces.
La mise sous pression de ce vérin vient alors ipoasieér le montage en contact avec un autre
barreau de quartz fixé a I'armature du bati. L'ériité sphérique du barreau garantit un
contact point/plan qui permet de compenser lest@eendéfauts de parallélisme. Le choix du
guartz n’est pas fortuit dans la mesure ou le neatéest stable a la température de recuit
choisie (650 °C) et suffisamment rigide d'un podd vue meécanique pour résister aux
pressions mises en jeu. L'enceinte du four peut &mlayée par des flux d'azote ou
d’hydrogéne purifié (> 99,999 %).

Le dispositif d’'assemblage des substrats GaAs

Les deux substrats GaAs sont placés entre des ealegaphite d’épaisseur 2 mm. Leur
structure poreuse empéche l'adhésion des face&semrides substrats GaAs aux barreaux en

quartz du four au cours de la montée en températwge pression (Figure I1-16).

Barreau en quartz

Cale quartz —»

Substrats
GaAs Cales graphites

Cale quartz

Barreau en quartz

ﬁ 75 mm

Pression

A
A\ 4

Figure 11-16 : Description du dispositif d’assentdsades deux substrats GaAs (gauche) et photo porréante
(droite). Les deux barreaux de quartz ne figurastgur la photo.
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Les croissances épitaxiales de couches GaAs deslmumaldité cristallographique sont toutes
effectuées a des températures comprises entreG80 760 °C. A de telles températures, un
substrat GaAs doit étre maintenu sous sursaturatiarsenic. Cette condition permet de
limiter la désorption des atomes As a la surfacecdeiches épitaxiées et évite par conséquent
la formation de gouttelettes de gallium. L’enceidtefour de collage (Figure II-15) ne peut
étre balayée par un flux d’'arsine AsHNéanmoins, on considére qu’'a la température de
collage choisie (650 °C), la condition de sursatoraen élément arsenic dans le four de
collage est assurée par la proximité des deux cmsfades substrats sous pression
(Figure 11-17) : un atome désorbé d’'une surfacesesteptible d’étre ré-adsorbé par l'autre et
vice versa. On peut considérer qu'il existe uneoathere d’'arsenic suffisante pour assurer

une stabilisation dynamique des surfaces des déastrats.

: } Contre substrat

Quelques '\"\
nanomeétre /<X arsenic
| Substrat GaAs |

pression

Figure 11-17 : Description de la stabilisation deud surfaces de GaAs pendant la phase de coll&§é &. On
considere gu'il existe une compensation dynamiqueeda désorption et I'adsorption des atomes diacsentre
les deux surfaces.

Il convient de réaliser une phase de nettoyagetawvate étape d’adhésion. Le processus de
nettoyage de surfaces adopté s’appuie sur le mddgtdrogénéisation développé par Petit et
al. B2 || consiste & balayer les surfaces sous flux dfbgéne & la température de recuit
(650 °C) avant la mise sous pression des substmatisut est de créer des réactions volatiles
et indépendantes entre les trois éléments constipuancipalement les contaminants. Ainsi,

'eau est totalement désorbée pour cette tempéral@ircarbone est transformé en élément
CH, et les oxydes d’arsenic 43 et de gallium G#3 deviennent :

-

AS,0 + 2Ht — HO1 +(As(1/2 As)1 )

~ —

GaOst+ 4H- Ga0 + 2 HO

GaO+ 2H- 2Ga + HO1 On retrouve la désorpti
de I'élément arsenic.

t 1 élément volatile
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[1.2.1.3 Résultats d’adhésion

De nombreux essais selon différentes configuratide cycle de nettoyage, de
pression appliquée au dispositif et de temps degm®Iinous ont permis d’obtenir la qualité
d’adhésion moléculaire présentée sur la FigureBl[d). Cette qualité est controlée a partir
d’'un systeme d’imagerie en transmission procheaiofrge décrit sur la Figure 11-18 (b). Ce
banc ne constitue toutefois qu'une premiere étapedlification dans la mesure ou il est
incapable de renseigner sur la présence de camesadn de défauts de dimensions inférieures
a quelques micrometres (résolution du systémelxoflvient alors de faire appel a des
techniques a plus haute résolution comme la miopscélectronique en transmission
(MET).

[-1-10]

Camera CCD

Filtre m—

Substrats GaAs adhérés

Diffuseur

Source blanche Filtre

(a) (b)

Figure 11-18: (a) Image en transmission procheairduge d'un collage par adhésion moléculaire destsas
GaAs. L’'homogénéité du collage est vérifiée suotalité des surfaces de diameétre deux pouces. rAdétaut
macroscopique n'apparait sur I'image. (b) Schémaydteme d’imagerie en transmission proche infigeolies
filtres coupent les longueurs d'onde inférieure®,85 um, tandis que la caméra CCD ne détecte phis |
longueurs d’onde supérieures a 1,1 um.

La Figure 11-19 regroupe des clichés MET d’un édiian prélevé aprés adhésion de deux
substrats GaAs. Les clichés permettent dans uni@reemps de confirmer le caractere
moléculaire de I'adhésion GaAs/GaAs : les oxydadgsae jouent pas le rble de « colle ». Il
apparait néanmoins quelques nano-cavités centtgelirgerface collée. La taille de ces
cavités ne dépasse pas quelques nanometres deirhdwger propagation dans le contre-
substrat est limitée : la couche GaAs (00-1) re&@mortonserve de ce fait sa qualité

cristallographique initiale. La désorientation ¢xig entre les deux substrats collés est
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également déterminée a partir de la diffractiorctébmique. On mesure dans notre cas un

angle de torsion de 1,1° autour de I'axe [001].

TR
Interface ‘de cofl

Figure 11-19 : Clichés MET d’'une coupe de I'échHati présenté sur la Figure 11-18. L'adhésion debstrats
est de type moléculaire GaAs/GaAs. Il apparaitrdem-cavités centrées sur l'interface de collage.

o

La reproductibilité du procédé de fabrication a\&éfiée. De nombreux parametres peuvent
toutefois perturber la qualité de ces adhésiongomtdires comme le souligne la Figure 11-20.

Une attention toute particuliere doit étre portémarg a la qualité de surface des contre-
substrats épitaxiés (Figure 11-20 (a)) et a la gindes cales en graphite utilisées dans le

dispositif d'assemblage (Figure 11-20 (b)).

@)

Défauts liés au
contre-substrat

Defauts liesala
planéité des cale
en grapite '

Figure 11-20: Images en transmission infrarougedt&sions moléculaires réalisées a partir (a) ddreon
substrats présentant initialement des défautstd¥pi (b) de cales en graphite déformées par ingtame de
montées en pression.
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Cette premiere étude a permis de définir et delistable procédé de collage par adhésion
moléculaire homogéne et sans défauts sur des athgbaAs de diametre deux pouces.
L’étape technologique d’'inversion du coefficienhAméaire du GaAs est donc validée.

[1.2.2 Les phases d’amincissement

Cette étape a pour objectif de révéler la couchas@a0-1) reportée en générant la
plus faible densité de défauts. Il convient de hétger les techniques les plus appropriées a
'amincissement des couches successives du canbsgrat. Nous allons voir qu’une
modification structurelle de ces contre-substragsit ppermettre d’optimiser la qualité de
surface de la couche (00-1).

11.2.2.1 Les premiers résultats

Une fois I'adhésion moléculaire réalisée, la faoééee du substrat vierge est collée
sur un galet épais en verre de diametre trois @outes’agit dans un premier temps de
supprimer le substrat hote sur lequel a été eféecta croissance MOVPE. L'amincissement
d’'une telle épaisseur (350 um) avec les méthodessigues d’attaques chimiques prendrait
beaucoup trop de temps. Nous proposons donc deisgpda quasi-totalité du substrat par
un polissage mécanique. Une solution abrasive & tiagrains de diamant (diametre 12 pum)
permet d’éliminer environ 330 um d’épaisseur de &a&h une dizaine de minutes en
conservant une tres bonne planéité. Le reste daulehe (20 um) peut ensuite étre aminci par
voie chimique.

Les solutions humides généralement utilisées pp@dAs sont constituées de trois éléments
gue sont I'acide, I'oxydant et I'eau. Cette deraiggue le réle de diluant et procure une tres
grande latitude dans la cinétique de gravure. Dgpgs de solution chimique sont utilisés
dans notre cas pour amincir les 20 um restant®dtressubstrat GaAs. Une premiére, a base
d’acide sulfuriqgue KHSQ4, permet d'atteindre des vitesses de gravure den8nin pour la
composition suivante : #$0,:H,0,:H,O (1 : 8 : 1). L'étalonnage de cette vitesse eslig@
sur une surface de type (001). Le substrat a amastitrempé dans la solution pendant deux
minutes avant d’étre rincé abondamment dans de KEsionisée puis séché a l'azote. La
couche d’arrét n’est pas encore atteinte. Cettiicairon est visuelle : le GaAs est d’aspect
plus mat que le GalnP. La deuxieme solution utlig@oins rapide, est une solution a base

d’acide phosphorique. La compositiorsR,;:H,0,:H,O (3: 1: 20) permet de limiter la
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vitesse d’attaque a 0,3 pm/min. Le substrat estg@lalans la solution jusqu’a I'apparition de
la couche d’arrét. Une surgravure d’environ uneutgrgarantit I'élimination totale du GaAs.
Le processus de rincage et de séchage est ideaticglai effectué précédemment.

Le substrat est ensuite décollé de son supporteere \par trempage dans des bains de
trichloréthylene. Il est préférable de réaliseteétape a ce moment précis du processus afin
de préserver la couche utile GaAs (00-1) de tootkition ou de toute trace de solvant. La
derniere phase d’amincissement consiste a élimamamouche d'arrét GalnP. La solution
utilisée est de I'acide chlorhydrique fumant (smintde chlorure d’hydrogéne saturée a 33%
dans I'eau). La vitesse d’attaque est étalonnéé @am®d/min. Le substrat y est trempé pendant

une minute. La couche reportée GaAs (00-1) ess aémelée (Figure 11-21).

350 pn I Substrat Ga# v
20 pm]
5.5-
Substrat héte Gay Substrat héte GaAs
| Galet en ver | | Galet en verre |
1. L’ensemble est collé par de la colle Sticky-Wax2. Amincissement de 330 um de substrat GaAs par
sur un substrat de veri polissage mécanique.
\ 4
' x Quelques
micrometre
Substrat hot Substrat héte Gay
| Galet en vert | | Galet en vert |
3. Attaque chimique «rapide » du Gapar | 4. Attaque chimique plus « lente du GaA
solution HSO,-H,0,-H,O: la couche d’arri par la solution EPQy- H,0,-H,0 jusqu’i
n’est nas encore atteir 'apparation de la couche d’arrét Gal
[00-1]
f

Substrat héte GaAs (001)

5. L’ensemble est d’abord décollé du galet en veuis [a couche d'arrét ¢
éliminée dans la solution HCI fumant : la couch&&&00-1) est révélée.

Figure 11-21: Description des différentes étapesmihcissement utiles a la révélation de la couchas300-1).

La Figure 11-22 présente un résultat caractérigtiga I'état de surface de la couche révélée
GaAs (00-1) obtenue aprés les différentes phasamindCissement. Les défauts de surface
sont beaucoup trop importants pour pouvoir préerabriquer des structures GaAs a QAP
de qualité suffisante pour I'étape suivante dessanice épaisse. Nous proposons, a travers
'étude qui suit, d’optimiser cette qualité en #mtant vers de nouvelles structures de

contre-substrats.
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Figure 11-22 : (a) Image (vue de dessus) de I'éatsurface GaAs (00-1) obtenu aprés différentesqsha
d’'amincissement. Une zone caractéristique de ltasrrest analysée au microscope optique (encadne)bl

(b) On observe sur la surface une quantité norigeajlle de défauts (points noirs). (c) La plupartds défauts
correspondent a des gravures.

11.2.2.2 Des structures de contre-substrats a dewouches d’arrét
Discussion

Des mesures de rugosité de surface réalisées subkdrat de la Figure 11-22 (a)
montrent que la majorité des défauts (Figure II{2p sont des gravures profondes qui
atteignent le substrat héte GaAs. L'apparition de défauts peut s’expliquer de la maniére
suivante : un défaut cristallin constitue un sittdque privilégié pour la solution chimique
utilisée (ceci est d’autant plus vrai que la vieeds gravure est élevée). La solution d’attaque
acide vient alors percer le GalnP et graver le G@Asl) a I'endroit du défaut (Figure 11-23).
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Attaque privilégiée
de la solution chimique

\.’

Défaut cristallin

v

quelques p1I

1\ L,
N — Couche GaAs ((-1) graveée
Substrat héte GaAs

Figure 11-23 : Hypothése d’apparition de défautgdevure dans la couche GaAs (00-1) reportée.

Comment limiter alors ces défauts de gravure ? pPremiére solution consisterait, par
exemple, a diminuer au maximum le temps de graemremincissant le plus possible le
substrat GaAs par polissage mécanique. La techmisjueslativement risquée compte tenu de
la différence d'ordre de grandeur entre les éparssdes couches épitaxiées (centaine de
nanometres) et la tolérance minimale du polissdg®ifie de micrometres). Nous proposons
plutét de modifier la composition de nos contresitdis en ajoutant une deuxieme couche
d’arrét (Figure 1I-24). Le temps nécessaire a kavgre des 20 um du substrat GaAs n’est,
cette fois-ci, pas suffisant pour percer deux ceadiiarrét GalnP (Figure 1I-25). Notons de
surcroit que la probabilité de trouver deux défaumtsegard dans les deux couches GalnP est

quasi-nulle.

Couche GaAs [001] : 100 nm
2°™ couche Gasilng 4 : 500 nm
Couche GaAs : 200 nm

1°® couche Gasilng P : 900 nm
Substrat GaAs Couche tampon GaAs : 300 nm
Substrat GaAs

Figure 11-24 : Composition d’'un contre-substratetuxi couches d'arrét.

GaAs (00-1) non gravé

Défaut cristallin

Substrat hote GaAs Substrat hote GaAs

(@) (b)

Figure 11-25: Influence de la structure d’'un corstdostrat a deux couches d’arrét; (a) la solutlimijue grave

de facon privilégiée le défaut cristallin ; (b)teanps d’amincissement du substrat n’est plus suffipour que la
solution de gravure puisse percer compléetemenelxidme couche d'arrét GalnP. La couche GaAs (0fel)
peut pas étre atteinte.
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Résultats

De nouveaux tests d’amincissement sont réaliséscaetre-substrats & deux couches d’arrét
sont fabriqués dans le méme bati de croissance MEJJI celui utilisé pour la réalisation de
contre-substrats a simple couche d’arrét. On eeifisuite que la modification de structure de
ces contre-substrats ne change pas les paraméfneis dans I'étape d’adhésion moléculaire.
Les résultats de collage sont en effet identiquesua obtenus sur la Figure 11-18.

L’ensemble adhéré est collé sur un galet en veste pubir la premiere étape de polissage
meécanique. L’'amincissement chimique des 20 um thgtsat GaAs est effectué de la méme
maniére que précédemment : le substrat est treoqmessivement dans la solutionSdy-
H,0,:H,O (1 : 8 : 1) puis dans I'acide phosphoriqugP8,:H,0,:H,O (3: 1: 20) jusqu’a
I'apparition de la premiere couche d’arrét. L’acidorhydrique fumant vient ensuite graver
cette couche. La configuration obtenue a ce momhetietape n’est plus du tout la méme que
dans le cas d'une stratégie a simple couche d’dreétouche de GaAs intercalée entre les
deux couches de GalnP est suffisamment fine (20@ memparer a 20 um) pour considérer
gue la solution PO, :H,O,:H,O (3: 1: 20) n'a pas le temps de percer entienénee
deuxieme couche de GalnP de 900 nm (Figure [l42ZBnhsemble aminci est ensuite décollé
de son galet en verre. La derniére couche d’astéemcore une fois éliminée par la solution
d’acide chlorhydrique fumant. L'état de surfaceafide la couche GaAs (00-1) révélée est
présenté sur la Figure 11-26. La quantité de défagt négligeable par rapport a celle obtenue
sur la Figure 11-22. La qualité de la couche esinteamant suffisante pour pouvoir continuer le
processus de fabrication de substrats germes GaXd?a

La derniere étape technologique consiste alorsfiaidét graver les réseaux d’orientations
cristallographiques inversées, assurant ainsi lautation périodique du coefficient non-

linéaire.
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@)

Figure 11-26 : (a) Image (vue de dessus) de I'd@surface de la couche GaAs (00-1) obtenue ajfffésedtes
phases d’amincissement du contre-substrat a deushes d’arréts. La surface encadrée (encadré b&sic)
analysée par grossissements optiques. (b) etlL@)couche présente une quantité de défauts tréddufe a
celle obtenue sur la Figure 11-22.

[1.2.3 Masquage et gravures des substrats germesnulti-périodes »

Cette derniére étape a un double objectif : ellempé dans un premier temps de
définir les périodes et les directions cristallquriglues des futures structures QAP-GaAs a
partir d'un processus classique de photolithogephes techniques de gravure doivent
ensuite étre judicieusement choisies pour garkntiéalisation de n'importe quelle gamme de

largeurs micromeétrique de réseaux)(L
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11.2.3.1 L’étape de photolithographie

Les techniques classiques de photolithographie aojoiurd’hui parfaitement maitrisées. La
description des différentes étapes du processuguggeu d’'intérét dans ce paragraphe. Les
substrats germes ont été réalisés par photolitbbgraen définissant des réseaux
perpendiculaires a la direction [-1-10] (Figure2W). Les largeurs des réseaux et les
dimensions des blocs les contenant seront défiaislep dessin du masque. Il sera alors
possible de disposer, sur un méme substrat, deuergle réseaux de quelques centaines de
nanometres a plusieurs centaines de micrometresiofgueurs et les largeurs des blocs

n’étant limitées que par la taille du substrat.

[-1-10]
AA T

Surfaces (00-1)

FFHHATFHAT

Direction du pompage optique

Figure 11-27: Schéma en vue de dessus d'un subg#ahe. La direction de propagation des réseaux est
perpendiculaire au grand méplat [-1-10].

Largeur Le Résine photosensit

S:Z|'_|'_|/

<+ GaAs (0-1)

i GaAs (001)

i
i
1

i !

P !

/7 N\

/ N / N
7 [001] 77 [00-1]>

| I R —

[110] [-1-10]
[-110] [-110]

Figure 11-28 : Vue en coupe AA du substrat germé&cpdent.
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11.2.3.2 La gravure des réseaux
Discussion

Cette phase finale consiste a graver les endroits résinés du GaAs (00-1) pour
atteindre la couche GaAs (001) (Figure 11-29). teshniques de gravure du GaAs sont la
encore connued ¥l |es avantages et inconvénients des différentélsatiés ne seront pas
analysés dans ce paragraphe. Nous ne présentaugit?s arguments qui nous ont amenés a

choisir la technique de gravure seche ICP (IndabtiCoupled Plasma).

Résine photosensible

100 nm Gaas (09-1) Largeur le .\
[ [ | [
| ] I

Y ] ]
¥ e R A e

50 nm GaAs (001) | GaAs (001)

| 1
| 1
AY

4 I\
001] /7 [00-1]

%—b [110] %—P [-1-10]

[-110] [-110]

4

|

[

]

j
[

Figure 11-29: Vue en coupe d’un substrat a oriéatet cristallographiques inversées aprés |'étapgrdeure de
réseaux orientés parallélement a la direction [E110

Les solutions chimiques propices a la gravure dAsGsont nombreuses (HCI, HF,$0;,
HsPQs, HNOs;, NH,OH, NaOH, CHCOOH, ...) B8 |5 plupart d’entre elles étant
anisotropes. Les profils des réseaux GaAs généealeabtenus avec ces types de solutions
sont représentés sur la Figure 11-30. On constates de cas que la non-verticalité des flancs

de gravure réduisent les largeurs des réseauxt@sigd01] d’'une valeur équivalente a

2xL, =2x (A étant la profondeur de gravure). Cette valeamduit par exemple a

tan55°
une perte de rapport cyclique de 1 % dans le aasedjravure de réseaux de largeur 21 pum.
En fixant cette profondeur a 150 nm (Figure II-2dt)vient 2*L;=210 nm. Cette perte de
rapport cycliqgue ne pourra alors qu’augmenter pdes réseaux encore plus étroits. I
convient alors de trouver une autre technique de/uge plus « universelle » pour la
fabrication des substrats GaAs a QAP. Nous proposhtutiliser la technique de gravure

séche par ICBY.
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[00-1] [001] [00-1]
t 4
B —
[-110] L,
02

Figure 11-30 : Profils obtenus aprés la gravuradieaux GaAs de direction paralléle a [-110] etlpP] par des
solutions humides minimisant les effets d’isotrojhies gravures révelent typiquement des plansniéslide type
(111).

La technique ICP fait partie des techniques dewgepar plasma a « haute densité »
(HPD : High Plasma Density) dont le principe est tdensférer I'énergie au plasma de
maniéere inductive. Les autres techniques courammmiigees comme la RIE (Reactive lon
Etching) ou IBE (lon Beam Etching}” transférent quant & elles I'énergie au plasma de
maniére capacitive. Le mécanisme de transfert tifdoffre alors des degrés de liberté
supplémentaires en permettant notamment de conséparément I'énergie et la densité de
flux des ions sur I'échantillon a graver. Souligaaue ce transfert peut également étre realisé
au travers de rayonnement micro-onde (ECR : Electgclotron Resonance) ou radio-

fréquence (réacteur Hélicon).

Résultats

La technique ICP procure certains avantages paorapux techniques de gravure humide :
le contréle de I'énergie des ions incidents issupldsma et du flux des ions chimiquement
actifs permet de définir des flancs de gravureicauk, et ce indépendamment de la
profondeur de gravure, de la largeur des réseauks @& de leur orientation. Le rapport
cycliqgue de 50 % pourra ainsi étre conservé sumpoirte quel type de période de
retournement. La technique assure également I'hém@tg sur des substrats de diamétre
deux pouces. Enfin, les densités d’'ions faiblem@rdrgétiques mises en jeu permettent de
minimiser les dommages sur les surfaces gravéesraPpelle que cette condition est
indispensable a I'étape d’épaississement. Cettenigioe de gravure satisfait ainsi a tous les
criteres établis en début de paragraphe. L'étapbntdogique se déroule de la fagon
suivante : une couche de 500 nm de Silice, 8% déposée par la méthode PECVD (Plasma-
Enhanced Chemical Vapour Deposition) sur la coucB@As reportée (00-1).
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Apres photolithographie, la silice est gravée pl sbus un flux de tétrafluorométhane,CF
parfaitement sélectif sur le GaAs. La résine phanisible est ensuite éliminée par des bains
d’acétone et d’isopropanol. Le substrat pré-dédsti alors introduit dans le bati de gravure
ICP. Un interférometre permet de visualiser in $#paisseur gravée. La vitesse de gravure
est établie a 2,5 nm/s: une minute suffit poueiatire le GaAs (001). La hauteur de la
marche entre les deux orientations de GaAs est d®rl50 nm. La Figure 1I-31 présente le
résultat caractéristiqgue de la gravure pour degelas de réseaux de 1 pum, orientés
parallelement a la direction [-110]. On vérifie gligue le processus mis en ceuvre conduit a
des gravures a flancs verticaux (Figure 11-31 (Bpnservant alors le rapport cyclique de
50 % (Figure 1I-31 (a)). On remarque également lgseflancs GaAs (00-1) et les fonds de
gravure du GaAs (001) présentent tous les deuxréke faibles rugosités. Des résultats
similaires sont obtenus sur des réseaux de pluglgrargeur. L’homogénéité de gravure est
a chaque fois vérifiee par un analyseur de pr&iEP TENCOR) a différents endroits des

substrats.

@ | (b)

Figure 1I-31: Images (microscope a balayage éladte) (a) apres gravure par ICP de réseaux GaAs|da
de largeur (1 um). La direction des réseaux estlpte a [-110]. La hauteur de la marche entreoléasntations
GaAs (001) et (00-1) est de 150 nm. Les partichesres) a la surface de I'échantillon sont deduawits
organiques qui seront éliminés lors de la phaseeatyage du substrat avant I'étape d’épaississenien
Grossissement du profil de réseau obtenu. Le fthngravure est parfaitement vertical ; les surfayjresées
possédent une tres faible rugosité.

Ce paragraphe cl6t la présentation des différaftigses technologiques mises en ceuvre pour
la fabrication de substrats germes GaAs a QAP &+pértiodes » de diametre deux pouces.
La qualité des couches GaAs (00-1) reportées susulestrats hotes, associée a la technique
ICP de gravure de réseaux, a permis de fabrigedypes de substrats germes présentés sur la
Figure 1I-32. N’importe quelle gamme micrométriqae périodes de retournement du
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coefficient non-linéaire peut ainsi étre définieslLdimensions des blocs de réseaux ainsi que

leur arrangement ne sont alors limités que padéssins des masques de photolithographie.

Blocs de réseaux Blocs de réseaux Blocs de réseaux
largeurs: 106 un Largeurs = 15 u Largeurs =30 u

5 de réseaux
eurs= 30 um

; Blocs de réseaux
; ‘Largeurs =1,3um

Figure 11-32 : Photos (vue de dessus) de substanhes GaAs a QAP « multi-périodes » de diamétrex deu
pouces. Comme le montrent les deux exemples, lasrdiions des blocs et des réseaux les constitoant s
uniguement déterminés par le masque de photolidpigg. Les différentes étapes technologiques dppéks
dans ce chapitre sont suffisamment « universellpeur définir n'importe quelle gamme micrométrigde
période de retournement.
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Conclusion

Ce deuxieme chapitre a présenté les différents loi@yements de procédeés
technologiques mis en ceuvre pour la fabricatiosulbstrats germe GaAs « multi-périodes ».
Notre stratégie d’inversion de coefficient non-tivé du GaAs par adhésion moléculaire nous
a amenés a réaliser des collages homogenes deassilidaAs de diametre deux pouces. La
gualité et la reproductibilité de ces adhésions &t obtenues par le contrdle précis des
parametres expérimentaux de température et deigrasds procédé de collage. Nous avons
ensuite optimisé les différentes techniques d’amsssment du contre-substrat afin d’obtenir
une qualité de couche reportée GaAs (00-1) la pltsmale possible avant I'étape de
croissance épaisse. Nous avons pour ce faire taébug nouveau type de contre-substrat a
deux couches d’arrét. La mise au point de la gexgeche des réseaux par la technique ICP
nous a permis de fabriquer des substrats germes @a8@AP définis pour n'importe quelle
gamme micrométrique de période de retournementoéfficient non-linéaire. Le chapitre

suivant présent I'étude de la croissance épaisdeBHie substrats germes GaAs a QAP.
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lll. Réalisation de structures périodiques épaisses
GaAs par croissance HVPE

Introduction

La seule fabrication de substrats germes ne sdtta réaliser des structures GaAs a
QAP intégrables dans des cavités d’'OscillateurarRatriques Optiques. lls sont en effet
inadaptées aux dimensions des faisceaux optigugsroment utilisés pour le pompage de
matériaux non-linéaires (Figure 1lI-1 (a)). On raepe que les simulations d’OPO-GaAs
proposées au chapitre | ont permis de dimensidesegpaisseurs minimales des structures a
500 pm.
Une question se pose alors tout naturellement :noemh épaissir les substrats-germes
GaAs-QAP en conservant a la fois l'inversion péqoe (orientations cristallographiques) et
la verticalité (rapport cyclique) des bandes de &@Agure 1lI-1 (b)) ? Ce troisieme chapitre

décrit les solutions mises en ceuvre pour leverecmu technologique.

- — — L [ T~
e 2 x@ 2 - x® 500 pm
<LC‘ALC> +_)_((_? _____ tz((
_v® _v@ _ @ @ ””,,.—— “~~\\\\
150 nm¥—=25 % X X - S
4 @ +xC@
Substrat GaAs Substrat-germe GaAs
() (b)

Figure IlI-1: Principe de croissance épaisse destsabgerme QAP-GaAs. Le rapport cyclique et I'irsien
périodique des bandes de GaAs d'orientations tddgtaphiques alternées doivent étre conservésuser
épaisseur typique de 500 pum.
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Les solutions d’épaississement de substrats ger@&B-GaAs : évaluation
des difféerentes techniques de croissance et étdtaie

Les procédés d'épitaxie par jets moléculaires MBBlecular Beam Epitaxy§? et
en phase vapeur sous organométalliques MOVPE (Metnic Vapour Phase Epitaxy)
331 sont aujourd’hui les techniques les plus utilispesr la croissance de matériaux I1I-V.
Leurs vitesses de croissance (inférieure a 2 pouh lan MBE, 5 um/h pour la MOVPE) sont
parfaitement adaptées a I'élaboration des hétéistes a basse dimensionalité de la micro-
et de l'optoélectronique. Ces vitesses ne sont quaspatibles avec I'épaississement de
germes dans la mesure ou il faudrait des tempsaikesance supérieurs a quelques centaines
d’heures. Il est donc indispensable de s’orienges des techniques de croissance a plus forte
vitesse : c’est le cas des techniques épitaxialgsase liquide (LPE : Liquid Phase Epitaxy),
en phase vapeur a courte distance (CSVT : CloseeSgapour Transport) et en phase vapeur
sous chlorures (CI-VPE : Chloride Vapour Phase &pit ou hydrures (HVPE : Hydride
Vapour Phase Epitaxy). Ne perdons pas de vue quitelse de dépodt n'est pas le seul critére
déterminant pour I'épaississement des germes.dmitgue de croissance choisie devra aussi
garantir la conservation des orientations cristgfiphiques des substrats germes sur les 500

um d’épaisseur visée.

La croissance de GaAs en phase liquide (LPE)

L’épitaxie en phase liquide est la technique dassance la plus simple dans son
principe®. Le substrat & épitaxier est mis en contact avebain liquide de GaAs, & une
température T légerement inférieure a celle deulldage liquide-solide, c’est-a-dire de la
température de liquiduseTdu composé constituant le bain (Figure 1lI-2). \igesse de
croissance du solide est typiquement de l'ordrendorométre par minute=(60 pm/h).
Plusieurs éléments nous incitent & ne pas considétee technique comme une solution
viable pour I'épaississement de germes. Il est wabord reconnu que la planéité et
’lhomogénéité des couches obtenues par cette neethedsont pas optimales sur des
échantillons de petite taille : ceci est encorespitai sur des substrats-germes de diametre
deux pouces. De plus, et de facon encore plusdiiivé, le seul parametre de contréle est la
températuredT= T, —T. Il n’est pas suffisamment précis pour garalaticonservation des

orientations cristallographiques des substrats geisur des épaisseurs de 500 pum.
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Balayage N, H,
¢ Cellule liquide GaAs

| ) s Bar

1
A
— Déplacement

i
i
LT
v h o
— x| i
H
H
Sy 3 It
Echantillon GaA four Enceinte du béti de croissance l .
Evacuation
des gaz

Figure 111-2 : Schéma de principe d’'un systéme rumtal pour I'épitaxie de GaAs en phase liquiden®ke cas
présenté, le bain se déplace sur I'échantillon.

La croissance de GaAs en phase vapeur a courte @diste (CSVT)

La technique de croissance CSVT est une techrequphase vapeur sous pression
atmosphériqué®™. De facon générale, le gaz utile & la croissanste peoduit par la
décomposition d’'un réactif sur une source. Les pitedgazeux de la réaction sont alors
transportés dans un gradient de température etcsemposent a la surface du substrat a
épitaxier (Figure 111-3). Dans le cas de la cromsade GaAs, le réactif est de I'eau et le gaz
porteur de I'hnydrogene purifié. La source est uplule contenant du GaAs liquide. Les
parametres qui régissent la croissance sont au neom® trois et peuvent étre variés
indépendamment : température de source T, tempérdtusubstra® (6 < T), et pression
partielle p de I'eau. La vitesse de croissanceral#est de I'ordre du micrométre par minute.
Compte tenu du nombre plus conséquent de parameteescroissance ajustables,
I'épaississement des substrats-germes QAP par Q&¥dit étre une solution tout a fait
envisageable. Des essais sur des morceaux prélevgsrmes QAP-GaAS® ont cependant
montré que la technique ne permettait pas de ocemsdialternance des orientations
cristallographiques du substrat, quelles que solest configurations de parametres de
croissance envisagees ; les bandes de GaAs pérodant retournées fusionnent au bout de
100 um d’épaisseur (Figure 111-4). Notons égalentpré la technique de croissance CSVT ne
permet pas d'épitaxier un matériau GaAs d’'une tgaiistallographique satisfaisante pour
les puissances de pompage optique envisagéesohesmtrations de dopants mesurées sont
suffisamment importantes (de I'ordre dé1Par centimétre cub€) pour pouvoir créer une

absorption non négligeable dans le matériau etadiégrainsi sa tenue au flux.
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Balayage I,, H,, H,O
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Echantillon GaA Elements chauffants Enceinte du béti de croissance

Evacuation des gaz

Figure 111-3: Schéma de principe de la CSVT. Larseude GaAs a température élevée réagit avec leuvap
d’eau et vient se recomposer sur le substrat.

Domaines d'antiphase Orientation cristallographique unique

100 umI

Figure 1ll-4: Vue en coupe d’un échantillon QAP-Gadpaissi par la technique de croissance CSVTuppast
du germe a été entierement aminci (bas de I'imalged. lignes noires sont les domaines d’antiphasew L
terminaison en pointe correspond a la perte deeldes orientations cristallographiques ; le matéépitaxié
au-dela n'est alors plus périodiquement retourné.

Substrat-germe aminci

D’aprés ces premiers tests d’épaississement, on @gewes et déja affirmer que la
conservation des orientations cristallographiguesgermes ne pourra étre assurée que par le
contrble strict des vitesses de croissance de ehbgnde de GaAs orientée. Cela suppose,
d’un point de vue expérimental, de disposer d'wtpdé d’épitaxie essentiellement gouverné
par I'anisotropie de croissance intrinséque dutarigontrdlable par suite par un ajustement
des parameétres de croissance. Il parait alorsesdgant de s’orienter vers des techniques de
croissance comme la CI-VPE ou la HVPE, plus prapi&cee type de contrdle.

L’épitaxie de GaAs en phase vapeur sous chlorure€I-VPE) et sous hydrures (HVPE)

Le principe de I'épitaxie en phase vapeur CI-VREH¥PE differe des techniques
précédemment citées. La croissance de GaAs estéeal partir de molécules gazeuses
d’élements Il et V (aussi appelées précurseurah)sdun environnement thermiquement
contr6lé et au voisinage de I'équilibre thermodyitara de la réaction de dépét. Dans le cas
du GaAs, la réaction au-dessus du substrat sécrit

GaCI+1AsX +%H2 ~ GaAs+ HCI
X

le transport des gaz étant assuré par de I'’hydeogarifié H.
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La vitesse de croissance des deux techniques pdat de quelques micrometres par heure a
plus de 50 um/h. La qualité cristallographique deatériaux épitaxiés est nettement
améliorée par rapport & celle obtenue par les tgaba LPE ou CSVT. Des niveaux résiduels
(concentration de porteurs) inférieurs &> sont mesurés dans des couches épitaxiées de
GaAs non intentionnellement dopé¥s

La CI-VPE et la HVPE différent toutefois I'une tiautre par les précurseurs gazeux utilisés.
La technique CI-VPE crée simultanément les élémih{S&acCl) et V (As) par le balayage
d'un flux de trichlorure d’arsenic Asgla la surface d'une source métallique liquide de
gallium Ga : le contrdle indépendant des flux tiMen’est alors pas possible. A l'inverse, la
technique HVPE dissocie I'apport de précurseurstgéisant deux gaz distincts : le précurseur
lll (GaCl) est produit par le balayage d’'un flux delorure d’hydrogéne HCI a la surface
d'une source de gallium liquide ; les précurseurs (Asy/As;) proviennent d’une
décomposition thermique du gaz arsine Adblans ce cas la, le rapport V/Il est contrélé par
le débit des gaz HCl/Ga et AgHte qui permet d’avoir acces a un parametre sopgiéaire

de contrdle par rapport a la CI-VPE. Les premissais d'épaississement réalisés par la Cl-
VPE n’ont pas permis de démontrer la conservates atientations cristallographiques des
germes sur des épaisseurs de plus de 108f}1tre nombre de tests n'a pas été suffisant pour
pouvoir définitivement conclure a l'intérét ou nalu procédé. Toutefois, nous pouvons
affirmer que le manque de contréle du rapport V&t par conséquent de l'anisotropie des
vitesses de croissance des bandes orientées, festeur limitant pour I'épaississement.

Nous privilégions de ce fait la solution d’épaissiment de substrats-germes GaAs a QAP par

HVPE. Nous commencons par détailler les caraciguiss principales de la technique HVPE.

[11.1 La technique de croissance HVPE
[11.1.1 Principe de croissance du matériau GaAs
Comme nous l'avons précédemment indiqué, les espggBeuses mises en jeu sont
des molécules chlorées GaCl et des moléculeg AéEbmposées thermiquement. La réaction

de dépb6t de GaAs a donc lieu a partir de ces dexoupseurs 111-V selon I'équation :

GacCl, +% As, +% H, « GaAstHCI, (R)

L’indice g signifie que la molécule estséarme gazeuse
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Génération des précurseurs I

Les molécules GaCl sont synthétisées a l'intérikuréacteur de croissance par passage d’un
flux de gaz HCI sur un bain liquide de gallium alyur (Figure I1I-5) : la réaction est réalisée
a haute température (typiquement 800 °C). Le tramsjes molécules GaCl formées en sortie
de source gallium doit également s’effectuer a dnaemnpérature afin d’assurer leur stabilité

jusqu’au substrat GaAs placé en aval.

Génération des précurseurs V

Lorsque le gaz arsine pénétre dans I'enceinte dcateér a « murs chauds », les molécules
AsHs se décomposent en molécules/As, ®® (ce phénoméne de décomposition thermique
est souvent nommé « cracking »). Aux températueeprdcédé usuelles, les deux espéces

peuvent étre considérées, en premiere approximatibéquilibre.

Description de I'enceinte du réacteur de croissance

Le réacteur HVPE est chauffé selon un profil thewunei généralement décliné en trois zones

(de gauche a droite sur la Figure 1lI-5) :

Eléments chauffants / Thermocouples

Tube quartz
Wm T l

Vanne pneumatique

[} [}
[} [}
[} [}
AsH; | i i d’isolement
H,+ HClg . ! Asi/As, ! T
27 S22 source Gallium | > i Substrat GaAs  Porte-substrat
/PGaCh > ! « Sas
HCl+H, | N - . GaCl HCl B ! - :
> i i d'introduction
[} [}
T O S O | S &2 ‘ ‘
Zone source Zone mélange Zone dépot l
(800 °C) (820 °C) (<800 °C) évacuation

Figure I11-5: Schéma de principe d’un réacteur HVRE substrat a épitaxier est inséré dans la zerdédot par
un sas d’introduction, isolé par une vanne a tpoieumatique.

» |a zone de production des précurseurs Il chlor&aQ]) dont la
température permet entre autre de controler leeraedt de production des

molécules GaCt® (zone source).

-89 -



Chapitre 1l Réalisation de structures périodiques épaissessGzh croissance HVPE

= une zone d’homogénéisation des gaz a plus hautpétature (zone de

mélange).
* une zone portée a la température de croissancsielipone de dépot).

D'un point de vue thermodynamique, la réaction dpdd de GaAs par HVPE est
exothermique et a lieu dans les zones les pluddsodu réacteur. La décroissance du profil
thermique entre la zone mélange et la zone dépéigtealors de privilégier la température
« la plus froide » du réacteur au plus proche dastsat GaAs. Le « point chaud » en zone
centrale permet également de limiter le phénomeéndépot parasite de GaAs sur les parois

de quartz en amont du substrat.

Aspect thermodynamique de la croissance

Une des caractéristiques majeures de la croisgmrddVPE est le fait qu’elle s’opére
au voisinage de I'équilibre thermodynamique. Onrdéélors un degré d’avancement de la
réaction de dépdR;) par un parameétre dit de sursaturation de la phageur,y. Ce dernier
rend compte de l'influence des pressions partiefles quatre éléments participant a la

croissance :

_[GaCl[As]’[H,])* _,
[HCIK (T)

(Ro)

avec[i] la pression partielle de la molécule gazduseK.(T) la constante d’équilibre de la
réaction de dépotR,) a la température T. De maniére concréte, le paramépeut étre
modifié en faisant varier les pressions partieflesGaCl et Asmais également en modifiant
la pression partielle d’'HCI de la réaction par lai®d’'un flux HCI dit additionnel HGlgq
(Figure 1lI-5).

Les méthodes de calcul des pressions partielleeeiconstantes d’équilibre sont détaillées
dans la littératurd®® 1% précisons quelques points importants sur la foomades

précurseurs de types lll et V :

= Le rendement de formation du chlorure de galliumClGalépend

principalement de I'importance des surfaces deamriquide-gaz et du
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temps de seéjour des molécules HCl au-dessus duurgalliquide.
Autrement dit, la quantité de précurseurs Il génégst liee a la vitesse de

passage du mélange/HCI sur la source gallium.

= La pression partielle de la molécule gazeusgd®pend quant a elle de la
décomposition thermique de I'arsine AstAux températures usuelles de
croissance (> 600°C), I'étude thermodynamique ptéwte décomposition
thermique quasi-complete de [Il'arsine selon les tidas:

1 1 1 s
AsH, o EASZ +gH2 et EASZ - ZAs4. Le diametre et la longueur du

tube dans lequel circulent a la fois le gaz etfaonde dilution H sont les

paramétres indispensables a la modélisation dackicrg » de I'arsin€®,

La thermodynamique permet donc a la fois d’ideettifes espéces chimiques en présence et
de déterminer le sens d’évolution de la réactiotunDpoint de vue microscopique, la
croissance du GaAs est gouvernée par les cinétigless processus d’adsorption, de
désorption des espéces gazeuses, de décompositi@udnoléculési la surface du substrat

et de diffusion jusqu’aux sites cristallins (Figuiie6).

. Désorpion .

Adsorptiorl

DécompoSitiO/v
. Diffusion '« Surface GaA:

.—>

Figure 111-6 : Description microscopique des difféts processus mis en jeu lors de la croissandcgade par
HVPE.

Les mécanismes de ces différents processus opbétda premiére fois interprétés au debut
des années 1980 par Cadoret et%.[1% Le modéle repose sur un mécanisme dit,  fet
s’appligue aussi bien sur une face exacte que idésé&e. Ce mécanisme consiste a dire que,

sous gaz vecteur d’hydrogéne, la croissance Gafiestue par dé-chloruration, assistée par

® Une molécule est qualifiée d’ad-molécule lorsqukees est adsorbée & la surface d’un substrat.
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les molécules b de molécules adsorbées AsGaCl sous forme HClsi@&mons un plan
GaAs de référence (001), constitué d’atomes deugal(Figure 11I-7) : ces derniers sont
recouverts par des atomes d’arsenic sur lesqusimdi&cules GaCl vont s’adsorber, formant

ainsi une couche stable de complexes AsGacCl chilbéso

GaCl [001] @ As
Compositior | AS2 T 0 Ga
du flux ASyg Cl
HCI Cl Cli O\.H

(V site vacant)

(a) (b) (c) (d)
Figure 111-7 : Représentation schématique du méraaide dé-chloruration pas Hes molécules AsGacCl
adsorbées sur une surface GaAs (001) ; (a) sitmnta (b) sites As, (c) ad-espéces AsGaCl, (63 $a.

Le processus global de la croissance peut aingi dcomposé en réactions élémentaires

successives :

As, « 2As, Rs
A +As, o 2As Ra
As+GaCl; - AsGaCl Rs
AsGaCl+H, « AsGat+HCI, +%Hzg Re

(V: site vacant)

Pour des conditions de basse température de anmoessau de pression partielle de GaCl
élevée, les variations des vitesses de croissano@rent des discontinuités, significatives de
I'existence d’'un mécanisme de désorption du chéaree que par #°®. En reprenant la
Figure 1lI-7, ce mécanisme se décrit par l'adsorptide GaCl en deuxiéme couche
(Figure 111-8) suivie de la désorption de Ga8bus forme gazeuse. Compte tenu du profil de
température choisi et des densités de flux misgelemous pouvons d’ores et déja affirmer

que la croissance de notre matériau GaAs s’effextiupartir du mécanismeH
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[001] @ As

Gacl T o © Ga
Compositior | ASzg
duflux ) Assg GaCl,

HCI

@ T ) S ©

Figure I11-8 : Représentation schématique du méraaide croissance GaAs par désorption de €Ll

[11.1.2 Une technique de croissance rapide ...

Pour mieux appréhender les atouts de la techrityRRE, revenons un court instant
sur des considérations générales de thermodynamique
Comprenons bien que les processus de dépb6t dAmrsénde Gallium de type

GacCl, +£Ag +1 H, « GaAs+HCI, peuvent aussi bien s’opérer dans des conditions de
2 2 0%

non-équilibre thermodynamique : c'est par exemgecas de la techniqgue MOVPE. La
croissance est alors essentiellement limitée p&atesport de masse en phase vapeur et par
les cinétiques trés lentes de décomposition desuméurs V et organo-métalliqgues en
surface. C’est la raison pour laquelle la vitessembissance par cette technique est limitée a
guelques micrometres par heure.

A l'inverse, et comme nous l'avons déja mentiodaé&roissance HVPE s’opere au voisinage
de I'équilibre thermodynamique : cette condition &ssurée par la volatilité de la molécule
chlorée aux températures usuelles de croissandellelesorte que les réactions impliquant la
molécule GaCl soient réversibles. Autrement ditfrémuence de déchloruration est éleveée,
soit la cinétique de décomposition des ad-espduesées est rapide et de ce fait considérée
comme non limitative du processus de croissancéte Gkerniére ne dépend plus alors
principalement que de la quantité de matiere prami@roduite Ga ou As. Les vitesses de
croissance peuvent ainsi varier de quelques midresia plus d’'une centaine de micrometres

par heure. Cette premiére caractéristigue constifua des atouts majeurs pour
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I'épaississement des substrats germes. Quid darerile conservation des orientations
cristallographiques ?

... amorphologie contrélée

Les expériences de croissance de GaAs par HYBEI%! montrent que la vitesse
de croissance du cristal varie fortement en fonatie la température. Cette caractéristique est
significative d’'une croissance gouvernée par lagt@jues des processus de surface que sont
'adsorption, la désorption, la décomposition ediffusion des ad-espéces (Figure 11I-6). Ces
cinétiques varient en fonction de l'orientationstailographique de la face concernée. Par
suite la forme du cristal, i.e. sa morphologie, ef&b de l'anisotropie des vitesses de
croissance selon l'orientation des faces expodéesontréle de cette anisotropie est assuré
par l'ajustement des parameétres de températurdil(gh@rmique de I'enceinte) et de
composition de la phase vapeur (débits des gazddCla source gallium, HGh AsHg).
L’étude précise de ces paramétres de croissancmefiea d’anticiper des scenarii
d’épaississement sur les substrats germes.

Un premier test réalisé par la technique HVPE nemmitque deux morphologies de croissance
apparaissent distinctement sur le profil de surfaten échantillon GaAs a QAP
(Figure 111-9) : alors que les bandes orientées-Ip&ont limitées par des plans inclinés
(morphologie de type « pyramidale »), les bandeBl][Oprésentent quant a elles une
morphologie de type « parallélépipédique ».

Figure 111-9 :Vue en coupe de l'état de surfacendiéchantillon GaAs a QAP (10 x 10 mm) épaissi par |
technique de croissance HVPE. Les réseaux périedigat retournés sont paralléles a la direction(l1lles
morphologies des bandes orientées [001]/[00-1] eckfit I'une de l'autre et présentent des formes
« parallélépipédigue » et « pyramidale ».

L’étape d’épaississement ne semble donc pas seneéssimplement a une croissance « de
piliers » de réseaux GaAs adjacents mais s'appamntot a un conflit morphologique de

bandes. Il parait assez évident que les paramggresoissance de la technique HVPE vont
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jouer un role primordial dans la gestion de cedliteret par conséquent dans la réussite des
épaississements. L'objectif des paragraphes s@imttdonc de déterminer les configurations
optimales de ces paramétres.

L’étude se divise en deux phases : une premiépe é#pitaxie sélective sur mésaGaAs
isolés permettra d’étudier les évolutions des maolqiies selon différentes valeurs de
parametres de croissance. Les informations remseitionstitueront la base d’'un modele
s’appuyant sur les constructions de Wulff dynamsquge dernier permettra d’interpréter les
différents scenarii de conflits morphologiquessuffira ensuite de définir les parameétres de
croissance HVPE favorisant le/les conflits les pdppropriés aux criteres d’épaississement
des substrats-germes®2 étape). L'argumentation proposée sera étayée @arothbreux

résultats expérimentaux.

[11.1.3 Etude de I'épitaxie sélective de mésas GaAsir substrat (001)

Cette premiére étape consiste a étudier indépendairies morphologies des réseaux
GaAs définis sur les substrats germes selon lesydres de croissance HVPE, température
de croissance et composition de la phase vapette &ede sur mésas isolés est facilitée par

le caractere sélectif intrinseque de la technigu@E.

[11.1.3.1 La sélectivité de la croissance HVPE : dinition et intérét dans I'étude

Une technique épitaxiale est dite sélective lorstuecroissance du matériau est
annihilée sur une couche diélectrique de typeN,Si I'adsorption des précurseurs de
croissance y est alors négligeable, voire nullenBmbreux travaux sur le sujé’ %! ont
montré que le critere de sélectivité reposait swointrole précis des parametres de croissance
(température de croissance, pressions partielleteraps de séjour des précurseurs de
croissance sur les surfaces) et était plus faciéree plus efficacement obtenu pour des
croissances s’opérant en condition de proche égaihermodynamique : la croissance de
GaAs par HVPE fait ainsi partie des techniquesag&tes dites sélectives. La technique met
effectivement en ceuvre des pressions partielleshpsode celles correspondant a I'équilibre
des réactions de dépot. La faible sursaturatiotadehase vapeur est alors suffisante pour

" On désigne par mésa une bande étroite de GaAgemtation arbitraire.

-905-



Chapitre 1l Réalisation de structures périodiques épaissessGzh croissance HVPE

assurer la croissance de GaAs sur GaAs mais ressagsez €levée pour entrainer un dépot
parasite sur des surfaces diélectriques. Desuxaventrent de surcroit que la sélectivité de
la technique est en réalité vérifiée quelles quergoles conditions de température de
croissance et de composition de la phase vdf€lurMais quel est donc I'intérét du critére
sélectif pour I'étude morphologique envisagée ?

Dans le cas d’'une croissance de GaAs sur un stipsttéellement masqué par une couche de
diélectrique, I'absence de nucléation a la surfdeece dernier va rendre les vitesses de
croissance des bandes GaAs totalement indépendiegagomeétries et des orientations des
zones masquées (Figure 111-10). La forme du crigial morphologie) ne dépendra plus que
des conditions de croissance et des orientatioaszdees ouvertes. Il parait intéressant de
réaliser des substrats partiellement masqués sgudés seront reproduits des orientations de

réseaux GaAs identiques a celles définies sunlestsats-germes.

== : fine couche de nitrure de Silicium

Morphologie d'une

bande de GaAs Morphologie d’'une bande de

GaAs indépendante de toute

Nucléation de GaAs parasi
sur le diélectriqu

dépe’nd_ante des _effets Pas d’adsorptio nucléation parasif
X nucléation parasit \'
1 I 1 M 1 I 1 I
Substrat GaAs Substrat GaAs

(@) (b)

Figure 111-10 : Schéma d’'une croissance de GaAsususubstrat partiellement masqué par un diélecride
type SiN,: (a) en condition de non équilibre thermodynamigiype MOVPE), (b) en condition de proche
équilibre thermodynamique (croissance par HVPE).

111.1.3.2 Mise en ceuvre de I'étude morphologique dabrication de «substrats sélectifs »

L’étude morphologique est réalisée sur des substatAs (001) de diameétre deux
pouces, désorientés de 4° selon la direction [1683% derniers sont préalablement recouverts
d'une fine couche de diélectrique de type St nitrure de Silicium $N4, d’épaisseur
50 nm, déposée par la technique PECVD.

Les orientations de réseaux définies sur les satesgrermes sont reproduites en définissant
des réseaux GaAs (001) dans les directions orttadgei-1-10] et [-110]. On montre en effet
gue leurs structures atomiques (Figure IlI-11) colent parfaitement avec celles fixées sur

des substrats germes (Figure 111-12).
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® [-1-10]  [001] ® [-110] [001]

t

[1-10]
— [-110]

Orientation A Orientation B

Figure 111-11: Structures atomiques de bandes d&sGa01) paralléles aux directions (a) [-1-10] éntation A)
et (b) [-110] (orientation B).

Configuration de substrat-germe

Réseau (001) Réseau (00-1)

. 7 TTo0n] T ooy ® As
Reéseaux /, \\\ .
['1'10] : N —» [110] ! . [110]

\ N[0 Py ~[2-10] )
B T [ '|/ I ] b
e I | 5 A
GaAs (1-10)

- [-110]

(@)

Orientation B Orientation A

(b)

Figure 111-12 : (a) Vue de dessus d’'un substratger les mesas sont paralléles a la direction [-1(b) Vue en
coupe transverse du substrat-germe et déterminaliisnstructures atomiques des bandes (001) et)(00-1
A limage de la f* configuration, la structure atomique des rése@ix1) est identique a celle d’un réseau
GaAs (001) paralléle a la direction [-1-10].

Les orientations et les largeurs des réseaux seimies par des procédés classiques de
photolithographie et de gravure seche RIE (ReadtimeEtching). On s’assure, au préalable,
gue les ouvertures sont suffisamment éloignées @ater toute coalescence latérale entre les
mésas pendant la croissance. Le dessin du masauées largeurs de réseau a 30 um. Le

substrat ainsi obtenu, que I'on nomme « substtatsé», est représenté sur la Figure I1I-13.
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[-1-10]
Position A T
" 000000000000
000000000000000000
00000000 T

Réseaux orientés

oy [-110

|
(001

[}

i Réseaux orientés B

I

I

}

\
|
|
|
|
|
|
|

Nitrure de Siliciunr

Figure 111-13: Vue de dessus d'un substrat ditékestif ». Le positionnement du masque permet diaidées
réseaux GaAs paralleles aux directions [-1-10kfagtion A) et [-110] (orientation B).

[11.1.3.3 Les morphologies de croissance des réseaGaAs

Revenons sur des considérations générales de llogsé@hie. Nous avons déja
mentionné que la morphologie finale d'un cristapeiddait des vitesses de croissance de ses
plans cristallins. Les constructions géométriques Wulff, dont nous détaillerons
ultérieurement le principe, précisent que ce sesiplans de plus faible vitesse de croissance
qui limitent le volume du cristal. Des études, pifralement basées sur des croissances de
substrats hémisphériques, ont permis d’identiierdlans lents suivants :

= (001) (le plan (00-1) étant strictement identique),

= (-1-10) et (110) ou (1-10) et (-110) que nous de=igns par
{110} pour simplifier I'écriture,

= (-1-11) et (111) ou (1-1-1) et (-11-1) que nousigiesrons par
{111} A (plans terminés par des atomes de gallium),

= (-1-1-1) et (11-1) ou (1-11) et (-111) que nousigigsrons par
{111}g (plans terminés par des atomes d’arsenic).

Compte tenu des orientations définies sur les gtisstélectifs, ces mémes plans apparaissent
sur les réseaux GaAs selon les configurations @é&cdans la Figure 11I-14. Alors que les
plans {110} et (001) délimitent les frontiéres veales et horizontales des réseaux, les plans
{111} et {111}g sont des plans inclinés a 55° par rapport au (0&1). Les premiers

apparaitront sur le haut des mesas orientés [(EiQlire IlI-14 (b)) et dans le bas de ceux
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orientés [-1-10] (Figure I1lI-14 (a)). Les plans {i} se développeront a l'inverse, dans le

bas des mésas [-110] et sur le haut de ceux osigité 0].

® [-1-10]  [001]

Figure IlI-14: Représentation atomique de plansasgipsant sur les coupes transverses d'une steuGaAs
paralléles a (a) [-1-10] ou (b) [-110].

D’aprés les hypothéses développées en début dgraphe, la prédominance de 'un de ces
plans sur la morphologie des réseaux ne dépendralgueur vitesse de croissance, et par
conséquent du paramétrage précis des conditiodépiig HVPE. Notre étude morphologique
consiste donc a déterminer I'influence des vanetidu coefficient de sursaturatigret du
rapport de pressions partielles des précurseuppdraV/Ill) sur I'évolution des vitesses de
croissance des plans (001), {110}, {131kt {111}s. Nous utilisons pour la suite les
constructions de Wulff dynamiques pour retrouveraaticiper les morphologies finales des
mésas.

G. Wulff a décrit une construction géometrique cpmsiste a déterminer la forme d’équilibre
d'un cristal a partir de I'enveloppe formée par lesrmales aux vecteurs représentant
I'énergie spécifigue de surface. Notons toutefai® da forme d'un cristal n'est pas, en
général, la forme d'équilibre car elle dépend notemt de I'adsorption des précurseurs
complexes sur les surfaces. Une autre approchesterdonc a remplacer les vecteurs
d’énergie de surface par les vecteurs de vitesseralssance. Une telle construction est
appelée construction de Wulff dynamique : la Figlitel5 en est une illustration. Les
constructions géométrigues sont réalisées sur desagnGaAs paralléles aux directions
[-1-10] et [-110], pour deux hiérarchies de vitedgecroissance définies arbitrairement. Ces
guelques exemples sont suffisamment significatisr wlémontrer l'intérét des constructions
de Wulff dans notre étude. En plus de prévoir lldtion des morphologies de n'importe quel
type de mésas, et de pouvoir anticiper, par coms#gues conflits morphologiques des

réseaux développés sur les substrats-germes, tievawegalement servir de méthode de
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détermination de vitesses de croissance. Nous poogopour ce faire de mesurer les
extensions des différents plans cristallins appagait sur les morphologies des réseaux des
substrats sélectifs. L'analyse de ces morpholodéule de I'observation par microscope
optique de coupes transverses de ces réseaux. hdtragusélectif est utilisé pour chaque

variation de parameéetre HVPE. Le temps de croissdaaghaque substrat est fixé a une heure.

v(111),>>v(001) > v (1113> v(110) v(111) >>v(001) > v(110) >v (113)
Réseaux GaAs // a [-1-10] (@) Réseaux GaAs // a [-1-10] (b)
[-1-10] [-1-10]
(001) (001) ®
(111 1 (111 ‘
| S (1171) !
Masque Vecteur vitesse : v (001) Masque Masque v|(001) ! Mgsque
SisNy % : SiNs | SNy - SiNy
N @-104 V(1) v(-111 4110/ \4 4V (1-11) 4
| v140) Substrat GaA " v(-110) | v(1-10) Substrat GaAs  V(-110)|
Réseaux GaAs // a [-110] (c) Réseaux GaAs // a [-110] (d)
[-110] [-120]
(001) (001)
A A
(-1-10) v (001) (110) (-1-10 v (001) (110)
v(-1-10 (111)\; :/ (11-1)
."""-,.,___V(»ﬁ';l_l_l) Substrat GaA \}/(111 v(1-10) v(-1-1-1) Substrat GaAs v(11-1) VV(1101

Figure 1lI-15;: Exemples de constructions de Wulghdmiques effectuées sur les différentes oriematites
mésas GaAs des substrats sélectifs. Les flecheSsmagent les vecteurs vitesse correspondant ams placés
en pointillés. On rappelle que les hiérarchies e \dtesses sont choisies arbitrairement. Lesstédins, de
couleur rouge, correspondent aux faces cristalfggoaes limitant le cristal. La forme de ce dermist obtenue
a partir de I'aire minimum définie par les vecteuitesse. Les plans de plus forte vitesse de @oées définis
dans nos cas par les plans gallium {1 1}'ont aucune influence sur les morphologies. @# & l'inverse les
plans de plus faible vitesse qui limitent la morplgée finale des mésas. Prenons en effet I'exerdpie plans
arsenic {111} de la figure (b) : ces derniers annihilent I'exdgi@m des plans verticaux (110). La morphologie du
mésa est de ce fait contrainte a une forme puremegmntramidale ». Le cas est similaire sur larég(d). Pour
les mésas paralléles a [-110] (d), les plans az4édil}s se développent a la base d’'une morphologie « @outr

Evolution des morphologies de croissance des mé€aaAs en fonction du rapport des
pressions partielles V/III

La Figure IlI-16 regroupe les clichés des morph@sgie mésas GaAs obtenus pour des
rapports de pressions partielles des précursdugsW compris entre 1,3 et 3,9. Ce rapport est

contrblé expérimentalement par les entrées du H@k sur la source Gallium (imposant la
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pression partielle GaCl) et du flux AgsHimposant la pression partielle dAs L’étude

morphologique est réalisée a température de craesat coefficient de sursaturatign

invariants. Le profil thermique du bati HVPE fixa température de croissance a 760°C.
Remarquons la gamme étroite du rapport V/III (14¥A). La mise en ceuvre de rapports
supérieurs a 4, par le biais de 'augmentatioradaréssion partielle de [GaCl], s’accompagne
d’'un dépodt parasite de GaAs sur les parois du dratamont du substrat. Ce phénomene
parasitaire entraine une fluctuation de la compwsde la phase vapeur par la consommation
d’atomes Ga et As: le contrdle du rapport V/lIest alors plus assuré sur le temps d’'une

croissance. Les différentes expériences nous naranesi que I'étude morphologique n’'a de

sens que pour des rapports V/III inférieurs a 4.

Parameétres Réseau GaAs Réseau GaAs
de croissance paralléle a la direction [-1-10] paralléle a la direction [-110]
A [001]
T=760°C
V= 2,4 Masque [110]
[001] SisN 40 um
Vil= 1,3 4 o \ >
Substrat GaAs
Substrat GaAs
T=760°C
y=2,4 Yl
V= 2,8
4 [001]
Substrat GaAs Substrat GaAs
T=760°C RELE
y=2,4 _' /
V/lli= 3,9
* [001]
| Substrat GaAs

Figure 111-16: Tableau récapitulatif regroupant leichés microscopes des morphologies de mésas GaAs
orientés [-1-10] et [-110] pour différentes valewts rapport V/III (la température et le coefficiede

sursaturation sont fixés).
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Quel que soit le parametre V/III, les mésas GaAsljgdes a la direction [-1-10] conservent
un aspect « pyramidal » limité par les plans arsgdill) et (1-11). Les mésas paralleles a la
direction [-110] possédent quant a eux des morgfedode type « parallélépipédique »,
limitées par les plans (110) et (001) dans le easagports V/IlI inférieurs ou égaux a 2,8.
Des plans arsenic (11-1) et (-1-1-1) apparaissdatliase de ces poutres pour des rapports
plus élevés (V/I11=3,9).

Les vitesses de croissance des plans précédemit&stsont mesurées sur les clichés de
croissance sélective de la Figure 11l-16. Les desrsont regroupées dans la Figure IlI-17. La
vitesse du plan (001) atteint 40 um/h pour desadpp//lll inférieurs a 2,8 et peut dépasser
50 um/h lorsque ce méme rapport augmente. Les plangpe {110} et {111} posseédent
guant a eux des vitesses ne dépassant pas 10@mdemprend alors d’apres le principe des
constructions de Wulff que ces plans influenceist tmeorphologies des mésas. Pour des
rapports V/III inférieurs a 3, la vitesse de craisse des plans arsenic {13H8st supérieure a

celle des plans verticaux {110}. La hiérarchie génse au-dela.

Influence du rapport V/I sur la face (001) Influence du rapport V/III sur les faces {110} et
{111)B

55 6

50 -

45 |

40 1

35

Vitesse de croissance (um/h)
Vitesse de croissance (um/h)
w

30

1,3 2,8 3,9

1,3 2,8 3,9 —e&—faces {110}
Rapport V/III ——faces {111}B

Rapport V/III

Figure I1I-17: Evolution des vitesses de croissaties plans (001), {110} et {113}en fonction du rapport des
pressions partielles des éléments Il et V (la t&rafure de croissance est fixée a 760 °C).
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Les morphologies des réseaux orientés [-1-10]

Les faibles vitesses de croissance des plans §lbldquent I'extension des faces
rapides (001). Le rapport V/lI influence netteméntitesse d’extension des plans verticaux
(110). On remarque que plus I'apport de matiérenpree est grand (V/III élevé), plus leur
vitesse augmente. Les constructions géometriqué&'ud# (Figure 11I-17) nous démontrent
gue l'apparition de ces plans verticaux sur despimapgies de type « pyramide » ne peut

étre constatée que dans la conditionv{i 1), >v(110Q * sin(55°) .

Les morphologies des réseaux orientés [-110]

L’extension des plans (001) n’est limitée par auglen de plus faible vitesse de
croissance. La hauteur des « parallélépipedest>akus la variation des vitesses des plans
(001) ; elle est donc d'autant plus grande quealgport V/IIl augmente. L’analyse est
similaire pour I'extension des plans verticaux {L1Des plans arsenic {11}}apparaissent
toutefois a la base de ces morphologies pour uporap//lll élevé. On montre par les
constructions géométriques de Wulff que le dévedopgnt de ces plans ne peut avoir lieu
que dans le cas ou11]), <sin(65°) * v(110 . Cette condition est précisément vérifiee pour
un rapport V/1lI= 3,9 (Figure 1lI-17).

La suite de I'étude porte sur I'évolution des marplgies de mésas pour des variations du

parametre de sursaturatigpn

Evolution des morphologies de croissance des mészaAs en fonction du parametre de
sursaturation y

La Figure IlI-18 regroupe les clichés des morph@sgle mésas GaAs obtenus pour
un coefficient de sursaturation compris entre 1,3,% Le rapport V/III est constant et fixé a
2,8. Les variations dgpeuvent étre assurées par la variation du flugaeHCI dans la phase
vapeur ([HCl}49 et/ou par la variation de la température de semise (modifiant la constante
d’équilibre K(T) de la réaction de dépoR{). On rappelle que la mise en ceuvre de
coefficients de sursaturation élevés s’accompagme dépdt parasite en amont du substrat.
La sursaturation est inversement proportionnella pression partielle [HCl}4: une faible

variation de pression suffit a atteindre des valedey bien supérieures a la limite de
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nucléation parasite. Nous ne jouerons donc paseyrarameétre pour faire varigr Nous
préférons mener I'étude morphologique selon degatians de température de croissance.
Entre 730°C et 780°C, la sursaturation varie el® et 1,3 ce qui correspond a des
conditions de dépo6t sans nucléation parasite.

Parametres Réseau GaAs Réseau GaAs
de croissance paralléle a la direction [-1-10] paralléle a la direction [-110]
T=780°C
V/=2,8
y=1,3
Substrat Gabs
Substrat Gaks
T=760°C
V/I=2,8
y=2
Snbstrat Gaks 3
Subgtrat Ga ba
+ [01]
T=750°C
V/IlI=2,8 10l
+
y=-2,4
T=730°C
V/I=2,8
Masque
y=3,5 SigN,
4/
Cifhstrat b Substrat CGads

Figure 111-18: Tableau récapitulatif regroupant tesrphologies de mésas GaAs orientés [-1-10] dtd}pour
différentes valeurs de température (le rapport \étiint fixé a 2,8).

Les morphologies et les vitesses de croissanceldas different trés peu de celles obtenues

précédemment. Les formes « pyramidales », limipgssles plans arsenic (-111) et (1-11),
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caractérisent les mésas orientés [-1-10]. Les nudogies de type « parallélépipédique »
apparaissent sur les mésas orientés [-110]. L'anggtion de la température, correspondant
a une diminution du coefficient de sursaturatiait, &pparaitre a la base des mésas, les plans
arsenic (11-1) et (-1-1-1). Les vitesses de crossa des plans sont regroupées dans la
Figure I1I-19. Remarquons d’abord I'aspect « cougbecloche » de la vitesse de croissance
du plan (001) en fonction de la température dessmmice T (730°C<T<780°C). Le
phénomene, observé dans de nombreuses études gpaamprendre par une approche
cinétique des processus de surface (adsorptionfitiesy décomposition, diffusion) sur le
plan (001§1°91% A hasse température, la déchloruration des adleespAsGaCl est lente
(Figure 11I-8). Il existe alors a la surface untftaux de recouvrement AsGaCl qui bloque la
croissance. Lorsque la température augmente, thldédration des complexes AsGaCl et la
désorption en HCI sont plus favorablement activéesqui conduit & une augmentation
progressive de la vitesse de croissance jusquéndte une valeur maximale {E760°C)

gui ne dépend plus alors que de la pression dartiel GaCl introduite (Figure 111-19). Pour
des températures supérieures,i Mdsorption des précurseurs est limitée. La gigm de
GaCl prévaut et freine la croissance du plan.

La vitesse de croissance du plan (001) reste supéria 30 um/h dans toute la gamme de
variation dey. Les vitesses de croissance des plans {110} efifglsont quant a elles
inférieures d’'un ordre de grandeur par rapport@)0ce qui explique leur influence sur les
morphologies des mésas. On remarque ensuite guedmportement face aux variations du
coefficient de sursaturation est a 'opposé dei@dtenu pour des variations du rapport V/III.
C’est cette fois-ci la vitesse des plans {110} mpste constante (3 um/h) ; la vitesse des plans
arsenic {111} croit avec 'augmentation du parameétre de surattur. Pour des valeurs de
sursaturation inférieures a 2,1, la vitesse dessavice des plans verticaux {116kt
supérieure a celle des plans {131k'ordre s’'inverse au-dela.
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Influence de température de croissance s Influence du coefficent de sursaturation sur le

la face (001) faces {110} et {111)B
45 6
< 40 _
\% 35 N ’/‘\’ E 5,
8 30 - 3
% 25 | 3 4
S 20 A 3
5 o 31 —&—faces (110)
o 151 2
° 101 G —— faces (111)B
2 g 2
g 5 P
>0 : : : : : : : ?
[}
730 750 760 780 g
Température de croissance (T) 0 "t
13 2 24 35

Coefficient de sursaturation

3,5 2,4 2 1,3

Coefficient de sursaturation 'y

Figure 111-19: Evolution des vitesses de croissades plans (001), {110} et {113}en fonction du coefficient
de sursaturatiop (pour un rapport V/IlI fixé a 2,8).

La détermination des hiérarchies de vitesses dessphssociée aux constructions de Wulff
dynamiques, permet d’interpréter les différentedutions des morphologies des mésas GaAs

des substrats sélectifs (Figure 111-18).

Les morphologies des mésas paralleles a [-1-10]

Dans la gamme de sursaturation étudiée, les mésas €nservent une morphologie
de type « pyramidale ». L’évolution des morpholsgest a la fois définie par la vitesse
d’extension des plans arsenic (-111) et du plarl)(0Q’augmentation du coefficient de
sursaturation conduit au développement plus importees plans arsenic : la hauteur des

morphologies de type « pyramide » augmentent.

Les morphologies des mésas paralleles a [-110]

L’extension du plan (001) n’est limitée par aucuanpde plus faible vitesse de
croissance. L'évolution des morphologies « pargigédiques » suit alors la méme variation
« en cloche » que la vitesse du plan : le maximsinageint pour une valeur de coefficient de

sursaturation égale a 2,4. Les plans arsenic (14t+-X}1-1-1) apparaissent a la base des
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morphologies pour des valeurs de assurant la conditionv(11]), <sin(5°) x v(110)

(cas ouy=1,3 ety=2). On vérifie enfin que la largeur des parall@édes, définie par

I'extension des plans {110}, est relativement inelégente des variations ge
Les différents résultats obtenus amenent a faieégges remarques complémentaires :

= On constate dans un premier temps que les faceasallgraphiques {1114
(terminées par des atomes de Gallium) n'appardissenaucune des morphologies
obtenues. Des travaux antérieurs, menés sur cedgptace dans des conditions
expérimentales similaires & notre étlidd, mesurent des vitesses de croissance des
plans (111) supérieures a 50 um/h. Les plans se développast ripgidement
disparaissent naturellement des morphologies indles mésas. Prenons I'exemple
des mésas GaAs orientés parallelement a la dire¢tid O] : les plans {1113 ne
peuvent limiter I'extension du plan (001) que sirlevitesse vérifie la condition

v(111), <sin(35)xv(001), ce qui est impossible.

» Les faces {110} et {1113 obtenues dans I'étudadoptent un comportement
strictement opposé en fonction des variations gyog V/III et du coefficient de
sursaturation. La vitesse de croissance des plhhk}{ est relativement insensible a
'augmentation de la pression partielle de GaClgyre IlI-17), ce qui laisse a
supposer l'existence d’un phénoméne de blocageadsuiface par des complexes
AsGacCl, lié a une cinétigue lente de dé-chloruratibaporte et al. expliquent ce
phénomeéne par des considérations d’encombrementégaque des complexes sur la
surface arseni€*?. A linverse, la face (110) semble avoir une frénce de dé-
chloruration plus rapide que la face arsenic, deegplique sa faible dépendance aux
variations dey (Figure IlI-19). Son comportement, plus nettemeanhsible a la
guantité de matiere introduite, est en accord &hgpothese que la croissance de la
face (110) est principalement gouvernée par lestignes d’adsorption et de
désorption des espéces Ga et'A%

Cette étude morphologique nous a permis a la fotemtifier les faces susceptibles

d’apparaitre sur des bandes de GaAs orientéesO]-Btl[-110] et de déterminer les

vitesses de croissance et les comportements dacass
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[11.2 La croissance épaisse de substrats germes iHsiPE

On rappelle que I'objectif consiste a épaissir gigisstrats germes sur au moins 500
pKm en conservant a la fois les orientations ct@iedphiques et le rapport cyclique initial des
réseaux définis a leur surface. Cette étape teopitple sera d’autant plus attractive qu’elle
pourra étre réalisée sur tout type de germe eheninimum de temps.

L’étude morphologique précédente laisse toutefoppeser que I'épaississement de substrat
germe ne peut se résumer simplement a la croissadpeente de réseaux GaAs a
morphologie  « parallélépipédique » mais plutdt a e uncroissance de type

« parallélépipédique »-« pyramidale » (Figure D)2Un conflit morphologique apparait.

La suite de ce chapitre a donc pour but de détemias configurations de paramétres de
croissance HVPE propices a la gestion optimaleedeoaflit. La recherche de ces « points de
fonctionnement » s’appuiera sur des modélisati@seds sur le principe des constructions de
Wulff. Validées par des résultats expérimentaus, m@délisations permettront entre autres
de répondre aux questions suivantes: existe-thisigurs points de fonctionnement
garantissant les épaississements ? Permettrdatatsiservation d’orientation de tout type de

pas de réseaux €).? Conduiront-ils enfin a des temps d’épaississgmasonnables ?

Lc Substrat-germe

Figure 111-20: Représentation du conflit morpholpge inhérent a I'épaississement d'un substrat getrae
montage est réalisé a partir des clichés des mhugies obtenues dans I'étude du paragraphe 118113es
morphologies « parallélépipédique » et « pyramicaleorrespondent respectivement aux orientatiors de
réseaux (001) et (00-1) des substrats germes.

[11.2.1 La gestion du conflit morphologique
[1.2.1.1 Simulations de la croissance épaisse paortstructions de Wulff : principe

On rappelle d’abord que les morphologies de crossales réseaux (001) et (00-1)

sont régies par les familles de plans cristalliesfaible indice (001), {110} et {11%
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L’évolution du conflit morphologique au cours dégaississement est alors dépendante des
hiérarchies des vitesses de croissance de ces plam$on peut contrdler par des variations
du rapport de pressions partielles V/IIl et du Gomint de sursaturatiog. La réussite des
épaississements se résume donc a déterminer upkeisieurs configurations de parametres
(V/lIl, y) assurant la conservation des orientations etlatgeurs initiales des réseaux du
substrat germe. Notons que les combinaisons pessilsisociées a ces deux parametres sont
trop nombreuses pour étre toutes testées expértapr@nt. Nous choisissons alors de
développer un outil permettant de modéliser I'étiolu du conflit morphologique pour
n'importe quel type de paramétrage HVPE (V/}f), Cette modélisation est basée sur les
constructions géométriqgues de Wulff. Elle conséteésoudre les compétitions naissantes
entre les extensions des différents plans cristatlies réseaux (001) et (00-1) durant toute la
durée de croissance. La prédominance de I'uneanitré de ces extensions est choisie d’apres
le principe de Wulff : la forme finale du cristara, a chaque étape de construction, obtenue a

partir de I'aire minimum définie par les vecteuitesse mis en jeu.

[11.2.1.2 Les premiers scenarii de croissance epas

La modélisation est appliquée a la gamme de paraméiVPE définie dans le
paragraphe 111.1.3. Nous limitons toutefois I'étualeles hiérarchies de vitesses de croissance

vérifiant v(111), >sin(55) xv(110) . Cette condition permet de s’affranchir de tout

développement de plans arsenic {148 la base des morphologies « parallélépipédiques »
des réseaux (001) (Figure IlI-17 et Figure llI-1&lle restreint de ce fait la gamme
d'utilisation de parametres HVPE a des rapportspdecurseurs V/III inférieurs a 3,9
(Figure 111-17) et & des coefficients de sursaioraty supérieurs a 2 et inférieurs a 3,5
(Figure 111-19).

Le principe de modeélisation d’épaississement gsesenté sur la Figure I1I-21 pour un temps
de croissance t. Les valeurs données aux vectetgss& sont dans un premier temps
arbitraires. La croissance débute par les développts des réseaux (001) et (00-1). Les
frontiéres délimitant les réseaux alternés, i.@oipade domaines d’antiphase, se propagent
alors verticalement suivant le segment [AB] par jdans v(110) et v(-1-10). Cette
propagation s’arréte a I'apparition des plans acséii-1-1) et (11-1) des réseaux (00-1)
(point B). La suite de la croissance se déroul@dimment selon les extensions relatives des
plans {001}, {110} et {111}.
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i Réseau orienté [00-1] Réseau orienté [001] Réseau orienté [00-1]
| v(00-1 | | i
Temps t (00-1) V v(001) v(00-1)
c A c A c A
) [ ] 0
B.j/' k}‘B B.ﬁ/'
1)/ \ v(11-1)
V(11 1)K \V(-1-1-1) ( )r
V(]'lo}OOl) < V(llokoo_l) <«
V(110)ood) 4> V(-1-10)goy) > V(-1-10)00.) ——» V(-1-10)001
A\ 55 %A A
Substrat germe

Lc

Y.

A

Lc

Figure 111-21 : Principe de modélisation de la ssazince épaisse de substrat germe par HVPE. Lesurgct
v(xyz) représentent les extensions des plans (xyi& norme des vecteurs est égale a la vitesselalu p
correspondant. L'indice associé au vecteur renseifgnl’origine de ce dernier : le vecteur v(13)définit par
exemple I'extension du plan (110) provenant duags®ienté (001).

1
1®" scénario : v(001)>—— x |v(111)., + v(110
(001> [V(111), +v(110), ]

Cette hiérarchie correspond au cas ou les vitegseplans horizontaux v(001) et v(00-1) sont
suffisamment grandes pour se développer au-deldodu d’intersection créé par les plans
latéraux {110} des réseaux (001) et des plans arsfril}g provenant de l'orientation

(00-1) (point C sur la Figure IlI-21). Le début dmissance d'un substrat-germe pour une

telle condition est modélisé sur la Figure I11-22.

Temps t v(00-1) v(001) v(00-1)
1 X N
V(ll_l)s C [00-1] V(110)oox; B Bv(-1-1-1) [001] v(111) 8 : [00-1]
V(110)ge1) LV 10)o01 T V(-1-10) ey V(110001 < [y V(-1-10)00x
Substrat germe

A

Le

v

A

Lc

v

Figure 111-22 : Modélisation de début d’épaissiseetnd’'un substrat germe dans des conditions desance ou
la vitesse des plans horizontaux (001) et (00-L)L &%} fois supérieure a la somme des vitessegctgps des
plans arsenic des réseaux [00-1] et des planalatétes réseaux [001]. Les domaines d’antiphaaks(touges)
se propagent verticalement jusqu’a I'apparitionptins arsenic (point B). L'épaississement présantbaque
instant de croissance un « trou de matiére » éggreéseaux.

La suite du scénario d’épaississement (Figure 3)I2obtient en réitérant les constructions

géomeétriques pour des temps de croissance égatixt(h étant un entier).
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ot

8t

Tt

[001]

Substrat germe

I—C LC

Figure 1I-23 : Modélisation de I'épaississementi’'substrat germe pour des conditions de croissaérifeant

le casv(001) > — 1

sin(35°)
nombre limité d'itérations t. L'orientation dispéiraa I'instant 7t. La propagation des parois dendimes
d’antiphase (traits pleins rouges) montre égalermastle rapport cyclique initial du substrat genmeepeut pas
étre conserve.

x[\/(11;|)B "'V(ll@(ooa;]' Le maintien de I'orientation (00-1) n’est gatiaquie pour un

La conservation des orientations (00-1) n’est W@ilque sur quelques itérations (7t dans le

cas présent). Les largeurs des plans (00-1) dimtnue chaque itération t, d’'une valeur

d:2*tan(35°)><{v(001)—%} jusqu'a disparaitre complétement : la forme
cos

« trapézoidale » des réseaux orientés (00-1) (défam traits pointillés) devient trés

rapidement de type «pyramidale ». Leur extensiestrplus régie que par la vitesse des plans
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. . . . 11 : A
arsenic {111k. L'orientation (00-1) ne s’élevant plus que M il apparait une

cosb5’)
disparité d’extension verticale entre les orieotadi (001) et (00-1). Cette disparité crée une
hauteur de marche suffisante pour accentuer I'sxdandes plans latéraux (13d)) sur
(00-1). Les parois de domaines d’antiphase suiwmtte progression. Leur disparition
correspond a celle de l'orientation (00-1) : I'&gsésement du substrat germe est, au-dela, a
orientation unique (001).
Donnons quelques ordres de grandeur a ce scénantilsant les vitesses de croissance
expérimentales mesurées au paragraphe 111.1.3:13potenu des configurations de masques
de photolithographie utilisées, la croissance H\4RE les substrats germes est effective sur
l'intégralité des surfaces a 'inverse des substséiectifs ou seules les parties non masquées
par le nitrure de silicium I'étaient. A quantité deatiere premiére égale, les vitesses de
croissance des plans (001) sont alors plus fagleses substrats germes que celles mesurées
sur les substrats sélectifs. Nos mesures fixeradport de vitesses a 0,6.
En posant les rapports de vitesses de croissan@nisi: v(001)/v(110) = v(001)/v(11d9 7,
la modélisation de la Figure 11I-23 montre que tagervation des orientations alternées sur
une largeur de 30 um ¢E30 um) ne peut étre garantie au-dela de 50 pmasggur. Cette
valeur est dix fois plus petite que celle viséemBwent alors 'augmenter ?
Une premiere approche consiste a optimiser lacadité des parois de domaines d’'antiphase
en minimisant I'extension latérale des réseaux @0t (00-1). Il convient, pour ce faire, de
diminuer les vitesses des plans (110) en travaibaec des rapports V/III les plus faibles
possibles. Avec les plus petites valeurs de coeffis V/III de la Figure I1lI-17
(v(001)/v(110)=10, v(001)/v(114¥6,2 et v(1113/v(110)=1,6), on montre que l'orientation
(00-1) peut étre conservée jusqu’a 80 um d'épaisdeu diminution du rapport V/III n'a
aucun effet sur la valeur des vitesses des pladF) (@-igure 111-17), ce qui signifie que la
différence de marche entre les deux orientatiof4)(@t (00-1) apparait au méme instant t
gue pour des conditions de plus fort rapport VAlhe deuxiéme approche d’optimisation
d’épaisseur consiste a repousser au plus tard Bé&paississement cette apparition de

V(11D })

différence de marche. Il s’agit de réduire la val@d = 2* tan35°) x| v(00J) -
cosbb’)

en augmentant I'extension des plans arsenic {411 travail nous ameéne alors a considérer

un 2™ scénario de croissance épaisse.
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2°™ scénario: v(111); 2sin(35)x v(001),0 v(110) gy,

On montre que la conditiom(111), >sin(35) x v(001) suppose un développement des plans

arsenic {111} des réseaux (00-1) suffisant pour ne pas freiegtension des plans (001) et

(00-1). Cette hierarchie de croissance permet dmsiaffranchir totalement du segment [BC]
(Figure 111-24). Le phénoméene de compensation nigwkes plans latéraux (110) et (-1-10)

observé sur la Figure IlI-21 est alors vérifié paiimporte quelle durée de croissance t + nt,
comme le souligne la Figure IlI-25. Les parois damdines d’antiphase se propagent
verticalement. Le rapport cyclique reste donc camtssur l'intégralité de I'épaisseur, et ce
guelles que soient les vitesses d’extension laérél10) et v(-1-10). Ce deuxieme scénario
est théoriqguement le plus optimal pour répondre atberes d’épaississement. Il permet
notamment d’envisager la conservation des oriematicristallographiques des substrats
germes sur n'importe quelle gamme de largeurs dear L, pour des épaisseurs

théoriquement illimitées.

C C C
By ’ v(0C-1) "B v(001) By 9 v(0C-1)
(00-1) T \\ [001] | [00-1]
v(11-1 \ v(11-1),

l\ V(110)o01: V(-1-1-1) SN

N ‘L// A e
V(110)g0.1) <3 ¥(-1-10)001) Lv(-1-10)0c 1y V(110}0c.1) < |5 V(-1-10)001:
Substrat germe

Lc Lc

Figure 111-24 : Modélisation de début d’épaississatnd’'un substrat germe pour des hiérarchies @ssés de
croissance vérifiant la condition(111), >sin35°*v(00) . Les extensions des plans (-1-1-1) et (11-1) sont

suffisamment grandes pour bloquer toute extensadérdle des réseaux (001) sur (00-1). Le phénordéne
compensation mutuelle des plans (110) et (-1-1ervé sur les précédents scenarii, est dans oeaé sur
l'intégralité du temps de croissance t. Les pad@sdomaines d'antiphase (traits rouges) se propaers
verticalement.

Il parait alors judicieux de réaliser les premigsts d’épaississement a partir de parameétres
de croissance vérifiant ce deuxieme scénario.riViemt alors de minimiser la disparité entre
les vitesses de croissance (k14) (001). La température de dépbt et le rappdit $ént de

ce fait fixés a 730 °C et 2,8: la vitesse des pl@01) est alors estimée a 18 um/h
(Figure 111-19: 30*0,6). Le scénario n’est vérifidgans ces conditions, que pour des vitesses de
plans arsenic v(113)supérieures a 10,3 um/h, ce qui correspond a deHiaients de
sursaturatiory supérieurs a 9,8 apres extrapolation des courdds Higure 111-19. Un faible

flux de chlorure d’hydrogene additionnel permet kdémir un tel coefficient. L’étude
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morphologique nous a permis toutefois de remargueune diminution de la pression
partielle [HClLgg S'Taccompagnait d’'une augmentation significative dpot parasitaire de
GaAs en amont du substrat. Pour pallier ce probléinséassurer de la stabilité des conditions
de croissance, un nettoyage de bati est effectdss algux heures de croissance consécutives.
Ce nettoyage impose l'arrét de la croissance abl€ment du substrat dans le sas
d’introduction (Figure 111-5). Le réacteur est advalayé par un flux unique de décapage HCI
(typiquement 50 cifmin) & une température supérieure & 750 °C.

Substrat germe

Al
\ 4
A

Lc Lc

Figure I1I-25 : Modélisation de la croissance épaigl'un substrat germe pour des conditions vétiflan
hiérarchiey(111), > sin35*v(00) . Le maintien des orientations (001) et (00-1)sigue du rapport cyclique

(largeur des réseaux), est garanti sur l'intégralé I'épaississement.
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Validation expérimentale

Les premiers résultats d’épaississement sont é8adisr des substrats germes GaAs a
QAP de diameétre deux pouces, multi-périodes. Essaux sont respectivement de largeur 15
pum, 30 um et 106 um et sont orientés paralléleradidt10] (Figure IlI-12). Les résultats
d’épaississement sont observés sur des trancheshadtlons (10 mm* 5 mm)
successivement découpés perpendiculairement adetidn des réseaux, polis, puis révélés
dans une solution chimique (NHH,O:H,O,). Cette derniére est une solution d'attaque

anisotropel**3/114]

. Les vitesses de gravure des deux orientatiorstatagraphiques sont
différentes. Le contraste ainsi créé est visiblenéaroscope optique.
La Figure 111-26 regroupe les premiers résultatarpme durée d’épaississement de 20 heures

(T=730°C, V/l1=2,8,y=9,8) et pour les trois largeurs de réseaux désimide germe.

Exemples.de pertes d'orientations alternees (a) Lc= 15 um

o Les orientations cristallographigues
- Couche HVPE | .
B . 380 pm initiales du substrat germe sont

maintenues sur une épaisseur

"l!'l[!gllll'illlll Il'itli'" I'l“’ 1 96 pm moyenne de 96 pum.

Reseaux [00-1] ~ Substrat germe

(b) Le= 30 pm
23 | lcouche HvpPg LE€s orientations cristallographiq
\,"Effﬁ"f-'f',,,, 380 um

initiales du substrat germe sont
maintenues sur une épaisseur
moyenne de 200 um

(le trait horizontal noir est un

Substrat germe (PO Al ) i artéfact lié au clivage).

Réseaux [00-1] Réseaux [001] (C) Le= 106 Hm
- > Les orientations

Couche HVPE
380 um

cristallographiques initiales du

substrat germe sont maintenugs

sur I'épaisseur totale de repris

1]

d'épitaxie (380 um).

Figure 111-26: Images (microscope optique) de tfascd’échantillons révélées chimiquement aprésissance
épaisse par HVPE d'un substrat germe GaAs a QAR. danditions de croissance sont les suivantes :
température: 730 °C ; durée de croissance : 2§49,8 ; V/111=2,8.
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L’épaisseur totale de la couche épitaxiée est de |B®, correspondant a des vitesses de
croissance de plans (001) et (00-1) de l'ordre flepin/h. Cette valeur corrobore notre
prédiction, basée sur 18 pm/h. Quid des épaissdarsonservation des orientations
cristallographiques ? Les trois échantillons (B),dt (c) révelent des variations significatives
d’épaisseur. Les orientations sont en effet comser\sur la totalité de la couche épitaxiée
pour des réseaux de largeur 106 pm (échantillgn frdis ne peuvent dépasser 200 um sur
des réseaux de 30 um (échantillon (b)) ou méme M6ppur des réseaux deux fois plus
étroits (échantillon (a)). L'analyse des conflitonphologiques des échantillons (a) et (b)
montre que les orientations (00-1) évoluent en imaliggie « pyramidale» pour disparaitre au
détriment des orientations (001). Ce scénario ser@tse similaire a celui développé dans la
modélisation de la Figure IlI-23. Il convient derifiér cette hypothése en déterminant les
vitesses de croissance des plans arsenic §L1Qh rappelle pour cela que l'apparition de
morphologies de type pyramidale sur les orientati(@D-1) n’est possible que lorsque la
largeur des plans (001) devient nulle (Figure B)-2Prenons le cas de I'’échantillon (b) : les
morphologies de type pyramidale apparaissent au-@el200 um d’épaisseur. Compte tenu
des vitesses de croissance des plans (001), qedieséur est obtenue aprées dix heures de
croissance (200 um / 19 um#h10,5 h). Les largeurs des plans (001) sont réslugieur
chaque heure de croissance, de la valew=L/10,5=2,8. En posant

v(11],

d = 2xtan@5°) x {V(OO]) - c0S65)

] on en déduit alors une vitesse v(EI4P,7 um/h. En

réintégrantd=2,8 um dans le cas de I'échantillon (a), les larg@les orientations (00-1) (15
pim) sont perdues au-dela de la cinquieme heureciksance (15/2,8 5,2), correspondant
alors a une épaisseur de 19*5,2=100 um. Cettegpaisst précisément celle mesurée sur les
clichés de la Figure 1lI-26. Les conflits morphalpges des échantillons (a), (b) et (c) ne
correspondent donc pas au scénario prédit®®(2mais bien & celui développé sur la
Figure 1lI-23 On remarque qu'une faible différence de vitesses ¢lans arsenic
(Av=v (111} theorique V(111k experimenta=19*sin(35°)- 9,7 = 1,1 pm/h) suffit a modifier le
scénario théorique. Nous supposons qu’il se fomragré les décapages du réacteur HVPE,
un faible dép6t parasitaire de GaAs en amont datgtb Ce dépbt entraine une diminution de
la sursaturation de la phase vapeur par consommedomatiere premiére et libération de
molécules HCI. La présence de ce dépodt parasitsteconfirmée par le comportement
instable des croissances des orientations (00ehp(dillons (a) et (b) de la Figure 111-26). On

constate en effet que les morphologies pyramidiiles méme échantillon n'apparaissent pas
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toutes au méme moment. Cette instabilité de cnotes@st la encore caractéristique d’'une
déplétion non contrdlée de la sursaturation dehlase vapeur liée a la présence du dépbt
parasite.

Discussion

Ces premiers parameétres de croissance expérimeng&agpondent donc pas aux exigences
d’épaississement définies en début d’étude poutaigeurs de réseaux inférieures a 75 pum.
Or, ce sont les applications optiques liées augauds de largeur inférieure & 75 pm qui ont un
intérét pour les objectifs d’OPO. Il convient dahe déterminer de nouvelles configurations
de parametres.

Un premier axe de recherche consisterait a véticonditions du®' scénario £v=0) en
augmentant les vitesses des plans arsenic desixéseentés (00-1) (Figure 111-25). Il s’agit
pour ce faire de supprimer le dépbt parasitairee pPremiere solution serait d’intercaler plus
frequemment des phases de nettoyage lors de Issammie. Les durées totales du procéede
d’épaississement deviendraient alors trop longuas.deuxieme possibilité serait de changer
la géométrie de I'enceinte du bati HVPE. En efi@be circulation isolée des flux des
précurseurs lll (GaCl) et V (A8\s,) jusqu’au plus proche du substrat germe minimiséra
dépdbt parasitaire. La mise en place de cette nleugehfiguration d’enceinte nécessiterait des
étapes de ré-étalonnages de bati beaucoup tropdsngpur étre menées dans cette étude.
Nous proposons donc de conserver notre enceintie ehinimiser le dép6t parasitaire en
élevant a la fois la température T de croissareedhe au niveau du substrat est alors plus

chaude) et en travaillant a plus faible conditiensdrsaturatioy. Cette derniere est obtenue

1 1
2 2
par I'augmentation du flux d’HCI additionnel [HGl (y = CoCHASIFHI® 4y - oo
[HCl]addKeq(T)

conditions expérimentales entrainent par conséqiemouvelles vitesses de croissance des

plans cristallins (Figure I11-19).

[11.2.1.3 Un nouveau scénario d’épaississement

Commencons par fixer les nouvelles conditions arpEmtales : la température de

croissance T est établie & 760 °C ; le coefficansursaturation est volontairement limité a
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une gamme de valeurs comprises entre 2 et 3. lieeliniérieure évite I'apparition des flancs
arsenic a la base des réseaux [001] (Figure lll-L&)borne supérieure correspond a une
valeur dey garantissant I'absence de dépé6t parasitaire pesrdiirées d’épaississement
supérieures a 4 heures. Ces différentes condifigast par conséquent la vitesse des plans
(001) a une valeur minimum de 40 um/h*0,6=24 unt/ta eles vitesses de plans arsenic
comprises entre 2,5 um/h et 5 um/h selon le coeffig (Figure 111-19). Ces fortes disparités

de vitesses conduisent a des valeurs de parachétie= 2><tan65°)><[v(00]) ——;(;égf)})
tres largement supérieures a celles obtenues kEgspctemiers essais d’épaississement. |l
convient de minimiser la valeur de ce parametrer pmuvoir obtenir des épaisseurs de
conservation au moins aussi élevées que cellestetiesur la Figure 111-26. Une solution est
d’abaisser au maximum I'extension des plans (O@liravaillant avec des rapports V/III les
plus faibles possibles. Nous égalons ce rappaat @us petite valeur définie lors de I'étude
morphologique V/I1=1,3 (Figure 11I-17). Cette pré&me action n’a toutefois pas assez
d’influence sur la vitesse des plans (001) pourimirer significativement la valeur de Il est
donc également indispensable d’augmenter les egedss plans arsenic v(1d1Nous avons
déja montré qu’une telle condition ne pouvait &edfiee qu’en travaillant a fort coefficient
de sursaturation : nous choisissons, dans ceaaaldur supérieure de la gammeyaifinie

en début de paragraphg=8). Les nouveaux essais d’épaississement vont énacéalisés a
partir des parameétres de croissance suivants :é@eype de croissance=760°C, V/III=1,3 et
y= 3. Nous proposons, avant toute chose, de vétifidluence de ces conditions sur les

vitesses de croissance des plans cristallins coéser

Apparition de nouveaux plans cristallins

Une croissance d’'une heure sur un substrat « gélgdtigure 111-13) est alors réalisée. Les
résultats des morphologies de croissance de résBads orientés (00-1) (Figure IlI-27,
photo de gauche) confirme la valeur théorique diéssses des plans arsenic v(-111)
(= 5 um/h). On observe la présence d'une nouvellee fadstallographique sur les
morphologies des réseaux orientés (001) (Figus27)lphoto de droite) ; I'inclinaison de 25°
par rapport au plan horizontal permet d’identifierientation de cette face comme étant de
type (113) (Figure I1I-28). Sa vitesse de croisganmesurée est de I'ordre de 20 um/h, donc
plus petite que celle des plans (001). Cet écaxtitdese explique précisément la disparition
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de plans horizontaux sur les morphologies des w&seaentés (001) dans la mesure ou,
comme nous l'avons déja montré par les construstggomeétriques, la morphologie finale
d’'un cristal est limitée par les plans cristallaes plus faible vitesse. Méme si cette étude n'a
pas pour objectif d’analyser les raisons de I'apjoar de ces nouveaux plans (113), il est
néanmoins nécessaire de s’assurer de sa repraliiéctm réitérant la croissance sur un
nouveau substrat sélectif. Les morphologies obtersmnt a nouveau les mémes que

précédemment.

Masque
Si3N4

Substrat GaAs Substrat GaAs

Figure 111-27: Clichés des morphologies de mésa&s3muivalents aux orientations (00-1) (photo decha) et
(001) (photo de droite) des substrats germes, teinab apres la croissance HVPE d’une heure sudlostrst

sélectif. Les parameétres de croissance sont lesraisi: T=760 °C, V/IlI=1,3 ef= 3. La dissymétrie des plans
(-111) est liée a la désorientation de 4° du sabs#lectif selon la direction [110].

90° 55° 35> 25° 150  0°  15° 25° 35° 55° 90°

(1-10) (1-112) (1-12)

t t t t } } } } } } Angle de déviation / & (0C

______________ |'_______I"__‘{___'[_____I"____'|'___w___'[_______]'____________"r_" Plan cristallin corresponda

(1-15) (001) (115) (112) (111) (110)
(1-13) (113)

Figure 111-28 : Identification des différents plaapparaissant dans un cristal GaAs et détermindédeur angle
de déviation rapporté au plan de référence (001).

L'apparition des plans (113) a également été oispar Loyau et al. en 1975 qui a
déterminé les variations des vitesse de croissdesedifférents plans d'un cristal GaAs
hémisphérique dans des conditions tout a fait aine aux nétres. Ces mesures, regroupées
sur la Figure I1I-29, montrent ainsi une diminutisignificative des vitesses des plans (113)

pour une élévation du coefficient de sursaturagion
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v(um/h)
A

a0k 112,

501
40r
30T

207 (-113)

107 (113) (-112)

Figure 111-29 : Variation des vitesses de croisgades plans cristallins de GaAs pour différentdeura du
coefficient de sursaturation. Les mesures dessatesont réalisées sur un cristal GaAs hémispredHgl

Ces vitesses sont inférieures a 24 um/h (valewespondant a la vitesse des plans (001))
pour des valeurs dg supérieures a 3 ; elles atteignent 20,6 pum/h pe8r Cet ordre de
grandeur est le méme que celui déterminé par rétrde morphologique. Les différents
résultats conduisent donc a un nouveau scénarfmaidgissement de substrats germes que
nous modélisons sur la Figure 111-30. Le développensimultané des plans inclinés (-111) et
(113) réduit a la fois la différence de marche diesix orientations (001) et (00-1)
(Figure 111-23) et élimine de surcroit toute pod#® d’extension des plans latéraux {110}.
Les largeurs initiales des réseaux (00-1) diminwgots, pour chaque étape de croissance
(traits fins en pointillés), d’'une nouvelle valelr

En posant le systeme suivant :

_ va13 _vadidg _
sin(65°) sin(35°)

X+

sin(25°) = %

tan@35°) = ﬁ

il vient :

d = 2><A><tan65°)>{1— sin(25°) x tan@5°) }

1+sin(25°) x tan35°)
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A
A
A A

Lc ‘ Lc

Figure 111-30 : Modélisation d’'une croissance épaigi’un substrat germe pour les conditions de saore
T=760°C, V/III=1,3,y=3. Le développement simultané des plans arsenityjie (11-1) et des plans (113)
restreint I'extension latérale des plans (110) {Feglll-23). La largeur des réseaux orientés (O@st)toutefois,
diminuée d'une nouvelle valewt a chaque étape. La propagation non verticale @esigpde domaines
d’antiphase (traits rouges) conduit a la perteaéehtation (00-1).

On remarque a travers le calcul précédent qu'sdteXa encore un scénario optimal, identique
a celui de la Figure 1lI-25, pour lequel les épaiss de conservation des orientations sont
théoriguement illimitées et indépendantes des lagydes réseaux. Ce cas idéal est vérifié
pour une valeur de d=A=0, c'est-a-dire pour desamp&tres de croissance Vérifiant la
condition : v(111), :—z::gg xv(113 = 063xVv(113. Tenter toutefois de s’approcher de
cette condition en augmentant les vitesses des glesenic par I'élévation du coefficient de
sursaturatiory menerait aux mémes consequences que nos prersgais @’épaississement
(Figure 111-26). Soulignons également que le corngroent des plans (113) face a cette
augmentation est inconnu. Il n'est pas du toutagerten I'occurrence, que sa vitesse de
croissance continue a diminuer. Le scénario optinglpourra pas étre atteint pour notre

configuration de parametres de croissance (FigiH29). Donnons alors quelques ordres de
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grandeur a la Figure 111-30 : en posant v(113)=#0luet v(1113=5 pm/h, il vient A= 13,3 et
d=14,3. On rappelle que les précédents parametresoissance fixaient cette méme valeur a
2,8 (Figure 111-26).

Discussion

Nous proposons de Vérifier expérimentalement casswt en réalisant I'épaississement d’'un
substrat germe a partir de couches alternées de Gai\dopées et de GaAs dopées silicium
Si, ces derniéres étant des marqueurs de croisdamcéveélation chimique de ces marqueurs
permet ainsi d’observer les évolutions des planstatins des réseaux orientés (001) et
(00-1). On rappelle les parametres de croissance/60°C, V/III=1,3 ety=3. Le substrat
germe est le méme que celui utilisé pour les prengssais. L'épaississement est réalisé en
six cycles, constitués pour chacun d’entre euxhBXe croissance non dopée, 5 minutes de
croissance dopée, 5 minutes de croissance non d@péautes de croissance dopée, 1h30 de
croissance non dopée. Le dopant silicium est initathns I'enceinte du réacteur sous forme
de silane Sikldilué dans K Les marqueurs de croissance seront d’autantrpugdés par la
solution chimique, et par conséquent plus visibls microscope optique, que la
concentration de Si est importante dans les coudNess fixons cette concentration a
1.107 cm®. La solution chimique de révélation utilisée esbase de ferrocyanure de
potassium (KFe(CN)). Les clichées d’épaississement sont présentésaskigure 111-31.
Cette croissance un peu particuliere permet derrooer, dans un premier temps, la présence
des plans inclinés (113) sur les morphologies éssaux (001). Leur vitesse de croissance est
déterminée en mesurant la distance séparant delesaye croissance. La valeur trouvée (22
pm/h) confirme les données des Figure IlI-27 eufgdll-29. On remarque a l'inverse que
les plans apparaissant sur les morphologies deaugorientés (00-1) ne correspondent pas
du tout aux plans arsenic (131tablis par notre étude morphologique. Les noasefices
cristallographiques sont orientées de 35° par nd@pan plan horizontal et évoluent avec des
vitesses de croissance de l'ordre de 20 um/h. petgence sur le premier marqueur démontre
gue ces faces s’établissent lors de la premiéreehetudemie de croissance ; elles restent

ensuite stables sur toute la durée de I'épaissesem
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- T Y .
’
L
B S o =
-

X - L
R F N ¥y

Marqueurs de croissance
'
Couche GaAs dopée

25° 35° }Couche GaAs non dopée
Lc

Substrat germe

Figure 111-31: Images (microscope optique) d'urentthe d’échantillon révélée et provenant de I'&gissement
d'un substrat germe. Les marqueurs de croissan@ctéasent les différents plans cristallins deseadix
orientés (001) et (00-1).

Ces faces correspondent aux plans {1-12} (Figur28). Les courbes expérimentales de la
Figure 111-29 confirment cette identification : Vetesse de croissance des plans (1-12) obtenue
pour la conditiony =3 (20 um/h) est du méme ordre de grandeur que oesurée sur la
Figure 111-31. L'apparition de ces plans n’est gasore totalement expliquée. Les résultats
morphologiques obtenus précédemment (Figure lllednduisent toutefois a penser que les
parois de domaines d’antiphase jouent un role pdmbdans I'apparition de ces plans. On
rappelle en effet que les morphologies de mésasl)(6olés n'ont révélé aucun plan
cristallin de type {112}. Nous suggérons alors teeedomaines d’antiphase favorisent, dés le
début de croissance, la migration d’ad-moléculdsedes plans (113) des réseaux (001) et
(111) de [00-1] (Figure IlI-32). Ce phénomeéne d'inteffaion ne se concentre toutefois
gu'a la base des réseaux orientés, et ne modifiec dpe localement les vitesses de
croissance. Les plans initiaux (13 Bhangent par conséquent d’inclinaison pour selistb

sur les plans de type (-112).
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(_ 1- 13)’_\ 55 o

’\ Substrat germe

\ —
Domaine d’antiphase :

Inter-diffusion d’ad-
molécules

Figure I1I-32 : Interprétation de l'apparition degans (-112) et (1-12) sur les réseaux orientés1]OQ.es
domaines d’antiphase (points rouge) favorisent,lel&gbut de croissance, la migration d’ad-molé(lieches
rouges) entre les plans de type (113) et @ 1T)nclinaison des plans arsenic est par conséguadifiée par la
disparité de vitesses de croissance existant Engemmet et la base du plan. Le cristal se st&bflnalement
sur les plans (-112) et (1-12).

On se propose de redéfinir une modélisation d'&msEement qui prend en compte ces
nouveaux résultats. Les vitesses de croissancedifiésents plans sont les suivants :
v(113)=22 um/h et v(-112)=19,8 um/h. Ces donnéasaors réintégrées dans le calcul de la
valeur de d (Figure I1I-30). Compte tenu de l'imelison des plans (-112), le parametre A
v(113 v(-112
sin(65°) sin(55°)

vaut = A. L’application numérique nous donne A=0, soit d€e

résultat correspond donc au scénario d’épaissisgeoptimum qui conduit a la propagation
verticale des parois de domaines d’antiphase, etcpaséquent a la conservation des
orientations cristallographiques du substrat-germa; des épaisseurs d’épaississement

théoriquement illimitées et pour n'importe quelegeur de réseau (Figure I11-33).
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Substrat germe
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Figure 111-33 : Simulation d’épaississement d’'utstiat germe a partir des plans (-112) et (113.darametres

de croissance conduisent a des vitesses de plaifiantéa condition v(113 = v(-112) . Aucune des deux
sin(65°) sin(55°)

orientations (001) ou (00-1) ne peut s’étendrel’autre. Les parois de domaines d’antiphase &natiges) se

propagent alors verticalement ; les orientationstaltographiques du substrat germe sont maintesuesles

épaisseurs théoriquement illimitées.

Validation expérimentale

On rappelle les conditions expérimentales : T=760/I=1,3 et y=3. On rappelle que la

direction des réseaux est paralléle a [1-10] (idlir12). La durée de I'épaississement est
fixée a 20 heures (Figure 111-34 (b)). Une phasedttoyage de bati est intercalée toutes les
guatre heures de croissance. Le Tableau lll-1 vpgrales clichés de I'épaississement. Les
observations sont volontairement restreintes abhardlons possédant les deux plus étroites
largeurs de réseaux du substrat=15 um et k=30 pm. L'épaisseur totale de la couche
HVPE est de 440 um ; la vitesse d’épaississemanesmondante est de 420/20= 22 pm/h.
Cette valeur coincide avec la vitesse des plan8) (ks réseaux (001). Le scénario
d’épaississement est identique a celui modélisdashkigure 111-33 : la propagation verticale

des parois de domaines d’antiphase sur la totdktél’épaisseur épitaxiée conduit a la
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conservation des orientations cristallographiquitsales du substrat germe. Les révélations
montrent que la verticalité est parfaite, ce quiupe la stabilité des conditions de croissance
sur toute la durée de I'épaississement.

Réseaux [00-1] Réseaux [001] (@) Le= 15 um

Les orientations cristagraphique:

initiales du substrat germe sont

Couche HVPE . L o
440 pm | Maintenues sur l'intégralité de

I'épaisseur épitaxiée

(les traces noires sont des artéfacts

liés a la révélation chimique).

Substrat germe  L¢

(b) L= 30 um

Réseaux [00-1] Reéseaux [001]

i N
AV \
% \
% %

Les orientations cristallographiqu

Couche HVPE initiales du substrat germe sont
440 pm . L _

maintenues sur l'intégralité de

I'épaisseur épitaxiée.

Substrat germe

Tableau Ill-1: Images (microscope optique) de thescd’échantillons révélées chimiquement et provedan
substrat-germe épaissi par HVPE. Les conditionsrdessance sont les suivantes : température: 760dt@ee
de croissance: 20 hy=3; V/lI=1,3. La forte rugosité de surface deshatillons n'est pas liée a
I'épaississement. Elle provient de I'étape de sziddeffort exercé par la scie vient en effet ahercde la
matiére. Les terminaisons des différentes morphetode réseaux ne sont donc pas significatives genvent
étre interprétées physiquement.

La suite du chapitre présente différents résukatserimentaux de croissance. Nous avons
travaillé sur 'homogénéité de croissance sur désstsats de diamétre deux pouces afin de
pouvoir réaliser des structures GaAs a QAP épadsgdusieurs centimetres de long.
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[11.2.2 Croissances épaisses expérimentales

Homogénéité de croissance

La premiere série d’épaississement est effectuédesisubstrats germes définis par
des largeurs de réseaux=31,9 um (Figure IlI-34). Les parametres HVPE soatx
déterminés précédemment. Les durées de croissantétablies a 20 heures. Les épaisseurs
de conservation des orientations et 'homogéné#écrbissance sont vérifiées par des
prélévements d’échantillons a différents endroét$adplaque (coupes AA, BB, CC).

(@) (b)

%

0 it —— it T W

3 - —— — - —

« blOCS » de réseaux A ; PSS - YOI WY

Whierspso sl e tipdes, ¥
?mw—--"‘""’ WEREB50 mm

Figure 111-34 : (a) Vue de dessus d’un substratrgede diamétre deux pouces, défini par des résdailargeur
31,9 um. Ces derniers sont regroupés dans dexsobiie différentes longueurs. Les points blancsemt§ a la
surface du substrat-germe sont des défauts degsausre dans la couche reportée (00-1) (chapitréd) Vue
de dessus du méme substrat-germe apres 20 hewssistmnce HVPE. Les « blocs » de réseaux segigint
du reste du substrat par une légére rugosité decsur

La Figure 111-35 est un panorama de la vue en trarde la coupe AA sur 50 mm de long. La
révélation chimique permet de mesurer une épaiskeaonservation de 440 um, homogéne
sur I'intégralité de I'échantillon. Il apparait tedois des zones pour lesquelles les orientations
cristallographiques ne sont pas maintenues sotdété de I'épaisseur épitaxiée. Le cumul de
ces zones représentent approximativement 3 % dentpueur totale de I'échantillon. La
Figure 111-36 (b) est un exemple type de ces zoResnarquons tout d’abord que les pertes
d’orientation se limitent & quelques périodes dwumement (4 dans notre cas): la
propagation de ces zones selon I'axe X est blogaédes extensions latérales des domaines
'encadrant. Leur distance de propagation seloxel™ est plus délicate a déterminer. Une
solution consisterait a réaliser des coupes suivessge I'échantillon selon ce méme axe afin

de reconstruire une image formée a partir des é@dictes tranches de chaque coupe.
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Cette méthode de caractérisation est toutefoiguddste et n'a donc pas, pour linstant, été

mise en ceuvre.

£
3
o
<
<

»

16,6 mnr
50 mm

« pertes locales d'orientations »

0 mm
16,6 mm
33,3 mrmr

Figure 111-35: Vue en tranche sur 50 mm de londadeoupe AA (Figure 111-34). L'épaisseur de consdiwon est
de 440 um et est homogéne sur l'intégralité dehbétillon. Les zones de « pertes d’'orientation erdes
pointillés) sont & orientation unique (001) etrésentent 3 % de la longueur totale.

Les raisons exactes de ces pertes d’orientatid@ntesncore a déterminer. On pourrait penser
gue des pollutions présentes a la surface desratsogermes annihilent la conservation des
orientations dés le début de la croissance. Ohém@mene d’annihilation n’apparait qu’aprés
plusieurs heures de croissance : la qualité destraih germes ne peut donc étre incriminée.
On pense alors a des instabilités de croissan@idées : les pertes d’orientations seraient
dues a des variations locales des cinétiques dptiisio et de diffusion lors de

I'épaississement (Figure ll1-6).
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Perte locale d’orientations

Substrat germe

Figure 111-36 : Grossissement des zone 1 (a) df)21€ la Figure 11I-34 (b). Les zones de perte idlatation se
restreignent a quelques périodes de retournement.

Deux autres échantillons de 10,5 mm de long sadlepés du substrat. Les Figure [11-37 et
Figure 111-38 sont respectivement les vues en tnardes coupes BB et CC (Figure 111-34). La
différence d’épaisseur de conservation mesuréesuteux coupes (85 um) s’explique par la
configuration du porte-échantillon utilisé dansbl&i de croissance. Les dimensions de ce
dernier ne permettent pas en effet de disposer stipport d’échantillon horizontal et rotatif.
La non-rotation du substrat suffit a créer un pmégioe de déplétion des flux de croissance
entre les parties situées dans le bas (coupe BB)hetut (coupe CC) du substrat. Méme si ce
phénoméne ne modifie pas le scénario d’épaissisgeinpeut toutefois étre I'une des causes
de 'augmentation des zones de pertes d'orienta@onremarque en effet que ces zones sont
plus importantes sur les réseaux situés dans I¢ dhausubstrat (Figure I11-38). Cette
hypothése ne pourra étre cependant confirmée affentuant des croissances épaisses sur
un porte-substrat horizontal et rotatif, censé @reil la distribution des flux a la surface des

substrats.

I 1 NI |i' iEEM
| | | | | |
i AL

-

I »
I »

0 mm 10,5 mm

Figure 111-37 : Vue en tranche sur 10,5 mm de ldeda coupe BB. L'épaisseur de conservation eg8eum,
homogene sur tout I'échantillon. Le phénomeéne déepal’orientations est a l'identique de celui préssur la
Figure 111-35. Les zones a orientation unique (O@&Présentent 1 % de la longueur totale de I'éclamt
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T
upstrat germe

= T

Figure 111-38: Vue en tranche sur 10,5 mm de lordalcoupe CC. L'épaisseur de conservation esbgun,
homogene sur tout I'échantillon. Les zones de petiterientations représentent 3 % de la longuetaid¢ade
I'échantillon.

Ces premieres caractérisations d’épaississemertdrdéant la faisabilité de la fabrication des
structures épaisses GaAs a QAP de longueur uniqudimétée par le diameétre du substrat
germe épaissi. Il suffira au préalable de défies longueurs souhaitées sur le masque de
photolithographie. Des croissances équivalentesétitobtenues sur des substrats germes
définis par des largeurs de réseaux de plus pditeension (19,3 um). Quid de la

compatibilité des parametres de croissance suludepptites largeurs de réseaux ?

Compatibilité des parametre de croissance

Nous montrons que les parametres de croissancemi@és dans cette étude sont
suffisamment flexibles pour concevoir des épaissmnts sur des largeurs de réseaux de
I'ordre du micrométré™®. La Figure 111-39 en est un exemple : une épaisselconservation
d’orientation de 13 um est obtenue sur des résdaux3 pm de large. Les dimensions de ces
échantillons ont permis, pour cet exemple prétésréaliser des structures guidées GaAs a

QAP pour des applications liées au domaine desagignunications*”.
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S— =

Substratrerrne

Figure 111-39 : Images (microscope optique) d’'urenthe d’échantillon révélée chimiquement et pramtid’un
substrat germe épaissi par HVPE. Les conditionscd@ssance sont les mémes que celles utilisées
précédemment. La durée de croissance est de 3@asirues largeurs des réseaux du substrat gerneedn3

um. Les deux marques horizontales traversant laheoblVPE sont des traits de clivage.
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Conclusion

Nous avons pu démontrer dans ce chapitre la féiigalle I'épaississement de
substrats germes GaAs a QAP.
Une comparaison des différentes méthodes de cnuisspitaxiale de GaAs a d'abord permis
d’identifier la techniqgue HVPE comme la plus adeppéur les épaississements de substrats
germes : les fortes vitesses de croissance didesrétb0 um/h), la qualité cristallographique
du matériau épitaxié et le controle des morphokgiel cristal par I'ajustement des
parametres de croissance sont les atouts majeymodédé HVPE.
L'objectif du chapitre a donc été de décrire laed@ination des parameétres de croissance
HVPE préservant les orientations initiales des satssgermes sur des épaisseurs typiques de
500 um. Une étude préliminaire a permis d’identifess parameétres expérimentaux influant
sur les morphologies de croissance du GaAs. Lesltaés ont pu alors montrer que
I'épaississement de substrats germes pouvait senegsa un conflit morphologique. Par la
suite, la gestion de ce conflit a été optimiséadéwmeloppant des modélisations de scenarii
d’épaississement selon les variations des parasetepérimentaux HVPE. Des
épaississements sur plus de 440 um de substrategele diamétre deux pouces, définis par
des périodes de retournement de plus de 30 pmooté&té réalisés avec succeés. Nous avons
également montré que ces conditions expérimenpaliesettaient la conservation de périodes
de retournement de 1,3 pum sur 13 um d'épaisseurcdmdrble de I'homogénéité de
croissance sur substrats de diametre deux pousesras de fabriquer des structures GaAs a

QAP de plusieurs centimetres de long.

Perspectives

La question est maintenant d'évaluer la faidgbde la croissance épaisse de
substrats germes sur des épaisseurs de l'ordreiliimétre, et ce en des temps de procédeés
totaux viables. Cela suppose de travailler a utessé de croissance des faces {001} voisine
de 50 um/h. Il s'agira alors de déterminer des mpain@s expérimentaux HVPE de
température et de composition de la phase vapaupegmettent d'augmenter la vitesse de
croissance des faces {001}, tout en contrélanttaglits morphologiques et en conservant les
rapports cycliques initiaux des substrats germeéétutle pourra étre menée de maniéere
théorique en effectuant des simulations de crotEsarépaisses a partir des modeéles

développés dans ce manuscrit. D'un point de vuérarpntal, on procedera a des épitaxies
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sélectives de mésas GaAs en condition de plus furtsaturation de phase vapeur. On
déterminera l'anisotropie des vitesses de croissandort rapport V/III et/ou trés faible
pression partielle d'HCI additionnel. Il sera ceraent nécessaire de modifier la géométrie
de distribution des flux Ill et V dans l'enceinte déaction afin de limiter les déepots
parasitaires. Une solution est d'apporter le flueivdouche au dessus du substrat, pour un

mélange des éléments lll et V au plus prées dere de dépbt.
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I\VV. Caractérisations optiques et réalisation d’un
OPO-GaAs

Introduction

L'objectif de ce chapitre est de décrire la redlen d’'une source infrarouge OPO
pour I'émission en bande Il [3 um - 5 um] a padiess structures GaAs a QAP fabriquées par
croissance épaisse HVPE. Les pertes a la propagatib été mesurées pour plusieurs
configurations de structures et a différentes lengs d'onde. Des mesures de seuil de
dommage ont également été effectuées dans degionadixpérimentales similaires a celles
utilisées pour 'OPO (caractéristiques de la solaser de pompe, longueur de la structure,
dimensions des faisceaux de pompe). Il nous a @aiin intéressant d’estimer le coefficient
non-linéaire effectif des structures au traversnd'wexpérience de génération d’ondes par

différence de fréquences. Le fin du chapitre esliéhéa la réalisation et la caractérisation
d'OPO-GaAs.

IV.1 Caractérisations des pertes optiques

IV.1.1 Description des méthodes de caractérisation

Mesure du dopage résiduel des structures par effétall

Des études menées sur les propriétés intrinsédu&@aAs* % montrent que les
pertes optiques du matériau sont dominées par éeanismes d’absorption différents selon
la gamme de longueurs d’onde considérée. Ces tag@montrent en I'occurrence que la
présence de porteurs libres dans le matériau esties causes majeures d’absorption au-dela
de 4 um. Nous proposons de ce fait de quantifitie adensité de porteurs pour chaque
structure réalisée a l'aide d'une mesure du dopéageluel par effet Hall. Le principe de la
mesure est décrit en annexe 1. Les facteurs ppidaugmentation de la concentration de

dopants lors d’'une croissance HVPE sont les swvaptésence d’'impuretés dans la source
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de gallium, impuretés dans les gaz utilisés et lgrouit de distribution ou bien méme
dégazage des parois en gquartz de I'enceinte du feumesure du dopage résiduel par effet
Hall est un moyen de contrdler la pureté du batPy

Banc optique de mesures de pertes

Les pertes a la propagation des structures satrdinées a partir du montage
décrit sur la Figure IV-1. Le principe de caracation est relativement simple : il consiste a
balayer I'épaisseur de la couche HVPE épitaxiée avefaisceau sonde provenant d’'un laser
continu. Les pertes optiques des structures sams aléduites des valeurs de transmission
mesurées par un détecteur pyroélectrique. Deuxukurg d’onde de caractérisation sont
disponibles dans le montage. Une diode laser filbigel0 mW de puissance permet de
déterminer les pertes du matériau a 1,55 um. Laiéleie longueur d’onde de caractérisation

est de 2,09 um. Le laser utilisé est un laser Ton,YAG.

Axe .
Polariseur + Echantillon GaAs a QAP
lame den-onde L< 2%z,
Laser continu | B RN Détecteur
Lentille Porte-échantillon

Figure IV-1 : Principe du dispositif expérimentalensemble polariseur + lame demi-onde traités-eaftets a
la longueur d’'onde d'étude permet d'ajuster la gaigke disponible a I'entrée de I'échantillon powme u
puissance nominale du laser. Le faisceau sondeulehe HVPE épitaxiée selon I'axe z par translatierticale
du porte-échantillon.

by

Quelques précautions sont toutefois a prendre derda mise en place de ce dispositif

expérimental :

= Dans le but de sonder un maximum d’épaisseur deheodVVPE épitaxiée,
la taille du faisceau (de rayom,,,.) doit étre la plus petite possible dans la
limite du critere de Rayleigh. Ainsi, pour une stire de longueur L, a une

longueur d’onde\songe la taille minimale du faisceau est définie par :

A

*
_ sonde L

W - ]
sonde n(/‘sond‘) * T

avecn(A )l'indice optique du GaAs a la longueur d’onde dede.

sonde
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= Afin d’éviter le phénomene de Fabry-Pérot dans kémau (réflexions
multiples internes), les faces d’entrées des strastsont inclinées d’'un
angle 6; par rapport a la direction du faisceau sonde (Eigw-2). La
rotation du porte-échantillon selon l'axe z pernette inclinaison
(Figure IV-1). L'angle; doit étre suffisamment élevé pour dissocier, au
niveau du détecteur, le faisceau transmis apréseuh passage de ceux

ayant subit plusieurs aller-retours.

\
....... P e s
|

Direction du faisceau sonde

Figure 1V-2 : Vue de dessus d’'une structure épasas a QAP, de longueur L. A l'inverse de la z&jdes
zones A correspondent & un matériau GaAs épaisg sans retournement de coefficient non-linéaire.
L'échantillon est incliné d’'un anglé par rapport a la direction de propagation du fascsonde afin d’éviter
les réflexions internes multiples. La valeur maxerde I'angle est toutefois limitée par la largede la zone B.

La relation reliant les pertes optiques linéiqaede la structure avec la puissance transmise

mesurée P,,,.) S'écrit :
— -a*L
I:)sortie - I:)entrée* e * Tfaced'éntrée* Tfacesortie
avec P, la puissance disponible a I'entrée de I'échantjlla la longueur efT,

correspondant au coefficient de transmission dadai de I'échantillon.

Compte tenu a la fois de I'angle d'inclinais@ndes échantillons par rapport a la direction de
propagation du faisceau sonde et de la polarisatem lasers utilisés (parallele a I'axe z,
c’est-a-dire perpendiculaire au plan d’incidende) relations de Fresnel permettent d’écrire:

2

sin@ -4)
sin@ +6)

avecsin(@ ) = n(Ag,q0) * SINEG, )
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Il vient alors :
a= 1* |n( Psortie >
S b g-[sNG-6)
entree SIn(HI + 9r)

Notons d’apres cette derniére relation que I'erggimesure faite sur les pertes est d’autant

plus réduite qu’il est a la fois possible de mirseriles variations de puissance de la sonde

(P

entrée.

(6).

) et d’évaluer avec le plus de précision possilaiegle d’inclinaison de I'échantillon

Préparation des structures

A lissue de la croissance épaisse, plusieurs stapehnologiques sont nécessaires a la
préparation des structures en vue de leur intégratans des cavités optiques. Une premiere
étape de découpe du substrat germe épaissi peendéfihir les dimensions de chaque
structure en sélectionnant la ou les gammes dedeside retournement appropriées a
'application visées. Les faces (110) des écHansl (constituant les faces d’entrée et de
sortie des ondes) subissent ensuite deux étapeessives de polissage. Un premier
« doucissage » vise a obtenir le meilleur paralédis possibles entre les deux faces. Cette
étape correspond en fait a une abrasion de laceuéfdaide de grains d’alumine de diamétre
élevé (20 um). La méthode de polissage utiliséargiarun faux parallélisme inférieur a 0,5°.
La deuxiéme étape consiste a obtenir une qualitéudce « optique ». Des rugosités de
surface inférieures a 1 nm et des planéités medgeque\/2 (A = 632 nm) sont typiquement
obtenues par polissages successifs de la surfgaeta de grains de diamant de plus en plus

petits (2 pm a 0,25 pum).

IV.1.2 Résultats et discussion

Les pertes optiques de structures de 20 mm dedongcaractérisées aux longueurs
d'onde 1,55 um et 2,09 um. Les valeurs que nouert@ps dans ce paragraphe ont été
vérifiees dans plusieurs structures. Ces dernieogg prélevées a différents endroits du

substrat germe épaissi.
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Le Tableau IV-1 regroupe les résultats obtenus paerstructure définie par des périodes de
modulation du coefficient non-linéaire (2%1) de 63,8 um. Les résultats du Tableau V-2
correspondent quant a eux aux pertes dans unéwseutEfinie par des périodes de 38,6 um.
Le dopage résiduel des deux échantillons est igleafin = 6,1*10* cm®).

Pertes optiques Pertes optiques dans le
Longueur d’onde dans une zone a QAP matériau GaAs sans QAP
(um) (cm) (cm™)
1,55 0,03+ 0,01) 0,01(x 0,01)
2,09 0,025+ 0,01) 0,01(x 0,01)

Tableau V-1 : Pertes optiques d’une structure @en?n de long (2*k =63,8 pm). 626 domaines d’antiphase
sont contenus dans la structure. Une zone a QARRsmnd a la zone B de la Figure 1V-2, une zons &P a
des zones de type A.

Pertes optiques Pertes optiques dans le
Longueur d’onde dans une zone a QAP matériau GaAs sans QAP
(Hm) (cm™) (cm™)
1,55 0,05+ 0,01) 0,01 (x0,01)
2,09 0,04(x 0,01) 0,01(x0,01)

Tableau IV-2 : Pertes optiques d’une structure @entn de long (2*k =38,6 pm). 1036 domaines d’antiphase
sont contenus dans cette structure.

Remarquons d’abord que les pertes optiques mesdafsdes structures (avec ou sans QAP)
sont dix fois plus petites que celles typiquemdstenues dans des substrats commerciaux
GaAs semi-isolants fabriqués par la méthode VGFt{sad Gradient FreeZé??).

La précision des mesures Q0,01 cni), inhérente & la technique de caractérisation mise
ceuvre (Figure IV-1), ne permet malheureusementdpa®nclure a la fois quant a I'influence
des longueurs d’onde de sonde et du nombre de demalantiphase sur les pertes des
structures.

Quid du dopage résiduel ? Une série de mesures r@alisée dans une structure de 63,8 um
de période fabriquée lors d’'une campagne de cramssalVPE au dopage deux fois plus
élevé que précédemment ¢%f,2*10” cm®). Les résultats sont regroupés dans le
Tableau IV-3.
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Pertes optiques Pertes optiques dans le
Longueur d’onde dans une zone a QAP matériau GaAs sans QAP
(Hm) (cm?) (cm?)
1,55 0,20+ 0,01) 0,03 (+x 0,01)
2,09 0,15+ 0,01) 0,03(x 0,01)

Tableau V-3 : Pertes optiques d'une structure ssgaiGaAs a QAP de 20 mm de long (2%463,8 um). Le
résiduel de I'échantillon est dg=r1,2 *10°cm?*.

Les pertes optiques obtenues dans les zones a QWPdx fois plus élevées que celles
mesurées dans les Tableau IV-1 et Tableau IV-Zatiur est de 3 dans des zones de GaAs
non peériodiques, ce qui laisse a penser que l&pcésde domaines d’antiphase dans le GaAs
perturbe les mécanismes d’incorporation de dop&ate hypothése devra étre confirmée
par l'analyse microscopique des structures. Leshaou&ts couramment utilisées (MET,
cathodoluminescend®Y, ...) pourront alors nous permettre de détermiasrmhécanismes
d’'incorporation des défauts pendant la croissang®H| a la fois dans les bandes GaAs
orientées (001) et (00-1) et au niveau des domait@stiphase. Ces difféerentes études
constitueront des éléments de réponse pour déterfaimature exacte des pertes (absorption
et/ou diffusion).

Compte tenu des longueurs d’onde visées pour '@RAs [3 um- 5 um], une mesure de
pertes a 55 um dans I'échantillon présentant las gbrte concentration d'impuretés
(2*Lc=38,6 pm ; 5=1,2 *10”cm®) a été réalisée par un laboratoire partefidi source de
pompage est un laser CO. Le banc optique est gienidai nbtre. Les mesures n'ont été
effectuées que dans des zones a QAP : les pemésis I'ordre de 0,09+( 0,02) cni.

Blackemore 1%

montre que le phénoméne d’absorption par portdimes accroit
considérablement I'absorption du GaAs au-dela gemdpour des concentrations de dopants
ne supérieures ou égales*i@ni®. Ces concentrations sont typiquement 100 & 1080pfas
petites dans notre bati de croissance HVPE*(@® - 10™ cm®), ce qui explique que les

pertes a 2 um et 5,5 um dans nos structures shienéme ordre de grandeur.

Il conviendra dans un avenir proche d’augmentgrézision de nos mesures en utilisant par
exemple la technique de déflexion de faisce8f® Cette méthode permet en effet de

mesurer des absorptions de matériaux inférieute®® &m* *2%. Toutefois, les faibles pertes

8 HUUD : Heinrich Heine Universitat Diisseldorf (gpeude S. Schiller)
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gue nous avons mesurées dans des structures atratioa d'impuretés réduite atteignent le
niveau que nous avons Vvisé a la fin du chapitfetitre de comparaison, le matériau ZnGeP

est actuellement vendu avec des niveaux de peeekodire de 0,025 ctha 2,05 um
[124]-[125]

V.2 Détermination du seuil de dommage

IV.2.1 Montage expérimental

Le banc optique utilisé est décrit sur la Figufesl

Moniteur

lentille
Axe :

Polariseur +
lame demr-onde lentille

Tm, Ho:YAG [~~~ fr~————--
8 W, 2,09 um

g détecteur

Figure V-3 : Banc optique de caractérisation duilsée dommage de structures GaAs a QAP. Le détecte
thermique placé a la sortie de I'échantillon peraeimesurer la transmission dans le matériau. @rteepe la
réflexion diffuse du laser He:Ne sur la face d'éatide la structure est collectée et imagée surcanm&ra
(image (a)). L'intensité de la réflexion est d'auttgplus importante que la face d’'entrée de la sirecest
endommageée (image (b)).
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Les mesures sont réalisées a partir d'un laserHonyAG déclenché émettant a 2,09 um. Le
laser délivre une puissance moyenne de 8 W a diesicas de répétition comprises entre 10
kHz et 50 kHz. Les durées d'impulsion (définies ishauteur) varient de 35 ns (a la cadence
10 kHz) a 105 ns (a 50 kHz). Le faisceau, limité lpadiffraction, est focalisé au centre de
I'échantillon par une lentille en CaFLe rayon & 1feest de 90 um (la zone de Rayleigh 2z
est de 8 cm). La polarisation du laser est fixdens€axe z, c'est-a-dire parallele a la
direction cristallographique [001]. La puissancspdinible a I'entrée de I'échantillon est
ajustée par un polariseur et une lame demi-onds, deux traités anti-reflets a 2,09 pm. Un
détecteur thermique, placé a la sortie de I'échantimesure la transmission du matériau. Un
endommagement de la structure peut étre détecténgachute de cette transmission. Cette
mesure ne permet toutefois pas de dissocier I'entigement surfacique d’un
endommagement volumique. Une des solutions possjimer discriminer ces deux types
d’endommagement est d'imager la face d’entrée@hfintillon. Nous utilisons pour ce faire
un laser continu He:Ne a 0,632 um, aligné sur iecéamu de pompe au niveau de la face
d’entrée. La réflexion diffuse de cette dernierecedlectée puis imagée sur une caméra CCD.
Un endommagement de surface accentue cette réfledifbuse, ce qui conduit a une
augmentation du niveau d’intensité de I'image Jiséea sur le moniteur.

Le seuil de dommage d’une structure est évaludugmantant progressivement la puissance
du laser de pompe jusqu’a visualisation d'un claguan surface (dans certains cas, ce

claquage est audible) et/ou d’'une baisse de lanremsion du matériau.

IV.2.2 Résultats et discussion

Les mesures sont réalisées a différentes duréapulsion du laser de pompe : 35 ns
(10 kHz), 65 ns (20 kHz), 85 ns (30 kHz), sur qudypes d’échantillons :

= Une «lame » prélevée d'un substrat GaAs senaisode 350 um

d’épaisseur. Les faces de I'échantillon ne sontiédies anti-reflets.

Lame GaAs .
Pas de traitement

47 anti-reflet (TAR)

5 mm <_ Faisceau pompe

/gmm
>

350 um

- 142 -



Chapitre 1V

Caractérisations aptes et réalisation d'un OPO-GaAs

Une « lame » prélevée d’'un substrat GaAs semisisala 350 um d’épaisseur.
Les faces de I'échantillon, préalablement polies lpaméme technique que
celle utilisée pour la préparation des structurpsisses, sont traitées anti-
reflets (TAR). Le traitement est identique a celé@posé sur la structure a QAP
intégrée dans I'OPO (cf. 8IV.4). Les mesures effées sur cet échantillon

permettent ainsi d’estimer les tenues aux fluxelgatement.

Lame GaAs . .
Traitement anti-reflet
(TAR)
5mm Faisceau pompe
/5 mm
<>
350 um

Une structure épaisse obtenue par HVPE GaAs samssion périodique
d’orientation (L=20 mm, &6,1*10"* cm®). Les faces d’entrée et de sortie ne
sont pas traitées anti-reflets.

Une structure épaisse GaAs a QAP obtenue par HWPEadactéristiques
suivantes : L= 20 mm, 2% 63,8 uma = 0,025 cnT, n=6,1*10" cm>. Les

faces d’entrée et de sortie de la structure nefsmtraitées anti-reflets.

Les résultats de cette étude sont regroupés shkiglae IV-4. Le temps d’exposition du

faisceau incident sur les échantillons est d’'unautei pour chaque valeur d’énergie. Les

seuils de dommage sont vérifiés trois fois sur mm@ene structure, a trois endroits différents.

Compte tenu des variations possibles de la puissdnclaser de pompe, des variations

temporelles des durées d’'impulsion et de I'incedti sur la taille du faisceau de pompe dans

la structure, la précision des mesures est es@ntéd,2 J.cri.
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G)n

u
~
)

Structure épaisse GaAs a QAP

Lame GaAs avec TAR
sans TAR

Ll
O
1.1
Lame GaAs sans TAR

(2

Structure épaisse GaAs (500 pum)

sans QAP et TAR

00 @

Seuil de dommage (J.cm?)
=
1

Seuil de dommage (MW.cm?)

03] Durée d’'impulsion : 35 ns
02 (10 kHz)

00 . T T T T T 0

@)= -8

26
24

@m

i

iy
Lame GaAs sans TAR
Lame GaAs avec TAR

20
18
16
14

Structure épaisse GaAs (500 pum)

sans QAP et TAR

o N b O

Structure épaisse GaAs a QAP

sans TAR

06

05 (b)

03] Durée d’'impulsion : 65 ns
0,2 (20 kHz)

Seuil de dommage (J.cm®)
o
©o
1
Seuil de dommage (MW.cm?)

Densité d’énergie maxima
délivrée par le laser de pompe

20-
1,9
1,84
1,74
1,6
154
147
1,34
1,2
114
1,0
094
084
074
06
05 (c)
044
03] Durée d’'impulsion : 85 ns
02+ (30 kHz)

014
0,04

(©F

5 8 R

Seuil de dommage (MW.cm?)

@

=
o

u
Structure épaisse GaAs a QAP

Lame GaAs avec TAR
sans TAR

Lame GaAs sans TAR
Couche HVPE GaAs (500 pm)

sans TAR

Sedil de dommage (J.cm®)
o N H [} [e¢]

Figure IV-4: Détermination des seuils de dommagedifiérents échantillons exprimés en densité d'gieer
(J.cm?) et densité de puissance (MW.:énpour les durées d'impulsion du laser de pompas3®5 ns et 85

ns. Les densités sont déterminées a partir d'urfacude faisceau de pomg—zzﬁwoz(wo :rayon & 1/8. Les
2

mesures sont réitérées trois fois sur chaque stricta légende (n) signifie que 'endommagementlade
structure s’est produit n fois a une méme valeuleatesité d’énergie/ de puissance.
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Aucun endommagement n’a été constaté sur la lams Gans TAR, et ce quelles que soient
les durées d’'impulsion du laser de pompe. Le cadifférent pour la lame traitée anti-reflet.
Les résultats montrent en effet que les duréespdiision du laser ont une influence non
négligeable sur sa tenue au flux : le seuil de dagerest de I'ordre de 1,2 Jémpour des
impulsions de 35 ns, de 1,8 J&npour des impulsions de 65 ns alors qu'aucun
endommagement n’a pu étre observe pour des duiggsutsions de 85 ns. Notons toutefois,
pour ce dernier cas, que la mesure est limitééapdensité maximale d’énergie obtenue avec
ces durées d'impulsion (2 J.@én

Le comportement en tenue au flux des structuressgmGaAs differe de celui des lames. On
mesure en effet, pour les structures GaAs sans Q&d’seuils de dommage de l'ordre de 1,9
J.cm? quelles que soient les durées. A titre de compamaiSchunemann et &% mesurent
des seuils de dommage du ZnGeé® méme ordre de grandeur (2 J)ndans des conditions
expérimentales relativement similaires aux noétteagiueur d’onde 2,05 um, cadence de
répétition de 10 kHz, durée d’'impulsion de 15 n®s seuils de dommage des structures
épaisses GaAs a QAP semblent étre indépendanthudass d’impulsion avec des valeurs de
l'ordre de 1,2 £ 0,2) J.crif. Nous commentons plus en détail ces valeurs &dnladd
paragraphe.

Des analyses microscopiques ont été realisées siructure afin de visualiser la nature des
dommages. La Figure IV-5 est un exemple typiquadbenmagement surfacique obtenu sur

la face d’entrée.

Dommage optiqu

Epaisseur : 440 um

Figure IV-5: Vue en coupe (microscope optique)l'dadommagement d’'une face d’entrée d’'une structure
GaAs a QAP sans traitement anti-reflet.

L’endommagement volumique de la structure a pu @bservé par un microscope optique
muni d’une source d’illumination infrarouge. Lemeipe de caractérisation est schématisé sur
la Figure IV-6. La mise au point de I'objectif duamscope permet de sonder le volume de la

structure. Les images présentées sur la Figure IVadntrent deux exemples
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d’endommagement de type volumique. Leur propagat&st trés limitée. Aucun

endommagement n’est apparu sur la face de sortie.

Caméra+ monite

Objectif de
microscope IR

Structure GaAs a QAP

Support d’échantillon transparent
pour I'émission IR

Source lumineuse IR 900 nm)

Figure 1V-6: Schéma de principe d’'un microscop&a |

Pompage optiqu

Face d’entrée

(©

Parois de domaines d’'antiphase

Figure IV-7 : Images infrarougeswdlume de la structure GaAs a QAP aprés endommageme

Tout laisse a penser que le dommage de la strustypeoduit d’abord dans le volume pour se
« propager » ensuite sur la face d’entrée. Cettenciiogie est déduite de I'observation : |l
apparait sur le détecteur thermique (Figure IV+8) baisse de transmission pendant quelques
secondes ; un « flash » lumineux est ensuite obsemle moniteur ( Figure V-3 (b)).

Les résultats de seuil de dommage dans des sk&actBaAs a QAP présentés dans ce
paragraphe ne doivent toutefois pas étre considiéndsne définitifs. De nouvelles mesures
sont en cours de réalisation sur des structuregytades récemment (L= 20 mm, 24.63,8
um). Les premiers résultats indiquent des valearsedil plus élevées (2 J.é¢mNotons que

cette nouvelle structure posséde une concentraeorésiduelle d’impuretés deux fois plus

- 146 -



Chapitre 1V Caractérisations aptes et réalisation d'un OPO-GaAs

petite (r= 3.10"* cm®). Il est donc clair qu'il existe 1& encore, & lage des pertes optiques,

une relation entre dommage de la structure et cdrat®n d’impuretés. D’autres séries de
mesures, en cours de réalisation, vont nous pesradtsavoir si cette diminution du dopage
résiduel change le comportement de la tenue au dks structures vis-a-vis des durées

d’'impulsion de pompe.

IV.3 Estimation du coefficient non-linéaire effedt{ds)

Une expérience de génération par difference deuémdce (DFG : Difference
Frequency Generation) dans une structure épaisée G&AP a faibles pertes a été menée
par un laboratoire partenaiteNous profitons de cette expérience d'optique lnéaire pour

évaluer le coefficient non-linéaire effectifid

IV.3.1 Description du montage expérimental

L’objectif de cette expérience, décrite sur la FeglV-8 est de générer une onde a
7,7 um (longueur d’'onde complémentakg par le pompage d’une structure aux longueurs

d’onde 1,55 pm et 1,94 pm (respectivement onde pampt signal\s ).

A
Laser fibré Erbium
10W, 1,55 um
| Four : T=50 °C
[}
|
An | L=30 mm ; 2*L;=38,6 um: ,,. .
p ) Miroir .
B .* P =0,025 crit X dichroique . Filtre LP 7000
[}
Laser fibré DFB !
Thulium -——)ls—-p-—— o AR R AR AR AR A — - ___):54__)_\;: ——»-| Détecteur
0.25 W, 1,94 wr i Ac
Miroir @ i
i i Structure GaAs a QA
dlchr0|que"_'n. Q oory/ Ao

Figure V-8 : Description du montage utilisé poardénération de différence de fréquences danstumse
épaisse GaAs a QAP. Le miroir dichroique n°l pemdeesuperposer les faisceaux pompe et signal deant
entrée dans la structure. Le miroir dichroique @82 hautement réfléchissant a la longueur d’ondepgoet
transmet les longueurs d’onde signal et complénrentdn filtre (LP 7000 SPECTROGON) est placé addie

de ce miroir pour absorber I'onde signal : la pae® de I'onde complémentakgest mesurée par un détecteur
pyroélectrique. Les polarisations des faisceauxgmet signal sont paralléles a la direction [0Qifdstal.
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Le faisceau pompe provient d’'une source laser dibtdépée Erbium, continue, mono-
fréquence et délivrant une puissance maximale d& ' 10e faisceau signal est issu quant a lui
d’'une source laser fibrée dopée Thulium, délivia@6 W. Les caractéristiques de ces deux
lasers sont décrites dans le Tableau IV-4. Laetaifls faisceaux pompe et signal est définie
par la condition : L=z(configuration dite « confocale ») (Figure I-1A).une température de
50 °C, la condition de quasi-accord de pha8k=Q) est vérifiée pour des périodes de
modulation du coefficient non-linéaire de 2438,6 um. L'épaisseur de la structure est de
400 pm, sa longueur est de 30 mm (Figure 1V-9). pe$es optiques a 2,09 um sont celles
mesurées dans le Tableau IV-2 (0,025'knhes faces d’entrée et de sortie du cristal me so
pas traitées anti-reflets.

Laser fibré Er (A) Laser fibré DFB Tm (B)
Puissance de sortie (W) 0-10 0-0,25
Longueurs d’onde (nm) 1540-1570 1942
Largeur spectrale <10 MHz <10 MHz
Polarisation [001] [001]

Tableau V-4 : Principales caractéristiques descamulaser utilisées pour I'expérience de générationde par
différence de fréquence dans une structure épdéesSaAs a QAP.

400 pm

Figure 1V-9 : Vue en coupe d'une structure GaAs APQévélée de mémes caractéristiques que la steuctu
analysée par I'expérience de différence de fréqgenc

IV.3.2 Résultats et discussion

La Figure IV-10 présente les résultats des mesideeguissance de I'onde convertie
par DFG A.=7,7 um) pour différentes valeurs de puissanceotd®pe. La puissance de I'onde

signal est constante et fixée a 0,15 W. On montie | pompage de la structure a 7,3 W
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permet d’obtenir une puissance d’onde converti©slgiW. Le gain paramétriqgue dans la

structure est estimé au travers de cette mesu@20OW*.cm?

% 100-
4 ¢
0 gl
8 3
@ .
=
g 60+ .
c
e}
(&)
[ ]
3 40-
5 .
g o
g 20
[ [ ]
(G 4
o) o
S 0 T T T T T T T
& 0 2000 4000 6000 8000

Puissance pompe (mW)

Figure 1V-10: Evolution de la puissance de I'ondenplémentaire obtenue par différence de fréquedaes
une structure épaisse GaAs a QAP en fonction daitsance de I'onde pompe.

L’expression du rendement théorique défini pourgdescessus de différence de fréquences
[128] hécessite de poser un certain nombre d’hypoth&sess les conditions de non-déplétion
de I'onde pompe, de faisceaux « faiblement focalis®u L=2*zr et pour la condition de
guasi-accord de phase vérifi@k€0), le rendement théoriqugrs dans un matériau non-

linéaire absorbant peut s’écrire :

16* 77 * d%et * L* P a,+ta,+a)*L
- ‘;*l(ap+as—ac)*exp[— (@, +a, +a) ]
&*crn,*n*A* A% 4 2

n R_
DFG —  ~—
R
avec L la longueur de la structurg,lindice du matériau a la longueur d'ondk, a; les
pertes optiques de la structure a la longueur ddofgd P la puissance de I'onde i, c la
vitesse de la lumiére, la permittivité du vide. Les indices p, s, ¢ soaespectivement

attribués aux ondes pompe, signal et complémentaire

Cette derniere expression est appliquée a nowetste GaAs. En posant, =15552 nm,

A, =1943nm, A_ = 776/m et en utilisant I'expression de l'indice optiqde matériau
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présenté au chapitre | (cf. 81.3.1), il vient (a température T=50°C) n, = 33763
n, =33475et n, =3,2905 Notre étude de pertes optiques du matériau neunsegi d’écrire :
a, =005 cm’*; on considére que les pertes optiques pour I'asigeal sont identiques &

celles a 2,09 pmd, = 00mY). On rappelle que la structure utilisée pour cekpérience
présente un dopage résiduel plus faible que cdllssée pour la mesure des pertes a
55 um. On suppose que la valeur des pertes angudnr d'onde complémentaire
(A, = 7,7 um) est identique a celle 42,09 pm_:= 0o’ .

Avec L= 30 mm etP,=0,15 W, il vient :

Nors =116 * den * P, avecs), = 4,9015¢10°

La Figure IV-11 présente le rendement théorigye, obtenu pour différentes valeurs de.d

On montre que les points expérimentaux sont ensapeé des rendements théoriques

correspondant a des valeurs dge ebmprises entre 50 pm/V et 70 pm/V.

deﬁ=70 pm/\/ d_=60 pm/V

=

o

o
|

d_=50 pm/V
80_ eff p

60

40 -

20

Puissance de I'onde convertie par DFG (UW)
@

0 " 2000 4000 6000 8000
Puissance pompe (mW)

Figure 1V-11 : Evaluation du rendement théorique pitacessus de différence de fréquence pour diffésen
valeurs du coefficient non-linéaire effectif destaucture GaAs (traits pleins). Les résultats expéntaux sont
rappelés a titre comparatif (points noirs).

On rappelle que pour des polarisations de pomsigeal paralleles a [001], le coefficient

dest est relié au coefficient non-linéairg;du matériau par le facteur pour une condition
n
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du quasi-accord de phase a l'ordre 1 (cf. 8§1.1.8168.2.1). Il vient dans le cas de notre
estimation : 78 pm/V <d < 110 pm/V. A titre de comparaison, Eyr¢%’ a mesuré des
coefficients ds de 90 pm/V a partir de la génération de secondadrdque d’'un laser CO
dans une structure de 212 um de période. Lalligemty) dans des conditions similaires, des

coefficients de I'ordre de 110 pm/V.

Nous profitons également de cette expérience déreiifce de fréquence pour vérifier
’lhomogénéité de conversion dans la largeur detrizctire (3,5 mm) par déplacement de
I'échantillon. Compte tenu de la taille des faispegpompe et signal (rayons a /e
w, =49um etw, = 54um), le pas de balayage est fixé a 0,15 mm. Lesirae de I'onde

complémentaire sont effectuées pour des puissaPggse et Rigna fixes. Le résultat est
présenté sur la Figure 1V-12.

120+ Point mesuré sur la Figure IV-10

/

100

(2] o]
o o
| |

. .0
Puissance___relative (%)
N
P

20 F.l i

T T L e B e L LA L —
0,0 0,5 1,0 15 20 25 3,0 35 4,0

Déplacement dans la largeur de la structure (mm)

Figure IV-12 : Puissance de I'onde convertie aédéhts endroits de la structure. Les mesures $tattwes a
puissances pompe et signal constantes.

Pour chaque pas de mesure, la puissance de I'amiertie est rapportée a celle déterminée
sur la Figure IV-10 pour la conditionydRpe=5 W et Rigna= 0,15 W. Les faibles variations de
conversion mesuréest(15 %) suggerent d’'une part que les étapes techiaoiles utilisées
pour la fabrication de substrat germe permetterdéimir des blocs de réseaux homogeéne, et
d’autre part que les parametres de croissance H¥Erminés dans le chapitre Il sont

suffisamment stables durant toute la durée de iB§Esement pour conserver une qualité
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cristallographique du GaAs tout a fait satisfaisartes structures GaAs a QAP fabriquées
sont optiquement exploitables sur toutes leurs Kukes.

Comme nous avons pu le montrer dans le chapitréigure I11-35 et Figure 111-38), nos
structures contiennent une trés faible quantitéddmaines d’inversion manquants. Des
images en coupe sur plusieurs centimetres de lomgpermis d’estimer ces manques a
quelques pourcents de la longueur totale (< 4%prEe” montre que ce type de défauts
équivaut & une réduction de la longueur d’intecactiOn peut toutefois imaginer que dans
notre cas, l'influence de ces défauts soit minihesera intéressant de confirmer cette
hypothése en comparant, par exemple, les puissaoce®rties par DFG pour différentes
structures présentant un nombre plus ou moins im@mpbrde domaines d'inversions
manquants. Il existe, de facon générale, d'auynpesst de défauts dans une structure a QAP
comme par exemple ceux liés a des erreurs de tiéfirde périodes de retournement. Une
erreur aléatoire nuit peu au rendement global docgwssus mais peut entrainer un
élargissement spectral du rayonnement généré. toaer e définition réguliere décale quant
a elle la longueur d’onde d’émission par rappodefle initialement prévue par la théorie.
Nous avons souhaité savoir si de telles erreunendétgprésentes dans nos structures en

mesurant I'acceptance spectrale de 'onde conveatidOFG (Figure 1V-13).

Longueur d'onde complémentaire (nm)
7780 7785 7790 7795 7800 7805 7810

T 100-
=)

a

3

8 80
(0]

E

S 60
[@X .
£

o

(&)

S 404
C

2

3

S 204
Q

C

]

n

%) 0+ T T T T T T T T T T
& 155450 155475 155500 155525 155550 155575 1556,00

Longueur d'onde de pompe (hm)

Figure IV-13 : Mesure de l'acceptance spectrald’algde convertie par DFG. Les points correspondant
mesures expérimentales. La courbe en trait plein bbrrespond a I'acceptance spectrale théorique.
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La mesure est réalisée pour une puissance doguealsie 0,15 W et pour une puissance
d’'onde pompe égale a 6 W. La température de lataneiest, pour cette expérience, fixée a

60 °C. La longueur d’onde signal est fixéela&1942,9 nm : il vientn,= 3,3497. Le pas de

balayage de la longueur d’'onde de pompe est derGy0f 1 pm). Dix secondes séparent
chaque mesure. La longueur d’onde convertie (ondgtEmentaire) est mesurée grace a un
spectrometre de résolutian0,1 nm. L’acceptance expérimentale est compacedié prédite
par la théorie. On rappelle que la puissance deléoconvertie dépend de la fonction sinus

cardinal sous la forme :

Py =C™* sincz(ATkL)

n
avec Ak =2rr* ()l_p_&_%_%) , C¥ une constanteA=38,6 um et L=30 mm. On
p s C
) : , . 1 1 1
rappelle également la loi de la conservation deelgie : N =0
p S C

L’acceptance théorique obtenue est représentémiémplein sur la Figure 1V-13. On observe
dans un premier temps un parfait accord entre éex @ourbes pour la valeur de longueur
d’onde d’émission vérifiant la conditiohk=0 (maximum de la fonction sinus cardinal). On
peut donc affirmer qu’il n’existe pas dans notreucure d'erreur réguliere de période
d’inversion. On observe toutefois un trés légergiddement de I'acceptance expérimentale,
probablement lié a quelques erreurs aléatoireséfinitibn des domaines. On observe enfin
une dissymétrie des deux lobes secondaires et calad® en longueur d’onde pour I'un

d’entre eux. Ces phénomenes ne sont pas pouilinskpliqués.

Nous avons présenté au travers de ces paragraghelfferentes propriétés optiqgues des
structures épaisses GaAs a QAP fabriquées par HE@&tes, tenue au flux, coefficient non-

linéaire effectif). Nous allons maintenant intégrertype de structures dans un OPO.

IV.4 Réalisation d’'un OPO-GaAs impulsionnel

Le pompage de I'OPO est réalisé par une source Bs&09 um. Les longueurs

d’onde d’émission du signal et du complémentairg shoisies dans la bande As= 3,8 um
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et A= 4,6 um. Le choix de ces longueurs d’'onde permetamparer nos résultats avec un
autre OPO-GaAs réalisé récemment par la société BAgts-Unis)!**?. La condition de
guasi-accord de phase (a I'ordre 1, a températlsaate) est vérifiée pour des périodes de

retournement du coefficient non-linéaire de 63,8 um

IV.4.1 Description du laser de pompe

Le laser a été mis & notre disposition par unrktboe partenaire Son principe est
décrit sur la Figure IV-143Y,

Lentille Cak
p- pol () RF
Laser a fibre C Lg Ms
dopéeThulium (Tm) N | — %
1907,5 nm \
50 W s-pol Arm) g

A2 % Lentille Cak
\

C : Collimateur

\

\ My
N Y-

L
— M2
2,09 ym
Ho:YAG om /-H-—»
e N\

Lg: Lames taillée a Brewster

M3: Miroir de renvoi
(miroir plan : Tax @ 1.9um a 45°)

M: Miroir d’entrée
(miroir plan: Tax @1.9uM-R,o@2.09 pm)

(Rmax @ 1.9 pm a 45° pour des faisceaux péBrss »)

i L : Lame traitee i
i (Tmax @ 2.09 um pour les faisceaux polarisgs>k i
i RF : Rotateur de Faraday i
E AOM: Modulateur Acousto-Optique i
i Et : Lame étalon en Silice i

A2 : Lame demi-onde traitée anti-reflet a 1,9 um

Figure 1V-14 : Description du laser Tm,Ho:YAG éneett a 2,09 um et utilisé comme laser de pompe pour
'OPO-GaAs.

9ISL : Institut Franco-Allemand de Recherche denShouis, Groupe Optronique et Physique des Ladieigé
par A. Hirth.
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Le premier étage est constitué d'un laser commleeciibre dopée Thulium et délivrant
jusqu'a 50 W de puissance a 1907,5 nm en contiette@ongueur d’'onde est entre autre
choisie pour éviter les pics d’absorption de l'agplwere. Le faisceau, non-polarisé, a un
diamétre de 5 mm en sortie d’'un collimateur stath@&) et est limité par diffraction avec un
facteur M2 inférieur & 1,05. Ce laser a fibre est sensible aux retours opsiquel convient
d’éviter. Une solution pour le protéger des évelstuetours de faisceaux consiste a séparer le
faisceau non-polarisé en deux faisceaux polarisdeg une lame traitée et taillée a Brewster
(Lg) et a placer ensuite des rotateurs de Faraday ¢$RF)es trajets des deux faisceaux
polarisés. Sur chaque bras, les rotateurs de Basmd suivis d’'une lame demi-ond¥e/%).
Ces lames permettent d’adapter la polarisatiorfaisseaux de pompe.

Le faisceau provenant du laser a fibre dopée Thubst focalisé dans le barreau d’'Ho:YAG
(Grenat d"Yttrium et d"Aluminium dopé par de I'Halm) avec un diamétre de 750 pm
(& 1/&). Cette cavité Ho:YAG constitue le deuxiéme étdgerecouvrement des faisceaux de
pompe (1,9 um) et du laser (2,09 um) est optimig& pne longueur de cavité de 110 mm de
long et un miroir de sortie de 500 mm de rayon a@@loure (M). La longueur du cristal est
de 28 mm ; la concentration en Holmium est de 0,7 L% lame L est traitée pour une
réflexion maximale sous un angle 45°, pour deségigx polarisés « s » a 1,9 um. Elle est de
plus traitée pour une transmission maximale a @yf@9oour les faisceaux polarisés « p ». Le
déclenchement de la cavité se fait grace a un ratelul acousto-optique (AOM) qui présente
une efficacité de diffraction de 15 % pour 10 Wpdéssance RF. Il est en silice infrasil et sa
longueur est de 28 mm. Ses deux faces sont tadléesmgle de Brewster. La cadence peut-
étre choisie entre 20 kHz et 50 kHz.

Le laser Ho:YAG peut émettre sur différentes réivess (2,12 um et 2,09 um) ou osciller sur
les deux longueurs d’onde 2,090 um et 2,096 umcehdté est optimisée pour la longueur
d’'onde d’émission 2,09 um. Un étalon (Et) permetr@dgntenir cette émission. Le coefficient
de réflexion du miroir de sortie (M est de 50 % afin de réduire les risques de détdion
des traitements optiques en régime déclenche.

Les caractéristiques du laser Tm, Ho:YAG sont regées sur les figures suivantes :

19 e facteur de qualité st & 1 pour un faisceau gaussien limité parffeadtion et devient supérieur a 1 dés
gue le faisceau n’est plus exactement gaussien.
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Figure IV-15: Caractéristiques du laser de pommeYAG en terme de puissance de sortie a différentes
cadences de répétition.

Le laser délivre une puissance maximale de 22,5dkms pour une puissance de pompe du
Thulium de 47,5 W. Ceci correspond a un rendeméférentiel de I'ordre de 48 % et un
rendement optique-optique de 45 %.
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Figure IV-16 : Caractéristiques du laser de pompeYAG en terme de durée d'impulsion pour différente
cadences de répétition.
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La Figure IV-16 donne I'évolution de la durée dewpulsions en fonction de la puissance
moyenne du laser Ho:YAG, émise pour des cadencegpddition allant de 20 a 50 kHz. A
titre d’exemple, cette durée est de 44 ns pour B1@oyens a 20 kHz et de 106 ns a 50 kHz
pour 21,6 W moyens.
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Figure 1V-17 : Caractéristique du laser de pompeYA® en terme de largeur spectrale d’émission.

Le faisceau délivré par le laser Ho:YAG est analygéun monochromateur (Figure IV-17).

L’émission est centrée a 2090,2 nm avec une ladguaie a mi-hauteur de 0,640 nm.
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Figure IV-18 : Caractéristiques du laser de pomperAG en termes de qualité de faisceau apres uridldede
200 mm placé a la sortie desM
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Pour évaluer la qualité du faisceau émis par lat€a¥o, ce dernier a été focalisé avec une
lentille de 200 mm et I'évolution du diametre duséeau autour du point focal a été
enregistrée avec une caméra infrarouge. Le fadWuobtenu dans les deux directions
transverses du faisceau est inférieur a 1,12. QGaiedleest donc quasiment limité par

diffraction.

Cette source de pompage possede toutes les centaqpiés requises vis-a-vis de I'expérience
d’'OPO a mener : elle dispose par exemple de pussasuffisantes par rapport aux seuils de
dommage des structures GaAs, méme dans des rédemfesictionnement a haute cadence
(50 kHz) ou la durée d'impulsion est typiguemenispgrande. En général, a la sortie d’'un
SROPO, la qualité spatiale des faisceaux génététegmdée par rapport a celle du faisceau
pompe. Il est donc important que le faisceau posgiede bonne qualité, ce qui est le cas du
laser HO:YAG ci-dessus. La stabilité de ses impuisia également été vérifiee. Le laser

présente enfin une largeur spectrale d’émissian fin

IV.4.2 Description du montage expérimental de 'OPO

La Figure IV-19 est un schéma de principe du lakel¥ AG pompant 'OPO-GaAs.

Tm fibré CW
1907 5nr
Isolateur optique I____‘?_P_O_'_Ciéiﬁf' 3,8 um-
Ho.YAG RE | GaAsa QAP |
~ 2,09 pm ! -\
Tm fibré CW H 1 | !
B ! 1
1907.5 nr M2 SREAVELE Ms 1 209 um
Yy Lentille Cak

Atténuateur
variable

Figure 1V-19 : Description du montage utilisé pd@PO-GaAs.La structure épaisse GaAs a QAP estéasé
dans une cavité formée par des miroirs-(W5). Les caractéristiques de ces miroirs sont décateparagraphe
suivant (cf. IV.4.2).

Un systeme atténuateur variable est constitué padame demi-onde\(2) et un polariseur
(Lg) afin d’adapter la puissance incidente sur I'daur paramétrique optique. Un isolateur
optique composé d’'un barreau rotateur de Faradgy €Rtre deux polariseurs orientés a 45°

'un de l'autre (lg) évite tout retour dans la cavité du laser Ho:YAGsolation a été
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bY

mesurée a -13 dB. Une deuxieme lame demi-oid2) (permet d’ajuster la polarisation
linéaire de I'onde de pompe dans le cristal de QOEette polarisation est choisie dans un
premier temps paralléle a la direction cristallpinigue [001] de la structure GaAs. Le
faisceau du laser Ho:YAG est focalisé au centriad#ructure avec un diamétre a%de 260
pum par une lentille en Cale focale 150 mm. Les caractéristiques de latsireicGaAs sont

décrites sur la Figure 1V-20.

(AR
[T

AT g
1[1} 11 12 % 27 o= 63,8 m

HIHHI I |||||| H Substrat-germe GaAs-QAP

e s e LIPS g

(a) (b)

Figure 1V-20 : (a) Vue de dessus de la structusasse GaAs a QAP de 22 mm de long intégrée dacevigé
OPO. Les pertes optiques sont celles décrites Bafigbleau IV-1 ¢ = 0,025 crit & 2,09 pm ). Les faces
d’entrée et de sortie de I'échantillon sont tragtéati-reflets (2 % de réflectivité aux longueutsnde pompe,
signal et complémentaire) (b) Vue en coupe dériectsire révélée chimiquement. La période de reimument
(2*L¢) est de 63,8 um. L'épaisseur de la couche HVPE’esviron 450 pum.

IV.4.3 Les premiers résultats d'OPO-GaAs

Les mesures que nous allons présenter constit@sntésultats préliminaires compte
tenu de la disponibilité limitée de la source Tno:YAG. Deux configurations de cavités
OPO-GaAs ont été testées a la seule cadence detioepde pompe de 20 kHz (durées
d’'impulsions de 40 ns). Le choix de ces configorsi a été notamment dépendant de la
disponibilité de miroirs dans notre laboratoiree&t’la raison pour laquelle ces derniers sont
tous plans. Leurs caractéristiqgues sont les swgganie miroir M transmet 95 % de l'onde
pompe et est hautement réfléchissant aux longuwkargle signal et complémentaire. Deux

miroirs Ms ont été utilisés :
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= Ms-A: réfléchissant 50 % des ondes signal et comeigaire. L'onde de
pompe est totalement transmise.
* Ms-B: Un miroir ne réfléchissant que 20 % des ondégnal et

complémentaire mais réfléchissant totalement lguear d’'onde pompe.

La Figure IV-21 présente les résultats d’'OPO-Gabemus avec les deux configurations de
cavité ci-dessus.

renderment différentiel: 57 %

12- .

_I_\
P

® rendermert différentiel: 46 %

* ]

o
P

Puissance émise par I'OPO-GaAs (W)
(Signal + complémentaire)
o
[e)]

O |
04 -  20KkHz, rriror M-A
]
*  20kHz, mrar M-B
02 M
|

| |
O’O'I'I.'I'I'I'I'I'I'
00 05 10 15 20 25 30 35 40

Puissance Ho:YAG (W)

Figure IV-21 : Puissance de sortie de 'OPO-GaAmpé par un laser Ho:YAG (2,09 um- 20 kHz - 40 ns),
obtenue pour deux configurations de cavité.

Compte tenu des premieres valeurs de seuil de dgmmes structures GaAs mesurées au
paragraphe V.2 (1,2 J.¢f nous limitons volontairement la densité de parnse de pompe &
0,8 J.cnf.

Le rendement différentiel obtenu dans la premiésafiguration est de 46 % avec un
rendement optique-optique de 30 %. L'OPO-GaAs dglit,1 W de puissance moyenne
(puissance des ondes signal et complémentaire) ynmipuissance incidente de 3,5 W. Le
seuil d’oscillation est de I'ordre de 1 W. Le renumt différentiel de 'OPO atteint 57 % pour
la configuration de recyclage de pompe (configoratn®°2). Le rendement optique-optique
s’éleve a 37 %. L’'OPO-GaAs délivre alors une puissamoyenne de 1,2 W pour 3,2 W de

puissance incidente. Alors que le miroir de sdwtiene réinjecte dans la cavité que 20 % des
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ondes signal et complémentaire, le seuil d’osaifatde cette deuxieme configuration est
identique a celui mesuré précédemment (environ .1 W)

Il nous a paru intéressant de comparer ces résaltet modélisations effectuées au chapitre |
et notamment a la Figure 1-20. Les données utdiskns cette simulation correspondent en
effet a celles de notre expérience (longueur detsire, coefficient de réflectivité des miroirs,
fréquence de répétition,...). L’analyse comparatiggaut-étre faite qu’avec la configuration
Ms-A. L'OPO réalisé avec la configurationsAB est un SROPO avec recyclage de pompe :
ce type d’OPO n’est pas modélisé sur la Figure. t20seuil d’oscillation expérimental est
nettement plus élevé que le seuil théorique. Lieapibn la plus probable a cette différence
provient des écarts de valeurs de pertes optigqiesappelle en effet que la simulation a été
réalisée pour des pertes optiques identiques aungueurs d'onde pompe, signal et
complémentaire. Cette condition n’est pas vérifiées nos structures (cf. 8I1V.1). Nous avons
toutefois montré que les pertes n’influencent lesdements de conversion que dans une
moindre mesure. C’est la raison pour laguelle teleenent optique-optique de 30 % obtenu
par la configuration MtA est proche de celui calculé (35 %). Ces premiéssltats sont tout

a fait prometteurs compte tenu du peu de tempsiqus avons eu pour caractériser cet OPO
(disponibilité de la source). D’autres études cammntaires restent a faire:
'approvisionnement de nouveaux types de miroirangétra de comparer l'influence des
coefficients de réflexion sur les rendements deversion pour des durées d’'impulsion fixes.
Il sera également intéressant d’analyser l'infleedes durées d’impulsion du laser de pompe
sur le fonctionnement de 'OPO-GaAs. Cette étudenptra notamment de déterminer les
caractéristiques a privilégier pour envisager lempage d’'OPO-GaAs par d’'autres types de
sources laser que le Ho:YAG.

Nous n'avons pas encore eu l'opportunité de mederapectre d’émission de I'OPO. On
rappelle cependant que ce critere n’est pas priggodur les applications de contre-mesures
optiques. Nous sommes de surcroit confiants suvdésurs des longueurs d’onde émises
(3,8 um et 4,6 um) compte tenu des résultats obtdars de I'expérience de DFG
(Figure IV-13).

La qualité de faisceau des ondes signal et compiines n’a pas pu étre évaluée faute de
temps. La Figure IV-22 est une image provenant&’ceméra thermique placée directement
a la sortie de 'OPO-GaAs. Les faisceaux signaosiplémentaire visualisés sont issus de la
configuration d’'OPO avec recyclage de pompe. Lagance de pompe est de 3 W.
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Figure 1V-22 : Profil spatial des faisceaux sigaatomplémentaire obtenus pour la configuratiomeeyclage
de pompe (configuration n°2) a 3 W de puissancey HG.

-162 -



Chapitre 1V Caractérisations aptes et réalisation d'un OPO-GaAs

Conclusion

Nous venons de montrer, au travers de ces difiésecdractérisations optiques, que
les structures GaAs a QAP peuvent étre dorénavamgidérées comme des cristaux non-
linéaires compétitifs pour la réalisation d’OPO sldes bandes Il et Ill. Leurs faibles pertes
optiques, leur homogénéité et leurs faibles quamtite défauts ont en effet permis d’obtenir
des résultats d’'OPO-GaAs tout a fait prometteursr ga suite. Des seuils d’oscillation
typiguement 8 fois moins élevés que les seuils @mndage des structures ont ainsi été
obtenus. Des rendements de conversion de I'ordrd0d@o et des puissances moyennes
d’'ondes converties (signal+complémentaire) de 1,3aais atteints auparavant, ont pu étre
mesurés. A titre de comparaison, P. Schunet&f@ montré trés récemment des puissances
moyennes d’'OPO-GaAs ne dépassant pas 0,6 W aux sniémgueurs d’onde converties
(3,8 um — 4,6 um), avec des rendements inférie@s %. La principale limitation dans ces
expériences était la valeur élevée des pertesldassructures GaAs utilisées.
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Conclusion générale

Le travail que nous avons effectué dans le cadrecette thése a concerné la
fabrication de structures épaisses GaAs a QAP fmougéalisation de sources de contre-
mesures infrarouges dans la bande Il [3 um-5 pri] B pm-12 um]. Aprés un bref état de
lart des différents dispositifs compatibles avexs @pplications, nous avons montré que
lintégration du matériau GaAs comme cristal norédiire dans des Oscillateurs
Paramétriqgues Optiques (OPQO) est une solution dotdit prometteuse. La transparence
étendue du matériau permet d’envisager des émsssians l'intégralité des bandes Il et llI,
sa forte conductivité thermique le rend de plusaatif pour des applications nécessitant de
fortes puissances, et sa forte susceptibilité moFaire d'ordre 2 permet d’envisager
d’atteindre de faible seuils d’oscillation d’'OPQlous avons toutefois montré au travers de
guelques rappels d’optique non-linéaire que I'ogation des rendements de conversion
nécessite la mise en ceuvre de la technique de-@uesid de Phase (QAP).

Des études antérieures a cette thése ont démantaésabilité de la fabrication de GaAs a

QAP mais les procédés de fabrication mis en ceunriéaient considérablement le champ

d’action de ce matériau. C’est la raison pour l#gueus avons développé et mis au point un
autre procédé de fabrication de structures GaAsAR @@posant sur deux grandes étapes
technologiques.

La premiére étape consiste a fabriquer des subsgetmes présentant la modulation

périodique du signe du coefficient non-linéaireuisq par la technique a QAP. Nous avons
choisi de réaliser cette modulation par une apmaxistallographique (rotation de la maille

de GaAs de 180°), basée sur la technique d’adhésmaculaire. Cette technique nous a
permis de réaliser des collages homogenes de atsh§&nAs de diametre deux pouces. La
gualité et la reproductibilité de ces adhésions &t obtenues par le contrdle précis des
parametres du procédé de collage. Nous avons enstabilisé les différentes étapes

technologiques (amincissement, photolithographiaywres, ...) permettant la fabrication de

substrats germes GaAs a QAP de diameétre deux ppocesine large gamme de périodes de

modulation du coefficient non-linéaire.
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La seule fabrication de substrats germes ne qudBta réaliser des structures GaAs a QAP
intégrables dans des cavités d’'Oscillateurs Paraqnés Optiques. Une deuxieme étape
technologique d’épaississement de ces germes pstiddispensable. Une comparaison des
différentes méthodes de croissance épitaxiale dasGa d’abord permis d’identifier la
techniqgue HVPE comme la plus adaptée pour cetfmeétées fortes vitesses de croissance
disponibles £ 50 um/h), la qualité cristallographique du maiémgpitaxié et le contréle des
morphologies du cristal sont les atouts majeurscelte technique. Notre travail a donc
consisté a déterminer les conditions de croiss&h@eE répliquant la structure initiale des
substrats germes (orientations, périodes) sur gessseurs de plusieurs centaines de
micromeétres. Nous avons montré que cette étapeaig@psement donne lieu a un conflit
morphologique. La gestion de ce conflit a été opstE®m en développant des modélisations de
scenarii d’épaississement pour différents paramétx@érimentaux. Des épaississements sur
plus de 440 um de substrats germes de diametre muces, définis par des périodes de
modulation du coefficient non-linéaire de plus dep8n, ont donc été réalisés avec succes.
L’homogénéité de croissance a permis d'obtenir stegctures GaAs a QAP de plusieurs
centimetres de long. Les faibles pertes a la pr@y mesurées dans ces structures
(égales ou inférieures & 0,025 tmont été obtenues par une optimisation de la @uali
cristallographique du GaAs pendant la croissane@ésge (minimisation du dopage résiduel
du bati HVPE, minimisation du dép6t parasitairapdisation des conditions de croissance).
Les dimensions et les propriétés optiques destategnous ont alors ameneés a réaliser une
source infrarouge OPO-GaAs en bande Il [3 um - §. p@s seuils d’oscillation de I'ordre de

1 W de puissance moyenne ont ainsi été obtenustdddements différentiels de 57 % et des
puissances moyennes d’'ondes converties (signalmplémentaire) de 1,2 W ont pu étre
mesurées.

Ces résultats présentent les meilleurs rendemeapportés a ce jour avec de telles structures
GaAs a QAP. Leurs valeurs sont tout a fait simekia celles obtenues dans le matériau non-
linéaire ZnGePRfaisant référence dans le domaine. Notre savaie-xpérimental acquis sur
la techniqgue HVPE et notre compréhension des m&wes liés a la croissance épaisse de
substrats germes nous aménent a étre relativememfiamts quant a la possibilité
d’augmenter les épaisseurs des structures GaAs’'gusm millimétre dans un futur trés
proche, tout en conservant leur qualité optiquetteCeouvelle avancée nous permettra de
réaliser des sources OPO-GaAs encore plus puissdans les bandes Il et I11.

Nous avons également montré au travers de nosuitayae les conditions de croissance

HVPE sont compatibles avec la conservation de esysgriodes de retournement, pouvant
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descendre jusqu’a quelques micrometres. Cettebflegi de fabrication ouvre ainsi un large
spectre d’applications pour les structures réais@pectroscopie, applications médicales,
télécommunications, ...). Enfin, si ce travail de sthéa notamment permis de réduire
considérablement les pertes optiques des structubes pensons dans un avenir trés proche
les réduire encore plus dans le but de démontréaisabilité d'un OPO-GaAs en régime

continu.

Photo d’un de nos OPO-GaAs
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Annexe 1: Mesure du résiduel par effet Hall

Un courant constants lest injecté dans I'échantillon au travers de deortacts (billes
d’'indium) non adjacents. La différence de potentigl est mesurée sur les deux autres

contacts restants. L’échantillon est placé danshamp magnétiqu&, perpendiculaire & sa

surface.

Echantillon épais GaAs

Vi

Principe de mesure du dopage résiduel par effdt Halmesure est effectuée sur un échantillon pramed’un
substrat germe épais GaAs a QAP. La zone préleméespondant & un matériau GaAs sans retourneneent d
coefficient non-linéaire.

En supposant constantes la distribution et la sétekes porteurs dans la couche épitaxiee, le

courant | entre les deux contacts opposes esti éfin

jdS

> C——y

ou jest le flux des électrons a travers une surfaceaféire d®ntre A et B.

En pratigue, les contacts concernés sont choi$ss gee la direction du courant soit
perpendiculaire aux directions des champs éled@r@jumagnétique. Les quantités vectorielles
peuvent étre alors remplacées par des scalaiogsdditient la relation :
| = j*d*W
ou d est I'épaisseur de la couche conductrice éa \distance entre les deux contacts
concerneés.
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D’autre part, le champ Hall qui apparait en préseiic champ magnétique appliqué B a pour
expression :
. V
E, = L jB=_m
ng W
ou g est la charge de I'électron, n la densitéatéeprs volumique et la tension de
Hall.

La densité de porteurs volumique est finalemenhdquar la relation :
| *B
n=———
q*d*V,
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RESUME

Le développement de sources laser puissantes lets adans les gammes spectrales
infrarouges faiblement absorbées par I'atmosph@&ngmi- 5 um] et [8 um-12 um] présente un
intérét majeur pour les applications militaireefiéau domaine des contre-mesures optiques.

Une solution prometteuse, étudiée depuis plusieumsées au sein de Thales Research &
Technology, est de développer des sources OPOll@sgrs Paramétriques Optiques) basées sur
les phénomeénes de conversion de fréquence darsiskasix non-linéaires. Les matériaux semi-
conducteurs comme le GaAs sont d’excellents catslidaur ce type d’application mais leur
groupe ponctuel de symétrie cubique les rend ipepet donc impropres au traditionnel accord
de phase biréfringent. Les processus de convensigreuvent alors étre optimisés qu’en inversant
périodiqguement le signe du coefficient non-linéaicgest la technique de Quasi-Accord de Phase
(QAP). La mise en oeuvre de cette technique aéongs constitué un frein au développement du
GaAs comme matériau non-linéaire.

Les travaux réalisés au cours de cette these amt germis de lever les différents verrous
technologiques existants. Nous avons développéasegé de fabrication stable et reproductible
de structures GaAs a QAP présentant les propriébégpatibles avec la réalisation d’OPO
infrarouges. La solution adoptée se base sur dearxdgs étapes technologiques : la premiere
consiste a fabriquer un substrat GaAs a orientginodique. Ce substrat constitue ensuite un
germe pour une deuxiéme étape de croissance de @aAsIVPE (Hydride Vapour Phase
Epitaxy). Cette technique, caractérisée par unadgraitesse de dép6t, permet de réaliser des
structures de 500 um d’épaisseur, adaptées au gengptique de forte puissance, en conservant
la modulation initiale du coefficient non-linéailea qualité optique des structures GaAs a QAP
fabriquées a alors permis de réaliser un OPO pi@seles meilleurs rendements et puissance
rapportés a ce jour avec de telles structures.

ABSTRACT

The development of powerful laser sources in thieaiad spectral ranges weakly
absorbed by the atmosphere [3 um-5 um] and [8 umrAiPpresents a major interest &@veral
defense optronics applications.

A promising solution, studied for several yearshiitThales Research and Technology, is to
develop OPO sources (Optical Parametric Oscilldiased on frequency conversion in non-linear
crystals. Semiconductor as GaAs are excellent datel for this type of applicatiohlowever,
the crystallographic properties of GaAs (cubic panoup symmetry) hamper traditional
birefringent phasematching (BPMlhe processes of conversion can be optimized ahgnby
periodically inverting the sign of the non-lineaoefficient: it is the Quasi-Phasematching
technique (QAP).

We developed a stable and reproducible manufagtuprocess of QAP-GaAs structures,
compatible with the realization of infrared OPO.eThdopted solution bases itself on two
technological stages: the first one consists iningalan Orientation-Patterned GaAs substrate
(OP-GaAs) with periodic modulation of the non-lineaefficient. This substrate constitutes then
a germ for the GaAs growth step by HVPE (HydridepdMar Phase Epitaxy). This technique,
characterized by a high growth rate, allows toizeabO0 um thick OP-GaAs structures by
preserving the initial modulation of the non-lineaefficient. The optical quality of the structures
permits to realize an OPO presenting thighest conversion efficiency and output power
achieved to date from OP-GaAs.
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