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Chapitre 1

Introduction

Depuis quelques ann�ees, les progr�es technologiques de fabrication d'h�et�ero-

structures de semiconducteurs ont permis la r�ealisation de syst�emes appel�es bô�tes

quantiques dans lesquels les porteurs sont con�n�es dans les trois directions de

l'espace (syst�emes 0D). La nouveaut�e de ce type d'h�et�erostructures r�eside dans

la pr�esence de niveaux d'�energie discrets: les bô�tes quantiques seraient ainsi

comparables �a des atomes arti�ciels. Elles ouvrent donc la voie, en mati�ere con-

dens�ee, �a des applications habituellement r�eserv�ees aux syst�emes atomiques tout

en o�rant une plus grande facilit�e d'obtention, de manipulation, de miniaturisa-

tion ainsi qu'une int�egration plus ais�ee. Parmi les applications envisageables, on

peut citer l'obtention de sources �a photon unique [1{3] ou la manipulation de bits

quantiques [4,5].

Les sources �a photon unique fond�ees sur les propri�et�es d'�emission d'un seul

dipôle isol�e sont tr�es recherch�ees en cryptographie quantique. Une communication

sûre serait en e�et obtenue grâce �a l'utilisation d'une telle source optique �emettant

un train d'impulsions ne contenant qu'un et un seul photon. Un espion ne

pourrait alors d�etecter l'information sans être rep�er�e puisqu'une mesure sur

un syst�eme quantique unique modi�e obligatoirement son �etat. Elles seraient

ainsi une avanc�ee consid�erable par rapport aux sources classiques att�enu�ees dont

l'�emission est constitu�ee statistiquement de z�ero, un ou deux photons.

Quant �a la manipulation de bits quantiques, l'id�ee est de cr�eer des ordinateurs

bas�es non plus sur la manipulation de "bits" classiques (0 ou 1) mais sur

des �etats quantiques en superposition. Ces bits quantiques ont, comme les

bits classiques, deux �etats accessibles, mais, ils peuvent, de plus, exister dans

n'importe quelle superposition de ces deux �etats. Cette superposition pourrait

ensuite être exploit�ee pour r�eduire consid�erablement le temps de calcul n�ecessaire

�a la r�esolution de certains probl�emes en utilisant des algorithmes sp�eci�ques (par

exemple, l'algorithme de Shor pour la factorisation de grands nombres entiers,

probl�eme crucial pour la cryptographie) [6].

Dans les bô�tes quantiques, deux possibilit�es sont ouvertes pour constituer les

9



10 CHAPITRE 1. INTRODUCTION

"bits" quantiques �el�ementaires: on pourrait soit manipuler le spin d'un �electron

[4] r�esidant dans la bô�te soit manipuler une paire �electron-trou photocr�e�ee dans

la bô�te. La limite physique de ces dispositifs est alors impos�ee par le temps de

relaxation de la coh�erence du spin dans le premier cas et de la paire �electron-

trou dans le deuxi�eme cas (ce dernier temps est not�e usuellement T2). En e�et,

la manipulation coh�erente des �etats, n�ecessaire au calcul quantique n'est plus

possible au bout de ces temps.

Or, les bô�tes quantiques sont un syst�eme de mati�ere condens�ee, elles se

trouvent donc plac�ees dans un certain environnement avec lequel elles peuvent

interagir, et c'est cette interaction avec l'ext�erieur qui va d�eterminer l'ordre de

grandeur de ces temps. Dans une structure bidimensionnelle usuelle comme un

puits quantique, le temps de d�ephasage T2 est de l'ordre de la picoseconde, ce qui

limite consid�erablement la plage d'op�eration. La nouveaut�e des bô�tes quantiques

par rapport aux autres types d'h�et�erostructures r�eside dans la discr�etisation

des niveaux d'�energie qui n�ecessite de revoir compl�etement le traitement des

m�ecanismes de relaxation car le vecteur d'onde ~k des porteurs n'est plus un bon

nombre quantique. Et, il a �et�e pr�edit que, dans les syst�emes 0D, les processus

�elastiques de relaxation du spin ainsi que les processus in�elastiques d'interaction

avec les phonons devaient être fortement inhib�es [7, 8]. En e�et, dans les bô�tes

quantiques, les �etats �electroniques accessibles sont distants de plusieurs dizaines

de meV, et la relaxation par les phonons acoustiques dont l'�energie est au plus

de quelques meV ainsi que celle par les phonons optiques d'�energie �x�ee (36 meV

dans GaAs) est impossible. On peut donc penser obtenir dans les bô�tes des

largeurs spectrales de raie d'�emission limit�ees par le temps de vie radiatif et donc

arriver ainsi �a des temps T2 de l'ordre de la nanoseconde.

R�ecemment, des exp�eriences r�esolues en temps et en polarisation ont apport�e

les premi�eres preuves d'un ralentissement de la relaxation de spin dans les bô�tes

quantiques par rapport aux mat�eriaux massifs ou aux puits quantiques. On peut

citer en particulier Gotoh et al. [7] qui ont mesur�e, dans des disques quantiques

en InGaAs, un temps de relaxation du spin de la paire �electron-trou de l'ordre de

900 ps soit presque deux fois plus long que le temps de vie radiatif et Paillard et

al. [9] qui ont montr�e qu'en excitation r�esonante, dans des bô�tes auto-organis�ees

InAs/GaAs, les spins des porteurs �etaient quasiment gel�es �a basse temp�erature �a

l'�echelle du temps de vie de la paire �electron-trou.

Des premiers r�esultats exp�erimentaux ont �egalement montr�e qu'il �etait possi-

ble de r�ealiser un contrôle coh�erent des �etats �electroniques de bô�tes sur des temps

allant jusqu'�a la dizaine de picosecondes [10, 11]. Ces exp�eriences de contrôle

coh�erent consistent �a peupler un niveau excit�e de paire �electron-trou d'une bô�te

par une paire d'impulsions coh�erentes et �a d�etecter le signal de photolumines-

cence de l'�etat fondamental de cette paire. La premi�ere impulsion cr�ee une polar-

isation dans le syst�eme qui est ensuite sond�ee par la deuxi�eme impulsion. Cette

�echelle de temps de la dizaine de picosecondes, bien que sup�erieure �a celle des
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puits quantiques, est inf�erieure �a ce qui �etait attendu dans les bô�tes et une bonne

compr�ehension de la dynamique de relaxation des porteurs dans les bô�tes manque

toujours.

Dans ce contexte, l'objectif de ce travail de th�ese est de pr�eciser dans quelle

mesure le mod�ele d'atomes arti�ciels est valable par l'�etude du couplage des

bô�tes avec leur environnement et en particulier du couplage avec les vibrations

du r�eseau cristallin (phonons). Ce travail concerne les bô�tes quantiques obtenues

par croissance auto-organis�ee qui pr�esentent d'excellentes propri�et�es en terme de

rendement radiatif et des possibilit�es d'insertion dans les dispositifs semiconduc-

teurs usuels. Des renseignements sur le couplage des bô�tes avec l'ext�erieur peu-

vent être obtenus par l'�etude en temp�erature des largeurs homog�enes des transi-

tions optiques des bô�tes. Mais, un �echantillon standard de bô�tes auto-organis�ees

contenant un grand nombre de bô�tes, la raie de photoluminescence associ�ee �a la

recombinaison �electron-trou de la transition fondamentale est large spectralement

(de l'ordre de 50 meV). En e�et, la position des niveaux d'�energie d�ependant de la

taille de la bô�te, les uctuations de taille entrainent un �elargissement inhomog�ene

de la raie de photoluminescence qui est constitu�ee de milliers de raies homog�enes

de bô�tes quantiques uniques de tailles di��erentes. Pour �etudier les propri�et�es in-

trins�eques des bô�tes, il faut donc s'a�ranchir de cet �elargissement inhomog�ene

des transitions. Une possibilit�e est d'�etudier une seule bô�te quantique.

Depuis quelques ann�ees, les e�orts exp�erimentaux se sont donc port�es sur

l'�etude d'une bô�te quantique unique. La r�esolution spatiale �a atteindre est

d�etermin�ee non pas par la taille d'une bô�te mais par la distance entre deux

bô�tes c'est �a dire la centaine de nanom�etres. Deux approches sont essentiellement

utilis�ees: des techniques de microscopie en champ proche (SNOM "Scanning

Near-�eld Optical Microscopy") pour lesquelles la r�esolution spatiale peut aller

jusqu'�a 50 nm au d�etriment cependant de l'e�cacit�e de collection [11]. La

deuxi�eme technique, en champ lointain, repose sur l'utilisation d'un microscope

en g�eom�etrie confocale. La r�esolution atteinte est limit�ee par les lois de la

di�raction (de l'ordre du microm�etre), et il faut donc, en plus, utiliser des

�echantillons structur�es en surface [12]. Les avantages de cette technique r�esident

essentiellement dans une meilleure e�cacit�e de collection et l'assurance que la

bô�te �etudi�ee est bien toujours la même. C'est cette technique que nous avons

choisi de mettre en �uvre.

Les exp�eriences de microphotoluminescence ont montr�e que les transitions

des bô�tes �etaient tr�es �nes spectralement et jamais r�esolues jusqu'�a pr�esent

par des techniques spectroscopiques classiques bas�ees sur des spectrom�etres �a

r�eseau. Par exemple Asaoka et al. ont montr�e que la largeur spectrale de la

transition fondamentale de la paire �electron-trou est inf�erieure �a leur r�esolution

de 45 �eV [13]. L'�etude de la largeur spectrale des transitions des bô�tes n�ecessite

donc, en plus de la r�esolution spatiale, une tr�es haute r�esolution spectrale.

Dans le premier chapitre de ce manuscrit nous rappellerons les propri�et�es
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des structures de type bô�tes quantiques. En particulier nous d�etaillerons la

connaissance actuelle des m�ecanismes de relaxation et de d�ephasage des porteurs

dans les syst�emes �a con�nement tridimensionnel.

Puis dans un deuxi�eme chapitre nous d�etaillerons les dispositifs exp�erimentaux

utilis�es dans la suite. En particulier nous pr�esenterons le choix des m�ethodes spec-

troscopiques qui vont permettre de mesurer la largeur homog�ene des transitions

excit�ees et fondamentales d'une bô�te quantique unique.

Dans le chapitre 3, nous pr�esenterons des r�esultats exp�erimentaux mettant

en �evidence un signal de photoluminescence des bô�tes �a plus haute �energie

que l'�energie d'excitation. Ce signal nous permettra de montrer l'existence d'un

continuum d'�etats intrins�eque aux bô�tes superpos�e aux niveaux discrets des

bô�tes. Nous montrerons �egalement que les niveaux discrets sont coupl�es �a ce

continuum d'�etats, ce qui va �a l'encontre de la vision id�eale des bô�tes en tant

qu'ensemble de niveaux discrets d�ecoupl�es de l'environnement.

En�n, dans le chapitre 4 pr�esentant les mesures de largeur spectrale des

transitions, nous traiterons plus particuli�erement du d�ephasage des porteurs dans

les bô�tes pour les transitions fondamentales et excit�ees de la paire �electron-trou.

Les interpr�etations de ces r�esultats exp�erimentaux montreront que le continuum

d'�etats pr�esent�e dans le chapitre 3 joue un rôle sur les m�ecanismes de d�ephasage

des porteurs et qu'il fait apparâ�tre certaines limitations au mod�ele d'atome

arti�ciel en permettant, en particulier, le d�ephasage des porteurs par interaction

avec les phonons acoustiques contrairement aux pr�evisions th�eoriques. Nous

montrerons en e�et que, contrairement �a ce qui �etait attendu, le temps de

d�ephasage T2 des niveaux excit�es des bô�tes est court (de l'ordre de quelques

ps). Par contre, nos r�esultats exp�erimentaux indiquent que, pour la transition

fondamentale, ce temps peut, dans certaines conditions que nous d�etaillerons, se

rapprocher de la limite radiative, �a savoir la nanoseconde.



Chapitre 2

Les bô�tes quantiques InAs/GaAs

L'objectif de ce chapitre est de pr�esenter le syst�eme que nous allons �etudier

dans la suite de cette th�ese: les bô�tes quantiques InAs/GaAs. Dans une premi�ere

partie (paragraphe 2.1) nous nous int�eresserons au con�nement des porteurs dans

les trois directions de l'espace ainsi qu'�a une m�ethode permettant de r�ealiser

ce con�nement: la croissance auto-organis�ee de bô�tes quantiques InAs/GaAs.

Dans une deuxi�eme partie (paragraphe 2.2) nous �etudierons les caract�eristiques

de ce syst�eme, en particulier nous nous int�eresserons au calcul des niveaux

d'�energie dans les bô�tes. Puis, nous �etudierons l'interaction des bô�tes avec le

rayonnement �electromagn�etique (paragraphe 2.3) en regardant dans un premier

temps quelles sont les transitions optiques permises dans les bô�tes puis ce qui

d�etermine la largeur spectrale de ces transitions. Nous rappellerons �a cet e�et,

dans le paragraphe 2.4, comment l'interaction des porteurs avec les phonons

�elargit les transitions optiques dans les syst�emes bidimensionnels. En�n, dans une

derni�ere partie (paragraphe 2.5), nous nous int�eresserons aux cons�equences de la

discr�etisation des niveaux sur la relaxation des porteurs ainsi que sur le d�ephasage

des porteurs par interaction avec les phonons. Nous verrons en particulier que ce

d�ephasage est loin d'être encore bien compris. Son �etude exp�erimentale constitue

une grande partie de cette th�ese.

2.1 Pr�esentation

Dans ce paragraphe nous rappellerons l'e�et du con�nement des porteurs sur

la densit�e d'�etats puis la technique d'obtention de bô�tes quantiques par croissance

dite auto-organis�ee.

13
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Figure 2.1.1: Relation de dispersion et densit�e d'�etats (a) des syst�emes 2D: puits
quantiques, (b) 1D: �ls quantiques, (c) 0D: bô�tes quantiques.

2.1.1 Con�nement des porteurs

Dans un solide, il est possible de discr�etiser le mouvement des �electrons en

restreignant l'espace dans lequel ils se d�eplacent �a une taille inf�erieure ou de

l'ordre de la longueur d'onde de de Broglie d�e�nie par:

�B =
2��hq
2m�

eE
(2.1.1)
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Dans cette formule, pour un �electron de la bande de conduction, m�
e est la masse

e�ective de l'�electron et E est l'�energie de l'�electron en exc�es par rapport au gap.

Pour les semiconducteurs usuels, cette distance est de l'ordre de quelques dizaines

de nanom�etres. Le con�nement des porteurs dans une direction de l'espace a d�ej�a

�et�e largement �etudi�e dans des structures comme les puits quantiques. Les porteurs

sont con�n�es suivant l'axe de croissance et ont un mouvement libre dans le plan

des couches. L'�energie des �electrons dans ces structures est alors du type:

Ee;n =
�h2k2==

2me

+ En (2.1.2)

o�u k== est le vecteur d'onde de l'�electron dans le plan, et En une �energie

prenant des valeurs discr�etes du fait du con�nement. Cette �energie de con�nement

d�epend des caract�eristiques du puits quantique (largeur du puits et hauteur de la

barri�ere). La densit�e d'�etats dans un syst�eme 2D est alors une fonction en marche

d'escalier (voir �gure 2.1.1 (a)).

A la �n des ann�ees 80, les e�orts se sont ensuite port�es vers le con�nement

des porteurs dans plusieurs directions de l'espace a�n de r�eduire encore la di-

mensionnalit�e des structures �etudi�ees. Les progr�es de fabrication de structures

nanom�etriques, par lithographie �electronique en particulier, ont permis la fabri-

cation de �ls quantiques (syst�eme 1D) et de bô�tes quantiques (syst�emes 0D). Les

�ls quantiques permettent un con�nement des porteurs dans deux directions de

l'espace. L'�energie des porteurs dans ces structures est donc de la forme:

Ee;n =
�h2k2x
2me

+ En (2.1.3)

Ces structures pr�esentent toujours des continuums d'�etats accessibles puisque

l'�energie n'est pas discr�etis�ee dans la direction du �l: il subsiste un continuum

unidimensionnel. La densit�e d'�etats est cette fois en 1=
p
E � En (voir �gure 2.1.1

(b)).

En�n les bô�tes quantiques permettent de con�ner les porteurs dans les

trois directions de l'espace. L'�energie des porteurs est discr�etis�ee dans ces trois

directions, le spectre �energ�etique est donc totalement discret comme celui d'un

atome. C'est cette propri�et�e des bô�tes qui fait leur int�erêt principal pour la

r�ealisation de nombreuses applications car elles pourraient constituer des atomes

arti�ciels. La densit�e d'�etats d'un tel syst�eme est en principe une fonction delta

�a l'�energie de chaque niveau discret (voir �gure 2.1.1 (c)). La situation est donc

cette fois tr�es di��erente des syst�emes 2D et 1D puisque, dans les bô�tes, il n'y a

plus de continuums d'�energie.
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Figure 2.1.2: Image AFM d'un plan d'̂�lots d'InAs r�ealis�ee par J. M. Moison au
CNET �a Bagneux.

2.1.2 Obtention de bô�tes quantiques: Croissance auto-

organis�ee

Pour r�ealiser des bô�tes quantiques il faut donc avoir un potentiel con�nant

les porteurs �etendu sur quelques dizaines de nanom�etres dans les trois directions

de l'espace. A l'heure actuelle, une des meilleures m�ethodes de fabrication

qui s'a�ranchit en particulier des probl�emes de d�efauts de surface cr�e�es par

lithographie, est la croissance auto-organis�ee. Elle est bas�ee sur la croissance

par �epitaxie par jets mol�eculaires d'un mat�eriau sur un autre de param�etre de

maille tr�es di��erent. Ce type de croissance a �et�e propos�e par I. N. Stranski et

L. Krastanov en 1937 et r�ealis�e pour la premi�ere fois dans les ann�ees 80 [14].

Di��erents mat�eriaux peuvent être utilis�es, le syst�eme le plus �etudi�e est obtenu par

croissance d'InAs (de param�etre de maille 6.058 �A) sur du GaAs (de param�etre

de maille 5.653 �A). Ce syst�eme pr�esente un d�esaccord de maille de 7%.

Lors de la croissance d'InAs sur du GaAs, en-dessous d'une certaine �epaisseur

critique, une couche bidimensionnelle (2D) d'InAs se forme de mêmeparam�etre de
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Figure 2.1.3: Di��erentes �etapes de la croissance de bô�tes d'InAs sur un substrat

de GaAs. La croissance est bidimensionnelle jusqu�a environ 1:7 monocouches puis
tridimensionnelle.

maille que le GaAs. En augmentant l'�epaisseur de la couche d'InAs, la contrainte

accumul�ee devient trop importante et des �̂lots tridimensionnels de forme cônique

de taille nanom�etrique se forment sur le reste de la couche 2D d'InAs [14].

Cette apparition d'̂�lots se produit lorsque la couche d'InAs atteint une �epaisseur

critique d'environ 1:7 monocouches [15]. La couche 2D restante est appel�ee couche

de mouillage ou "wetting layer" (WL). L'apparition d'̂�lots permet de r�eduire

l'�energie �elastique du syst�eme mais augmente son �energie de surface. Les �̂lots se

disposent de mani�ere al�eatoire sur la surface de l'�echantillon. L'�energie de bande

interdite Eg valant 1.52 eV dans GaAs et 0.53 eV dans InAs contraint �a 4 K, les

�̂lots nanom�etriques d'InAs sont donc susceptibles de con�ner les porteurs dans

les trois directions de l'espace.

La �gure 2.1.2 repr�esente une image obtenue au microscope �a force atomique

(AFM) d'un plan d'̂�lots d'InAs �a cette �etape de la croissance. Elle a �et�e r�ealis�ee

sur un �echantillon de Jean-Michel G�erard au CNET �a Bagneux. La taille des

�̂lots ainsi que leur densit�e d�ependent beaucoup des conditions de croissance.

Typiquement les �̂lots ont un rayon de 20 nm et une hauteur de 3 nm avec une

dispersion de taille de l'ordre de 15 %. Un �̂lot d'InAs contient donc encore environ

104 atomes. Quant �a la densit�e moyenne d'̂�lots, elle varie typiquement entre 109

et 1011 cm�2 [16].

Une fois les �̂lots form�es, ils sont ensuite recouverts par du GaAs. La forme

des �̂lots est certainement modi��ee lors de cette �etape de croissance [17, 18]. Sur

les images obtenues par microscopie tunnel �a balayage (STM) r�ealis�ees apr�es

couverture par GaAs, les cônes apparaissent en e�et plutôt comme des lentilles

sph�eriques [19, 20]. La composition de l'̂�lot est aussi sans doute perturb�ee par

la migration d'atomes de Gallium �a l'int�erieur de l'̂�lot. Le coeur seul de l'̂�lot
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resterait en InAs, les bords �etant plutôt constitu�es par un alliage In1�xGaxAs [18].

La �gure 2.1.3 r�esume de fa�con sch�ematique ces di��erentes �etapes de la croissance

des bô�tes InAs.

Lors de la croissance, de nombreux param�etres doivent être bien contrôl�es. En

e�et, la taille et les propri�et�es optiques des bô�tes InAs d�ependent tr�es fortement

de la vitesse de d�eposition en InAs, de la dur�ee d'une �eventuelle interruption

de croissance avant couverture par le GaAs et de la temp�erature de croissance

[15, 21, 22]. Cette palette de param�etres permet de �xer la taille et la densit�e

des bô�tes dans une plage tr�es large. En particulier, sur un même substrat, les

variations du ux d'InAs am�enent �a des densit�es de bô�tes di��erentes voire même

�a l'absence de bô�tes. L'�energie de luminescence des bô�tes peut ainsi être choisie

entre 1 et 1.36 eV �a 8 K [23].

2.2 Etats �electroniques

Dans ce paragraphe nous allons nous int�eresser aux �etats �electroniques du
syst�eme InAs/GaAs. En particulier nous pr�esenterons les r�esultats d'un calcul

variationnel permettant de pr�evoir la position des niveaux d'�energie discrets des

bô�tes en fonction de leur taille (paragraphe 2.2.2).

2.2.1 Etats �electroniques du syst�eme InAs/GaAs

Un �echantillon de bô�tes InAs/GaAs r�ealis�e par croissance auto-organis�ee

contient donc du GaAs sous forme 3D, un puits mince 2D d'InAs (la couche

de mouillage) et les bô�tes 0D d'InAs. Les �etats de conduction de ce syst�eme sont

donc constitu�es d'un continuum d'�energie correspondant �a la bande de conduction

du GaAs massif. Puis pour des �energies plus faibles se trouve le continuum de

la couche 2D d'InAs (couche de mouillage), et en�n pour des �energies encore

plus basses, les �etats de conduction se r�eduisent aux �etats discrets des bô�tes. La

�gure 2.2.1 sch�ematise les densit�es d'�etats de valence et de conduction du syst�eme

InAs/GaAs. Sur cette �gure, on a repr�esent�e deux niveaux d'�energie dans la bô�te

not�es 1Se(h) et 1Pe(h) pour les �electrons (respectivement pour les trous).

Il reste �a d�eterminer la position et le nombre de niveaux d'�energie des bô�tes.

Di��erents mod�eles ont �et�e utilis�es pour calculer ces niveaux d'�energie. Les plus

simples consid�erent une particule dans une sph�ere entour�ee de barri�eres de

potentiel in�nies. Ce mod�ele a �et�e ensuite am�elior�e par l'introduction de barri�eres

de potentiel �nies et de masses e�ectives di��erentes entre l'int�erieur et l'ext�erieur

de la bô�te. Pour des bô�tes quantiques de forme non sph�erique ce mod�ele n'est pas

su�sant et il faut tenir compte de la forme de la bô�te. Malheureusement la forme

exacte ainsi que la composition de la bô�te sont encore tr�es mal connues et, de ce

fait, il est tr�es di�cile de comparer pr�ecis�ement les calculs th�eoriques de niveaux
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Figure 2.2.1: Sch�ema des �etats de conduction et de valence du syst�eme InAsGaAs.

En noir: continuum 3D du GaAs. En gris: continuum 2D de la couche de
mouillage en InAs. Traits pleins: deux niveaux discrets d'�electrons (1Se et 1Pe)

et de trous (1Sh et 1Ph) d'une bô�te d'InAs. Les �eches en pointill�e symbolisent
les transitions optiques permises dans les bô�tes (cf paragraphe 2.3.1).

d'�energie avec les r�esultats exp�erimentaux. De plus, en tenant compte de la forme

de la bô�te, on se trouve alors confront�e �a un probl�eme dans lequel le potentiel

de con�nement est non s�eparable suivant les variables d'espace et l'�equation

de Schr�odinger doit alors souvent être r�esolue num�eriquement. De nombreuses

m�ethodes de calcul existent. Par exemple, J. Y. Marzin et G. Bastard ont donn�e

une approche semi-analytique pour des bô�tes quantiques côniques [24]. Stier et al.
ont propos�e un calcul des niveaux d'�energie dans une bô�te en tenant compte des

contraintes par une m�ethode ~k:~p �a 8 bandes [25]. Des approches th�eoriques plus

atomistiques sont aussi propos�ees commedes calculs de liaisons fortes par Lippens

et Lannoo [26] ou des m�ethodes de pseudopotentiel par Wang et Zunger [27].

Nous avons choisi de pr�esenter une m�ethode variationnelle type masse e�ective

appliqu�ee aux bô�tes InAs qui permet d'avoir une estimation simple et e�cace

des niveaux d'�energie dans la bô�te et qui est su�sante pour l'interpr�etation de

nos �etudes exp�erimentales.
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2.2.2 Niveaux d'�energie dans une bô�te quantique InAs

Dans le cadre de cette m�ethode variationnelle, la bô�te est mod�elis�ee par un

cône tronqu�e, de rayon R de hauteur h et d'angle �a la base � = 30
o

ottant

sur une couche de mouillage dont l'�epaisseur d est d'une monocouche (d = 0:333

nm) [28].

Les �etats des porteurs (�electrons ou trous) sont calcul�es dans le formalisme de

la fonction enveloppe, �a partir de l'�equation de Schr�odinger:

HQD (~r) =
n ~p2

2m� + VQD(~r)
o
 (~r) = E (~r) (2.2.1)

o�u  (~r) est la fonction enveloppe, VQD(~r) est le potentiel de con�nement dans la

bô�te. Il est �a sym�etrie axiale et vaut z�ero dans la barri�ere (GaAs) et �V0 dans
la bô�te. On calculera d'abord les �etats des �electrons de conduction en prenant

V0 = 0:697eV et m� = 0:067me. Du fait de la forte localisation des porteurs dans

les bô�tes, il est possible de n�egliger les di��erences de masse e�ective entre InAs

et GaAs.

Du fait de la sym�etrie axiale HQD et Lz commutent, on peut donc classer

les fonctions d'onde solutions propres du hamiltonien en fonction du nombre

quantique l, valeur propre de Lz.

 nl(~r) = eil��nl(�; z) (2.2.2)

Les �etats de di��erentes sym�etries sont alors rep�er�es par l'indice l suivant une

nomenclature analogue �a celle de la physique atomique:

l = 0 $ �etats S

l = 1 $ �etats P

l = 2 $ �etats D

::: $ :::

Si on s'int�eresse �a des bô�tes tr�es plates �a fort con�nement, la fonction d'onde

�electronique est tr�es localis�ee �a l'int�erieur de la bô�te dans la direction z. On

peut alors choisir une fonction d'essai s�eparable entre les directions de l'axe de

croissance et du plan des couches.

�nl(�; z) = Fnl(�)�nl(z) (2.2.3)

On choisit Fnl(�) sous forme d'un polynôme en � (qui permettra de rendre compte

des n�uds de la fonction d'onde) que multiplie une gaussienne centr�ee au centre

de la bô�te (qui rend compte du con�nement des fonctions d'onde dans la bô�te).

Fnl(�) = Nnl�
jljPnl(�

2)e
(� �

2

2�
2

nl

)

(2.2.4)
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avec

Pnl(�
2) =

n�1X
p=0

ap;(nl)�
2p (2.2.5)

Les Nnl sont des constantes de normalisation et a0;(nl) = 1. En �ecrivant

l'orthogonalit�e des Fnl �a l donn�e, les coe�cients ap;(nl) se d�eduisent des �nl,

largeurs des Gaussiennes. La fonction radiale Fnl(�) ne d�epend alors en fait que

d'un seul param�etre variationnel, �nl, les autres param�etres (�1l; �2l; :::; �n�1;l)

�etant d�etermin�es auparavant. En reportant la solution compl�ete dans 2.2.1 et en

int�egrant sur la variable radiale on aboutit �a l'�equation �a une dimension:

h��h2
2m�

d2

dz2
+ < T? >nl +Vnl(z)

i
�nl(z) = Enl�nl(z) (2.2.6)

avec

< T? >nl=
��h2

2m�

Z 1

0
�d�Fnl(�)�

� d2
d�2

+
1

�

d

d�

�
Fnl(�) (2.2.7)

et

Vnl(z) =

Z 1

0
�d�VQD(~r)jFnl(�)j2 (2.2.8)

Finalement les param�etres variationnels sont d�etermin�es en minimisant Enl dans

l'�equation pr�ec�edente. En commen�cant par l'�etat 1l, �1l est obtenu et ainsi de suite

jusqu'�a l'�etat nl. Il existe plusieurs solutions possibles �a cette �equation, pour une

même fonction radiale Fnl(�), il y a plusieurs fonctions axiales �nl(z) possibles.

Un troisi�eme nombre quantique p est donc n�ecessaire pour d�ecrire enti�erement

les fonctions d'onde:

 nlp(~r) =
eil�
p
2�
Fnl(�)�nlp(z) (2.2.9)

Sur la �gure 2.2.2 sont repr�esent�es les r�esultats obtenus par cette m�ethode par

Angela Vasanelli [28]. Les �energies des �etats �electroniques li�es dans la bô�te sont

report�ees en fonction du rayon R de la bô�te pour une hauteur donn�ee (h = 3

nm). Le trait horizontal correspond �a l'�energie de la couche de mouillage et le

z�ero d'�energie est pris au seuil de la barri�ere en GaAs. Les di��erents niveaux sont

r�epertori�es par les trois nombres quantiques n, l, p; n � 1 donne le nombre de

z�eros de la fonction d'onde dans le plan radial, l indique la sym�etrie de la fonction

d'onde et p� 1 le nombre de z�eros le long de l'axe z. Il apparâ�t, sur cette �gure,

que la position des niveaux d'�energie et le nombre de niveaux li�es dans la bô�te

d�ependent fortement de la taille de la bô�te. Pour des bô�tes de hauteur h = 3

nm, lorsque le rayon de la bô�te est sup�erieur �a 8 nm, il existe un grand nombre

de niveaux li�es dans la bô�te, par contre en-dessous de 8 nm il n'y a plus que

deux niveaux dans la bô�te, un de type S, l'autre de type P. Les �echantillons

que nous allons �etudier pr�esentent souvent seulement un �etat S, les bô�tes qui

les constituent sont donc tr�es petites. Un seul de nos �echantillons, �etudi�e dans le

chapitre 4, pr�esente plusieurs niveaux dans la bô�te. Un autre point important
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Figure 2.2.2: Niveaux d'�energie �electroniques d'une bô�te InAs de hauteur h = 3

nm en fonction du rayon de la bô�te obtenus par Angela Vasanelli [28]. Le trait
horizontal correspond �a l'�energie de la couche de mouillage. Le z�ero d'�energie est

pris au seuil de la barri�ere de GaAs.

est le tr�es fort espacement �energ�etique entre les �etats li�es. Pour les deux premiers

niveaux S et P , cette s�eparation varie entre 50 meV et 100 meV pour des bô�tes

dont le rayon varie entre 15 et 5 nm. Et, en�n, le con�nement du premier �etat S

par rapport �a la couche de mouillage est tr�es important puisqu'il varie entre 250

et 500 meV environ.

Lors de la croissance auto-organis�ee de bô�tes quantiques InAs/GaAs, il

subsiste une certaine dispersion de la taille des bô�tes, il y aura donc �egalement

dans un �echantillon de bô�tes une dispersion des niveaux d'�energie con�n�es dans

les bô�tes. En e�et, pour une variation typique de 15 % et une taille moyenne de

bô�te de 10 nm de rayon et 3 nm de hauteur, on voit sur la �gure que le premier

niveau �electronique S se d�eplace d'environ une vingtaine de meV.

Pour obtenir les niveaux des trous, il su�t de changer les valeurs du potentiel

de con�nement V0 et de la masse e�ective. La contrainte dans InAs l�eve la

d�eg�en�erescence des trous lourds et l�egers. Le premier niveau de trou l�eger �etant

tr�es pr�es en �energie du bas de bande de valence du GaAs, on ne tiendra compte

que des trous lourds [24]. Pour les trous lourds, les param�etres pris en compte
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sont V0 = 0:288eV , m�
z = 0:337me suivant l'axe z et m

�
� = 0:112me dans le plan

radial.

Dans la suite, les excitations optiques seront �a l'origine de la cr�eation d'une

paire �electron-trou dans la bô�te. Pour traiter cette paire, il faut alors rajouter

au hamiltonien un terme d'interaction Coulombienne entre l'�electron et le trou:

�e2

�j~re � ~rhj
(2.2.10)

(� �etant la constante di�electrique du semiconducteur). Dans les puits quantiques ce

terme est responsable de l'existence d'�etats li�es (excitons) sous le continuum 2D.

Dans les bô�tes, le spectre �a une particule est d�ej�a discret, ce terme ne change donc

pas l'allure du spectre. Pour le prendre en compte, on peut distinguer di��erents

r�egimes de con�nement suivant les ordres de grandeur relatifs de l'interaction

Coulombienne entre l'�electron et le trou et de l'�energie de con�nement donn�ee

par le terme d'�energie cin�etique [29]. Dans un mod�ele simple de bô�te sph�erique,

ces di��erents r�egimes de con�nement d�ependent essentiellement de la taille de la

bô�te a, du rayon de Bohr ae de l'�electron, et de celui du trou ah [30].

� Dans le r�egime de faible con�nement: ah << ae << a, le terme de

con�nement est n�egligeable devant le terme d'interaction Coulombienne.

� Dans le r�egime de fort con�nement: a << ah << ae, les �energies cin�etiques

des porteurs sont bien sup�erieures �a l'�energie �electrostatique. Celle-ci peut

alors être trait�ee comme une perturbation [31]. La paire �electron-trou est

dite non-corr�el�ee.

Les bô�tes r�ealis�ees par croissance auto-organis�ee sont typiquement dans ce

second r�egime de con�nement et le terme d'interaction Coulombienne peut être

trait�e en perturbation. Il rajoute alors un d�ecalage aux �energies calcul�ees dans le

probl�eme �a une particule et il a�ecte tr�es peu les fonctions d'onde.

Suivant la m�ethode d'Angela Vasanelli et Robson Ferreira, les fonctions d'onde

d'essai �a prendre en compte lorsqu'on rajoute l'interaction Coulombienne sont des

combinaisons lin�eaires des �etats de la bô�te sans corr�elation. Si on prend une bô�te

ne contenant que les �etats S et P , pour l'�etat P par exemple, il faudra consid�erer

l'�etat:

j	>= �j	p> +�j	s> (2.2.11)

Ici 	 d�esigne une fonction d'onde �a deux corps, �electron et trou. Le coe�cient �

est de l'ordre de <	sjVCoulombj	p> =�ESP o�u �ESP est l'�ecart en �energie entre

les niveaux S et P . Le coe�cient � est faible (j�j � 0.2 [32]), et la correction �a

apporter aux fonctions d'onde peut souvent être n�eglig�ee.

Pour la correction en �energie, pour la transition 1Se � 1Sh, ce d�ecalage est de

l'ordre de 20 meV, puis il diminue pour les transitions d'�energie sup�erieure [33].
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Un tel d�ecalage peut-être obtenu par ailleurs en changeant tr�es l�eg�erement les

param�etres de la bô�te, en e�et, un changement de la hauteur de la bô�te d'une

monocouche su�t �a compenser ce d�ecalage. On ne tiendra donc pas compte de

l'interaction Coulombienne dans les calculs de niveaux d'�energie dans les bô�tes

ni dans l'interaction des porteurs avec un champ �electromagn�etique. Par contre,

nous verrons dans le chapitre 4 concernant le d�ephasage des porteurs induit par

les phonons acoustiques que la correction faible due �a l'interaction Coulombienne

sur les fonctions d'onde est primordiale et que c'est elle qui permet de rendre

compte de l'e�cacit�e du d�ephasage par les phonons acoustiques pour les �etats

excit�es de la paire �electron-trou.

2.3 Interaction avec la lumi�ere

Nous allons maintenant nous int�eresser au couplage des bô�tes avec un
rayonnement �electromagn�etique. Nous n�egligerons ici l'interaction coulombienne

�electron-trou. Tout d'abord nous regarderons quelles sont les transitions permises
dans ces syst�emes puis nous nous int�eresserons �a la largeur spectrale de ces tran-
sitions.

2.3.1 Transitions optiques permises

Sous l'e�et d'un champ �electromagn�etique, les �electrons d'un �etat j�i >
peuvent passer �a un �etat j�f> en absorbant un photon. Pour d�eterminer quelles

sont les transitions optiques permises, nous allons calculer la probabilit�e de

transition d'un �etat j�i > d'�energie �i vers un �etat j�f > d'�energie �f dans le

cadre de l'approximation dipolaire �electrique. D'apr�es la r�egle d'or de Fermi,

cette probabilit�e de transition est proportionnelle �a l'�el�ement de matrice dipolaire

�electrique entre l'�etat j�i> et l'�etat j�f>:

Pif /
��� <�ijV j�f> ���2�(�f � �i � �h!) (2.3.1)

o�u V / ~�:~p est le terme dipolaire �electrique, ~� est la polarisation du champ

�electrique, ~p est l'op�erateur impulsion et �h! l'�energie du photon. Les fonctions

d'onde sont compos�ees de deux parties: l'une atomique u�(~r), l'autre enveloppe

 n;l(~r) (�i(~r) = u�i(~r) nl(~r) et �f (~r) = u�f (~r) n0l0(~r)). L'�el�ement de matrice

<�ijV j�f> se s�epare donc en deux termes:

� Un terme responsable des transitions interbandes:

~�: <u�ij~pju�f >
Z
 �nl(~r) n0l0(~r)d

3~r (2.3.2)
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� Un terme responsable des transitions intrabandes.

�if~�:

Z
 �nl(~r)~p n0l0(~r)d

3~r (2.3.3)

Nous allons nous limiter aux r�egles de s�election pour les transitions interbandes

car ce sont les seules auxquelles nous avons acc�es avec notre source laser. Le

terme faisant intervenir les fonctions atomiques (<u�ij~pju�f >) donnera les mêmes

r�egles de s�election sur la polarisation que pour le mat�eriau massif. Seule la partie

portant sur les fonctions enveloppes donnera des r�egles de s�election di��erentes

de celles du massif. Nous allons donc nous int�eresser plus particuli�erement �a ce

terme:
R
 �nl(~r) n0l0(~r)d

3~r. En prenant pour  nl la forme de la fonction enveloppe

obtenue dans les bô�tes (Equation 2.2.2),

 nl(~r) = eil��nl(�; z) (2.3.4)

l'int�egration sur � impose l = l0. On ne peut donc avoir de transitions interbandes

qu'entre �etats de même sym�etrie. Les seules transitions interbandes permises sont

du type: S ! S, P ! P . . .

Dans la suite nous appellerons la transition 1Se�1Sh, transition fondamentale

et les transitions suivantes, transitions excit�ees.

2.3.2 Largeur spectrale des transitions

Le spectre �energ�etique des bô�tes quantiques �etant constitu�e de niveaux

discrets, elles peuvent être d�ecrites de fa�con simpli��ee par un syst�eme �a deux

niveaux.

Mod�ele du syst�eme �a deux niveaux

Nous allons donc consid�erer un mod�ele simple d'un syst�eme �a deux niveaux:

un niveau fondamental ja> d'�energie Ea et un niveau excit�e jb> d'�energie Eb en

interaction avec un rayonnement �electromagn�etique. L'�energie Ea sera prise �egale

�a z�ero et l'�energie Eb �a l'�energie de la transition 1Se � 1Sh. Nous nous pla�cons

dans le formalisme de la matrice densit�e:

� =
X
i;j

�ijji><jj (2.3.5)

o�u les �el�ements diagonaux �aa et �bb repr�esentent les populations des �etats ja>
et jb>. Et les �el�ements non-diagonaux �ab = ��ba repr�esentent les coh�erences de la

superposition d'�etats. La matrice � suit l'�equation de Liouville:

i�h
d�

dt
= [H; �] (2.3.6)
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o�u H est le hamiltonien du syst�eme de la forme:

H = H0 +Hint (2.3.7)

avec H0 le hamiltonien du syst�eme �a deux niveaux seul:

H0 =

 
Eb 0

0 Ea

!

et Hint d�ecrit l'interaction entre le champ et le syst�eme. Dans l'approximation

dipolaire, Hint = �~d: ~E o�u ~d = �e~r est l'op�erateur moment dipolaire et ~E est le

champ �electrique incident. Les composantes diagonales de ~d sont nulles car ~d est

un op�erateur impair. Dans le cas d'une onde plane monochromatique polaris�ee

lin�eairement, l'hamiltonien Hint peut se mettre sous la forme:

Hint =

 
0 �ba

��
ba 0

!

Dans un r�egime de couplage faible avec la lumi�ere, on est dans le cas d'un

�etat discret coupl�e �a un continuum de photons, la probabilit�e que le syst�eme reste

dans l'�etat jb > d�ecrô�t alors en e�t=T1 o�u T1 est le temps de vie radiatif donn�e

par la r�egle d'or de Fermi [34].

Les bô�tes quantiques sont des syst�emes en mati�ere condens�ee, elles sont donc

de plus, en interaction avec l'environnement (autres porteurs dans le voisinage

de la bô�te, r�eseau via les phonons. . . ). Il faut donc rajouter au hamiltonien

H une perturbation incoh�erente. Cette perturbation va être regroup�ee dans un

hamiltonien Hinc qui, dans l'approximation du temps de relaxation, est mod�elis�e

par [35]:

[Hinc; �] = �i�h
X

i;j=a;b

�ij

Tij
ji><jj (2.3.8)

Les Tii sont alors les temps de vie des populations des niveaux i: Taa = 1
puisque ja> est l'�etat fondamental, Tbb = T1 est le temps de vie de la population

de l'�etat jb> et Tab = Tba = T2 est le temps de vie de la coh�erence entre les �etats

ja > et jb >. Lorsque le syst�eme est excit�e, on peut distinguer dans le retour �a

l'�equilibre une perte de coh�erence s'e�ectuant en un temps T2 et un retour des

populations �a leurs valeurs d'�equilibre s'e�ectuant en un temps T1.

La r�esolution de l'�equation de Liouville donne alors l'expression de la matrice

densit�e �. Il est plus facile pour r�esoudre l'�equation de d�ecomposer � en s�erie

de Fourier. Les coe�cients de la d�ecomposition en s�erie de Fourier des termes

non-diagonaux de � sont alors de la forme [36]:

~�ab(!) /
1

! � !0 + i=T2
(2.3.9)
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Le moment dipolaire du syst�eme peut être calcul�e par:

< ~p >= Trace[~d�] (2.3.10)

Les �el�ements diagonaux de ~d �etant nuls, les coef�cients de la d�ecomposition

en s�erie de Fourier de ~p s'expriment uniquement en fonction des termes non-

diagonaux de �. Ils ont donc la même forme que ~�ab, p(!) est donc une Lo-

rentzienne de largeur � = 2�h=T2. Le moment dipolaire p(t) cr�e�e dans la bô�te par

l'excitation lumineuse d�ecrô�t donc au cours du temps en e�t=T2 o�u T2 est le temps

de perte de coh�erence ou temps de relaxation de phase. Cette perte de coh�erence

due aux processus de d�ephasage se fait sur un temps en g�en�eral plus court que

la recombinaison radiative (T1). L'�etude de ce r�egime coh�erent permet d'obtenir

des renseignements sur les processus de d�ephasage qui ont lieu dans le syst�eme.

Dans le cas limite radiatif o�u la perte de coh�erence se fait lors de la recombi-

naison,

N = N0e
�t=T1 / P 2 / (P0e

�t=T2)2 (2.3.11)

alors T2 = 2T1. Dans les autres cas, le temps T2 est limit�e par T2 � 2T1 et, on

peut d�e�nir T�2 le temps de d�ephasage pur par:

1

T2
=

1

2T1
+

1

T �2
(2.3.12)

Dans le cadre de cette th�ese nous nous int�eresserons �a l'�etude d'une bô�te

quantique unique. L'excitation d'une bô�te dans un r�egime de puissance su�sam-

ment faible conduit �a la cr�eation d'une seule paire �electron-trou. Pendant le temps

T2, la bô�te rayonne un champ Irad / j�pj2. La raie d'�emission aura donc, dans

le domaine spectral, un pro�l lorentzien de largeur � = 2�h=T2. La mesure de

la largeur de raie de la transition permet donc d'avoir acc�es �a T2 et donc au

d�ephasage des porteurs par interaction avec l'environnement.

M�ecanismes d'�elargissement

Dans les semiconducteurs, cet �elargissement des transitions par interaction

avec l'environnement provient de di��erents m�ecanismes de d�ephasage. Il s'agit

essentiellement du d�ephasage des porteurs du fait de leur interaction avec des

d�efauts charg�es, avec d'autres porteurs et avec les phonons. Le d�ephasage dû

aux d�efauts peut en principe être r�eduit par l'am�elioration des techniques de

croissance. Les interactions entre porteurs dues �a l'interaction coulombienne

d�ependent fortement de la densit�e d'excitation [37]. Et il est possible, dans un

domaine de faible excitation, de rendre cet �elargissement collisionnel n�egligeable

devant la largeur radiative. Par contre, l'interaction avec les phonons est inh�erente

aux syst�emes �etudi�es en mati�ere condens�ee et ne peut être �elimin�ee. Nous allons

maintenant nous int�eresser �a cette interaction des porteurs avec les phonons dans

les syst�emes 3D et 2D.
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2.4 Interaction avec les phonons dans les sys-

t�emes 2D

Le d�ephasage induit par les phonons dans les mat�eriaux massifs, dans les puits
quantiques ainsi que dans les �ls est maintenant bien connu [38]. Nous allons
rappeler ici comment il se manifeste dans le cas d'un con�nement bidimensionnel.

2.4.1 Interaction �electron-phonon

A temp�erature �nie, les noyaux ne sont pas �g�es aux noeuds du r�eseau

cristallin. Du fait de la p�eriodicit�e du cristal, le mouvement des noyaux autour

de leur position d'�equilibre se d�ecompose sur des modes collectifs de vibration:

les phonons. Dans les semiconducteurs de type GaAs, il existe trois branches

de dispersion acoustiques, et, du fait de la pr�esence de deux atomes par maille,

trois branches de dispersion optiques. Les branches de dispersion acoustiques

sont lin�eaires aux petits vecteurs d'onde ~q: EA(~q) = �hvsq, o�u EA est l'�energie

du phonon acoustique et vs la vitesse du son dans le semiconducteur. Les

phonons optiques, quant �a eux, ont une faible dispersion, ils sont pratiquement

monochromatiques EO(~q) � Cte, en particulier dans GaAs EO(~q) � 36 meV [39].

Les interactions �electron-phonon sont analys�ees en terme d'absorption et

d'�emission de phonons. On ne tiendra compte que des processus �el�ementaires

ne faisant intervenir qu'un seul phonon. Ces processus se font avec conservation

de l'�energie et du vecteur d'onde:

E(~k0) = E(~k)� E(~q) (2.4.1)

~k0 = ~k � ~q (2.4.2)

Le terme comportant le signe + correspond �a l'�emission d'un phonon, celui avec

le signe � �a l'absorption d'un phonon. Le taux de di�usion des �electrons par ces

processus (�ph) et donc l'�elargissement (ph) qui en r�esulte peuvent être calcul�es

par la r�egle d'or de Fermi (il y a en e�et un continuum d'�etats �electroniques):

ph

�h
=

1

�ph
=

2�

�h

X
f

j <f jHe�phji> j2�(Ef � Ei) (2.4.3)

o�u He�ph repr�esente l'hamiltonien de couplage �electron-phonon, i l'�etat initial

et f l'�etat �nal. Il reste maintenant �a d�eterminer la forme de He�ph pour les

phonons acoustiques et optiques. Dans le formalisme de la seconde quanti�cation,

cet hamiltonien peut s'�ecrire [40]:

He�ph =
X
�~k~q

M~k~q(a
+
�~q + a~q)c

+
~k+~q�

c~k� (2.4.4)
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o�u a et a+ sont les op�erateurs annihilation et cr�eation de phonons, et c et c+ sont

ceux pour les �electrons, ~k est le vecteur d'onde de l'�electron, ~q celui du phonon

et � le spin de l'�electron. Dans cet hamiltonien, le terme en a+ correspond �a

l'�emission d'un phonon, celui en a �a l'absorption. Si on s'int�eresse au taux de

di�usion d'un �etat ji> vers un �etat jf > dû �a:

1. l'absorption d'un phonon de vecteur d'onde ~q, l'�el�ement de matrice inter-

venant dans l'expression du taux de di�usion est de la forme:

<n~k+~q + 1; n~k � 1;n~q � 1jc+~k+~qc~ka~qjn~k+~q; n~k;n~q> =
q
(1� n~k+~q)n~kn~q

(2.4.5)

2. l'�emission d'un phonon de vecteur d'onde �~q, l'�el�ement de matrice est de

la forme:

<n~k+~q + 1; n~k � 1;n�~q + 1jc+~k+~qc~ka
+
�~qjn~k+~q; n~k;n�~q> =

q
(1� n~k+~q)n~k(n�~q + 1)

(2.4.6)

Ces processus ont e�ectivement lieu si l'�etat de d�epart jn~k> est occup�e et si l'�etat

d'arriv�ee jn~k+~q > est vide c'est �a dire que les �el�ements de matrice ci-dessus sont

nuls sauf si n~k = 1 et n~k+~q = 0. Il en r�esulte que l'�elargissement dû �a l'absorption

de phonons de vecteur d'onde ~q, aq , et celui dû �a l'�emission eq sont de la forme:

aq / nq(T ) (2.4.7)

eq / nq(T ) + 1 (2.4.8)

o�u nq(T ) est le facteur d'occupation des phonons de vecteur d'onde ~q �a la

temp�erature T . Les phonons �etant des bosons, ce facteur est de la forme:

nq(T ) =
1

exp(
�h!q
kT

)� 1
(2.4.9)

Pour d�eterminer la forme compl�ete de l'hamiltonien de couplage �electron-

phonon, il faut regarder en d�etail la mani�ere dont ils se couplent.

2.4.2 Phonons acoustiques

Les modes de vibrations acoustiques correspondent �a une contrainte du cristal:

dans une maille, les deux atomes de la maille se d�eplacent dans le même sens,

c'est un e�et principalement inter-site. L'interaction �electron-phonon peut être

d�ecrite par couplage pi�ezo�electrique (une contrainte du cristal cr�ee un champ

�electrique) ainsi que par un potentiel de d�eformation (la d�eformation du cristal

change la structure de bande du cristal) [41]. Dans GaAs et InAs, il apparâ�t que

le potentiel de d�eformation est pr�epond�erant. L'expression du hamiltonien fait
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Figure 2.4.1: Elargissement des transitions par couplage aux phonons (a = 5
�eV/K et b = 15 meV). A basse temp�erature �elargissement lin�eaire dû aux
phonons LA, haute temp�erature �elargissement exponentiel dû aux phonons LO.

alors intervenir un terme en ~q:~ej o�u ~q est le vecteur d'onde du phonon et ~ej le

d�eplacement de l'atome j [40]. Ce terme est nul pour les phonons transverses.

Seuls les phonons longitudinaux ont donc une contribution au couplage �electron-

phonon. Pour les phonons acoustiques longitudinaux, < �h!LA > � 1 meV ce qui

correspond �a une temp�erature d'environ 10 K. Le facteur de Bose peut donc être

lin�earis�e au-dessus de 10 K: n(T ) � kT=�h!LA. L'�elargissement dû aux phonons

acoustiques est donc lin�eaire en temp�erature pour T > 10K:

LA = aT (2.4.10)

Pour les puits quantiques GaAs=AlxGa1�xAs et InxGa1�xAs=GaAs, a est typi-

quement de l'ordre de 2 �a 10 �eV/K [42{46].
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2.4.3 Phonons optiques

Les modes de vibrations optiques correspondent au d�eplacement des deux

atomes d'une maille en opposition de phase. C'est un e�et principalement intra-

site qui intervient lorsque la maille contient deux types d'atomes. Du fait de

l'ionicit�e de la liaison, le d�eplacement des deux atomes de la maille cr�ee un dipôle

qui rayonne un champ �electrique. Et ce champ interagit avec les �electrons via

le couplage de Fr�ohlich. Il apparâ�t de la même mani�ere que pour les phonons

acoustiques, que seuls les phonons optiques longitudinaux interviennent dans

ce processus. Pour les phonons optiques longitudinaux du GaAs par exemple,

< �h!LO > � 36 meV, ce qui correspond �a une temp�erature d'environ 430 K.

Cette fois on peut n�egliger 1 devant l'exponentielle dans l'expression du facteur

d'occupation des phonons. Il reste alors n(T ) � e�(�h!LO=kT ). L'�elargissement dû

aux phonons optiques est donc de la forme:

LO = be�
�h!LO

kT (2.4.11)

Pour les puits quantiques GaAs=AlxGa1�xAs et InxGa1�xAs=GaAs, b est typi-

quement de l'ordre de 10 �a 20 meV [42,45{47].

Sur la �gure 2.4.1 est simul�e cet �elargissement des transitions par couplage

aux phonons. Les valeurs de a et b choisies sont: a = 5�eV/K et b = 15

meV. On observe qu'�a basse temp�erature ce sont essentiellement les phonons

acoustiques qui jouent un rôle, l'�elargissement par les phonons est donc lin�eaire

en temp�erature dans le domaine 10 �a 40 K. Puis, vers 50 K, ce sont les phonons

optiques qui pr�edominent et l'�elargissement varie de fa�con exponentielle avec la

temp�erature [48].

2.5 Cons�equences de la discr�etisation des niveaux

d'�energie sur les propri�et�es des bô�tes

Dans ce paragraphe nous allons maintenant nous int�eresser plus particu-

li�erement aux bô�tes quantiques en regardant les cons�equences de la discr�etisation

des niveaux d'�energie sur la relaxation des porteurs ainsi que sur l'interaction des
porteurs avec les phonons.

2.5.1 Relaxation des porteurs

La relaxation d'�energie par phonons dans les structures 0D a �et�e �etudi�ee

th�eoriquement pour la premi�ere fois par U. Bockelmann et al. [8]. Ils ont calcul�e

les taux d'�emission de phonons dans le cadre de la th�eorie des perturbations

dans des structures 2D, 1D et 0D (voir �gure 2.5.1). Il ressort de ces calculs que,
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la relaxation par les phonons devant se faire avec conservation de l'�energie, la

situation dans les bô�tes est tout �a fait di��erente de celle des puits et des �ls du

fait de l'absence de continuum d'�etats. Dans les bô�tes, la relaxation des porteurs

devant se faire entre deux niveaux discrets s�epar�es de quelques dizaines de meV,

la conservation de l'�energie lors de la relaxation implique que:

� Le couplage aux phonons LA est fortement r�eduit par rapport aux syst�emes

1D et 2D. Par exemple, d'apr�es la �gure 2.5.1, pour une s�eparation entre

niveau initial et �nal de 5 meV �a 4 K, le taux d'�emission de phonons LA

est de l'ordre de 3.5 109 s�1 dans les syst�emes 2D, 1.5 109 s�1 dans les

syst�emes 1D et 0.003 109 s�1 dans les syst�emes 0D. Le coe�cient amesurant

l'e�cacit�e du couplage aux phonons acoustiques doit donc être, de la même

mani�ere, fortement r�eduit dans les bô�tes.

� Le couplage aux phonons LO est impossible sauf dans les cas particuliers

o�u l'�ecart �energ�etique entre le niveau initial et le niveau �nal est de l'ordre

de ��h!LO, l'�energie d'un phonon optique.

Cet e�et connu sous le nom de goulot d'�etranglement de phonon (ou "phonon bot-

tleneck e�ect") a �egalement �et�e pr�edit par d'autres �etudes th�eoriques [49,50]. Il a

motiv�e un tr�es grand nombre d'�etudes exp�erimentales dans les bô�tes. Cependant

une v�eri�cation exp�erimentale concluante de cet e�et manque toujours.

Quelques r�esultats exp�erimentaux semblent prouver l'existence de ce "phonon

bottleneck" [51{53]. On peut citer, par exemple, Heitz et al. qui ont observ�e un
signal de photoluminescence venant du premier niveau excit�e de la paire �electron-

trou dans les bô�tes même �a faible puissance d'excitation ce qui indiquerait que la

recombinaison radiative de ce niveau est plus e�cace que sa relaxation vers l'�etat

fondamental [52]. Htoon et al. ont mesur�e les temps de coh�erence des niveaux

excit�es de bô�tes quantiques uniques InAs/GaAs. Ils ont identi��e deux r�egimes

di��erents de relaxation: lorsque l'�ecart en �energie entre l'�etat excit�e �etudi�e et

l'�etat fondamental est de l'ordre de l'�energie d'un phonon optique, la relaxation

est rapide, par contre, lorsque cet �ecart en �energie est plus faible que ELO, la

relaxation est plus lente [53].

A l'inverse, de nombreuses �etudes r�esolues en temps ont, contrairement aux

pr�edictions de phonon bottleneck, mis en �evidence une relaxation intra-bô�te

rapide [29, 54{57]. Ces r�esultats peuvent s'expliquer par la pr�esence d'autres

m�ecanismes de relaxation, en particulier par e�et Auger [55, 58, 59] ou des

processus de relaxation faisant intervenir plusieurs phonons [54, 60]. Dans le cas

de processus Auger: une fois que deux paires �electron-trou sont cr�e�ees dans

la bô�te, l'une reste li�ee dans la bô�te avec une �energie plus faible alors que

l'autre est �eject�ee vers le continuum de la couche de mouillage. La relaxation

par processus Auger �etant rapide, l'e�cacit�e de recombinaison des porteurs de

l'�etat fondamental de la paire �electron-trou des bô�tes serait alors d�etermin�ee
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Figure 2.5.1: Taux d'�emission de phonons LA dans des gaz d'�electrons 2D, 1D,
0D [8]. L'abscisse L est la taille de la structure. Elle d�e�nit l'�energie de l'�etat
initial Ei. Les taux de di�usion dans le cas 0D ont �et�e multipli�es par 30 en-

dessous de 1300 �A. Ces valeurs sont calcul�ees pour une temp�erature de 4 K.

non pas par la relaxation de l'�etat excit�e vers l'�etat fondamental dans la bô�te

elle-même mais par l'�etape ant�erieure de capture de plusieurs porteurs dans la

bô�te [59]. Une autre explication �a cette absence d'e�et "bottleneck" provient

de la nature même du couplage �electron-phonon dans les bô�tes et nous allons

maintenant nous y int�eresser.

2.5.2 Couplage aux phonons

Le traitement de l'interaction �electron-phonon que nous avons pr�esent�e dans

le paragraphe 2.4 est bas�e sur l'hypoth�ese d'un couplage faible, l'interaction

avec les phonons �etant trait�ee comme une perturbation des �etats �electroniques.

Cependant, dans les bô�tes, du fait de la forte localisation des �etats �electroniques,

le r�eseau cristallin va être perturb�e par un changement d'�etat �electronique [61].

Il n'est alors plus possible de d�ecoupler le mouvement des �electrons de celui du

r�eseau, les �electrons et les phonons sont en r�egime de couplage fort.
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Figure 2.5.2: Energies des polarons excitoniques en fonction du rayon R de la

bô�te (rapport hauteur/rayon: h=R = 0:1). (a) �etats Lz = �1, (b) �etats Lz = 0.
Le z�ero d'�energie est pris �a l'�energie de l'�etat factoris�e jSe; Sh; 0>. Traits pleins:
�etats factoris�es �a z�ero phonon. Traits tiret�es: �etats factoris�es �a un phonon. Traits

pointill�es: �etats factoris�es �a deux phonons. Symboles: �energies des polarons
excitoniques.

Phonons optiques

Dans les bô�tes quantiques auto-organis�ees InAs/GaAs, il a en e�et �et�e

d�emontr�e th�eoriquement et exp�erimentalement que les �electrons et les phonons

optiques sont en fait dans un r�egime de couplage fort formant ainsi des entit�es

mixtes �electron-phonon, les polarons [50,62].



2.5. CONS �EQUENCES DE LA DISCR �ETISATION 35

L'intensit�e du couplage �electron-phonons optiques est trouv�ee tr�es importante

dans les bô�tes, elle est en e�et donn�ee par la constante de Fr�ohlich �F [41], et

dans les bô�tes InAs/GaAs �F=0.15 [62] �a comparer �a 0.06 dans GaAs massif et

0.04 dans InAs massif. De plus, la largeur du continuum des phonons optiques

est �etroite devant l'�ecart �energ�etique entre deux niveaux discrets d'une bô�te si

bien que ce couplage revient en fait au couplage de deux niveaux discrets et donc

�a une situation de couplage fort [34]. Les �etats �electroniques de la bô�te doivent

alors être d�ecrits en terme d'�etats mixtes comprenant �a la fois une partie �electron

et une partie phonon. On parlera dans ce cas de polarons �electroniques.

Si on s'int�eresse maintenant �a une paire �electron-trou, le couplage de Fr�ohlich

de la paire avec les phonons optiques est la di��erence entre le terme de couplage

de l'�electron et celui du trou. On pourrait donc penser que l'e�et de couplage fort

va disparâ�tre pour la paire �electron-trou. Mais O. Verzelen et al. [63] ont montr�e

que la paire �electron-trou est bien en couplage fort avec les phonons optiques

dans les bô�tes InAs/GaAs. Les �etats de paire �electron-trou de la bô�te doivent

alors être d�ecrits en terme d'�etats mixtes comprenant une partie "exciton" et

une partie phonon. On parlera alors de polarons excitoniques. Sur la �gure 2.5.2

sont repr�esent�ees les �energies des polarons excitoniques calcul�ees par Verzelen

en fonction du rayon de la bô�te. En (a) sont report�es les �etats de moment

cin�etique total Lz = �1 et en (b) ceux de Lz = 0. Le z�ero d'�energie est pris

�a l'�energie de l'�etat factoris�e jSe; Sh; 0>. Les lignes en trait plein repr�esentent les

�energies des �etats factoris�es �a z�ero phonon, les lignes tiret�ees sont celles des �etats

factoris�es �a un phonon et la ligne pointill�ee repr�esente un �etat �a deux phonons.

En�n, les symboles sont les �energies des �etats de polarons excitoniques. Sur cette

�gure apparaissent des anticroisements lorsque les �energies des �etats factoris�es

deviennent �egales.

Si on regarde maintenant les transitions optiques interbandes dans cette

description des �etats en terme de polarons, pour l'absorption �a T = 0K,

l'�etat initial est le vide �a z�ero phonon, l'�etat �nal doit comprendre une partie

optiquement active �a z�ero phonon. Les transitions interbandes calcul�ees par

Verzelen et al. sont repr�esent�ees sur la �gure 2.5.3 en fonction du rayon de la

bô�te pour un rapport de taille h=R = 0:1. Les traits pleins sont les transitions

obtenues dans une description purement excitonique. Les symboles sont celles

obtenues dans une description en terme de polarons. La taille des symboles est

proportionnelle �a la force d'oscillateur de la transition. Le z�ero d'�energie est pris

�a l'�energie de la transition fondamentale (Se�Sh). Il apparâ�t sur cette �gure que
l'absorption interbande de bô�tes de rayon entre 8 et 14 nm, de rapport h=R = 0:1,

peut comporter cinq transitions alors qu'une th�eorie purement excitonique n'en

pr�evoyait que deux (Se � Sh, Pe � Ph). Ce couplage fort se manifeste donc

en particulier par l'existence d'un plus grand nombre de transitions optiques

permises que celles calcul�ees dans les mod�eles excitoniques. Ceci explique sans

doute le grand nombre de transitions excit�ees de nos spectres exp�erimentaux
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Figure 2.5.3: Energies des transitions optiques interbandes en fonction du rayon
R de la bô�te (rapport hauteur/rayon h=R = 0:1). Traits pleins: description
excitonique. Symboles: description en terme de polarons. Le rayon des symboles
est proportionnel �a la force d'oscillateur de la transition. Le z�ero d'�energie est �x�e

�a l'�energie de la transition fondamentale de la paire �electron-trou.

pour l'�echantillon contenant des �etats excit�es �etudi�e dans le chapitre 4.

De plus, cette existence d'�etats mixtes "exciton"-phonon est capitale pour

la compr�ehension du d�ephasage des porteurs par interaction avec les phonons

optiques. En e�et, en pr�esence de polarons on ne peut plus parler d'absorption ni

d'�emission de phonons optiques et on ne peut plus traiter le couplage �electron-

phonon par une m�ethode perturbative. Il faut s'int�eresser �a la relaxation de

l'entit�e polaron excitonique dans son ensemble [63, 64]. C'est le couplage du

polaron au thermostat de phonons qui est alors �a l'origine de la relaxation du

polaron. Or le temps de vie radiatif d'un �electron dans une bô�te est long,

typiquement 1 ns alors que celui du phonon LO est beaucoup plus court. En

e�et, dans le massif les phonons LO se d�esint�egrent en deux phonons (un optique

et un acoustique) d'�energie moindre du fait de l'anharmonicit�e du cristal et

le temps de vie du phonon LO est de 2 ps �a temp�erature ambiante dans le

GaAs massif [65, 66]. C'est alors l'instabilit�e de la partie phonon du polaron qui

d�etermine essentiellement sa dur�ee de vie. Dans une approche semi-classique, le

temps de d�ephasage pur de l'�etat fondamental jg> est de la forme [63]:

1

T �2
= �ph

X
ei

j�ij2exp(
�i � �g
kT

) (2.5.1)
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o�u �ph est le taux de d�eclin des phonons, et j�ij2 est le module carr�e de la partie

phonon du polaron dans l'�etat excit�e jei >. Avec, de plus, une contrainte sur

l'�ecart �i � �g provenant de la conservation de l'�energie, la di��erence en �energie

entre l'�etat excit�e et l'�etat fondamental de la bô�te doit être dans une fenêtre

compatible avec la perte en �energie des phonons due �a l'anharmonicit�e [64]. Cet

�ecart doit se situer dans la fenêtre [28 meV, 45 meV] si les phonons sont trait�es

comme ceux du GaAs massif (hypoth�ese qui se justi�e par l'�etude des r�esultats

exp�erimentaux de la r�ef�erence [62]). Comme �ph varie peu avec la temp�erature,

la perte de coh�erence de l'�etat fondamental est un processus thermoactiv�e avec

une �energie d'activation �egale �a la di��erence d'�energie entre l'�etat fondamental

et les �etats excit�es du polaron excitonique se situant dans la fenêtre discut�ee

pr�ec�edemment. D'apr�es la �gure 2.5.2, pour des bô�tes de rayon entre 8 et 16 nm

de rapport hauteur/rayon, h=R = 0:1, il existe deux �etats de polarons "noirs"

dans cette fenêtre: ce sont des �etats de polarons provenant du m�elange entre les

�etats factoris�es jSe; Ph; 0> et jSe; Sh; 1> essentiellement. L'�ecart en �energie entre

ces niveaux excit�es de polarons et le niveau fondamental varie dans ces bô�tes

entre 15 et 40 meV. L'�elargissement des transitions optiques dû �a l'interaction

avec les phonons optiques a donc le même genre de d�ependance en temp�erature

que dans le cas 2D (exp(�E=kT )), mais dans le cas 2D, l'�energie d'activation qui

intervient vaut �h!LO alors que dans les bô�tes, c'est l'�ecart en �energie entre les

niveaux discrets de polarons qui intervient.

Phonons acoustiques

Certaines observations exp�erimentales semblentmettre en �evidence l'existence

d'un couplage non-perturbatif entre la paire �electron-trou et les phonons acous-

tiques dans des bô�tes quantiques en CdTe dans du ZnTe [67], ainsi que dans des

bô�tes quantiques InAs/GaAs [68].

Dans les bô�tes de CdTe, sur le spectre de photoluminescence d'une seule

bô�te, des ailes apparaissent de chaque côt�e du pic central lorsque la temp�erature

augmente (voir �gure 2.5.4). Dans les bô�tes d'InAs, Borri et al. font la même

observation mais de mani�ere indirecte car ils �etudient un ensemble de bô�tes par

une technique d'�echo de photon et d�eduisent un pro�l de raie similaire en prenant

la transform�ee de Fourier de leur signal, ce qui n�ecessite de faire l'hypoth�ese tr�es

forte que toutes les bô�tes �etudi�ees ont le même temps de d�ephasage T2.

La pr�esence de ces ailes est due �a une situation de couplage non-perturbatif de

la paire �electron-trou avec les phonons acoustiques. Si cette paire est de plus en

situation de couplage fort avec les phonons optiques, le traitement de l'interaction

entre la paire �electron-trou et les phonons acoustiques qui va suivre s'applique en

r�ealit�e �a la partie "excitonique" du polaron. Nous parlerons cependant dans la

suite de ce paragraphe de l'interaction entre une paire �electron-trou et les phonons

acoustiques pour simpli�er.
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Figure 2.5.4: Spectres de Photoluminescence d'une bô�te quantique CdTe pour
di��erentes temp�eratures tir�es de la r�ef�erence [67]. Des ailes apparaissent progres-

sivement de part et d'autre de la raie �a z�ero phonon quand T augmente.

Une situation de couplage non-perturbatif avec les phonons acoustiques

conduit �a l'existence de nouveaux �etats mixtes "exciton"-phonon s�epar�es de �h!(q)

o�u q est le vecteur d'onde du phonon acoustique. Des transitions entre deux �etats

comportant un nombre de phonons di��erent sont alors possibles. La transition ne

faisant intervenir aucun mode de phonons sera appel�ee raie �a z�ero phonon, elle est

la seule visible dans la limite de temp�erature nulle. Puis, quand la temp�erature

augmente, de plus en plus de modes de phonons sont peupl�es, des transitions

faisant intervenir un nombre de phonons donn�e font alors apparâ�tre des raies

suppl�ementaires de chaque côt�e de la raie �a z�ero phonon dont le poids est reli�e au

nombre d'occupation d'un mode de phonons q et �a la constante de couplage de la

paire �electron-trou avec ce mode de phonon. L'ensemble de ces raies est �a l'origine

des ailes de part et d'autre de la raie �a z�ero phonon. Les phonons acoustiques

qui peuvent interagir de fa�con signi�cative avec la paire localis�ee sont ceux dont

le vecteur d'onde q est limit�e par 2=� o�u � est la longueur de localisation des

porteurs. Plus les bô�tes sont grandes, plus cette bande "exciton"-phonon sera

masqu�ee par la largeur de la raie �a z�ero phonon.

Dans le cas d'un couplage non-perturbatif des porteurs avec les phonons

acoustiques, les ailes qui apparaissent de part et d'autre de la raie �a z�ero phonon

ont une contribution qui augmente avec la temp�erature car, d'une part, l'intensit�e

de la raie �a z�ero phonon diminue avec la temp�erature et, d'autre part, les ailes

s'�elargissent car de plus en plus de modes de phonons interviennent quand la
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temp�erature augmente. Tant que la contribution des ailes est faible, la largeur

spectrale � mesur�ee est bien celle de la raie �a z�ero phonon (dont l'�elargissement

en temp�erature serait donn�ee par la prise en compte d'un terme quadratique en

op�erateurs de phonons [69]). Par contre, �a partir d'une certaine temp�erature (30

K dans la r�ef�erence [67]) la mesure de la largeur spectrale de la raie tient compte

de la contribution des ailes et � augmente alors brutalement avec la temp�erature.

La d�ependance en temp�erature de la largeur spectrale n'est alors plus lin�eaire

dans le domaine 10- 50 K en cas de couplage non-perturbatif avec les phonons

acoustiques.

L'existence de ces ailes dans le pro�l de raie des bô�tes InAs/GaAs est

cependant assez controvers�ee car certaines mesures de photoluminescence sur

bô�te unique en temp�erature montrent toujours des pro�ls de raie sans ailes [70].

D'autres mesures montrent des raies lorentziennes superpos�ees �a un fond large

mais d'intensit�e tr�es faible ce qui indiquerait une diminution de la constante de

couplage aux phonons acoustiques du fait d'une taille de bô�te importante [71]

(environ 35 nm de diam�etre et 6 nm de hauteur [72]).
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Conclusion

Dans ce premier chapitre, nous avons vu que, par les techniques de croissance

de type Stranski-Krastanov, il est possible de r�ealiser des bô�tes quantiques c'est

�a dire des h�et�erostructures dans lesquelles les �electrons sont con�n�es dans les trois

directions de l'espace. Ces syst�emes sont alors caract�eris�es par une densit�e d'�etats

discr�ete, ils peuvent donc être consid�er�es en premi�ere approximation comme des

atomes arti�ciels.

Lorsque ces bô�tes sont soumises �a une excitation lumineuse, se pose alors le

probl�eme de la relaxation et du d�ephasage des porteurs entre �etats dicrets. Il a

�et�e en particulier pr�edit que la relaxation par les phonons acoustiques devait être

fortement inhib�ee et que celle par les phonons optiques ne devait avoir lieu que

si l'�ecart entre les niveaux �etait un multiple de l'�energie des phonons optiques.

Cette inhibition du couplage des porteurs avec les phonons devrait permettre

d'atteindre dans les bô�tes un r�egime de d�ephasage purement radiatif pour lequel

T2 = 2T1. Ce r�egime ouvre la voie �a de nombreuses applications comme la

manipulation de bits quantiques. En e�et, le temps T2 est une limitation pour

ces applications, l'existence d'un r�egime de d�ephasage purement radiatif dans les

bô�tes permettrait de repousser ce temps de deux ordres de grandeur par rapport

aux syst�emes �a puits quantiques.

Mais une preuve exp�erimentale de cette pr�ediction manque toujours, et

certains r�esultats exp�erimentaux sont même en contradiction avec cette pr�evision.

La relaxation des porteurs dans les structures 0D est donc plus compliqu�ee que

pr�evu et fait appel �a d'autres m�ecanismes de relaxation voire même n�ecessite de

revoir totalement le traitement de l'interaction avec les phonons en consid�erant

de nouvelles entit�es, les polarons, �etats mixtes "exciton"-phonon.

La compr�ehension de la relaxation par les phonons dans les syst�emes 0D

est donc loin d'être comprise. C'est �a ce probl�eme que nous nous sommes

essentiellement attach�es dans la suite de cette th�ese. Nous allons en particulier

montrer dans le chapitre 3 que le sch�ema des niveaux d'�energie pr�esent�e dans le

paragraphe 2.2.1 est trop simpli��e et qu'il existe en r�ealit�e un continuum d'�etats

entre la couche de mouillage et la transition fondamentale excitonique des bô�tes

et que ce continuum va profond�ement modi�er les sch�emas classiques de goulot

d'�etranglement de phonon bas�es sur une discr�etisation des niveaux d'�energie dans

les bô�tes. En particulier dans le chapitre 4 nous verrons que l'existence de ce

continuum d�etermine de mani�ere directe l'existence ou non d'une inhibition des

processus de d�ephasage des porteurs dans les bô�tes quantiques.



Chapitre 3

Spectroscopie d'une bô�te

quantique unique

Dans ce chapitre nous pr�esentons les techniques exp�erimentales qui permettent

dans la suite d'�etudier les largeurs spectrales des transitions excit�ees et de la

transition fondamentale d'une bô�te quantique unique. Dans le paragraphe 3.1

nous d�ecrivons le dispositif exp�erimental donnant acc�es �a la photoluminescence

d'une bô�te unique grâce �a une r�esolution spatiale tr�es pouss�ee. Puis dans

le paragraphe 3.2 nous pr�esentons les di��erentes techniques spectroscopiques

utilis�ees: photoluminescence, excitation de la photoluminescence, et mesure de

largeur spectrale par spectroscopie par transform�ee de Fourier. En�n dans le

paragraphe 3.3, nous pr�esentons quelques caract�erisations de bô�tes obtenues

�a l'aide de ce dispositif. Nous pr�esentons en particulier une �etude du spectre

de photoluminescence en fonction de la quantit�e d'InAs d�epos�ee lors de la

croissance, une �etude du spectre de photoluminescence en fonction de la puissance

d'excitation r�ev�elant l'existence d'�etats multiparticulaires, et �nalement une

�etude du spectre de photoluminescence en fonction de la temp�erature.

3.1 Dispositif exp�erimental

L'�etude optique des bô�tes quantiques InAs/GaAs se heurte �a un probl�eme

important inh�erent au processus de fabrication des �echantillons. La croissance des

bô�tes est une croissance auto-organis�ee et la taille et la forme des bô�tes ne sont

pas totalement contrôl�ees. Il subsiste une certaine dispersion de taille des bô�tes:

pour un d�epôt de 1.8 monocouches d'InAs, cette dispersion est de l'ordre de 15

% [12]. Or l'�energie des transitions interbandes des bô�tes auxquelles nous avons

acc�es par des exp�eriences d'optique dans le rouge et l'infra-rouge proche d�epend

fortement de leur g�eom�etrie comme nous l'avons vu dans le paragraphe 2.2.2. La

raie de photoluminescence d'un ensemble de bô�tes est de ce fait �elargie de fa�con

inhomog�ene (sa largeur est de l'ordre de 40 �a 60 meV dans les bons �echantillons).
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Figure 3.1.1: Dispositif exp�erimental de microPhotoluminescence.

Elle est compos�ee de raies homog�enes de photoluminescence de bô�tes quantiques

uniques de tailles di��erentes dont la largeur homog�ene est de l'ordre de quelques

dizaines de �eV. Pour pouvoir �etudier les propri�et�es intrins�eques des bô�tes, il

faut s'a�ranchir des ph�enom�enes inhomog�enes dus �a cette dispersion de taille

et donc �etudier une bô�te unique. Les bô�tes �etant des objets d'environ 20 nm

de diam�etre, il faut d�evelopper un syst�eme exp�erimental o�rant �a la fois une

r�esolution spatiale tr�es pouss�ee et une tr�es grande stabilit�e spatiale. La bô�te

�etudi�ee doit rester sous le spot laser pendant la dur�ee des spectres, les temps

d'accumulation pouvant atteindre une �a deux heures. Des techniques optiques en

champ lointain ne permettront jamais d'avoir acc�es �a des dimensions plus petites

que la longueur d'onde, il faudra donc faire appel �a des �echantillons structur�es

pour avoir acc�es �a une seule bô�te. De plus nous allons être amen�es �a d�etecter

des signaux tr�es faibles puisqu'�emis par une seule bô�te. Il faudra donc une tr�es

grande e�cacit�e de collection et de d�etection.

Le dispositif exp�erimental que nous avons mis au point est repr�esent�e sur la

�gure 3.1.1.
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Toutes les �etudes sont faites �a basse temp�erature pour limiter la recombinaison

non-radiative. Pour cela, l'�echantillon est plac�e dans un cryostat Oxford ("Low

Movement") �a doigt froid refroidi par un ux constant d'h�elium. Ce cryostat

est sp�ecialement con�cu pour être d'une stabilit�e sub-micronique une fois que la

temp�erature est stabilis�ee. En e�et, dans ce type de cryostat, le ux d'h�elium

arrive de fa�con sym�etrique pour �eviter toute d�erive m�ecanique de l'�echantillon

et ceci grâce �a un doigt froid cylindrique. L'�echantillon se trouvant �a quelques

millim�etres de la fenêtre optique du cryostat, celui-ci doit être pr�ealablement

pomp�e jusqu'�a un vide secondaire.

Une r�esistance chau�ante est plac�ee dans le porte-�echantillon. En ajustant le

d�ebit d'h�elium et le courant dans la r�esistance, la temp�erature de l'�echantillon

est r�eglable entre 4 et 300 K ce qui permet de faire des �etudes en fonction de la

temp�erature. Nos spectres de photoluminescence ont �et�e r�ealis�es entre 10 K et

100 K car l'intensit�e du signal de photoluminescence des bô�tes diminue avec la

temp�erature du fait de l'augmentation des processus non-radiatifs, en particulier,

de la di�usion des porteurs hors des bô�tes. Et, dans nos �echantillons, �a partir

de 100 K environ, l'intensit�e de photoluminescence devient trop faible pour être

d�etect�ee.

Le cryostat doit être tr�es stable m�ecaniquement.Or, il est reli�e �a deux pompes,

l'une assurant le vide int�erieur du cryostat, l'autre r�eglant le d�ebit d'h�elium dans

le doigt froid. Les pompes sont donc isol�ees du cryostat par des amortisseurs.

L'excitation optique de l'�echantillon est faite soit par un laser accordable

Titane: Saphir pomp�e par un laser �a Argon ionis�e soit par un laser h�elium-

n�eon (�a 1.99 eV) servant essentiellement aux alignements. Pour le laser Titane:

Saphir, l'�energie d'excitation peut être choisie entre 1.25 et 1.49 eV. Ce laser

peut fonctionner en mode puls�e ou en mode continu. Une s�erie de �ltres neutres

plac�ee sur l'excitation permet de faire varier la puissance envoy�ee dans la gamme

1� 3:104 W/cm2.

3.1.1 R�esolution spatiale

Pour pouvoir exciter une zone restreinte de l'�echantillon et donc un nombre

de bô�tes restreint, le laser est focalis�e sur l'�echantillon �a l'aide d'un objectif

de microscope. L'objectif de microscope a une ouverture num�erique NA=0.5, sa

focale est de 5.4 mm et la distance de travail est de 8.6 mm. La taille du spot

laser sur l'�echantillon est d'environ 1 �m.

La densit�e de bô�tes typique dans nos �echantillons est de 1010 cm�2. Avec

un spot laser de 1 �m il reste encore une centaine de bô�tes sous le spot. Pour

pouvoir �etudier une bô�te unique, nous utilisons une technique mise au point

pour la premi�ere fois par Marzin et al. en 1994 [12] qui repose sur l'utilisation

d'�echantillons structur�es en surface. Apr�es la croissance, les �echantillons que

nous utilisons ont �et�e attaqu�es chimiquement jusqu'aux couches de GaAs qui
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Figure 3.1.2: Sch�ematisation d'un �echantillon structur�e en surface: l'�echantillon

est attaqu�e chimiquement jusqu'aux couches de GaAs sous les bô�tes sauf sur des
m�esas de taille variable(on en a repr�esent�e deux ici).

se trouvent sous les bô�tes sauf sur des structures carr�ees de tailles variables

appel�ees m�esas (voir �gure 3.1.2). Ces m�esas ont typiquement des tailles allant

de 3 �m �a 0.1 �m. Une m�esa de 3 �m contient encore un millier de bô�tes, une

m�esa de 0.1 �m peut contenir statistiquement z�ero, une ou deux bô�tes.

3.1.2 D�etection

Le signal provenant de l'�echantillon est collect�e �a travers le même objectif de

microscope que celui utilis�e pour l'excitation. Une lame semi-r�e�echissante permet

de renvoyer ce signal vers un spectrom�etre. Le signal de photoluminescence d'une

bô�te �etant tr�es faible, on rajoute sur la voie de d�etection un syst�eme de �ltrage

spatial qui permet d'am�eliorer le rapport signal sur bruit: apr�es la sortie du

microscope, une lentille fait l'image de l'�echantillon sur un "pin-hole" de 100 �m

de diam�etre. Ce "pin-hole" permet d'am�eliorer le rapport signal sur bruit en se

d�ebarassant en particulier de la di�usion sur les di��erentes optiques car elle n'est

pas collimat�ee dans le plan du "pin-hole".

En�n une lentille focalise le signal sur la fente d'entr�ee d'un spectrom�etre

Jobin-Yvon (HR-320). Ce spectrom�etre a une focale de 32 cm et un r�eseau de

1200 traits/mm blaz�e �a 750 nm. La fente de sortie de largeur r�eglable d�etermine

la r�esolution spectrale de notre syst�eme qui est d'environ 1 meV pour une fente

de largeur 250 �m.

La d�etection du signal est faite grâce �a un d�etecteur de photons �a bas bruit.

Il est constitu�e par une photodiode �a avalanche en Silicium dont le bruit interne

est remarquablement bas (20 coups/s). Le signal maximum d�etectable est de 106

coups/s. La photodiode est coupl�ee �a un module de comptage de photons qui

d�elivre des impulsions TTL. Ces impulsions sont envoy�ees vers un module de



Figure 3.1.3: Syst�eme de visualisation de l'�echantillon permettant le position-

nement des m�esas sous le spot laser.

comptage d'impulsions. Le temps d'acquisition de ce compteur est r�eglable (entre

10 �s et 100 ms), ce qui permet de l'adapter �a l'intensit�e des signaux �a mesurer.

De mani�ere g�en�erale, l'exp�erience est g�er�ee par ordinateur �a l'aide d'un logiciel

en langage C.

3.1.3 Imagerie

Pour visualiser la surface de l'�echantillon, celui-ci peut, en plus du laser, être

�eclair�e par une lampe blanche (voir �gure 3.1.3). Grâce �a un miroir amovible

plac�e sur la voie de collection, la surface peut être imag�ee sur un moniteur vid�eo

via une cam�era CCD. Le grandissement sur la CCD est de 40. Cette visualisation

permet de se rep�erer sur la surface de l'�echantillon. Le cryostat est mont�e sur

des platines de translation qui permettent de choisir la zone de l'�echantillon que

l'on veut �etudier. De plus, l'objectif de microscope est mont�e sur des platines

pi�ezo�electriques qui permettent de d�eplacer le spot laser sur l'�echantillon avec
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Figure 3.2.1: Photoluminescence d'un ensemble de bô�tes: la raie est centr�ee �a
1.35 eV et a une largeur de 50 meV.

une pr�ecision de 0.1 �m et donc de le placer sur la m�esa d�esir�ee grâce �a la

visualisation de la surface.

3.2 Techniques spectroscopiques utilis�ees

A partir du dispositif de base d�ecrit pr�ec�edemment, nous avons acc�es de fa�con

tr�es souple �a trois types de spectroscopie donnant chacune des renseignements

compl�ementaires: des exp�eriences de photoluminescence, d'excitation de la

photoluminescence et de spectroscopie de photoluminescence par transform�ee de

Fourier.

3.2.1 Photoluminescence

Une exp�erience de photoluminescence (PL) consiste �a exciter l'�echantillon �a

une �energie �x�ee et �a faire varier l'�energie de d�etection. L'�echantillon absorbe

les photons excitateurs, ce qui cr�ee une population de paires �electron-trou. Cette

population subit ensuite di��erents processus: capture par des d�efauts profonds,

relaxation vers des �etats de plus basse �energie, recombinaison radiative ou non-

radiative. Les exp�eriences de photoluminescence donnent acc�es aux processus de
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recombinaison radiative. Ces processus s'e�ectuent, a priori, sur des �echelles de

temps beaucoup plus longues (de l'ordre de la nanoseconde) que les processus de

relaxation. Les exp�eriences de photoluminescence donnent donc essentiellement

acc�es aux �etats radiatifs de plus basse �energie.

Pratiquement ces spectres sont r�ealis�es grâce �a un moteur command�e qui fait

tourner le r�eseau du spectrom�etre (cf �gure 3.1.1). La r�esolution des spectres

de photoluminescence est donc �x�ee par la r�esolution du spectrom�etre. Pour

avoir la meilleure r�esolution possible, il faut fermer au maximum les fentes du

spectrom�etre sans toutefois perdre trop de signal. Un bon compromis est obtenu

pour une fente de 250 �m, la r�esolution spectrale est alors de 1 meV.

Photoluminescence d'un ensemble de bô�tes

La �gure 3.2.1 pr�esente le spectre de photoluminescence typique que l'on peut

obtenir sur un ensemble de bô�tes (en utilisant un �echantillon non structur�e en

surface). La raie de photoluminescence des bô�tes est centr�ee ici �a 1.35 eV, elle est

large (50 meV de largeur) et approximativement gaussienne, Elle est constitu�ee

de milliers de raies �nes correspondant chacune �a l'�emission d'une bô�te dont la

position en �energie di��ere du fait des inhomog�en�eit�es de taille des bô�tes.

Photoluminescence d'une bô�te unique

Grâce aux �echantillons structur�es en surface, il est possible d'isoler la raie de

photoluminescence d'une bô�te quantique unique de la distribution inhomog�ene.

La �gure 3.2.2 repr�esente le signal de photoluminescence obtenu pour une

excitation dans le continuum de la couche de mouillage sur des m�esas de

di��erentes tailles. La courbe du haut (a) est obtenue sur une m�esa de 3 �m

contenant environ 1000 bô�tes. La raie est toujours large et approximativement

gaussienne. La courbe du milieu (b) est obtenue sur une m�esa de 0.3 �m

contenant une dizaine de bô�tes. La raie inhomog�ene se s�epare en des raies �nes

correspondant chacune �a l'�emission d'une bô�te. Finalement la courbe du bas (c)

est obtenue sur une m�esa de 0.1 �m contenant 2 �a 3 bô�tes. Sur une telle m�esa

on peut arriver �a �etudier une bô�te unique. L'�emission d'une bô�te est une raie

�ne dont la largeur est inf�erieure �a notre r�esolution.

3.2.2 Excitation de la Photoluminescence

Une exp�erience d'Excitation de la PhotoLuminescence (PLE) consiste �a �xer

cette fois l'�energie de d�etection sur une raie de photoluminescence et �a faire

varier l'�energie d'excitation. L'intensit�e recueillie est alors fonction de l'absorption

de la structure �a cette même �energie. N�eammoins, le signal de PLE ne donne

pas une mesure stricte de l'absorption puisqu'il d�epend aussi de la relaxation
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Figure 3.2.2: Photoluminescence excit�ee �a 1.45 eV sur des m�esas de tailles

di��erentes: (a) m�esa de 3 �m contenant environ 1000 bô�tes, (b) m�esa de 0.3

�m contenant une dizaine de bô�tes, (c) m�esa de 0.1 �m contenant 2 �a 3 bô�tes.

depuis le niveau que l'on excite vers le niveau dont on mesure le signal de

photoluminescence. Dans les bô�tes, le probl�eme de la relaxation entre des niveaux

discrets pose donc de mani�ere aigu�e le probl�eme de la d�etection d'un signal de

PLE: si la relaxation des niveaux excit�es vers le niveau fondamental de la paire

�electron-trou est inhib�ee, ils ne devraient pas être visibles par une exp�erience de

PLE.

Cependant, cette technique est beaucoup plus ais�ee �a mettre en �uvre

qu'une exp�erience d'absorption qui n�ecessite d'avoir des �echantillons trans-

parents et de d�etecter des variations d'intensit�e tr�es faibles. Des exp�eriences

d'absorption ont �et�e r�ealis�ees par Grundmann et al. sur un ensemble de bô�tes

dans deux �echantillons pr�esentant des densit�es de bô�tes di��erentes (3.1010 et
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1011 bô�tes/cm2) [73]. Le signal d'absorption des bô�tes n'a pu être d�etect�e que

pour l'�echantillon pr�esentant une forte densit�e de bô�tes. Une autre exp�erience

d'absorption a �et�e r�ealis�ee par Cortez et al. sur un �echantillon comportant

cette fois 40 plans de bô�tes [74]. Pour avoir un signal su�sant, leurs mesures

d'absorption sont faites en g�eom�etrie de guide d'onde. Devant la di�cult�e

exp�erimentale d'exp�eriences d'absorption sur un tr�es grand nombre de bô�tes,

il semble tr�es di�cile de mesurer cette absorption sur une seule bô�te. La PLE est

donc beaucoup plus adapt�ee pour avoir des informations sur l'absorption d'une

bô�te quantique unique et nous verrons que, malgr�e le fait que le signal mesur�e

d�epende de la relaxation, cette technique donne de bonnes indications sur la den-

sit�e d'�etats du syst�eme, en particulier les �etats excit�es de la paire �electron-trou

sont observables en PLE.

Pratiquement ces spectres sont r�ealis�es grâce �a un moteur command�e qui

fait tourner le �ltre de Lyot du laser Titane: Saphir pour s�electionner l'�energie

d'excitation (cf �gure 3.1.1). La r�esolution des spectres de PLE est donc �x�ee par

la largeur spectrale du laser. Une exp�erience de PLE sur bô�te quantique unique

est di�cile �a mettre en oeuvre car il faut que le laser conserve bien toujours la

même direction lorsqu'on change sa longueur d'onde a�n de bien garder la m�esa

�etudi�ee sous le spot laser. Notre laser de pompe �a Argon est �equip�e d'un dispositif

de verouillage de faisceau ("beam-lock") qui stabilise le point�e du faisceau de

pompe. On obtient alors en sortie du laser Titane-Saphir un point�e su�samment

stable pour r�ealiser un spectre de PLE sur bô�te quantique unique.

Spectre typique de PLE d'une bô�te quantique unique

La �gure 3.2.3 pr�esente un spectre typique de PLE d'une bô�te quantique

unique: en pointill�e est rappel�e le spectre de photoluminescence et en trait plein

est repr�esent�e le spectre de PLE obtenu en �xant la d�etection sur la raie d'�emission

de la bô�te. Sur ce spectre de PLE apparâ�t un pic �n �a 30 meV de la raie de

photoluminescence. Ce pic est une transition excit�ee de la paire �electron-trou de

la bô�te comme nous le verrons plus en d�etail dans la suite de ce paragraphe. A

partir d'environ 1.42 eV, le spectre de PLE pr�esente un plateau caract�eristique

de l'absorption en marche d'escalier du puits quantique mince que constitue la

couche de mouillage.

En�n, il apparâ�t sur ce spectre de PLE un fond qui monte progressivement

�a environ 40 meV de la bô�te jusqu'�a l'�energie de la couche de mouillage (1.42

eV ici). La pr�esence de ce fond dans les spectres de PLE sur bô�te unique a �et�e

observ�e pour la premi�ere fois par Toda et al. [75] sans qu'ils puissent expliquer
son origine physique. Dans tous nos �echantillons, ce fond est toujours pr�esent

dans les spectres de PLE. Il est plus ou moins proche �energ�etiquement des bô�tes

et plus ou moins �etendu en �energie. Mais dans tous les cas l'absorption de la

couche de mouillage n'est jamais une absorption 2D id�eale en marche d'escalier.
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Figure 3.2.3: Pointill�e: PL d'une bô�te quantique pour une excitation �a 1.45 eV,
Trait Plein: PLE d�etect�ee �a 1.324 eV sur la raie de PL de la bô�te.

Nous reviendrons plus en d�etail dans le chapitre suivant sur ce fond et nous en

donnerons en particulier une interpr�etation.

Niveaux excit�es

En combinant des spectres de PLE �a des spectres de photoluminescence en

puissance on peut attribuer les pics �ns apparaissant dans les spectre de PLE �a

des niveaux excit�es de la paire �electron-trou. Sur la �gure 3.2.4, en (a) est report�e

le spectre de PLE discut�e pr�ec�edemment et en (b) est pr�esent�e le spectre de

photoluminescence correspondant, obtenu pour une excitation dans la couche de

mouillage �a faible puissance d'excitation (Pex=1 kW/cm2). La raie �ne �a 1.325 eV

correspond �a la transition fondamentale de la bô�te. Le spectre de PLE a �et�e r�ealis�e

en d�etectant sur cette raie marqu�ee d'une �eche. Un deuxi�eme spectre de PL est

aussi trac�e en (b). Il a �et�e r�ealis�e �a forte puissance d'excitation (Pex=8 kW/cm2).

Dans ces conditions, la raie �a 1.325 eV sature et une deuxi�eme raie apparâ�t �a

1.355 eV. Sous forte puissance d'excitation, on sature le niveau fondamental,

le premier niveau excit�e est peupl�e et donne une contribution au spectre de

photoluminescence. En comparant le spectre de PLE et le spectre de PL �a forte

puissance, le pic de PLE �a 1.36 eV peut être identi��e comme un niveau excit�e

de la paire �electron-trou dans la bô�te. Les pics de PL et PLE qui correspondent

au même �etat excit�e sont cependant d�ecal�es de 5 meV. Ce d�ecalage peut être
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Figure 3.2.4: (a) Excitation de la photoluminescence d�etect�ee �a 1.325 eV (�eche

noire sur la �gure (b)) pour une puissance d'excitation de Pex=6 kW/cm2;
(b) Spectre de micro-Photoluminescence excit�e �a 1.44 eV �a faible puissance
d'excitation (Pex=1 kW/cm2) et �a forte puissance d'excitation (Pex=8 kW/cm2);

attribu�e �a des e�ets Coulombiens apparaissant dans le r�egime de forte excitation

pour lequel on peuple �a la fois le niveau fondamental et le niveau excit�e [76].

Cette observation de niveaux excit�es en photoluminescence sous forte puissance

d'excitation ne peut cependant être appliqu�ee que pour le premier niveau excit�e

de la paire �electron-trou. Pour avoir acc�es aux niveaux suivants, il faudrait �a

nouveau saturer le premier niveau excit�e et nous ne disposons pas dans notre

dispositif exp�erimental d'une gamme de puissance su�sante.



Figure 3.2.5: Autocorr�elation du laser Titane: Saphir. Ronds noirs: mesure
exp�erimentale de l'enveloppe de l'interf�erogramme. Trait plein: ajustement en
exp(��=200ps).

Largeur homog�ene des transitions excit�ees

Les spectres de PLE nous permettent donc d'avoir acc�es aux transitions

excit�ees de la paire �electron-trou dans les bô�tes sans avoir besoin de se placer

dans un r�egime de forte excitation, ce qui est pr�ef�erable pour une �etude de

la largeur spectrale de ces transitions. En e�et, les e�ets �a plusieurs porteurs

sont alors minimis�es. Il reste �a savoir si nous avons su�samment de r�esolution

en PLE pour avoir acc�es �a la largeur spectrale de ces transitions. Nous avons

donc cherch�e �a d�eterminer la r�esolution de notre dispositif de PLE. En PLE,

la r�esolution est �x�ee par la largeur spectrale du laser. Nous avons r�ealis�e une

mesure interf�erom�etrique de cette largeur en ins�erant un interf�erom�etre de Mach-

Zehnder sur la voie d'excitation. Le signal de di�usion du laser sur l'�echantillon

est enregistr�e en fonction du retard entre les deux bras de l'interf�erom�etre. Sur la

�gure 3.2.5 est repr�esent�ee l'enveloppe de l'interf�erogramme obtenu. Ce contraste

est reproduit par une courbe en exp(��=Tc) o�u � est le retard entre les deux bras
et Tc = 200 ps. Ce qui donne une largeur spectrale du laser de 10 �eV. Le plus

petit pas avec lequel nous pouvons r�ealiser les spectres de PLE est de 30 �eV,

il est d�etermin�e par le moteur de rotation du �ltre de Lyot. Il est sup�erieur �a

la largeur spectrale du laser, c'est donc le pas qui d�etermine notre r�esolution en

PLE. Sur la �gure 3.2.4 (a), le niveau excit�e qui apparâ�t sur le spectre de PLE

a une largeur spectrale de 600 �eV. Sa largeur est sup�erieure �a la r�esolution, une



Figure 3.2.6: Dispositif exp�erimental de spectroscopie par transform�ee de Fourier.

Un interf�erom�etre de Michelson est rajout�e sur la voie de d�etection.

exp�erience de PLE donne donc acc�es �a la largeur spectrale des transitions excit�ees

dans les bô�tes. C'est cette m�ethode que nous utiliserons dans le chapitre 4.

3.2.3 Spectroscopie par transform�ee de Fourier

Pour une �etude de la largeur spectrale de la transition fondamentale de la

paire �electron-trou, nous n'avons pas, avec un spectrom�etre �a r�eseau, la r�esolution

su�sante en PL, et la PLE ne donne acc�es qu'aux transitions excit�ees. Il nous a

donc fallu d�evelopper une m�ethode spectroscopique de meilleure r�esolution pour

avoir acc�es �a la largeur spectrale de la transition fondamentale.

Principe

Sur la �gure 3.2.6 est repr�esent�e le dispositif exp�erimental de spectroscopie

par transform�ee de Fourier. Il s'agit du même dispositif que pr�ec�edemment avec
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un interf�erom�etre de Michelson ins�er�e sur la voie de d�etection. Cet interf�erom�etre

est constitu�e d'une lame s�eparatrice et de deux coins de cube dont l'un est mont�e

sur une ligne �a retard motoris�ee. Le pas de d�eplacement de cette ligne �a retard

vaut �x=100 nm. Le retard � entre les deux bras est ainsi variable et incr�ement�e

par multiple de 2 �x=c = 0.66 fs.

Soit E(t) le champ �electrique se propageant dans un bras de l'interf�erom�etre.

L'intensit�e d�etect�ee en sortie de l'interf�erom�etre vaut [77]:

I(� ) =
1

T

Z t0+T=2

t0�T=2
j E(t) + E(t� � ) j2 dt (3.2.1)

o�u � est le retard entre les deux bras de l'interf�erom�etre et T est le temps

d'int�egration du d�etecteur. En supposant que les intensit�es dans les deux bras

sont �egales, I(� ) peut se mettre sous la forme:

I(� ) =
2

T

Z t0+T=2

t0�T=2
E(t)E�(t)dt+ 2<

� 1
T

Z t0+T=2

t0�T=2
E(t)E�(t� � )dt

�
(3.2.2)

Nous allons poser:

(� ) =
<
�
1
T

R t0+T=2
t0�T=2 E(t)E

�(t� � )dt
�

1
T

R t0+T=2
t0�T=2 E(t)E

�(t)dt
(3.2.3)

L'intensit�e �a la sortie de l'interf�erom�etre s'�ecrit alors:

I(� ) = 2I0(1 + (� )) (3.2.4)

Prenons E(t) = A(t)ei!0t, on peut alors �ecrire (� ) sous la forme:

(� ) =
1

I0
<
�
ei!0�

1

T

Z t0+T=2

t0�T=2
A(t)A�(t� � )dt

�
(3.2.5)

Or, d'apr�es le th�eor�eme de Wiener-Khintchine, la fonction d'autocorr�elation est

la transform�ee de Fourier de la densit�e spectrale [78], c'est �a dire:

lim
T!1

1

T

Z t0+T=2

t0�T=2
A(t)A�(t� � )dt =

Z +1

�1
j A(!) j2 e�i!�d! (3.2.6)

Le temps d'int�egration du d�etecteur (10 ms) �etant long devant la dur�ee d'un

train d'onde, l'intensit�e en sortie de l'interf�erom�etre s'�ecrit donc:

I(� ) = 2I0
h
1 +

1

I0
<
�
ei!0�TF (j A(!) j2)

�i
(3.2.7)

Si on met cette expression sous la forme:

I(� ) = 2I0
h
1 + C(� )cos(E0�=�h)

i
(3.2.8)
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o�u I0 est l'intensit�e moyenne de photoluminescence, E0 est l'�energie centrale de

d�etection et C(� ) est le contraste de l'interf�erogramme, on voit que la transform�ee

de Fourier de C(� ) permet de remonter au pro�l spectral de la raie donn�e par

j A(!) j2.

Pour une raie homog�ene lorentzienne, de largeur ,

A(!) =
A0

! � !0 + i=2�h
(3.2.9)

Le contraste obtenu sera alors de la forme C(� ) = e�j� j=T2 avec T2 = 2�h=.

La mesure du contraste permet donc d'extraire T2 et de remonter �a la largeur

spectrale de la raie, .

Ce dispositif exp�erimental nous donne une tr�es bonne r�esolution spectrale.

En e�et, nous pouvons faire varier � sur l'ensemble de la platine micro-contrôle

constituant la ligne �a retard, le retard z�ero �etant plac�e pr�es d'une extr�emit�e. La

platine fait 20 cm, nous pouvons donc aller jusqu'�a des retards de 1.3 ns ce qui

permettrait en principe d'extraire des largeurs de raie jusqu'�a 0.5 �eV. On ar-

rive ainsi �a une r�esolution meilleure que celles obtenues grâce �a des double ou

triple monochromateurs (couramment de 20 �a 30 �eV, et exceptionnellement 2

�eV [71]). On utilise d'autre part l'int�erêt de la spectroscopie par transform�ee de

Fourier dans le cas d'un signal faible (ce qui est le cas du signal de photolumi-

nescence d'une bô�te quantique unique): le signal provenant de toute la raie de

PL est envoy�e sur le d�etecteur.

De plus ce dispositif est �a la fois compact et tr�es exible. Il su�t de cacher

un des bras de l'interf�erom�etre pour r�ealiser des spectres de PL et PLE sur bô�te

unique. Pour �etudier les largeurs de raie par transform�ee de Fourier, il su�t de

passer par les deux bras de l'interf�erom�etre. Il faut cependant faire attention �a la

largeur de la fente de sortie du spectrom�etre. En e�et, pour un spectre de PL on

veut la meilleure r�esolution possible donc la fente la plus ferm�ee possible (250 �m

en l'occurence). Par contre, pour enregistrer l'interf�erogramme d'une raie, il faut

avoir toute la raie �etudi�ee dans la bande spectrale arrivant sur le d�etecteur: une

r�eduction de la bande spectrale de d�etection supprimerait des composantes de

Fourier du signal et d�eformerait ainsi l'interf�erogramme. Le signal mesur�e serait

alors la TF de la fonction d'appareil du spectrom�etre. Dans toutes nos mesures

de largeur de raie nous avons donc toujours pris soin d'ouvrir su�samment la

fente de sortie du spectrom�etre pour laisser passer la totalit�e de la raie �etudi�ee.

Les largeurs spectrales que nous avons mesur�ees varient entre 7.5 et 400 �eV,

avec une fente de 250 �m, la r�esolution du spectrom�etre �etant de 1 meV, sans

ouvrir plus la fente nous d�etectons bien toute la raie. Pour les mesures de largeur

spectrale de raie, nous l'avons cependant ouverte plus par pr�ecaution (750 �m).

Le monochromateur ne sert alors qu'�a am�eliorer le rapport signal sur bruit en

s�electionnant une bande spectrale, ce qui diminue le signal parasite arrivant sur

le d�etecteur.



Figure 3.2.7: (a): Interf�erogramme de r�ef�erence servant �a tester l'alignement
de l'interf�erom�etre enregistr�e avec un laser h�elium-n�eon de grande longueur de
coh�erence. (b) Interf�erogramme enregistr�e en d�etectant la raie de photolumines-

cence d'une bô�te quantique.

La �gure d'interf�erence en sortie du Michelson est constitu�ee d'anneaux.

Pour bien enregistrer sur le d�etecteur la variation du contraste en fonction du

retard, il faut que seul le premier anneau de la �gure d'interf�erence arrive sur le

d�etecteur. L'interf�erom�etre de Michelson est pr�ec�ed�e d'un "pin-hole" de diam�etre

� = 100�m plac�e au foyer d'une lentille de 40 cm de focale. Les rayons arrivant

sur le Michelson font un angle maximum �egal �a imax = �=2f o�u f est la focale de

la lentille. Pour être sûr de ne pas moyenner la �gure d'interf�erence sur plusieurs

anneaux, on impose que:

�(0)� �(imax) <
�

10
(3.2.10)

o�u �(i) = 2ecosi est la di��erence de marche entre les deux bras de l'interf�erom�etre

pour un angle d'incidence i et un d�ecalage e entre les deux bras. Cette relation

entrâ�ne que:

e <
4f2�

10�2
(3.2.11)

c'est �a dire que les retards que l'on peut atteindre doivent être inf�erieurs �a 6 m.

Avec une ligne �a retard de 20 cm, nous sommes largement en-dessous de cette

contrainte, seul un ordre de la �gure d'interf�erence arrive bien sur le d�etecteur.
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R�eglage de l'interf�erom�etre

Pour r�ealiser ce montage exp�erimental, il faut avoir un bon r�eglage de

l'interf�erom�etre: il faut être sûr que la perte de contraste mesur�ee provient

e�ectivement de la nature de la raie regard�ee et non d'un d�esalignement de

l'interf�erom�etre. Pour s'a�ranchir de cette di�cult�e, nous avons utilis�e un laser

h�elium-n�eon de grande longueur de coh�erence pour r�egler l'interf�erom�etre. Sur

la �gure 3.2.7 (a) est report�e l'enregistrement de l'interf�erogramme de ce laser

en fonction du retard. Cet interf�erogramme nous permet d'être sûr du bon

alignement de l'interf�erom�etre sur la longueur de coh�erence de l'h�elium-n�eon.

Nous avons fr�equemment v�eri��e grâce �a ce laser que l'interf�erom�etre ne se

d�esalignait pas.

Largeur homog�ene de la transition fondamentale

Un r�esultat typique de mesure de largeur spectrale de la transition fonda-

mentale d'une bô�te est repr�esent�e sur la �gure 3.2.7 (b). Il a �et�e obtenu en

excitant l'�echantillon dans le continuum de la couche de mouillage et en �xant

l'�energie de d�etection sur la transition fondamentale d'une bô�te. On enregistre

l'intensit�e de photoluminescence en fonction de la di��erence de marche entre les

deux bras de l'interf�erom�etre. Le contraste diminue sur des retards inf�erieurs

au temps de coh�erence de l'h�elium-n�eon, la perte de contraste est donc bien

intrins�eque au signal de photoluminescence d�etect�e et ne provient pas d'un mau-

vais alignement de l'interf�erom�etre. L'enregistrement d'un tel interf�erogramme

n�ecessite une tr�es bonne optimisation de la voie de collection car l'intensit�e du

signal mesur�e est tr�es faible (les �el�ements optiques de l'interf�erom�etre rajoutant

des pertes suppl�ementaires). De plus il faut une tr�es grande stabilit�e du dispositif

exp�erimental car l'enregistrement prend entre une �a deux heures.

A partir de ces interf�erogrammes, on peut extraire le contraste C(� ). Les

contrastes des deux interf�erogrammes sont repr�esent�es sur la �gure 3.2.8. On

peut alors proc�eder �a une analyse de la forme du contraste:

� Si la raie �etudi�ee a un pro�l gaussien, le contraste de l'interf�erogramme

sera la transform�ee de Fourier d'une gaussienne c'est �a dire gaussien:

C(� ) /exp(�� 2=4T 2). Le pro�l de raie est alors en:

f(!) / exp(�T 2(! � !0)2) (3.2.12)

o�u la largeur �a mi-hauteur de la distribution gaussienne est reli�ee �a la

constante T par  = �h�! = 2�h
p
ln2=T .

� Si par contre la raie est de pro�l lorentzien, le contraste diminuera en

C(� ) /exp(�j� j=T ). Le pro�l de raie est alors de la forme:

f(!) /
1

(! � !0)2 + 2=4�h2
(3.2.13)



Figure 3.2.8: Contraste C(�) en coordonn�ees logarithmiques des interf�erogrammes
obtenus (a) sur l'h�elium-n�eon et (b) sur une bô�te quantique. Pointill�es: �ts
du contraste pour un pro�l de raie d'�emission gaussien. Traits Pleins: �ts du
contraste pour un pro�l de raie d'�emission lorentzien.

o�u la largeur de la distribution lorentzienne est reli�ee �a la constante T par

 = �h�! = 2�h=T .

Sur la �gure 3.2.8, nous avons donc r�ealis�e des simulations du contraste pour

une forme de raie gaussienne (pointill�es) et pour une forme de raie lorentzienne

(traits pleins). Il apparâ�t que la raie d'�emission du laser h�elium-n�eon est de type

gaussien alors que la raie d'�emission de la bô�te est de forme lorentzienne. Pour

le laser h�elium-n�eon, la forme gaussienne est due �a un �elargissement par e�et

Doppler, et la largeur spectrale ainsi mesur�ee est de 3.5 �eV ce qui est en accord

avec les donn�ees du fabricant. Nous savons donc que la r�esolution e�ective de

notre montage est au moins de 3.5 �eV. Pour tester la r�esolution sur l'ensemble

de la ligne �a retard, il faudrait utiliser un laser test de plus grande longueur

de coh�erence. Mais, toutes les largeurs de raie que nous avons mesur�ees �etant

sup�erieures �a 3.5 �eV, le laser h�elium-n�eon dont nous disposons est su�sant �a

assurer un bon r�eglage de l'interf�erom�etre. Revenons au contraste obtenu sur la

transition fondamentale de la bô�te: la raie a un pro�l lorentzien, et, dans ce cas

pr�ecis, nous obtenons une raie de largeur spectrale 10 �eV. De plus, le temps T
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du d�eclin exponentiel est une mesure du temps de d�ephasage T2 de la transition

fondamentale de la bô�te, il vaut 130 ps dans ce cas pr�ecis.

Ce dispositif interf�erom�etrique donne donc acc�es �a la fois au pro�l de la raie

�etudi�ee ainsi qu'�a sa largeur spectrale. Et nous avons la r�esolution su�sante

pour mesurer la largeur spectrale de la transition fondamentale d'une seule bô�te

quantique.

3.3 Caract�erisation des bô�tes

Dans ce paragraphe nous allons pr�esenter quelques caract�erisations des bô�tes

qui nous servirons dans les chapitres suivants. Nous allons nous int�eresser
en particulier �a l'allure des spectres de photoluminescence en fonction de la

quantit�e d'InAs d�epos�ee lors de la croissance. Puis, nous �etudierons un spectre de
photoluminescence d'une bô�te en fonction de la puissance d'excitation et en�n
en fonction de la temp�erature.

3.3.1 Photoluminescence en fonction de la quantit�e d'InAs

Certains des �echantillons que nous avons �etudi�es n'ont pas subi de rotation

dans le bâti d'�epitaxie lors de la croissance d'InAs. Ils pr�esentent alors un gra-

dient d'InAs dans une direction de l'�echantillon que nous appellerons x. Ce gra-

dient d'InAs permet d'observer la transition entre la croissance bidimensionelle

(quantit�e d'InAs d�epos�ee inf�erieure �a 1.7 monocouches) et la croissance tridimen-

sionnelle (quantit�e d'InAs d�epos�ee sup�erieure �a 1.7 monocouches). Sur la �gure

3.3.1 est repr�esent�ee la photoluminescence en di��erents points d'un �echantillon

�a gradient d'InAs. Cet �echantillon ne pr�esente pas de m�esas et nous avons donc

acc�es �a des ensembles de bô�tes. Les courbes sont translat�ees verticalement pour

faciliter la lecture. A gauche est report�ee la coordonn�ee x �a laquelle est e�ectu�e

le spectre.

La courbe du bas (x = �0:6 mm) correspond �a une situation de croissance

bidimensionnelle: le pic de photoluminescence observ�e �a 1.42 eV correspond �a

la recombinaison en bas de bande du puits quantique mince d'InAs d'�epaisseur

inf�erieure �a 1.7 monocouches qui constituera par la suite la couche de mouillage.

Puis, lorsqu'on se d�eplace sur l'�echantillon dans l'axe du gradient, le pic de

photoluminescence de la couche de mouillage diminue d'intensit�e au pro�t d'une

raie large �a plus basse �energie provenant des bô�tes. La courbe rep�er�ee par la

position x = 0 sur l'�echantillon correspond �a la zone fronti�ere de formation

des bô�tes. Dans cette zone, les bô�tes viennent de se former, leur �energie de

photoluminescence est tr�es proche de celle de la couche de mouillage et la

distribution de taille des bô�tes est tr�es �etal�ee, la raie de photoluminescence s'�etale

en e�et sur environ 80 meV. Il n'y a pas de r�eelle s�eparation �energ�etique entre les
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Figure 3.3.1: Photoluminescence en di��erents points d'un �echantillon �a gradient
d'InAs. Les courbes sont translat�ees verticalement pour faciliter la lecture. A

gauche est rep�er�ee la position suivant l'axe du gradient sur l'�echantillon. Pour
x < 0: quantit�e d'InAs d�epos�ee inf�erieure �a 1.7 monocouches (not�e 1.7 ML pour

"monolayer"), croissance 2D. Pour x > 0: quantit�e d'InAs d�epos�ee sup�erieure �a
1.7 monocouches, croissance 3D.
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raies de recombinaison provenant de la couche de mouillage et de l'ensemble des

bô�tes. Nous �etudierons en particulier dans le chapitre 4 un �echantillon dans cette

zone fronti�ere de croissance. En�n, lorsqu'on est dans la zone de croissance 3D

(courbe �a x=1.8 mm par exemple), la raie de photoluminescence des bô�tes est

bien isol�ee �energ�etiquement de celle de la couche de mouillage qui a quasiment

disparu du fait de l'e�cacit�e de la relaxation depuis la couche de mouillage vers les

�etats des bô�tes. Et, la r�epartition de taille des bô�tes est grossi�erement gaussienne.

3.3.2 Photoluminescence en fonction de la puissance d'exci-

tation

Lors d'une exp�erience de photoluminescence, une augmentation de la puis-

sance d'excitation de la bô�te va entrâ�ner la cr�eation de plusieurs paires �electron-

trou dans la bô�te. Du fait du con�nement important, ces porteurs pi�eg�es dans

la bô�te sont en interaction coulombienne, et leur pr�esence va se traduire par un

d�ecalage des niveaux �energ�etiques de la bô�te. On devrait donc voir apparâ�tre

dans le spectre de photoluminescence, sous forte puissance d'excitation, des raies

suppl�ementaires dues �a l'occupation de la bô�te par plusieurs paires �electron-

trou [76,79{82].

Sur la �gure 3.3.2 sont repr�esent�es des spectres de photoluminescence obtenus

pour une excitation �a 1.49 eV �a di��erentes puissances (entre 35 et 700 W/cm2)

sur une m�esa de 0.1 �m. La raie centr�ee �a 1.37 eV not�ee X correspond �a la

recombinaison d'une paire �electron-trou dans la bô�te. La raie not�ee XX centr�ee

�a 1.373 eV apparâ�t �a plus haute puissance d'excitation. Nous l'attribuons �a la

recombinaison d'une paire �electron-trou lorsque deux paires sont pr�esentes dans la

bô�te. Dans la suite nous appellerons pour simpli�er exciton la paire �electron-trou

dans la bô�te et biexciton les deux paires �electron-trou en interaction. L'�energie

du biexciton vaut:

EXX = 2EX � El (3.3.1)

o�u EX est l'�energie de la paire �electron-trou et El l'�energie de liaison du bi-

exciton. Une �energie de liaison positive correspond �a un biexciton li�e alors qu'une

�energie de liaison n�egative correspond �a un biexciton non-li�e. La luminescence du

biexciton correspond au processus:

XX ! X + photon (3.3.2)

L'�energie du photon �emis vaut donc:

h� = EXX � EX = EX � El (3.3.3)

L'�ecart en �energie entre les transitions "excitonique" et "biexcitonique" corres-

pond donc �a l'�energie de liaison du biexciton. Dans notre cas El = �3 meV, le

biexciton est non-li�e. Dans les h�et�erostructures 0D le recouvrement spatial entre



Figure 3.3.2: Photoluminescence d'une bô�te quantique en fonction de la puissance
d'excitation (pour une excitation �a 1.49 eV). Les raies de photoluminescence

not�ees X et XX correspondent �a la recombinaison excitonique et biexcitonique
dans la bô�te.

un �electron et un trou est augment�e du fait du con�nement, ce qui accrô�t l'�energie

de liaison Coulombienne. On pourrait donc penser que, dans les structures 0D,

l'�energie de liaison du biexciton devrait être augment�ee. En fait, la situation

est un peu plus compliqu�ee car la r�epulsion Coulombienne entre deux particules

identiques (deux �electrons, deux trous) est �egalement augment�ee. L'�energie de

liaison du biexciton est donc due �a un �equilibre entre l'attraction Coulombienne

et la r�epulsion. Di��erentes approches th�eoriques ont montr�e que, dans les bô�tes,

l'�energie de liaison du biexciton pouvait être positive ou n�egative suivant la taille

de la bô�te [83{85].

Pour con�rmer notre attribution de la raie XX �a la recombinaison biexci-

tonique, nous avons fait une �etude syst�ematique en puissance donnant l'�evolution

de la population excitonique et biexcitonique en fonction de la puissance

d'excitation. Sur la �gure 3.3.3 est report�ee l'intensit�e int�egr�ee de photolumi-

nescence pour les raies X et XX en fonction de la puissance d'excitation.

Dans des conditions d'excitation continue, on peut mod�eliser l'�evolution des



Figure 3.3.3: Intensit�e de PL int�egr�ee en fonction de la puissance d'excitation
pour les deux raies X et XX en �echelle log-log. Raie X: IPL / Pexc, Raie XX:

IPL / P 2
exc.

populations excitonique nx et biexcitonique nxx par les relations [86]:

dnx

dt
= G �

nx

�x
+
nxx

�xx
� 2Cn2x + 2

nxx

�C
(3.3.4)

dnxx

dt
= �

nxx

�xx
+ Cn2x �

nxx

�C
(3.3.5)

o�u G est le taux de cr�eation (proportionnel �a la puissance de pompe), �x et �xx
sont les temps de vie excitonique et biexcitonique. Le terme �2Cn2x correspond

�a la formation d'un biexciton �a partir de deux excitons et �C est le temps

caract�eristique d'interconversion du biexciton li�e au processus:

XX ! X +X (3.3.6)

Les solutions en �etat stationnaire de ces �equations conduisent �a:

nX / (1 +
G

G0

)1=2 � 1 (3.3.7)

nXX / ((1 +
G

G0

)1=2 � 1)2 (3.3.8)



Figure 3.3.4: Symboles: �energie de photoluminescence de plusieurs bô�tes uniques

en fonction de la temp�erature. Les deux courbes en trait plein donnent l'�evolution

des gaps d'InAs et de GaAs en fonction de la temp�erature d'apr�es l'�equation de
Varshni [87].

o�u G0 est une constante s'exprimant en fonction des di��erents temps de relaxation

introduits.

Ces relations pr�edisent que, dans un r�egime d'excitation su�samment faible

(G < G0) c'est �a dire un r�egime pour lequel la photoluminescence est domin�ee

par les processus excitoniques, la population excitonique crô�t lin�eairement avec

l'excitation alors que la population biexcitonique crô�t avec le carr�e de l'excitation.

C'est bien ce qu'on observe sur la �gure 3.3.3: l'intensit�e de la raie X est

proportionnelle �a Pexc alors que celle de la raie XX est proportionnelle �a P 2
exc.

3.3.3 Photoluminescence en fonction de la temp�erature

L'�etude des spectres de photoluminescence en fonction de la temp�erature

montre que la raie de photoluminescence de la transition fondamentale des

bô�tes se d�eplace en �energie. Sur la �gure 3.3.4 est report�ee l'�evolution de

l'�energie de photoluminescence de cette raie pour plusieurs bô�tes en fonction

de la temp�erature. Pour pouvoir comparer l'�evolution en temp�erature pour les
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di��erentes bô�tes, en ordonn�ee est report�e EQD(T ) � EQD(0) o�u EQD(T ) est

l'�energie de photoluminescence de la transition fondamentale de la bô�te �a la

temp�erature T . Dans un semiconducteur massif, l'�energie du gap varie en fonction

de la temp�erature en suivant l'�equation semi-empirique de Varshni [87]:

Eg(T ) = Eg(0) �
�T 2

� + T
(3.3.9)

o�u Eg(T ) est l'�energie du gap �a la temp�erature T , � et � sont des constantes, �

est de l'ordre de la temp�erature de Debye. La variation de l'�energie du gap avec

la temp�erature provient essentiellement de deux m�ecanismes:

� la dilatation thermique du r�eseau qui entraine un d�eplacement lin�eaire en

temp�erature du gap �a haute temp�erature (T � �, o�u � est la temp�erature

de Debye),

� l'interaction �electron-phonon qui d�epend de la temp�erature, produisant une

variation quadratique du gap �a basse temp�erature (T � �) et lin�eaire �a

haute temp�erature (T � �).

Sur la �gure 3.3.4 nous avons donc report�e la variation des gaps de GaAs

et d'InAs obtenue par cette relation. Les valeurs des coe�cients � et � utilis�ees

proviennent de la r�ef�erence [88]. On observe que l'�evolution de l'�energie des bô�tes

suit plutôt celle du gap d'InAs que celui de GaAs montrant ainsi que dans nos

�echantillons il y a peu d'interdi�usion du GaAs dans les bô�tes.

Conclusion

Dans ce chapitre, nous avons pr�esent�e les di��erentes techniques exp�erimentales

que nous allons utiliser dans la suite. Nous avons vu que des exp�eriences de

PLE r�esolues spatialement permettaient d'avoir acc�es �a la largeur spectrale des

transitions excit�ees d'une seule bô�te quantique. En ce qui concerne l'�etude de la

largeur spectrale de la transition fondamentale, il faut faire appel �a des exp�eriences

d'interf�erom�etrie par transform�ee de Fourier. Et en�n, nous avons �egalement

pr�esent�e quelques caract�eristiques des bô�tes grâce �a ces techniques.

Un r�esultat exp�erimental important de ce chapitre est l'existence, dans les

spectres de PLE d'une bô�te quantique unique, d'un continuum d'�etats entre le

niveau fondamental de la bô�te et le bas de bande de la couche de mouillage

contrairement �a ce qui �etait attendu pour un syst�eme discret. Dans la suite de

cette th�ese, nous allons revenir sur ce continuum d'�etats et voir les cons�equences

qu'il apporte sur le mod�ele des bô�tes comme atomes arti�ciels.
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Chapitre 4

Photoluminescence anti-Stokes:

le continuum des �etats mixtes

Nous avons vu dans le chapitre 2 que les spectres de PLE d'une bô�te quantique

unique montrent la pr�esence d'un continuum d'�etats qui descend depuis le bas de

bande de la couche de mouillage jusqu'�a la transition fondamentale de la bô�te.

Dans ce chapitre, nous allons �etudier ce fond continu grâce �a la mise en �evidence

d'un signal de photoluminescence anti-Stokes dans les bô�tes, c'est �a dire d'un

signal de photoluminescence �a des �energies plus �elev�ees que l'�energie d'excitation.

L'existence de ce signal et son �etude vont nous permettre d'�etudier le continuum

d'�etats apparaissant sur les spectres de PLE et de montrer en particulier qu'il est

coupl�e �a la couche de mouillage mais �egalement aux niveaux discrets des bô�tes.

Ce couplage des niveaux discrets des bô�tes �a un continuum d'�etats est primordial

puisqu'il va introduire des limitations au mod�ele d'atome arti�ciel comme nous

le verrons plus particuli�erement dans le chapitre suivant.

L'existence d'un signal de photoluminescence anti-Stokes a d�ej�a �et�e observ�ee

dans des semiconducteurs massifs aussi bien dop�es [89] que de grande puret�e

[90, 91]. Cette cr�eation de porteurs �a plus haute �energie que celle des photons

excitateurs s'explique essentiellement par des processus d'excitation en deux

�etapes via des centres profonds.

R�ecemment cette photoluminescence anti-Stokes a beaucoup �et�e �etudi�ee

dans des h�et�erojonctions et dans des puits quantiques du fait des applications

auxquelles elle peut donner lieu en opto-�electronique (comme des lasers UV ou

des d�etecteurs infrarouges). Di��erents types de processus sont �evoqu�es pour expli-

quer cette photoluminescence anti-Stokes: des processus Auger, une interaction

avec des modes de phonons peupl�es thermiquement, ou des processus non-lin�eaires

d'absorption �a deux photons via des niveaux interm�ediaires r�eels ou virtuels. Ces

processus n�ecessitent soit une temp�erature su�samment �elev�ee soit une puis-

sance d'excitation forte. On peut citer par exemple Seidel et al. qui ont observ�e

de la photoluminescence anti-Stokes dans des h�et�erojonctions de type II InP-

67
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AlInAs2 [92]. Ils expliquent cette cr�eation de porteurs �a haute �energie par un

processus de type "fontaine Auger" produisant des trous �a haute �energie redis-

tribu�es dans toute l'h�et�erostructure qui se recombinent ensuite avec des �electrons

de la couche InP. Driessen et al. ont �etudi�e un signal de photoluminescence anti-

Stokes dans des puits quantiques GaAs/GaInP2 due �a des processus Auger via des

�etats d'interface [93]. Hellmann et al. interpr�etent plutôt leur photoluminescence

anti-Stokes dans des puits CdTe/(Cd,Mg)Te par de l'absorption �a deux photons

en deux �etapes via des excitons li�es �a des impuret�es [94]. En�n, Zeman et al. pro-

posent ce même type de processus dans des h�et�erojonctions GaAs/GaInP2 [95].

En ce qui concerne les bô�tes quantiques, un signal de photoluminescence

anti-Stokes a �et�e mis en �evidence dans des bô�tes quantiques auto-assembl�ees

InP/GaInP [96], dans des nanocristaux de CdSe [97] et dans des bô�tes quan-

tiques InAs/GaAs [98]. Dans les bô�tes en InP [96], il s'agissait d'un signal de

photoluminescence anti-Stokes provenant des bô�tes elles-même mais uniquement

sous injection �electrique. Le courant �electrique apporte des �electrons, certains sont

pi�eg�es par les niveaux con�n�es des bô�tes. Une excitation optique de l'�echantillon

est �a l'origine de transitions depuis la bande de valence du Ga0:5In0:5P vers des

niveaux profonds localis�es pr�es des bô�tes. Ces transitions g�en�erent donc des trous,

et certains sont pi�eg�es dans les bô�tes. La recombinaison radiative des �electrons

et des trous est �a l'origine du signal de photoluminescence anti-Stokes des bô�tes.

Dans les bô�tes InAs [98], ce signal ne provenait que du substrat de GaAs, aucun

signal anti-Stokes des bô�tes elles-mêmes n'est report�e.

Dans ce chapitre nous pr�esenterons dans un premier paragraphe (4.1) les

r�esultats exp�erimentaux que nous avons obtenus mettant en �evidence de la pho-

toluminescence anti-Stokes provenant �a la fois de bô�tes quantiques uniques InAs

et de la couche de mouillage. Et nous montrerons que ce signal est dû �a la

pr�esence d'un continuum d'�etats sous la couche de mouillage. Puis dans un

deuxi�eme paragraphe (4.2), nous �etudierons la pr�esence de photoluminescence

anti-Stokes dans des ensembles de bô�tes dans un �echantillon �a gradient d'InAs,

c'est �a dire pr�esentant des zones de croissance 2D et des zones de croissance 3D.

Cet �echantillon permettra en particulier de montrer que le signal de photolumi-

nescence anti-Stokes n'existe qu'en pr�esence des bô�tes car ce sont elles qui sont

�a l'origine du continuum d'�etats sous la couche de mouillage. Et �nalement dans

un dernier paragraphe (4.3), nous pr�esenterons une interpr�etation th�eorique de ce

continuum d'�etats par l'existence de transitions mixtes �a partir de mod�elisations

du spectre d'absorption d'une bô�te [33, 99]. Les r�esultats que nous pr�esentons

dans ce chapitre sont publi�es dans les r�ef�erences [100{102].
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4.1 Photoluminescence anti-Stokes sur une bô�te

quantique unique

Dans ce paragraphe nous pr�esentons tout d'abord l'�echantillon sur lequel nous
avons travaill�e, puis, une caract�erisation de cet �echantillon en photoluminescence.
En faisant varier l'�energie d'excitation, nous allons voir ensuite qu'il est possible

d'enregistrer un signal de photoluminescence �a plus haute �energie que l'�energie

d'excitation provenant �a la fois des bô�tes et de la couche de mouillage. Et nous

montrerons que c'est la pr�esence d'un continuum d'�etats qui permet l'existence

de ce signal de photoluminescence anti-Stokes.

4.1.1 Structure de l'�echantillon

L'�echantillon que nous avons utilis�e pour cette �etude a �et�e fabriqu�e au CNET

�a Bagneux par Jean-Michel G�erard. Il a �et�e r�ealis�e par MBE sur un substrat

de GaAs. Le plan de bô�tes est plac�e entre deux couches de GaAs de 50 nm

d'�epaisseur, puis 2 couches de Ga0:75Al0:25As de 14 nm et �nalement, 2 couches

de GaAs de 2 nm d'�epaisseur. Les couches contenant de l'aluminium donnent

naissance �a des barri�eres de potentiel de part et d'autre du plan de bô�tes. Ces

barri�eres de potentiel servent �a empêcher la di�usion des porteurs en dehors de la

zone des bô�tes. Cette h�et�erostructure est s�epar�ee du substrat par 1 �m d'AlAs

qui constitue une couche d'arrêt. Cet �echantillon a alors subi un traitement visant

�a am�eliorer l'e�cacit�e de collection. Les di��erentes �etapes de ce traitement sont

sch�ematis�ees sur la �gure 4.1.1. Apr�es la croissance, l'�echantillon est recouvert

par une couche d'or de 200 nm. Puis, il est coll�e sur un substrat de transfert

en Silicium, le substrat de GaAs ainsi que la couche d'arrêt d'AlAs sont alors

retir�es par attaque chimique. Le plan de bô�tes se trouve alors au-dessus de la

couche d'or, celle-ci joue le rôle de miroir et permet de r�ecup�erer le signal de

photoluminescence �emis vers l'arri�ere de l'�echantillon.

L'�echantillon est �nalement grav�e en surface, comme d�ecrit dans le chapitre

2, a�n de pouvoir travailler sur des bô�tes uniques. Les m�esas sont fabriqu�ees

en attaquant l'�echantillon jusqu'�a 10 nm de la couche d'or par lithographie

�electronique et attaque ionique par SiCl4.

4.1.2 Caract�erisation de l'�echantillon

Un spectre typique de photoluminescence de cet �echantillon est pr�esent�e sur

la �gure 4.1.2 (a). Il a �et�e r�ealis�e pour une excitation en r�egime continu �a 1.428

eV et pour une puissance d'excitation Pex � 300 W/cm2. La raie large �a 1.42 eV

correspond �a la recombinaison en bas de bande de la couche de mouillage (WL).

Les raies �etroites se situant �a plus basse �energie, entre 1.3 et 1.4 eV, sont dues �a la



Figure 4.1.1: Sch�ema des di��erentes �etapes du traitement de l'�echantillon apr�es
croissance. (1) D�epôt d'une couche d'or; (2) Collage sur un substrat de transfert

en Silicium; (3) attaque chimique jusqu'�a la couche d'arrêt d'AlAs.

luminescence de bô�tes quantiques (une dizaine ici car la m�esa �etudi�ee fait 1 �m de

côt�e). Contrairement �a ce qui est observ�e habituellement, on voit bien un signal de

photoluminescence provenant �a la fois de la couche de mouillage et des bô�tes car,

sur cet �echantillon, la quantit�e d'InAs d�epos�ee est telle qu'on se situe juste �a la

transition de croissance entre le r�egime 2D et le r�egime 3D. La densit�e de bô�tes est

alors faible (de l'ordre de 108-109 bô�tes/cm2) et la couche de mouillage contribue

toujours au signal de photoluminescence (cf chapitre 3 paragraphe 3.3.1) [15]. On

observe, comme pour les ensembles de bô�te (cf paragraphe 3.3.1), qu'�a la zone

fronti�ere, les bô�tes sont peu s�epar�ees �energ�etiquement de la couche de mouillage

et que la distribution statistique des bô�tes n'est pas gaussienne mais qu'elle est

tr�es �etendue spectralement (sur presque 100 meV).

4.1.3 Photoluminescence anti-Stokes

Si l'�echantillon est maintenant excit�e, toujours en r�egime continu, en-dessous

de la transition de la couche de mouillage, on enregistre le même spectre de

photoluminescence. En e�et, sur la �gure 4.1.2 (b) est report�e un spectre de

photoluminescence excit�e �a 1.345 eV pour une puissance incidente Pex � 10

kW/cm2. Le signal de photoluminescence de la couche de mouillage et celui des

bô�tes sont toujours visibles �a plus haute �energie que l'excitation laser. Il y a

donc cr�eation de porteurs �a plus haute �energie que l'excitation. Ce spectre a �et�e

r�ealis�e en rajoutant un �ltre passe-bande sur l'excitation coupant les �energies



Figure 4.1.2: Spectres de photoluminescence pour di��erentes �energies d'excitation

(indiqu�ees par les �eches). (a) Excitation en con�guration Stokes �a 1.428 eV pour
une puissance Pex � 300 W/cm2; (b) Excitation en con�guration anti-Stokes �a

1.345 eV et Pex � 10 kW/cm2.

sup�erieures �a celles du laser excitateur. Nous sommes donc sûrs qu'il ne reste pas

de composantes haute �energie dans l'excitation qui auraient pu être responsables

du signal de photoluminescence aux �energies sup�erieures �a 1.345 eV. Les deux

spectres de la �gure 4.1.2 ont les mêmes �echelles verticales mais dans le cas (b),

la puissance d'excitation est environ 30 fois plus forte que pour (a).

4.1.4 Interpr�etation

Toutes les exp�eriences sont r�ealis�ees �a 10 K, une excitation thermique des

porteurs vers la couche de mouillage est donc exclue et ne peut expliquer la

pr�esence de porteurs �a plus haute �energie que l'excitation. Pour comprendre quels



Figure 4.1.3: Intensit�es de PL int�egr�ees des raies �a 1.42 eV (couche de mouillage
not�ee WL) et �a 1.33 eV (bô�te not�ee QD) en fonction de la puissance d'excitation

Pex en �echelle log-log. Ronds pleins (vides): WL en con�guration Stokes (anti-

Stokes). Triangles pleins (vides): QD en con�guration Stokes (anti-Stokes). Les
chi�res entour�es indiquent les pentes de chaque droite.

types de processus sont responsables de cette cr�eation de porteurs �a haute �energie,

nous avons r�ealis�e une �etude en puissance du signal de PL en con�guration Stokes

(c'est �a dire pour une �energie de d�etection inf�erieure �a l'�energie d'excitation) et

anti-Stokes (�energie de d�etection sup�erieure �a l'�energie d'excitation).

Etude en puissance

Pour cette �etude en puissance, nous avons choisi de regarder la bô�te dont la

raie de photoluminescence se situe �a 1.33 eV car c'est celle qui est la plus isol�ee

spectralement de la couche de mouillage. Nous avons cependant v�eri��e que les

r�esultats �etaient les mêmes quelle que soit la bô�te choisie. Sur la �gure 4.1.3

sont report�ees en �echelle log-log les intensit�es int�egr�ees de PL en fonction de

la puissance d'excitation. Les symboles pleins sont obtenus pour une excitation

dans la con�guration Stokes �a 1.436 eV; la d�etection est �x�ee sur la couche de

mouillage �a 1.42 eV (ronds), et sur la bô�te �a 1.33 eV (triangles). Les symboles
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vides sont obtenus pour une excitation dans la con�guration anti-Stokes: 1.362

eV pour la couche de mouillage (ronds), et 1.3 eV pour les bô�tes (triangles). La

puissance d'excitation varie entre 10 et 105 W/cm2. Les pentes des di��erentes

droites obtenues sont not�ees sur la �gure.

Nous allons essentiellement nous int�eresser �a la d�ependance en puissance du

signal de photoluminescence des bô�tes car c'est lui qui donne les renseignements

les plus clairs sur le signal de photoluminescence anti-Stokes. L'�emission des

bô�tes dans la con�guration Stokes varie lin�eairement en fonction de la puissance

d'excitation pour Pex < 2 kW/cm2 ce qui est caract�eristique de la recombinaison

de paires �electron-trou corr�el�ees. Puis pour des puissances plus �elev�ees, lorsqu'on

arrive dans un r�egime d'excitation cr�eant plus d'une paire �electron-trou dans la

bô�te, l'�emission de la bô�te sature. Dans la con�guration anti-Stokes maintenant,

la d�ependance en puissance change, le processus varie cette fois en P 1:8. Cette

d�ependance quasiment quadratique r�ev�ele que la photoluminescence anti-Stokes

est due �a un processus du second ordre.

En ce qui concerne la couche de mouillage, l'�evolution est moins claire et

nous l'�etudierons dans l'annexe A: dans la con�guration Stokes, la pente est de

1.3 et ce qui nous int�eresse principalement ici, c'est que, dans la con�guration

anti-Stokes, comme pour les bô�tes, la pente est plus �elev�ee (1.5) que dans la

con�guration Stokes r�ev�elant une fois encore que le processus anti-Stokes est dû

�a des processus d'ordre sup�erieur �a un. Cet e�et est cependant moins prononc�e

que pour les bô�tes: la pente est de 1.5 �a comparer �a 1.8.

Quels sont les processus du second ordre envisageables pour cette photolumi-

nescence anti-Stokes? Le premier processus auquel on pourrait penser est un pro-

cessus non-lin�eaire d'absorption �a deux photons dans le GaAs massif. Ce processus

peut en fait être �ecart�e car nous ne sommes pas dans des r�egimes d'excitation suf-

�samment forts pour ce type de processus. En e�et, les coe�cients d'absorption �a

un et deux photons pour GaAs massif valent respectivement (d'apr�es des calculs

th�eoriques compar�es �a des r�esultats exp�erimentaux [103]):

�1ph � 104cm�1 (4.1.1)

�2ph � 2cm=MW (4.1.2)

pour une excitation �a 1.5 eV pour le coe�cient �a un photon et une excitation �a

1.2 eV pour celui �a deux photons. Pour une puissance d'excitation de 103 W/cm2,

�2ph � 2:10�3 cm�1. Ces coe�cients conduiraient alors �a un rapport d'e�cacit�e

entre les processus Stokes et anti-Stokes de 2.10�7. Or sur la �gure 4.1.3 pour

une puissance de 103 W/cm2, le rapport d'e�cacit�e que nous obtenons entre les

processus Stokes et anti-Stokes est de 10�2. Le processus non-lin�eaire que nous

observons est donc beaucoup plus e�cace qu'une absorption �a deux photons dans

le GaAs. L'absorption directe �a deux photons dans GaAs ne peut donc pas être

le processus responsable du signal de photoluminescence anti-Stokes dans nos

structures.
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Processus Auger
Absorption en deux étapes 

à deux photons

Etat 
intermédiaire

Etat 
intermédiaire

(a) (b)

Figure 4.1.4: M�ecanismes responsables de la photoluminescence anti-Stokes: (a)

Processus Auger; (b) Absorption �a deux photons en deux �etapes.

Les autres processus qui sont invoqu�es dans ce type d'e�ets non-lin�eaires

sont: les processus Auger [92,93] et les processus d'absorption �a deux photons en

deux �etapes [94,95,104,105]. Pour les processus Auger, deux paires �electron-trou

sont cr�e�es sur un niveau en r�esonance avec l'excitation. Du fait de l'interaction

coulombienne entre ces deux paires, l'une se recombine alors que l'autre est

promue �a une �energie sup�erieure (voir �gure 4.1.4 (a)). Pour l'absorption �a deux

photons en deux �etapes, une paire �electron-trou est cr�e�ee dans un niveau �a dur�ee

de vie su�samment longue par un premier photon excitateur puis, de l�a, elle

absorbe un deuxi�eme photon excitateur (voir �gure 4.1.4 (b)).

Un moyen de d�eterminer lequel de ces deux processus a e�ectivement lieu

consiste �a regarder comment varie l'intensit�e de la photoluminescence anti-Stokes

avec la puissance d'excitation pour des tr�es fortes puissances d'excitation. En

e�et, dans le cas d'un m�ecanisme d'absorption �a deux photons en deux �etapes,

dans une vision excitonique, la photoluminescence anti-Stokes est proportionnelle

au nombre de photons Nph responsables de la deuxi�eme �etape d'absorption et �a

la population Nexc des �etats interm�ediaires [94]. A basse puissance d'excitation,

c'est �a dire dans un r�egime o�u la population Nexc n'est pas satur�ee, Nexc est

proportionnelle �a I, intensit�e du laser excitateur. Le signal de photoluminescence

anti-Stokes est donc proportionnel �a NexcNph c'est �a dire �a I2. A plus haute

intensit�e, lorsqu'il y a saturation des niveaux interm�ediaires, Nexc = Nsat,

l'intensit�e de photoluminescence anti-Stokes est proportionnelle �a NsatNph c'est

�a dire �a I. Par contre, les m�ecanismes de type Auger ne pr�esentent pas de

changement d'�evolution avec la puissance d'excitation [94]. Sur toute la gamme de
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puissance, leur d�ependance est quadratique dans le cas de processus excitoniques

ou cubique dans le cas de porteurs ind�ependants (l'intensit�e de PL �etant alors

proportionnelle �a n2p ou np2, n �etant la population d'�electrons et p celle des

trous).

Nous n'avons pas pu discriminer entre ces deux processus car nous ne pouvons

pas exciter �a tr�es forte puissance et observer un �eventuel changement d'�evolution.

Mais, ce qui est important dans notre �etude, c'est que dans les deux cas, il faut

un niveau interm�ediaire r�esonant avec l'excitation laser. Or, dans la vision id�eale

des bô�tes quantiques, ces niveaux n'existent pas.

Niveaux interm�ediaires

Pour d�eterminer quels sont ces niveaux interm�ediaires responsables de la

photoluminescence anti-Stokes, nous avons r�ealis�e de la spectroscopie d'excitation

dans les con�gurations Stokes et anti-Stokes. Et, sur la �gure 4.1.5 est report�e en

(a) le spectre de PLE anti-Stokes obtenu en d�etectant sur la couche de mouillage

�a 1.42 eV et en excitant �a des �energies inf�erieures. En trait �n est rappel�e le

spectre de PL obtenu pour une excitation dans le continuum de la couche de

mouillage. La puissance d'excitation est de Pex � 10 kW/cm2. Le spectre de PLE

en con�guration anti-Stokes permet de sonder quels sont les niveaux qui absorbent

sous la couche de mouillage et qui donnent lieu �a une recombinaison dans la couche

de mouillage. Sur ce spectre, on observe que l'intensit�e du signal de PL anti-

Stokes augmente continûment au fur et �a mesure que l'excitation se rapproche

de l'�energie de la couche de mouillage. Le continuum d'�etats apparaissant sous

la couche de mouillage procure donc les �etats interm�ediaires n�ecessaires �a la

photoluminescence anti-Stokes. Ce continuum est donc coupl�e �a la couche de

mouillage. De plus aucune r�esonance n'apparâ�t lorsque l'�energie d'excitation est

en r�esonance avec la transition d'une bô�te. Ce ne sont donc pas les �etats des

bô�tes qui permettent l'existence de PL anti-Stokes.

Sur la �gure 4.1.5 (b) est trac�e cette fois le spectre de PLE de la bô�te dont la

raie de photoluminescence se situe �a 1.33 eV. La partie �a gauche de la �eche

correspond �a la con�guration anti-Stokes et la partie �a droite est le spectre

classique de PLE en con�guration Stokes. Le spectre de PLE obtenu pr�esente

une tr�es forte similarit�e avec celui de la couche de mouillage: on observe le même

continuum qui augmente jusqu'�a la couche de mouillage. Le spectre de PLE a

�et�e fait en deux parties de part et d'autre de la bô�te a�n d'�eviter d'illuminer le

d�etecteur lorsque la d�etection est en r�esonance avec l'excitation. Les bô�tes sont

donc �egalement reli�ees �a ce continuum d'�etats. On observe �egalement qu'il n'y

a pas de r�esonance lorsque l'�energie du laser est en r�esonance avec la transition

d'une autre bô�te. Ce ne sont donc pas les �etats des autres bô�tes qui sont �a

l'origine du signal de PL anti-Stokes.



Figure 4.1.5: Spectres de PLE en con�guration Stokes et anti-Stokes enregistr�ees
pour Pex � 10 kW/cm2 pour deux �energies de d�etection di��erentes rep�er�ees par

les �eches. (a) D�etection �a 1.42 eV (couche de mouillage), (b) D�etection �a 1.33

eV (bô�te). La courbe en trâ�t �n en (a) et (b) est le spectre de PL correspondant
sous excitation non-r�esonante (cf �gure 4.1.2 (a)).

4.1.5 Conclusion

Sur cet �echantillon, nous avons pu mettre en �evidence pour la premi�ere fois un

signal de photoluminescence anti-Stokes sur des bô�tes quantiques InAs/GaAs.

Le processus �a l'origine de ce signal est e�cace. En e�et, si on compare dans la

�gure 4.1.3, �a puissance d'excitation �egale, l'intensit�e de PL Stokes et l'intensit�e

de PL anti-Stokes, on obtient un rapport de 1/100. On peut ensuite comparer ce

rapport �a celui obtenu dans les r�ef�erences [92] et [98]: Seidel et al. obtiennent

un rapport de 1/1000 et Paskov et al. obtiennent un rapport de 1/10. L'e�cacit�e

que nous obtenons se situe donc dans les mêmes ordres de grandeur que ceux

obtenus dans des h�et�erojonctions et sur la raie de photoluminescence du GaAs

dans un �echantillon de bô�tes InAs/GaAs. L'e�cacit�e absolue du processus anti-

Stokes est cependant di�cile �a �evaluer car elle d�epend de l'absorption des niveaux
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interm�edaires, de la relaxation depuis les niveaux situ�es �a deux fois l'�energie

d'excitation vers ceux sur lesquels est observ�ee la photoluminescence et en�n de

l'e�cacit�e radiative des niveaux sur lesquels a lieu la recombinaison radiative.

Nous avons �egalement mis en �evidence que ce signal de PL anti-Stokes a une

d�ependance quadratique avec la puissance d'excitation et n�ecessite pour avoir lieu

la pr�esence de niveaux r�esonants avec l'excitation. Et les spectres d'excitation

de la photoluminescence en con�guration anti-Stokes montrent que les �etats

interm�ediaires permettant la cr�eation de porteurs �a haute �energie proviennent

du continuum d'�etats apparaissant dans les spectres de PLE entre les bô�tes et la

couche de mouillage. Le signal de photoluminescence anti-Stokes �etant observ�e �a

la fois sur les bô�tes et sur la couche de mouillage, le continuum d'�etats est donc

coupl�e aux bô�tes et �a la couche de mouillage. L'image id�eale des bô�tes comme

des atomes isol�es ne su�t donc pas �a interpr�eter cet e�et de photoluminescence

anti-Stokes puisqu'il ne peut exister que grâce �a la pr�esence de ce continuum.

4.2 Photoluminescence anti-Stokes sur un en-

semble de bô�tes

Pour d�eterminer le rôle des bô�tes dans ce ph�enom�ene de PL anti-Stokes,

nous avons fait une �etude syst�ematique de la pr�esence de PL anti-Stokes dans
un �echantillon pr�esentant des zones sans bô�tes et des zones avec bô�tes. Cet
�echantillon renferme de plus des puits t�emoins en InAs qui permettent de r�ev�eler
l'existence de PL anti-Stokes en servant de marqueurs optiques lorsque la lumi-

nescence de la couche de mouillage disparâ�t au pro�t de celle des bô�tes. Nous
verrons en particulier que le signal de PL anti-Stokes n'existe qu'en pr�esence des
bô�tes car c'est leur pr�esence qui est �a l'origine du continuum d'�etats procurant

les �etats interm�ediaires n�ecessaires �a la PL anti-Stokes.

4.2.1 Structure de l'�echantillon

L'�echantillon que nous allons �etudier dans ce paragraphe a �et�e fabriqu�e

au CNET �a Bagneux par Jean-Michel G�erard. Il est constitu�e de trois puits

quantiques t�emoins identiques en InAs s�epar�es par des barri�eres de 20 nm de

GaAs. Puis, apr�es une couche de 30 nm de GaAs, est d�epos�ee la couche d'InAs

�a partir de laquelle se forment les bô�tes. La quantit�e d'InAs formant cette

couche est deux fois plus importante que celle formant chaque puits t�emoin. Cet

�echantillon n'a pas subi de rotation dans le bâti d'�epitaxie lors de la croissance

d'InAs. Il pr�esente donc un gradient d'InAs dans une direction de l'�echantillon

que nous appellerons x (voir �gure 4.2.1). Les puits t�emoins servent �a caract�eriser

la quantit�e d'InAs d�epos�ee. Elle varie tout au long de l'�echantillon de 0.9 �a 2.8



78 CHAPITRE 4. PHOTOLUM INESCENCE ANTI-STOKES

GaAs
InAs

3D

x0

2D

Figure 4.2.1: Structure de l'�echantillon �a gradient d'InAs avant couverture du plan

de bô�tes par GaAs. Il renferme, pour x < 0, quatre puits quantiques en InAs

d'�epaisseur inf�erieure �a 1.7 monocouches et, pour x > 0 trois puits quantiques en
InAs et un plan de bô�tes.

monocouches dans la couche des bô�tes. Finalement, cet �echantillon n'a pas �et�e

structur�e en surface, nous n'avons donc acc�es qu'�a des ensembles de bô�tes.

4.2.2 Caract�erisation de l'�echantillon

Photoluminescence en fonction du gradient d'InAs

Nous avons r�ealis�e des spectres de photoluminescence pour di��erentes posi-

tions x sur l'�echantillon. L'excitation est e�ectu�ee en r�egime continu �a 1.99 eV

par un laser h�elium-n�eon. Quelques spectres pour des positions typiques sont

r�epertori�es sur la �gure 4.2.2.

Pour x < 0 la croissance est bidimensionnelle, la couche d'InAs qui va con-

stituer les bô�tes est alors un puits quantique de taille inf�erieure �a 1.7 mono-

couches. Dans cette zone de l'�echantillon, on observe un signal de photolumines-

cence tr�es faible �a 1.49 eV provenant d'accepteurs du GaAs (rep�er�e par un trait

pointill�e sur la �gure 4.2.2), puis un signal �egalement tr�es faible provenant des

puits t�emoins (not�es QWs) par exemple �a 1.48 eV pour x = �5 mm et en�n un

signal provenant du puits qui donnera naissance �a la couche de mouillage (not�ee

WL) par exemple �a 1.43 eV pour x = �5mm.

La position x = 0 correspond �a la zone fronti�ere de croissance: la luminescence
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Figure 4.2.2: Spectres de photoluminescence pour di��erentes positions x sur

l'�echantillon (rep�er�ees �a gauche). L'excitation est faite �a 1.99 eV. Le pic �a 1.49
eV rep�er�e par un trait pointill�e correspond �a une raie d'accepteurs du GaAs. Les

pics not�es WL correspondent �a la luminescence de la couche de mouillage et ceux

not�es QWs �a la luminescence des puits t�emoins.



Figure 4.2.3: Energie des pics de photoluminescence en fonction de la position le

long de l'�echantillon. Les pointill�es indiquent la zone fronti�ere de formation des
bô�tes. Losanges: raie d'accepteur du GaAs; Ronds: puits t�emoins (not�es QWs);
Carr�es: future couche de mouillage (not�ee WL); Triangles: bô�tes quantiques
(not�es QDs).

des bô�tes apparâ�t vers 1.3 eV. Pour cette position, la densit�e de bô�tes est

encore assez faible, et le signal de photoluminescence de la couche de mouillage

est toujours visible. D�es que x augmente, la densit�e de bô�tes augmente et la

luminescence de la couche de mouillage disparâ�t au pro�t de celle des bô�tes.

Pour x > 0, les spectres pr�esentent alors trois contributions: les bô�tes, les puits

t�emoins (QWs) et la raie d'accepteur du GaAs.

Les positions en �energie des pics apparaissant dans les spectres de Photolumi-

nescence sont report�ees dans la �gure 4.2.3. La raie �a 1.49 eV ind�ependante de la

position x sur l'�echantillon correspond �a la recombinaison bande de conduction-

accepteur dans le GaAs. Dans la zone de croissance 2D (x < 0), l'�energie des puits

tr�es minces (les trois puits t�emoins et la couche de mouillage) d�ecrô�t avec x car

leur �epaisseur augmente. La diminution est plus importante pour la couche de

mouillage puisque la quantit�e d'InAs d�epos�ee est deux fois plus importante que

dans les puits t�emoins. Apr�es la zone fronti�ere (zone de croissance 3D, x > 0),
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le signal de photoluminescence de la couche de mouillage disparâ�t au pro�t de

celui des bô�tes. L'�energie centrale de la raie de PL des bô�tes est �a 100 meV en-

dessous de l'�energie du WL r�ev�elant le con�nement 0D des bô�tes. L'�energie des

puits t�emoins est toujours au-dessus de celle de la couche de mouillage �a la zone

fronti�ere car, pour eux, la croissance est toujours dans un r�egime 2D. A partir

de l'�energie de photoluminescence des puits quantiques en InAs, il est possible

d'avoir une id�ee de l'�epaisseur d'InAs le long de l'�echantillon. Pour cela, on calcule

l'�energie de photoluminescence d'un puits quantique en fonction de son �epaisseur

dans une vision tr�es simple [106] ne faisant pas intervenir l'interaction coulom-

bienne entre l'�electron et le trou dans le puits ni le fait que les puits consid�er�es

ont une �epaisseur de l'ordre de quelques monocouches ce qui n�ecessiterait pour

bien les traiter un calcul beaucoup plus compliqu�e [107]. Sur le graphe du haut de

la �gure 4.2.4 est report�ee en trait plein l'�energie de photoluminescence calcul�ee

d'un puits d'InAs entour�e de GaAs en fonction de l'�epaisseur du puits donn�ee

en nombre de monocouches. En calibrant ensuite les r�esultats exp�erimentaux

obtenus pour la couche qui deviendra la couche de mouillage (carr�es sur la �gure)

et les puits t�emoins (ronds sur la �gure) sur la courbe th�eorique, on a une id�ee

de l'�epaisseur de ces puits tout au long de l'�echantillon. Sur la courbe du bas

(�gure 4.2.4) est report�ee l'�epaisseur ainsi obtenue en fonction de la position x le

long de l'�echantillon. Sur cette �gure il apparâ�t que les puits t�emoins (ronds sur

la �gure) sont e�ectivement environ deux fois plus minces que la couche d'InAs

qui deviendra la couche de mouillage (carr�es sur la �gure). L'�epaisseur des puits

n'atteint jamais l'�epaisseur critique de 1.7 monocouches. Le gradient d'�epaisseur

des puits devient moins important �a partir de x > 5 mm, et il s'inverse même

pour x > 15 mm.

Intensit�e de la photoluminescence

Sur la �gure 4.2.5 sont report�ees les intensit�es int�egr�ees des di��erents pics de

photoluminescence en fonction de la position le long de l'�echantillon.

L'augmentation d'intensit�e de l'�emission de la couche de mouillage est due au

fait qu'elle capture mieux les paires �electron-trou lorsque son �epaisseur augmente.

A la zone fronti�ere, l'�emission de la couche de mouillage disparâ�t au pro�t de celle

des bô�tes du fait de l'e�cacit�e de la relaxation vers les �etats de la bô�te. Apr�es

la zone fronti�ere, pour 0 < x < 5 mm, l'intensit�e de PL des bô�tes augmente car

la densit�e des bô�tes augmente �egalement. Pour x > 5 mm, elle se met �a chuter.

Cette diminution pourrait être due �a une d�egradation de leur e�cacit�e radiative

lorsque la couche de mouillage devient trop �epaisse.

Finalement, en ce qui concerne les puits t�emoins, on observe la même aug-

mentation de l'intensit�e de PL que pour la couche de mouillage avec un facteur

d'�echelle de l'ordre de 3 qui correspond justement au nombre de puits. Pour

x > 15 mm, on observe une diminution de l'intensit�e de PL. Cette diminution



Figure 4.2.4: Figure du haut: calcul th�eorique de l'�energie de photoluminescence
d'un puits InAs/GaAs en fonction de son �epaisseur (trait plein). Les symboles

sont les points exp�erimentaux obtenus �a partir de la �gure 4.2.3 pour la couche

d'InAs qui deviendra la couche de mouillage (Carr�es) et les puits t�emoins
(Ronds). Figure du bas: Epaisseur des couches 2D d'InAs en fonction de la

position sur l'�echantillon pour la future couche de mouillage (WL) et les puits
t�emoins (QWs).
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Figure 4.2.5: Intensit�e int�egr�ee des pics de photoluminescence en fonction de la
position le long de l'�echantillon pour la future couche de mouillage (WL), les puits
t�emoins (QWs) et les bô�tes quantiques (QDs). Symboles pleins: con�guration

Stokes, excitation laser �a 1.99 eV. Symboles vides: Photoluminescence des puits
t�emoins en con�guration anti-Stokes, excitation �a 1.41 eV.

est due �a l'inversion du gradient d'InAs (cf �gure 4.2.4). On observe �egalement

pour les bô�tes une inversion de l'�evolution de l'intensit�e de PL: pour 5 < x < 15

mm, l'intensit�e de PL des bô�tes diminuait, pour x > 15 mm, elle se remet �a

augmenter. Quant au GaAs qui n'apparâ�t pas sur la �gure, il pr�esente une in-

tensit�e constante qui est 400 fois plus faible que le maximum d'�emission des puits

t�emoins.

4.2.3 Photoluminescence anti-Stokes

Nous allons maintenant �etudier la pr�esence de PL anti-Stokes tout au long

de l'�echantillon en r�ealisant une excitation s�elective r�esonante de l'�echantillon

par un laser Titane: Saphir entre 1.25 et 1.48 eV. Un spectre typique pour une

telle excitation est pr�esent�e �gure 4.2.6. Ce spectre de photoluminescence est

obtenu pour la position x=+12 mm sur l'�echantillon et pour une excitation laser

�a 1.41 eV. A plus basse �energie que le laser (con�guration Stokes), apparâ�t la
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Figure 4.2.6: Spectre typique de photoluminescence obtenu pour la position x=12

mm sur l'�echantillon et une excitation laser �a 1.41 eV: con�guration Stokes pour
les bô�tes (QDs) et anti-Stokes pour les puits t�emoins (QWs) et le GaAs.

luminescence des bô�tes. A plus haute �energie que le laser (con�guration anti-

Stokes) apparâ�t �egalement la luminescence des puits t�emoins et du GaAs.

Si on r�ealise cette même excitation tout le long de l'�echantillon, il apparâ�t

que pour x < 0, même si en con�guration Stokes la luminescence de la future

couche de mouillage est observable, nous n'avons pas pu d�etecter de luminescence

anti-Stokes de la couche de mouillage. Pour x > 0, la photoluminescence Stokes

de la couche de mouillage n'�etant plus d�etectable, on ne voit pas non plus de

luminescence anti-Stokes. Par contre pour x > 0, cette luminescence anti-Stokes

se manifeste grâce aux puits t�emoins. Le fait d'observer de la photoluminescence

anti-Stokes uniquement dans la zone de croissance 3D laisse �a penser que la

pr�esence des bô�tes est n�ecessaire pour que la cr�eation de porteurs �a plus haute

�energie que l'excitation se fasse.

Sur la �gure 4.2.5 est report�ee l'intensit�e int�egr�ee de la luminescence anti-

Stokes tout au long de l'�echantillon pour une excitation laser �a 1.41 eV (symboles

vides). On peut remarquer que la d�ependance en x des signaux Stokes et anti-

Stokes est la même. On peut se repr�esenter les m�ecanismes de la fa�con suivante:

la cr�eation de porteurs �a haute �energie se fait au voisinage des bô�tes puis, apr�es

di�usion et pi�egeage dans les puits t�emoins, la recombinaison radiative a lieu

dans les puits avec la même e�cacit�e que pour une excitation non-r�esonante.
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Figure 4.2.7: Intensit�e int�egr�ee de PL en fonction de la puissance d'excitation.
Sytmboles pleins: PL Stokes des puits t�emoins (excitation �a 1.47 eV). Symboles
vides: PL anti-Stokes des puits t�emoins (excitation �a 1.41 eV). Les chi�res

entour�es indiquent les pentes des droites.

L'intensit�e de photoluminescence anti-Stokes d�etect�ee est donc essentiellement

due �a l'e�cacit�e quantique du marqueur optique qui la met en �evidence. Ceci

rend di�cile l'�evaluation absolue du rendement du processus de PL anti-Stokes.

Il pourrait cependant être int�eressant d'�etudier l'e�et d'une augmentation du

nombre de puits t�emoins ou un rapprochement des puits vers les bô�tes sur

l'intensit�e du signal de PL anti-Stokes.

En�n, en ce qui concerne le signal de PL anti-Stokes provenant de la raie

d'accepteur du GaAs, celle-ci est observable tout au long de l'�echantillon: aussi

bien dans la zone de croissance bidimensionnelle (x < 0) que dans la zone

tridimensionnelle (x > 0). L'intensit�e du pic de photoluminescence correspondant

est constante tout au long de l'�echantillon et son intensit�e est 10 fois plus faible

que l'intensit�e maximale de PL anti-Stokes des puits t�emoins.

Finalement nous avons fait une �etude de la d�ependance du signal de PL des

puits t�emoins dans les con�gurations Stokes et anti-Stokes en fonction de la

puissance d'excitation (voir �gure 4.2.7). Comme dans le paragraphe pr�ec�edent

portant sur l'�etude du signal de PL anti-Stokes sur bô�tes quantiques uniques,



Figure 4.2.8: Spectres de PLE obtenus pour trois �energies de d�etection di��erentes
indiqu�ees par les �eches. (a): d�etection �a 1.27 eV sur les bô�tes (con�guration
Stokes). (b): d�etection �a 1.445 eV sur les puits t�emoins (con�guration anti-

Stokes). (c): d�etection �a 1.49 eV sur le GaAs (con�guration anti-Stokes). Le

trait pointill�e rep�ere l'�energie de la couche de mouillage �a la zone fronti�ere.

la d�ependance de la photoluminescence Stokes varie lin�eairement en fonction de

la puissance d'excitation, celle de la photoluminescence anti-Stokes varie en P 2
ex.

Les processus responsables de ce signal de PL sont donc ici aussi non-lin�eaires et

du type processus Auger ou absorption �a deux photons en deux �etapes.

4.2.4 Niveaux interm�ediaires

Nous avons donc cherch�e �a d�eterminer la nature des niveaux interm�ediaires

responsables de la PL anti-Stokes par des mesures de PLE. La �gure 4.2.8

rassemble trois spectres de PLE obtenus pour trois �energies de d�etection: (a)

sur les bô�tes �a 1.27 eV, (b) sur les puits t�emoins �a 1.445 eV et (c) sur le GaAs

�a 1.49 eV.
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Pour la PLE des bô�tes, l'excitation est toujours en con�guration Stokes.

On observe une mont�ee r�eguli�ere du signal de PLE en fonction de l'�energie

d'excitation avec deux pics �a 1.34 eV et 1.41 eV. Si on r�ealise plusieurs spectres de

PLE en faisant varier l'�energie de d�etection au sein de la distribution inhomog�ene

des bô�tes, le pic �a 1.34 eV se d�eplace alors que le pic �a 1.41 eV reste inchang�e.

Nous attribuons donc le pic �a 1.34 eV �a des niveaux excit�es de la paire �electron-

trou des bô�tes. Ce pic se trouve �a 70 meV de la transition fondamentale des

bô�tes, ce qui semble coh�erent avec les calculs de niveaux d'�energie dans les

bô�tes. Le pic �a 1.41 eV est attribu�e �a la couche de mouillage: il correspond

�a la position en �energie de la couche de mouillage �a la zone fronti�ere (pointill�e

sur la �gure 4.2.8). Le signal de PLE apparaissant aux �energies inf�erieures �a 1.41

eV correspond donc au continuum d'�etats d�ej�a observ�e dans les spectres de PLE

sur bô�te unique.

Le spectre de PLE des puits t�emoins (�gure 4.2.8 (b)) est r�ealis�e en con�gu-

ration anti-Stokes. Il a la même allure que celui des bô�tes: on observe la même

queue de bande et le pic �a 1.41 eV. On n'observe pas par contre les niveaux fon-

damental et excit�e de la paire �electron-trou des bô�tes. Ce sont donc uniquement

les �etats de la queue de bande qui sont responsables du signal de PL anti-Stokes

des puits t�emoins.

En�n, le spectre de PLE anti-Stokes obtenu en �xant la d�etection sur la raie

d'accepteur du GaAs (�gure 4.2.8 (c)) est totalement di��erent des pr�ec�edents: le

pic �a 1.41 eV n'apparâ�t pas et l'allure g�en�erale du spectre est tr�es di��erente

de ceux obtenus sur les bô�tes et les puits t�emoins. Les �etats interm�ediaires

responsables de la PL anti-Stokes du GaAs ne sont donc pas les mêmes que

pour les puits t�emoins, ce ne sont pas les �etats constituant la queue de bande

de la couche de mouillage. Les deux processus anti-Stokes sur les puits et sur

le GaAs sont donc totalement d�econnect�es. L'�emission constante provenant du

GaAs concerne donc probablement des couches plus profondes de l'�echantillon

qui ne sont pas coupl�ees aux bô�tes.

4.2.5 Conclusion

Sur cet �echantillon �a gradient d'InAs, nous avons pu mettre en �evidence

l'existence d'un signal de PL anti-Stokes grâce �a des puits t�emoins en InAs proches

spatialement du plan de bô�tes. Il est apparu que ce signal n'est pr�esent qu'en

pr�esence des bô�tes et qu'il se fait grâce au continuum d'�etats de la queue de

bande existant entre la couche de mouillage et les bô�tes. Quand les bô�tes ne

sont pas form�ees, il n'y a pas de photoluminescence anti-Stokes en provenance

des puits t�emoins et, nous verrons dans le dernier paragraphe de ce chapitre

que ce continuum d'�etats est pr�ecis�ement inexistant en l'absence de bô�tes. Nous

avons �egalement observ�e dans cet �echantillon un signal de PL anti-Stokes sur le

GaAs tout le long de l'�echantillon, mais la provenance de ce signal est de nature
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di��erente de celui des puits t�emoins.

Nous allons maintenant comparer les r�esultats obtenus dans les deux para-

graphes de ce chapitre. Sur l'�echantillon structur�e en surface, nous avions observ�e

un signal de photoluminescence anti-Stokes provenant �a la fois des bô�tes et de

la couche de mouillage. Dans l'�echantillon non structur�e �a gradient d'InAs, nous

n'avons pu observer de la photoluminescence anti-Stokes que sur les puits t�emoins

en InAs et sur le GaAs. On peut se demander pourquoi nous n'avons pas observ�e

de signal anti-Stokes des bô�tes et de la couche de mouillage dans le deuxi�eme

cas.

En ce qui concerne la zone de croissance r�eellement 3D, un signal de photolu-

minescence provenant de la couche de mouillage n'est pas visible en con�guration

Stokes, il n'est donc pas possible d'en observer en con�guration anti-Stokes. Quant

aux bô�tes, dans cette zone de croissance, le pic de photoluminescence des bô�tes

est spectralement bien s�epar�e de la couche de mouillage contrairement �a la zone de

transition. Elles sont donc �egalement bien s�epar�ees de la queue de bande, il n'est

alors pas possible d'exciter des niveaux interm�ediaires �a des �energies inf�erieures

�a des �etats de bô�tes, c'est ce qui explique l'absence de PL anti-Stokes pour les

bô�tes dans la zone 3D.

Le premier �echantillon �etudi�e est donc un cas un peu particulier car il corres-

pond �a la transition de croissance 2D-3D. La photoluminescence de la couche

de mouillage est visible en même temps que celle des bô�tes, ce qui permet de

l'observer en photoluminescence Stokes et anti-Stokes. Et c'est seulement pour

ce r�egime de croissance qu'il est possible de d�etecter un signal anti-Stokes de la

couche de mouillage car il faut qu'il y ait �a la fois des bô�tes pour avoir cr�eation de

porteurs �a plus haute �energie que l'excitation via le continuum d'�etats et il faut

�egalement que la photoluminescence de la couche de mouillage soit observable. De

plus cet �echantillon avait subi un traitement sp�ecial visant �a am�eliorer l'e�cacit�e

de collection. C'est l'absence de ce traitement qui explique peut-être que, dans

l'�echantillon non-structur�e, nous n'ayons pas d�etect�e de photoluminescence anti-

Stokes en provenance des bô�tes et de la couche de mouillage �a la transition 2D-3D.

Dans cet �echantillon sans miroir en or, le seul signal de photoluminescence anti-

Stokes que nous avons pu d�etecter dans la zone 3D provient des puits t�emoins

car leur e�cacit�e radiative est beaucoup plus importante que celle des bô�tes.

L'ensemble de ces r�esultats a mis l'accent sur le continuum d'�etats qui apparâ�t

dans les spectres de PLE et a montr�e que les niveaux discrets des bô�tes sont

coupl�es �a ce continuum puisque c'est sa pr�esence qui permet l'excitation de

porteurs dans les bô�tes pour des �energies inf�erieures au bas de bande de la couche

de mouillage et aux bô�tes elles-mêmes. Quelle peut-être l'origine de ce continuum

d'�etats? Toda et al. l'ont observ�e pour la premi�ere fois sur des bô�tes uniques

sans pouvoir l'interpr�eter [75]. Ils �evoquent la possibilit�e d'une transition entre

une densit�e d'�etats 2D de la couche de mouillage et une densit�e d'�etats 0D des

bô�tes. Dans les semiconducteurs massifs, l'existence de queues exponentielles (ou



Figure 4.2.9: Image AFM d'un �̂lot quantique et de la couche de mouillage
l'entourant tir�ee de la r�ef�erence [15].

queues d'Urbach) avant le gap dans les spectres d'absorption est connue depuis

longtemps [108]. Elle est due au d�esordre qui induit une densit�e d'�etats d'excitons

localis�es de forme exponentielle. Nous avions donc pens�e, dans un premier temps,

par analogie, que cette queue de bande �etait due aux d�efauts de la couche de

mouillage. En e�et, la formation des bô�tes se fait �a partir des atomes de cette

couche entrâ�nant donc une d�epl�etion locale de la couche de mouillage. On peut

observer cette d�epl�etion sur la �gure 4.2.9 tir�ee de la r�ef�erence [15]. Avec une

�epaisseur moyenne de 1.7 monocouches, la couche de mouillage pr�esente une

certaine rugosit�e avec des zones d'�epaisseur 1 monocouche et des zones de 2

monocouches. Cependant, la di��erence d'�energie de con�nement entre un puits

d'InAs d'une monocouche et un puits de deux monocouches est de 66 meV.

Les �ecarts �energ�etiques r�esultant de cette variation d'�epaisseur ne sont donc pas

su�sants pour expliquer la pr�esence d'�etats �a 90 meV en-dessous de l'�energie de

la couche de mouillage.

Nous allons voir dans le paragraphe suivant (4.3) que l'origine de cette queue

de bande est en fait intrins�eque aux transitions interbandes dans un syst�eme

comportant des �etats 0D et des �etats 2D.
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Figure 4.3.1: Densit�e d'�etats conjointe du syst�eme InAs/GaAs. (a) Cas id�eal:

niveaux discrets sous un continuum 2D. (b) Cas r�eel: il existe un continuum
d'�etats sous la couche de mouillage.

4.3 Le continuum d'�etats: transitions mixtes

Nous avons vu par l'existence d'un signal de photoluminescence anti-Stokes
que la queue de bande apparaissant dans les spectres de PLE joue un rôle tr�es

important sur les propri�et�es des bô�tes et qu'elle va �a l'encontre de l'image des
bô�tes quantiques comme atomes isol�es. Nous allons maintenant pr�esenter une
interpr�etation de cette queue de bande grâce �a l'existence de transitions mixtes
entre un �etat localis�e dans la bô�te et un �etat d�elocalis�e dans le continuum 2D de

la couche de mouillage.

4.3.1 Transitions mixtes

D'apr�es nos r�esultats exp�erimentaux, la densit�e d'�etats conjointe du syst�eme

InAs/GaAs n'est pas constitu�ee simplement d'�etats discrets sous un continuum

d'�etats bidimensionnel comme repr�esent�e sur la �gure 4.3.1 (a) mais, il existe

un continuum d'�etats sous la couche de mouillage (�gure 4.3.1 (b)). Lorsque

nous avons d�ecrit les transitions optiques possibles dans le syst�eme InAs/GaAs,

cela revenait en r�ealit�e �a regarder s�epar�ement le continuum 2D de la couche de

mouillage et les niveaux discrets des bô�tes quantiques. Mais si on regarde le

syst�eme dans son ensemble, les transitions interbandes pouvant avoir lieu sont

de trois types: des transitions entre deux �etats li�es, des transitions entre deux

�etats des continuums de la couche de mouillage ou de la barri�ere en GaAs mais

�egalement des transitions "mixtes" entre un porteur dans le continuum et un dans

un �etat discret de la bô�te. Ces transitions se font �a des �energies inf�erieures �a celle

du bas de bande de la couche de mouillage comme on peut le voir sur la �gure
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Figure 4.3.2: Etats de conduction et de valence du syst�eme InAs/GaAs: en noir
continuum 3D du GaAs, en gris: continuum 2D de la couche de mouillage, traits
pleins: niveaux li�es dans la bô�te (ici deux niveaux li�es sont repr�esent�es dans
la bô�te not�es 1se(h) et 1pe(h) pour l'�electron (le trou)). Les �eches pointill�ees

symbolisent les transitions entre �etats li�es. Les �eches pleines symbolisent des
transitions mixtes �etat li�e-�etat du continuum.

4.3.2. Sur cette �gure sont repr�esent�ees les bandes de valence et de conduction du

syst�eme InAs/GaAs avec seulement deux niveaux li�es dans les bô�tes. Les �eches

en pointill�e symbolisent les transitions entre deux �etats li�es de la bô�te. Et les

�eches en trait plein symbolisent les transitions entre un �etat li�e dans la bô�te

et un �etat du continuum de la couche de mouillage. Il apparâ�t sur ce sch�ema

que si ces transitions jouent bien un rôle elles vont introduire dans le spectre

d'absorption un continuum sous le bas de bande de la couche de mouillage.

Pour l'exemple pr�ecis choisi ici, le continuum d'�etats s'�etendra jusqu'entre les

transitions 1Pe � 1Ph et 1Se � 1Sh.

Pour con�rmer cette hypoth�ese, Angela Vasanelli a r�ealis�e pendant sa th�ese

une mod�elisation du spectre d'absorption inter-bande d'une bô�te en tenant

compte de la pr�esence des continuums (couche de mouillage et barri�ere en

GaAs) et de la possibilit�e de transitions "mixtes" entre �etats li�es de trou et
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�etats du continuum d'�electrons, ainsi que �etats li�es d'�electron et continuum des

trous [33,99].

4.3.2 Principe du calcul

La di�cult�e du calcul qui tient compte de ce type de transitions r�esulte dans

la n�ecessit�e de traiter �a la fois des �etats li�es et des �etats �etendus du continuum.

Pour cette raison les fonctions d'onde et les niveaux d'�energie sont calcul�es de

fa�con totalement num�erique.

Pour ce calcul [32, 33, 99], les bô�tes sont mod�elis�ees par des cônes tronqu�es.

L'�equation de Schr�odinger est r�esolue dans le cadre d'un mod�ele de masse e�ective

�a une bande. Le potentiel est pris constant dans la bô�te. La bô�te est plac�ee dans

un cylindre sur lequel est introduit un maillage. Le cylindre a un rayon de 100

nm et une hauteur de 40 nm alors que la bô�te quantique fait typiquement 10

nm de rayon �a la base et 3 nm de hauteur. Par la m�ethode des di��erences �nies,

l'�equation de Schr�odinger est remplac�ee par un syst�eme d'�equations lin�eaires o�u

les inconnues sont les valeurs des fonctions d'onde en chaque point du maillage.

Les solutions obtenues pour les �electrons (eM ; �M(~r)) et pour les trous lourds

(eN ; �N(~r)) servent ensuite �a calculer le terme d'absorption interbande:

�(!) =
X
M;N

j < �M (~r)j�N(~r) > j2�(�h! � eM � eN ) (4.3.1)

o�u M = (ne; le) repr�esente l'�etat �electronique ne de sym�etrie le et, de même,

N = (nh; lh) pour les trous et �h! est l'�energie du photon. Les r�egles de s�election

imposent d'avoir le + lh = 0.

Les pro�ls spectraux des transitions sont pris de mani�ere arbitraire de forme

gaussienne (la fonction delta est donc approch�ee par une gaussienne). La largeur

de la gaussienne a �et�e �x�ee �a 0.25 meV pour la transition fondamentale (1Sh �
1Se), �a 0.5 meV pour la premi�ere transition excit�ee 1Ph�1Pe, �a 2.5 meV pour les

autres transitions li�e-li�e, et �a 10 meV pour toutes les transitions qui font intervenir

le continuum.

4.3.3 R�esultats

Sur la �gure 4.3.3 est repr�esent�ee en trait plein l'absorption inter-bande

obtenue grâce �a cette m�ethode pour une bô�te de rayon �a la base 10 nm, de hauteur

3 nm, de rayon au sommet 8 nm et pour une �epaisseur de couche de mouillage de 1

nm. Les �eches indiquent les transitions entre deux �etats li�es de la bô�te. La bô�te

envisag�ee ici contient un grand nombre d'�etats li�es: trois niveaux de type S, deux

niveaux de type P et un niveau de typeD. Les traits verticaux indiquent le d�ebut

des di��erents continuums provenant de transitions mixtes. L'�energie maximale

apparaissant en abscisse correspond au d�ebut du continuum 2D de la couche de
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Figure 4.3.3: Mod�elisation de l'absorption d'une bô�te quantique InAs r�ealis�ee par
Angela Vasanelli [33, 99]. Trait plein: avec la couche de mouillage et la bô�te,

trait tiret�e: couche de mouillage seule. Les traits verticaux indiquent les d�ebuts
des di��erents continuums. L'�energie maximale en abscisse correspond au d�ebut
du continuum 2D de la couche de mouillage.

mouillage (WLh�WLe). En trait pointill�e est report�ee l'absorption obtenue sans

la bô�te, c'est-�a-dire lorsqu'il n'y a que la couche de mouillage. Sur cette �gure

tr�es spectaculaire, plusieurs faits marquants sont observables. Tout d'abord, la

pr�esence de la bô�te induit tout un continuum d'�etats tr�es loin sous le bas de

bande de la couche de mouillage qui proviennent des transitions mixtes, �etat du

continuum-�etat discret de la bô�te. La simulation en pointill�e permet d'ailleurs de

v�eri�er que ces �etats, qui existent en pr�esence de la bô�te, disparaissent lorsqu'il

n'y a pas de bô�te. En ce qui concerne les transitions li�e-li�e, pour cette s�erie de

param�etres, seules les transitions 1Sh�1Se, 1Ph�1Pe et 2Sh�1Se sont en dehors
du continuum. A partir du premier continuumWLh � 1Se, les autres transitions

li�e-li�e sont superpos�ees au continuum. Sur cette �gure, apparaissent �egalement des

transitions mixtes avec le continuum d'�etats du GaAs, elles sont not�ees Bh� 1Se
et 1Sh �Be.

La prise en compte des transitions mixtes dans le syst�eme InAs/GaAs permet
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donc bien de rendre compte du spectre de PLE d'une bô�te quantique unique. Le

continuum d'�etats sous la couche de mouillage faisant intervenir un porteur dans

la bô�te et un dans la couche de mouillage est donc bien �a la fois li�e �a la couche

de mouillage et aux bô�tes comme nous avions pu l'observer exp�erimentalement

par la pr�esence de PL anti-Stokes. L'existence de ce continuum est inh�erent

aux transitions interbandes qui mettent en jeu deux porteurs: l'�electron et le

trou. Les transitions intrabandes dans les bô�tes ne font pas intervenir ce type de

continuums.

La forme de ce spectre et donc de la queue de bande d�ependent fortement de

la position relative des �etats de la bô�te et de la couche de mouillage comme nous

le verrons plus particuli�erement dans le chapitre 5 sur les mod�elisations de deux

�echantillons de bô�tes. Plus la transition 1Sh� 1Se sera �eloign�ee �energ�etiquement

du continuum 2D de la couche de mouillage, moins la queue de bande s'approchera

de cette transition, et inversement.

Si l'on revient �a nos r�esultats exp�erimentaux de PL anti-Stokes, une observa-

tion n'est pas expliqu�ee par cette premi�ere mod�elisation du continuum d'�etats.

Dans le paragraphe 4.1.4, sur la �gure pr�esentant le spectre de PLE d'une bô�te

en con�guration Stokes et anti-Stokes, le continuum d'�etats descend jusqu'en-

dessous de la transition fondamentale de la bô�te ce qui n'est pas possible dans

l'interpr�etation par les transitions mixtes. La m�esa �etudi�ee contenant plusieurs

bô�tes, on peut supposer que ce sont les continuums des bô�tes dont les transi-

tions sont �a plus basse �energie qui donnent naissance �a ces �etats. C'est la pr�esence

de plusieurs bô�tes qui rendrait ainsi possible la photoluminescence anti-Stokes

des bô�tes dont les transitions sont �a des �energies sup�erieures. Pour v�eri�er cette

hypoth�ese, il serait int�eressant de voir ce qu'il se passe dans un �echantillon tr�es

dilu�e et trait�e de mani�ere �a avoir une bonne e�cacit�e de collection sur lequel on

pourrait travailler avec une seule bô�te tout en pouvant observer un signal de PL

anti-Stokes des bô�tes.
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Conclusion

Dans ce troisi�eme chapitre, nous avons pr�esent�e des r�esultats exp�erimentaux

mettant en �evidence l'existence de photoluminescence anti-Stokes dans des bô�tes

quantiques InAs/GaAs.

Sur un �echantillon structur�e en surface, nous avons vu qu'�a la fois les bô�tes

et la couche de mouillage peuvent donner lieu �a un signal de photoluminescence

�a plus haute �energie que l'excitation. Par une �etude en puissance, nous avons

d�etermin�e que ce signal est dû �a des m�ecanismes d'ordre deux tels que processus

Auger et absorption de deux photons en deux �etapes. Ces deux m�ecanismes

n�ecessitent la pr�esence d'�etats interm�ediaires r�esonants avec l'excitation. Des

spectres de PLE en con�guration Stokes et anti-Stokes montrent que ces �etats

sont fournis par un continuum d'�etats apparaissant dans les spectres de PLE qui

descend depuis le bas de bande de la couche de mouillage jusqu'aux transitions des

bô�tes. La pr�esence de photoluminescence anti-Stokes de la couche de mouillage

et des bô�tes est une preuve exp�erimentale que ce continuum d'�etats est �a la fois

coupl�e aux bô�tes et �a la couche de mouillage.

Une �etude sur un �echantillon �a gradient d'InAs a con�rm�e que les processus

responsables de la photoluminescence anti-Stokes se font grâce aux �etats de la

queue de bande descendant depuis la couche de mouillage. De plus, cet �echantillon

nous a permis de montrer que le signal de PL anti-Stokes de la couche de mouillage

n'existe qu'en pr�esence des bô�tes. C'est la pr�esence des bô�tes qui est �a l'origine

du continuum d'�etats sous le gap de la couche de mouillage.

En�n une mod�elisation de l'absorption des bô�tes InAs r�ealis�ee par Angela

Vasanelli a montr�e que cette queue de bande est en fait une propri�et�e intrins�eque

des bô�tes puisqu'elle est due �a des transitions mixtes entre un �etat discret de

la bô�te et un �etat du continuum de la couche de mouillage. Ce continuum

est inh�erent aux transitions interbandes qui mettent en jeu deux porteurs, par

exemple un �electron dans un �etat de la bô�te et un trou dans la couche de

mouillage.

Dans le chapitre suivant traitant des largeurs spectrales des transitions des

bô�tes, nous allons maintenant pr�eciser le rôle de ce continuum d'�etats sur les

processus d'�elargissement des transitions des bô�tes.
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Chapitre 5

Etude de largeurs spectrales

Dans le chapitre 2, nous avons vu qu'il est pr�edit th�eoriquement que,

dans les bô�tes quantiques, la discr�etisation des niveaux d'�energie doit être �a

l'origine d'une tr�es forte r�eduction des processus de d�ephasage des porteurs in-

duit par les phonons. Cette r�eduction est la propri�et�e des bô�tes qui en font des

syst�emes prometteurs dans le d�eveloppement d'une logique quantique. Le temps

de d�ephasage T2 �etant la limite pour ces applications, sa mesure dans les bô�tes

quantiques est une donn�ee cruciale dans ces syst�emes. Une fa�con d'acc�eder �a ce

temps T2 consiste �a mesurer la largeur spectrale des raies d'�emission des bô�tes.

Depuis quelques ann�ees, dans cette optique, des m�ethodes de spectroscopie

sur bô�te unique se sont beaucoup d�evelopp�ees �a la fois par microscopie confocale

et par microscopie en champ proche. En 1998 Asaoka et al. ont mesur�e par

des exp�eriences de microphotoluminescence la largeur spectrale de la transition

fondamentale d'une bô�te InAs entre 10 et 90 K [13], mais leurs mesures en-

dessous de 40 K sont limit�ees par leur r�esolution spectrale de 45 �eV. Des

mesures de largeur spectrale de 8 K jusqu'�a temp�erature ambiante ont �et�e r�ealis�ees

par Matsuda et al. par microscopie en champ proche, mais ils sont �egalement

limit�es par leur r�esolution spectrale (1.5 meV) en-dessous de 60 K [70, 109].

Ils ont cependant pu montrer que la raie de photoluminescence d'une bô�te �a

temp�erature ambiante est tr�es large spectralement, de l'ordre de 10 meV. Des

mesures du temps de d�ephasage T2 �a 10 K, mais uniquement pour les transitions

excit�ees, ont pu être faites tr�es r�ecemment par Htoon et al. grâce �a une m�ethode
interf�erom�etrique [53]. Une transition excit�ee d'une bô�te est excit�ee en r�esonance

par une paire d'impulsions d�ecal�ees dans le temps. En faisant varier le retard

entre les deux impulsions excitatrices, l'interf�erogramme d�etect�e sur la raie de

photoluminescence de la transition fondamentale permet de remonter au temps

de d�ephasage du niveau excit�e �etudi�e. Cette technique di��ere notablement de

celle que nous avons pr�esent�ee dans le chapitre 2 et que nous allons utiliser dans

la suite car, dans notre cas, l'interf�erom�etre est plac�e sur la voie de d�etection et

non d'excitation.

97
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En novembre 2001, des exp�eriences d'�echos de photon r�ealis�ees par deux

groupes di��erents ont permis d'avoir une premi�ere mesure de T2 pour le niveau

fondamental de la paire �electron-trou [68, 110]. Cependant ces mesures sont

r�ealis�ees sur des ensembles de bô�tes et ne donnent donc acc�es qu'�a la moyenne

des temps de d�ephasage sur cet ensemble de bô�tes. En e�et, nous verrons dans

la suite que nos mesures de largeur spectrale de raie sur bô�te unique mettent en

�evidence d'importantes uctuations de bô�te �a bô�te, et cet e�et se trouve masqu�e

dans les mesures de T2 par �echo de photons. Or le d�eveloppement �eventuel d'une

logique quantique n�ecessite la manipulation de qu-bits uniques, la mesure du

temps de d�ephasage d'une seule bô�te est donc toujours n�ecessaire. Nous avons

montr�e dans le chapitre 3 que le dispositif exp�erimental de spectroscopie par

transform�ee de Fourier que nous avons d�evelopp�e permet d'avoir la r�esolution

n�ecessaire �a la mesure de largeur spectrale de la transition fondamentale d'une

seule bô�te quantique InAs. En parall�ele �a nos travaux, Bayer et al. ont mesur�e

cette même largeur spectrale par une technique spectroscopique classique grâce

�a un double monochromateur d'un m�etre de focale par bras [71], ils atteignent

ainsi une r�esolution de 2 �eV.

Dans ce chapitre nous allons pr�esenter tout d'abord dans le paragraphe 5.1 les

�echantillons sur lesquels nous allons travailler ainsi qu'une mod�elisation th�eorique

de leur spectre d'absorption. Puis, dans le paragraphe 5.2 seront pr�esent�ees

des mesures de largeur spectrale des transitions excit�ees d'une bô�te quantique.

Nous verrons en particulier que le d�ephasage induit par les phonons acoustiques

pour les transitions excit�ees est tr�es e�cace et que cette e�cacit�e est due �a

la pr�esence du continuum des �etats mixtes pr�esent�e dans le chapitre pr�ec�edent.

Dans le paragraphe 5.3 nous �etudierons cette fois la largeur spectrale de la

transition fondamentale d'une bô�te quantique. Nous verrons que, cette fois,

comme pr�edit th�eoriquement, le d�ephasage induit par les phonons acoustiques est

fortement r�eduit. En�n dans le paragraphe 5.4 nous reviendrons sur le couplage

des bô�tes avec leur environnement �a partir des mesures de largeur spectrale de

la transition fondamentale extrapol�ees dans la limite de temp�erature nulle. Nous

verrons dans ce paragraphe que, lorsque les bô�tes sont excit�ees de fa�con non-

r�esonante, des charges sont cr�e�ees dans leur voisinage. Elles sont responsables

d'un environnement �electrostatique uctuant par pi�egeage et d�epi�egeage des

charges [111{114]. Cet environnement �electrostatique uctuant joue un rôle sur

les propri�et�es des bô�tes et est en particulier responsable d'un �elargissement des

raies d'�emission. Nous verrons dans ce dernier paragraphe une mise en �evidence

de cet e�et et nous montrerons qu'une excitation quasi- r�esonante de la transition

fondamentale permet de s'a�ranchir partiellement de cet �elargissement. Les

r�esultats pr�esent�es dans ce chapitre sont publi�es dans les r�ef�erences [102,115,116].
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5.1 Pr�esentation des �echantillons

Dans ce paragraphe nous pr�esenterons la structure des deux �echantillons

que nous allons �etudier dans la suite ainsi que des spectres de PL et PLE

qui permettent de caract�eriser ces �echantillons. Et en�n, nous pr�esenterons des

mod�elisations th�eoriques des spectres d'absorption de ces bô�tes qui serviront par
la suite pour la compr�ehension des m�ecanismes de d�ephasage des porteurs par

interaction avec les phonons.

5.1.1 Caract�erisation

Dans l'ensemble de ce chapitre, nous nous int�eresserons �a deux �echantillons

nomm�es A et B dans la suite. Dans les deux cas, il s'agit d'un plan de bô�tes

InAs r�ealis�e par croissance auto-organis�ee sur un substrat de GaAs. La densit�e

de bô�tes dans ces �echantillons est de l'ordre de 1010-1011 cm�2. Les �echantillons

sont structur�es en surface par la formation de m�esas suivant la m�ethode pr�esent�ee

dans le paragraphe 3.1.1 a�n de pouvoir r�ealiser une �etude sur bô�te unique.

L'�echantillon A a �et�e fabriqu�e par J. M. G�erard (CNET Bagneux). Il est

constitu�e d'un plan de bô�tes InAs entour�e par du GaAs. Apr�es d�epôt de la

couche d'InAs, l'�echantillon a subi une interruption de croissance de 7 secondes

sous vapeur d'As. Ce proc�ed�e de croissance conduit �a l'obtention de bô�tes

tr�es plates qui pr�esentent ainsi des transitions excit�ees en plus de la transition

fondamentale. Pour obtenir des �energies de transitions comparables �a celles des

spectres exp�erimentaux, les calculs th�eoriques pr�evoient une taille typique des

bô�tes de 18 nm de rayon et 1.1 nm de hauteur.

L'�echantillon B a �et�e r�ealis�e par J. P. Reithmaier �a l'universit�e de W�urzburg

en Allemagne. La couche contrainte �a partir de laquelle se forment les bô�tes est

constitu�ee dans cet �echantillon d'In0:6Ga0:4As.

Nous avons d'abord proc�ed�e �a une caract�erisation des �echantillons grâce au

dispositif exp�erimental de Photoluminescence et d'Excitation de la Photolumi-

nescence d�ecrit dans le chapitre 3 paragraphes 3.2.1 et 3.2.2. Des exp�eriences

de photoluminescence dans des zones non grav�ees de l'�echantillon donnent acc�es

�a la raie de photoluminescence inhomog�ene. Elles sont report�ees pour les deux

�echantillons dans l'insert de la �gure 5.1.1: en trait plein pour l'�echantillon A et

en pointill�e pour l'�echantillon B. Cette raie est centr�ee pour l'�echantillon A, �a 1.35

eV et �a 1.32 eV pour l'�echantillon B. La taille des bô�tes de l'�echantillon B est

donc l�eg�erement plus importante que dans l'�echantillon A. La largeur de la raie

inhomog�ene est de 60 meV dans l'�echantillon A et de 30 meV dans l'�echantillon

B. L'�echantillon B pr�esente donc des uctuations de tailles de bô�tes moins im-

portantes que l'�echantillon A.

Ces deux �echantillons di��erent essentiellement par l'�energie de con�nement

dans la bô�te. Cette di��erence est visible grâce �a des spectres de PLE. Sur la �gure
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Figure 5.1.1: Insert: spectre de photoluminescence d'un ensemble de bô�tes pour

les deux �echantillons A (trait plein) et B (pointill�e) (excitation laser �a 1.42 eV).
Figures (a) et (b): Pointill�e: micro-PL d'une bô�te quantique excit�ee �a 1.42 eV.
Trait plein: micro-PLE correpondante. La �gure (a) correspond �a une bô�te de

l'�echantillon A et la �gure (b) �a une de l'�echantillon B.

5.1.1 sont report�es en pointill�e des spectres de PL d'une bô�te de l'�echantillon A

(�gure (a)) et d'une de l'�echantillon B (�gure (b)). En trait plein sont report�es

les spectres de PLE correspondant. Pour l'�echantillon B, le spectre de PLE

pr�esente une mont�ee �a 1.34 eV correspondant au bas de bande de la couche de

mouillage. Puis, �a plus haute l'�energie, l'intensit�e de PLE est constante, il s'agit de
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l'absorption en marche d'escalier typique pour un puits quantique 2D. Le spectre

de PLE report�e a �et�e normalis�e �a cette valeur du signal de PLE dans la couche de

mouillage pour des raisons que nous verrons par la suite. Pour l'�echantillon A, le

bas de bande de la couche de mouillage est �a 1.42 eV et, des pics �ns apparaissent

aux �energies plus basses correspondant �a des niveaux excit�es de la paire �electron-

trou dans la bô�te. L'�energie de la couche de mouillage est di��erente dans ces

deux �echantillons car cette couche 2D n'a pas la même �epaisseur dans les deux

cas. Dans l'�echantillon A la couche de mouillage est en InAs et son �epaisseur est

d'environ 1.7 monocouches. Dans l'�echantillon B, par contre, la couche �a l'origine

des bô�tes est constitu�ee d'In0:6Ga0:4As, la di��erence de param�etres de maille

avec le GaAs est alors moins grande et la couche de mouillage peut atteindre des

�epaisseurs plus importantes avant la formation d'̂�lots 3D. Son �epaisseur est ici

de 3 monocouches environ.

Cette di��erence de constitution dans les deux couches de mouillage conduit �a

une �energie de con�nement des porteurs tr�es di��erente dans les deux cas. En e�et,

la distribution de bô�tes �etant centr�ee respectivement dans les deux �echantillons

�a 1.35 eV et 1.32 eV, le con�nement moyen en �energie dans les bô�tes est de 70

meV dans l'�echantillon A et de 20 meV dans l'�echantillon B. Malgr�e le fait que les

bô�tes soient plus grosses dans l'�echantillon B que dans l'�echantillon A, les bô�tes

de l'�echantillon B ne pr�esentent pas de transitions excit�ees du fait de cette faible

�energie de con�nement.

Remarquons en�n dans la �gure 5.1.1 que les deux spectres de PLE pr�esentent

une queue de bande. Cette queue apparâ�t cependant de fa�con plus nette dans

l'�echantillon A car elle est plus �etendue spectralement. Mais nous allons voir dans

le paragraphe suivant qu'elle est bien pr�esente dans l'�echantillon B.

5.1.2 Mod�elisation

Dans ce paragraphe, nous allons nous int�eresser �a l'allure du continuum des

�etats mixtes dans les deux �echantillons A et B grâce �a des mod�elisations de

l'absorption des bô�tes de ces deux �echantillons r�ealis�ees d'apr�es la m�ethode

pr�esent�ee dans le paragraphe 4.3 [33,99]. La forme de la queue de bande d�ependant

essentiellement de l'�energie de con�nement, les param�etres d�e�nissant la forme

de la bô�te sont choisis de fa�con �a reproduire la valeur de cet �ecart obtenue sur

les spectres exp�erimentaux.

Pour l'�echantillon A, pour arriver �a reproduire les spectres exp�erimentaux, il

faudrait consid�erer des bô�tes tr�es petites ce qui complique le calcul num�erique.

La composition de la bô�te a �et�e chang�ee de fa�con �a conserver une hauteur de

bô�te su�samment grande. La mod�elisation th�eorique est �nalement e�ectu�ee

pour une bô�te en In0:27Ga0:73As ayant la forme d'un cône tronqu�e et dont les

dimensions sont les suivantes: rayon �a la base R = 110 �A, rayon au sommet

du cône tronqu�e Rtop = 100 �A, hauteur du cône tronqu�e h = 25 �A et en�n une
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Figure 5.1.2: Mod�elisation de l'absorption d'une bô�te de l'�echantillon A r�ealis�ee
par Angela Vasanelli [33,99].

�epaisseur de couche de mouillage d = 20 �A. Ces param�etres de la bô�te ont �et�e

ajust�es de fa�con �a bien reproduire l'�energie de bande interdite de la couche de

mouillage, l'�energie de con�nement de la bô�te et l'�ecart entre ses niveaux S et P .

Avec ces di��erents param�etres, l'absorption typique d'une bô�te de l'�echantillon

A est pr�esent�ee sur la �gure 5.1.2. On voit sur cette �gure qu'il existe, dans cette

bô�te, en plus de la transition fondamentale une transition excit�ee 1Ph�1Pe. Dans
nos spectres exp�erimentaux, il semble qu'il y ait plus de niveaux excit�es que ce

qui est obtenu par le calcul, ceci peut s'expliquer par le fait qu'il faut consid�erer

les niveaux de polarons et non pas de paires �electron-trou comme nous l'avons vu

dans le paragraphe 2.5.2. Il apparâ�t sur la �gure 5.1.2 que cette transition est

superpos�ee au continuum des �etats mixtes. On remarque aussi que la transition

fondamentale est bien s�epar�ee du continuum d'�etats puisqu'il ne descend que

jusqu'�a environ 10 meV de la transition fondamentale de la bô�te.

Pour l'�echantillon B la mod�elisation est faite pour la même composition et les

mêmes dimensions de bô�te, seule l'�epaisseur de la couche de mouillage change,

elle est ici plus �epaisse (d = 30 �A). L'absorption ainsi obtenue est report�ee sur

la �gure 5.1.3. Il apparâ�t sur cette �gure que la seule transition li�e-li�e est la
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Figure 5.1.3: Mod�elisation de l'absorption d'une bô�te de l'�echantillon B r�ealis�ee
par Angela Vasanelli [33,99].

transition fondamentale. Ces bô�tes ne contiennent pas de transitions excit�ees

comme nous l'avions observ�e exp�erimentalement. Le continuum d'�etats descend

cette fois beaucoup plus pr�es de la transition fondamentale, jusqu'�a environ

quelques meV seulement de la transition fondamentale.

5.2 Etude de la largeur spectrale des transitions

excit�ees

Dans ce paragraphe nous allons nous int�eresser �a l'�evolution de la largeur

spectrale des transitions excit�ees des bô�tes en fonction de la temp�erature a�n

d'�etudier le couplage de ces transitions aux phonons. Les r�esultats obtenus mon-
trent, contrairement �a ce qui �etait attendu, une grande e�cacit�e du d�ephasage des

porteurs par interaction avec les phonons acoustiques. Et nous allons montrer que

cette e�cacit�e s'interpr�ete par la pr�esence du continuum des �etats mixtes existant

entre la couche de mouillage et les bô�tes.



Figure 5.2.1: Figure de gauche: en pointill�e, PL d'une bô�te quantique (excitation

laser �a 1.42 eV); en trait plein, PLE d�etect�ee �a 1.3 eV sur la raie de photolumi-

nescence de la bô�te. Ces spectres sont r�ealis�es �a une temp�erature de 10 K. Figure
de droite: largeur spectrale en fonction de la temp�erature des deux raies A (1.328

eV) et B (1.355 eV) indiqu�ees par des �eches dans le spectre de PLE. Les pentes
des ajustements lin�eaires valent: 10�2 �eV/K pour la raie A et 41�2 �eV/K
pour la raie B.

5.2.1 R�esultats exp�erimentaux

Cette �etude est faite sur l'�echantillon A car c'est le seul qui pr�esente des

transitions excit�ees. La technique exp�erimentale utilis�ee est celle pr�esent�ee dans

le chapitre 3 paragraphe 3.2.2: �a partir de spectres de PL et PLE d'une bô�te on

d�etermine la position des �etats excit�es et on mesure leur largeur spectrale avec

une r�esolution en PLE de 30 �eV.

Sur la �gure 5.2.1 sont pr�esent�es les r�esultats typiques que l'on obtient grâce

�a cette m�ethode. Sur la �gure de gauche, en pointill�e est trac�e le spectre de PL

d'une bô�te et en trait plein le spectre de PLE correspondant obtenu en �xant la
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d�etection sur la raie de PL situ�ee �a 1.3 eV. Ces spectres ont �et�e r�ealis�es �a une

temp�erature de 10 K. Sur le spectre de PLE apparaissent superpos�ees sur le fond

continu des structures plus �nes �a 1.328, 1.355, 1.365, 1.388 eV correspondant

�a des transitions excit�ees de la bô�te. Il existe peut-être d'autres structures mal

r�esolues sur ce spectre. La largeur spectrale de la raie A par exemple est ici de

500 �eV, elle est bien sup�erieure �a la r�esolution de notre technique exp�erimentale

qui est de 30 �eV (cf paragraphe 3.2.2).

Nous avons alors e�ectu�e une �etude de la largeur spectrale des transitions

excit�ees en fonction de la temp�erature. Sur la partie droite de la �gure 5.2.1 sont

report�ees les largeurs spectrales, �, obtenues en fonction de la temp�erature pour

les deux raies A (1.328 eV) et B (1.355 eV) marqu�ees d'une �eche dans le spectre

de PLE. La puissance d'excitation pour toutes ces mesures est de 6 kW/cm2. Le

même type de mesures a �et�e r�ealis�e sur plusieurs bô�tes de cet �echantillon.

Une premi�ere constatation que l'on peut faire �a partir des r�esultats exp�erimen-

taux porte sur la forme de la raie. Pour toutes les transitions �etudi�ees, �a toute

temp�erature, nous avons observ�e que la forme de la raie en PLE reste lorentzienne.

La �gure 5.2.2 est un spectre haute r�esolution d'un pic de PLE d'une des bô�tes

�etudi�ees. Le spectre a �et�e r�ealis�e �a 10 K. La raie est reproduite en trait plein par

une courbe lorentzienne de largeur � = 500 �eV et en trait pointill�e par une courbe

gaussienne. Il apparâ�t sur cette �gure que les ailes de la raie sont bien reproduites

par une lorentzienne. A haute temp�erature, les raies peuvent �egalement être

reproduites par des lorentziennes. Nous n'observons donc pas d'e�et de couplage

non-perturbatif avec les phonons acoustiques pour les transitions excit�ees des

bô�tes contrairement �a ce qui a �et�e observ�e pour la transition fondamentale dans

des bô�tes de mat�eriaux II-VI [67] dans lesquels des ailes de part et d'autre

de la raie centrale lorentzienne commencent �a apparâ�tre �a partir de 30 K (cf

paragraphe 2.5.2).

5.2.2 Analyse des donn�ees

Nous allons maintenant nous int�eresser dans ce paragraphe �a l'�evolution de la

largeur spectrale, �, avec la temp�erature. Dans le chapitre 1, nous avons vu que,

dans les bô�tes, il est pr�evu une inhibition du couplage au phonons acoustiques.

Dans les puits quantiques ce couplage se manifeste par une augmentation lin�eaire

de la largeur spectrale des transitions �electroniques avec la temp�erature dans

le domaine 10 �a 50 K d'autant plus marqu�ee que l'e�cacit�e du couplage est

importante. Pour les bô�tes, on s'attend donc �a ce que cette variation de � avec

la temp�erature soit nulle. Or, sur la �gure 5.2.1, il apparâ�t que la largeur spectrale

des raies A et B varie lin�eairement avec la temp�erature. Nous avons obtenu une

augmentation lin�eaire de � avec la temp�erature entre 10 et 50 K pour toutes

les transitions excit�ees �etudi�ees. La situation est donc analogue �a celle des puits



Figure 5.2.2: Spectre haute r�esolution d'une transition excit�ee d'une bô�te observ�ee
en PLE. Trait plein: ajustement lorentzien. Trait pointill�e: ajustement gaussien.

quantiques et nous allons mod�eliser l'�evolution de � avec la temp�erature par:

�(T ) = �0 + aT (5.2.1)

Sur la �gure 5.2.1 sont port�es les deux ajustements r�ealis�es �a partir de cette

relation pour les raies A et B. Les coe�cients de couplage aux phonons acoustiques

a obtenus pour ces deux raies sont: 10�2 �eV/K pour la raie A et 41�2 �eV/K
pour la raie B. Pour les 13 niveaux excit�es que nous avons �etudi�es, les valeurs de

a obtenues sont comprises entre 9 et 60 �eV/K. Ces valeurs sont tr�es �elev�ees, elles

sont du même ordre de grandeur que dans les puits quantiques (entre 1.5 et 11

�eV/K pour des puits InxGa1�xAs/GaAs [42{44]). Ces fortes valeurs de a r�ev�elent

un couplage aux phonons acoustiques tr�es e�cace pour les transitions excit�ees

dans les bô�tes en contradiction avec les pr�edictions th�eoriques de r�eduction de

l'interaction avec les phonons acoustiques dans les structures 0D.

L'inhibition du couplage aux phonons acoustiques �etait pr�evu dans les bô�tes

car la densit�e d'�etats proches �energ�etiquement des niveaux localis�es dans les

bô�tes est nulle. Or nous avons vu que sur les spectres de PLE apparâ�t un

continuum d'�etats entre la transition fondamentale et le bas de bande de la

couche de mouillage dû aux transitions mixtes. De plus dans le paragraphe 5.1.2,

il apparâ�t que pour l'�echantillon A que nous �etudions ici, les transitions excit�ees

sont compl�etement superpos�ees �a ce continuum. La pr�esence de ce continuum

expliquerait cette grande e�cacit�e du couplage aux phonons acoustiques.

Sur la �gure 5.2.1 il apparâ�t, de plus, que le coe�cient de couplage aux
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phonons acoustiques a est plus important pour la raie B que pour la raie A, et

que la raie B se trouve �a plus haute �energie que la raie A c'est �a dire �a une �energie

o�u l'intensit�e du fond de PLE est plus importante. Il semble donc que l'intensit�e

du continuum d'�etats de la queue de bande r�esonant avec la transition �etudi�ee

soit e�ectivement reli�ee �a l'e�cacit�e du couplage aux phonons acoustiques.

A�n de v�eri�er cette hypoth�ese sur le rôle du continuum sur l'interaction

avec les phonons acoustiques, nous �evaluons la densit�e d'�etats de ce continuum

en r�esonance avec les transitions �etudi�ees. En supposant que la relaxation vers

la bô�te se fait de fa�con identique pour toutes les �energies, un spectre de PLE

est une mesure de la densit�e d'�etats. L'intensit�e mesur�ee en PLE d�epend de

l'e�cacit�e radiative de la raie de photoluminescence que l'on regarde. Pour avoir

une �evaluation de l'intensit�e du fond de PLE que l'on puisse comparer de bô�te �a

bô�te, nous avons pris comme crit�ere que l'absorption dans la couche de mouillage

est la même pour toutes les bô�tes. Nous avons donc normalis�e les spectres de

PLE par leur valeur �a 1.42 eV c'est �a dire au seuil d'absorption de la couche de

mouillage. Cette normalisation permet ainsi de pouvoir comparer les intensit�es

de PLE pour di��erentes bô�tes et explique la normalisation de la �gure 5.1.1.

Ainsi, sur la �gure 5.2.3, sont report�ees les di��erentes valeurs de l'e�cacit�e a

du couplage aux phonons acoustiques obtenues pour les 13 �etats excit�es �etudi�es

en fonction de l'intensit�e normalis�ee du fond de PLE �a l'�energie de chaque raie. Le

trait pointill�e est un guide pour l'oeil mat�erialisant l'augmentation de l'e�cacit�e

du couplage aux phonons acoustiques avec le fond de PLE. Il apparâ�t sur cette

�gure qu'il existe e�ectivement une corr�elation tr�es forte entre l'intensit�e du

continuum d'�etats r�esonants avec la transition regard�ee et l'e�cacit�e du couplage

aux phonons acoustiques pour cette transition. La queue de bande semble donc

procurer un r�eservoir d'�etats pour la di�usion des porteurs par les phonons

acoustiques.

5.2.3 E�cacit�e du couplage aux phonons acoustiques

Dans ce paragraphe, nous allons montrer que les continuums obtenus �a partir

des transitions mixtes rendent bien compte de l'ordre de grandeur de l'e�cacit�e

du couplage des niveaux excit�es aux phonons acoustiques [32]. Pour cela nous

allons, �a partir de la mod�elisation de l'absorption d'une bô�te de l'�echantillon A

(�gure 5.1.2), d�eterminer l'ordre de grandeur du coe�cient a que l'on obtiendrait

pour la transition excit�ee 1Pe � 1Ph superpos�ee au continuum.

Si on veut calculer le taux de di�usion d'un �etat j	i> li�e de la bô�te (�etat �a

deux porteurs �electron et trou) par interaction avec les phonons acoustiques, il

faut calculer d'apr�es la r�egle d'or de Fermi:

1

�
=

2�

�h

X
f;q

j <	f jVe�ph + Vh�phj	i> j2�(�i � �f � �h!q) (5.2.2)



Figure 5.2.3: Valeurs de l'e�cacit�e a du couplage aux phonons acoustiques pour
les 13 �etats excit�es �etudi�es en fonction de l'intensit�e normalis�ee du fond de PLE

�a l'�energie de chaque raie. Le trait pointill�e est un guide pour l'oeil mat�erialisant

l'augmentation de l'e�cacit�e du couplage aux phonons acoustiques avec le fond
de PLE.

o�u Ve�ph est l'hamiltonien de couplage entre un �electron et un phonon acoustique,

Vh�ph celui concernant le trou et �h!q l'�energie du phonon de vecteur d'onde q.

Les signes + et � rendent compte des deux processus d'�emission et d'absorption

d'un phonon. Dans le probl�eme qui nous int�eresse, l'�etat j	f > sera un �etat du

continuum des �etats mixtes avec lequel l'�etat li�e de la bô�te est quasi-r�esonant.

Pour l'�etat j	i > de la bô�te, comme nous le verrons un peu plus loin,

on ne peut pas partir simplement de l'�etat jPePh >, il faut tenir compte de

l'interaction coulombienne qui m�elange les niveaux discrets de la bô�te (cf chapitre

1 paragraphe 2.2.2). On ne tiendra compte que des deux premiers niveaux discrets

S et P . L'�etat j	i> sera donc une combinaison lin�eaire des �etats P et S qui se

m�elangent par interaction coulombienne:

j	i> = �j	p> +�j	s> (5.2.3)

Les deux �etats P d�eg�en�er�es seront d�enomm�es P+ et P�. L'interaction coulom-
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bienne ne lie en fait l'�etat S qu'�a la combinaison sym�etrique 1p
2
[jP+(~re)P�(~rh)>

+jP�(~re)P+(~rh)>] et non pas �a l'antisym�etrique. Les �etats d�enomm�es j	s > et

j	p> pr�ec�edemment sont donc de la forme:

j	s> = jS(~rh)S(~re)> (5.2.4)

j	p> =
1
p
2
[jP+(~re)P�(~rh)> +jP�(~re)P+(~rh)>] (5.2.5)

Pour l'�etat �nal, nous prendrons le continuum d'�etats mixtes correspondant �a

un trou dans la couche de mouillage et un �electron dans l'�etat S de la bô�te car,

d'apr�es la �gure 5.1.2, c'est lui qui est en r�esonance avec la transition Pe � Ph,

c'est le premier continuum qui apparâ�t apr�es la transition fondamentale. L'�etat

�nal que l'on va consid�erer est donc de la forme:

j	f> = jC(~rh)S(~re)> (5.2.6)

Lorsqu'on �ecrit l'�el�ement de matrice <	f jVe�ph + Vh�phj	i > pour les �etats

j	i> et j	f > d�ecrits pr�ec�edemment, un grand nombre de termes se simpli�ent

et il reste �nalement:

<	f jVe�ph + Vh�phj	i>= � <C(~rh)jVh�phjS(~rh)> (5.2.7)

On voit ici l'importance de tenir compte du m�elange des �etats S et P par

interaction coulombienne puisque c'est la partie en S qui se couple au continuum.

En exprimant Vh�ph pour un phonon de vecteur d'onde ~q [117], ce terme

devient:

�Dh

s
�h!q

2�c2sV

s
(nq +

1� 1

2
) <C(~rh)je�i~q:~rhjS(~rh)> (5.2.8)

o�u Dh est le potentiel de d�eformation pour les trous, � la masse volumique du

cristal, cs la vitesse du son dans le cristal, V le volume de cristal consid�er�e, nq
le nombre d'occupation des phonons de vecteur d'onde q �a la temp�erature T . Le

signe du haut correspond au processus d'�emission de phonon et celui du bas �a

l'absorption. Les di��erents �etats du continuum C peuvent être r�epertori�es par les

nombres quantiques n et l, l indiquant la sym�etrie.

La largeur �a mi-hauteur de la raie de PLE que nous mesurons vaut � = �h=� .

Elle s'exprime alors comme:

� =
�h

�
= �

j�j2D2
h

�c2sV

X
n;l;q

�h!q(nq+
1� 1

2
)j <Cn;l(~rh)je�i~q:~rhjS(~rh)> j2�(�i� �f ��h!q)

(5.2.9)

Dans le domaine de temp�erature qui nous int�eresse, le facteur d'occupation des

phonons peut être lin�earis�e en (nq + (1 � 1)=2 � 2kBT=�h!q + 1. Le facteur 2

permet de prendre en compte les processus d'�emission et d'absorption. On ne
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gardera dans la suite que le terme d�ependant de la temp�erature. On remplace

ensuite la fonction delta par �(�i � �f), l'�energie des phonons acoustiques �etant

faible (approximation "�elastique"). Le terme d'�elargissement d�ependant de la

temp�erature s'�ecrit �nalement:

�(T ) = aT = 2�
j�j2D2

hkBT

�c2sV

X
n;l

�(�i � �n;l)
V

(2�)3

Z
d~qj <Cn;l(~rh)je�i~q:~rhjS(~rh)> j2

(5.2.10)

L'int�egrale de cette derni�ere expression se simpli�e en:

(2�)3
Z
d~rjCn;l(~rh)j2jS(~rh)j2 (5.2.11)

Et en�n, on peut r�e�ecrire:

aT = 2�
j�j2D2

hkBT

�c2s

X
l

�l(�i) (5.2.12)

Le dernier terme de cette expression est une densit�e d'�etats, c'est l'analogue de

celle que l'on obtient lorsqu'on s'int�eresse au couplage aux phonons acoustiques

dans les puits. Ce terme est calcul�e num�eriquement pour l'�etat excit�e apparaissant

dans la �gure 5.1.2. Il est de l'ordre de 2.10�5 meV�1. �A�3. Le coe�cient a

d'e�cacit�e du couplage aux phonons acoustiques pour les niveaux excit�es des

bô�tes peut alors être �evalu�e par:

a = 2�
j�j2D2

hkB

�c2s

X
l

�l(�i) (5.2.13)

En prenant Dh � 6.7 eV, � � 5.3 g.cm�3, cs � 5000 m/s [118] et j�j � 0:2 [32], on

obtient une valeur de a de 20 �eV/K qui est en tr�es bon accord avec les valeurs

exp�erimentales qui se situent entre 10 et 60 �eV/K. Les �etats du continuum

des �etats mixtes permettent donc de bien rendre compte quantitativement de

l'e�cacit�e du couplage aux phonons acoustiques pour les transitions excit�ees. De

plus, cette mod�elisation montre �egalement que le coe�cient a est proportionnel

�a la densit�e d'�etats du continuum en r�esonance avec l'�etat excit�e �etudi�e comme

nous l'avions observ�e exp�erimentalement (cf �gure 5.2.3).

5.2.4 Elargissement �a temp�erature nulle

Nous venons de voir que l'�evolution en temp�erature de la largeur spectrale �

des transitions excit�ees s'explique par l'interaction avec les phonons acoustiques

via le continuum des �etats mixtes. Si on s'int�eresse maintenant aux largeurs

spectrales �0 extrapol�ees �a temp�erature nulle, les valeurs obtenues pour tous

les �etats excit�es �etudi�es sont comprises entre 200 et 950 �eV. Ces valeurs sont
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tr�es �elev�ees par rapport aux largeurs radiatives moyennes estim�ees pour les

bô�tes qui sont de l'ordre de 0.6 �eV. Ces largeurs radiatives sont d�etermin�ees

exp�erimentalement par des mesures de photoluminescence r�esolues en temps sur

des ensembles de bô�tes [54,55,72] ou sur bô�te unique [82], le temps de d�eclin de la

photoluminescence mesur�e donnant acc�es �a la largeur radiative par T1 = �h=�rad.

Nous avons vu dans le chapitre 1, que l'�elargissement des transitions dû au

couplage aux phonons acoustique est de la forme:

�(T ) = A(2�n(T ) + 1) (5.2.14)

o�u �n est le nombre d'occupation des phonons acoustiques �a la temp�erature T .

De plus, pour les phonons acoustiques �n peut être lin�earis�e pour T > 10K en

kT=��LA o�u ��LA est l'�energie moyenne des phonons acoustiques. Nous pouvons

donc exprimer a en fonction des param�etres que nous venons d'introduire:

a =
2Ak

��LA
(5.2.15)

Le nombre d'occupation des phonons acoustiques tend vers z�ero quand T tend

vers z�ero, dans la largeur �a temp�erature nulle �0 intervient donc un terme

d'�elargissement dû �a l'�emission spontan�ee de phonons:

�spont = A =
a��LA

2k
(5.2.16)

Avec a � 20�eV/K, pour retrouver les valeurs de �0 mesur�ees exp�erimentale-

ment, il faudrait que les phonons acoustiques mis en jeu aient des �energies entre

2 et 8 meV, ce qui est beaucoup trop grand. L'�emission spontan�ee de phonons

acoustiques n'est donc pas su�sante pour expliquer l'�elargissement �a temp�erature

nulle que nous observons.

Ces valeurs �elev�ees de �0 peuvent cependant s'expliquer par l'e�cacit�e de la

relaxation depuis le niveau excit�e par des processus Auger [59]. Les processus

Auger ne d�ependant pas de la temp�erature, sont responsables d'un �elargissement

des transitions mêmedans la limite de temp�erature nulle. Ferreira et al. ont calcul�e
les temps de di�usion dus �a des processus Auger obtenus lorsqu'on consid�ere

comme �etat initial deux porteurs (�electron ou trou) dans un �etat excit�e de type

1P de la bô�te et comme �etat �nal, un porteur �eject�e dans le continuum de la

couche de mouillage et un dans le niveau 1S de la bô�te. Les temps obtenus

sont de l'ordre de la picoseconde ce qui correspond �a des �elargissements de raie

de l'ordre de 600 �eV. Cet ordre de grandeur est en meilleur accord avec nos

mesures exp�erimentales de �0, nous pouvons donc vraisemblablement attribuer

cet �elargissement �a des e�ets principalement de type Auger.



Figure 5.2.4: Sch�ema de la relaxation des porteurs depuis le niveau P . On
a repr�esent�e les �etats de paire �electron-trou li�e-li�e S et P ainsi que ceux li�e-

continuum. La relaxation d'une paire �electron-trou du niveau P vers le niveau S

ou vers le continuum des �etats mixtes par les di��erents m�ecanismes de relaxation
possible est sch�ematis�ee par une �eche en pointill�e. Le niveau P est peupl�e par
excitation laser.

5.2.5 Mod�elisation de la relaxation depuis les niveaux

excit�es

Lors d'une exp�erience de PLE, quand le laser est r�esonant avec un niveau

excit�e de la paire �electron-trou de la bô�te, des porteurs sont cr�e�es sur ce niveau

excit�e, (nous allons consid�erer le premier niveau P pour simpli�er). Ces porteurs

interagissent avec l'environnement, ce qui �elargit la raie et entraine la relaxation

des porteurs vers le niveau S sur lequel est observ�ee la photoluminescence ou vers

le continuum des �etats mixtes. Nous avons pour l'instant discut�e de m�ecanismes

d'�elargissement du niveau P dûs aux phonons acoustiques et �a des processus de

type Auger. Ces processus ne conduisent cependant pas �a la cr�eation d'une paire

�electron-trou sur le niveau S, ils conduisent �a la cr�eation d'une paire �electron-trou

dans le continuum des transitions mixtes. Il faut donc faire intervenir �egalement

un autre m�ecanisme de relaxation qui permette la cr�eation de cette paire et donc

l'observation d'un signal de PLE. On peut penser par exemple �a la relaxation des

polarons par instabilit�e de la partie phonon (cf chapitre 1 paragraphe 2.5.2). Ce

mod�ele de relaxation des porteurs depuis le niveau P est sch�ematis�e sur la �gure

5.2.4 sur lequel on a repr�esent�e les �etats de paire �electron-trou li�e-li�e S et P ainsi

que ceux li�e-continuum.
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Appelons nP la population de paires �electron-trou du niveau P , nS celle du

niveau S. On peut �ecrire les �equations d'�evolution des populations:

dnP

dt
= G �

nP

�polarons
�

nP

�Auger
�

nP

�phononsLA

dnS

dt
=

nP

�polarons
�

nS

�rad

o�u G est proportionnel �a la puissance d'excitation, �polarons est le taux de

relaxation des polarons, �Auger celui dû aux m�ecanismes Auger, �phononsLA celui

dû aux phonons acoustiques et �rad le taux de recombinaison radiative depuis

le niveau S. En r�egime stationnaire, le rendement de photoluminescence �S du

niveau S est �egal �a (nS=�rad)=G. Soit:

�S =
1=�polarons

1=�Auger + 1=�phononsLA + 1=�polarons
(5.2.17)

Ce qui peut se r�e�ecrire sous la forme:

�S =
�polarons

�Auger + �phononsLA + �polarons
(5.2.18)

o�u �i est l'�elargissement de la transition Pe � Ph dû au processus i.

Dans le sch�ema de relaxation propos�e, l'�elargissement de la transition Pe�Ph
est la somme de trois termes:

�Auger + �phononsLA + �polarons (5.2.19)

Le terme d'�elargissement par e�et Auger ne d�epend pas de la temp�erature et

�Auger � 600�eV (cf paragraphe 5.2.4 et r�ef�erence [59]). Celui dû aux phonons

acoustiques est lin�eaire en temp�erature dans le domaine 10-50 K qui nous int�eresse

(�spont + aT o�u �spont est le terme d'�elargissement par �emission spontan�ee de

phonons pr�esent �a temp�erature nulle). Quant �a celui dû �a la relaxation du polaron,

l'�ecart entre les niveaux P et S �etant de l'ordre de 30 meV, ce qui correspond

�a une temp�erature de l'ordre de 300 K, ce terme ne varie quasiment pas avec la

temp�erature jusqu'�a 50 K. La largeur �a temp�erature nulle �0 peut donc s'�ecrire

comme:

�0 = �Auger + �spont + �polarons (5.2.20)

On a donc:

�S(T ) =
�polarons

�0 + aT
(5.2.21)

Le rendement de photoluminescence �S(T ) est, par d�e�nition, proportionnel �a

IS(T )=IS(T = 0K), on doit donc avoir:

IS(T = 0K)

IS(T )
/ 1 + aT=�0 (5.2.22)



Figure 5.2.5: Variation de IS(T = 0K)=IS(T ) o�u IS est l'intensit�e de photolu-
minescence du niveau S excit�e depuis un niveau excit�e pour deux niveaux ex-
cit�es di��erents (symboles). Traits pleins: droites d'�equation 1 + aT=�0 avec

a = 9�eV=K et �0 = 300�eV pour le niveau excit�e correspondant aux symboles
carr�es et a = 31�eV=K et �0 = 500�eV pour le niveau excit�e correspondant aux
symboles ronds.

Sur la �gure 5.2.5, nous avons donc trac�e pour deux niveaux excit�es �etudi�es

pr�ec�edemment IS(T = 0K)=IS(T ) en fonction de la temp�erature (symboles), et

nous avons trac�e en trait plein les droites d'�equation 1 + aT=�0 pour les valeurs

de a et de �0 de ces niveaux obtenues par l'�etude des largeurs spectrales � en

fonction de la temp�erature. Soit a = 9�eV/K et �0 = 300�eV pour le niveau

excit�e correspondant aux symboles carr�es et a = 31�eV/K et �0 = 500�eV pour

le niveau excit�e correspondant aux symboles ronds.

Il existe une certaine dispersion des points exp�erimentaux par rapport aux

droites th�eoriques car il est di�cile de comparer les intensit�es absolues entre

deux spectres. En e�et, l'intensit�e d�epend beaucoup de la focalisation du micros-

cope, et les r�eglages varient toujours l�eg�erement d'un spectre �a un autre. On voit

cependant qu'il existe un tr�es bon accord entre cette mod�elisation des processus

de relaxation des niveaux excit�es et les r�esultats exp�erimentaux. L'�elargissement

�a temp�erature nulle est donc essentiellement d�etermin�e par les processus de
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type Auger, la d�ependance en temp�erature de � est donn�ee par le couplage aux

phonons acoustiques, mais un processus suppl�ementaire de relaxation est cepen-

dant n�ecessaire pour expliquer l'observation d'un signal de photoluminescence sur

le niveau fondamental.

5.2.6 Conclusion

En r�esum�e, ces mesures de largeur spectrale des transitions excit�ees des bô�tes

ont montr�e que, dans nos �echantillons, les porteurs et les phonons acoustiques ne

sont pas dans un r�egime de couplage non-perturbatif mais, qu'au contraire, le

couplage aux phonons acoustiques suit la même d�ependance en temp�erature que

dans les puits quantiques (lin�eaire dans le domaine 10-50 K). De plus, l'e�cacit�e

du couplage est comparable voire sup�erieure �a celle des puits contrairement aux

pr�evisions de goulot d'�etranglement de phonons car les transitions excit�ees sont

superpos�ees au continuumdes �etats mixtes qui fournit la densit�e d'�etats n�ecessaire

�a la di�usion. Et, nous avons d'ailleurs pu relier de fa�con quantitative les valeurs

de a obtenues exp�erimentalement �a celles calcul�ees th�eoriquement �a partir de la

densit�e d'�etats du continuum.

Nous avons �egalement vu que l'�emission spontan�ee de phonons n'est pas

su�sante pour rendre compte des valeurs des largeurs spectrales des transitions

excit�ees extrapol�ees �a temp�erature nulle (�0). La prise en compte de m�ecanismes

de type Auger permet par contre d'en rendre compte. En�n nous avons pr�esent�e

une mod�elisation des processus de relaxation depuis le niveau P valid�ee par l'�etude

de l'intensit�e de photoluminescence du niveau S excit�e depuis le niveau P .

5.3 Largeur spectrale de la transition fonda-

mentale

Dans ce paragraphe, nous allons maintenant nous int�eresser �a la transi-

tion fondamentale qui n'est pas accessible par des exp�eriences de PLE. Nous

pr�esenterons tout d'abord les r�esultats exp�erimentaux de mesure de largeur spec-

trale de la transition fondamentale dans les deux �echantillons A et B pr�esent�es au
d�ebut de ce chapitre. A partir de ces r�esultats nous tirerons des renseignements sur
le couplage aux phonons pour cette transition. Nous verrons que la situation est

di��erente de celle des transitions excit�ees et que cette di��erence peut s'interpr�eter

par la pr�esence du continuum des �etats mixtes.

5.3.1 R�esultats exp�erimentaux

Les largeurs spectrales des raies de luminescence de l'�etat fondamental de

la paire �electron-trou sont mesur�ees grâce �a la m�ethode de spectroscopie par



Figure 5.3.1: Pointill�es: Contrastes C(� ) des interf�erogrammes obtenus sur une
bô�te de l'�echantillon A en fonction de la temp�erature. Excitation laser: 1.47 eV.

D�etection �x�ee pour chaque temp�erature sur la raie de PL de la bô�te (soit par
exemple 1.355 eV �a 10 K). Trait plein: ajustements exponentiels correspondant

�a un pro�l de raie lorentzien.

transform�ee de Fourier d�ecrite au chapitre 3 paragraphe 3.2.3. En �xant l'�energie

d'excitation dans le continuum de la couche de mouillage et l'�energie de d�etection

sur la transition fondamentale d'une bô�te, en faisant varier � le retard entre les

deux bras de l'interf�erom�etre, on enregistre un interf�erogramme dont le contraste

est la transform�ee de Fourier du pro�l spectral de la raie de photoluminescence.

La forme de ce contraste renseigne sur le pro�l de la raie et son temps de d�eclin

est reli�e �a la largeur spectrale de la raie. Nous avons r�ealis�e par cette m�ethode

une �etude syst�ematique de la largeur spectrale de la transition fondamentale en

fonction de la temp�erature pour 5 bô�tes de l'�echantillon A et 4 de l'�echantillon

B.

Sur les �gures 5.3.1 et 5.3.2 sont report�ees en traits pointill�es, en coor-



Figure 5.3.2: Pointill�es: Contrastes C(� ) des interf�erogrammes obtenus sur une
bô�te de l'�echantillon B en fonction de la temp�erature. Excitation laser: 1.47 eV.
D�etection �x�ee pour chaque temp�erature sur la raie de PL de la bô�te (soit par
exemple 1.324 eV �a 10 K). Trait plein: ajustements exponentiels correspondant
�a un pro�l de raie lorentzien.

donn�ees semi-logarithmiques, les variations en temp�erature des contrastes des

interf�erogrammes obtenus sur une bô�te de l'�echantillon A et une de l'�echantillon

B. Les courbes ont �et�e d�ecal�ees verticalement pour faciliter la lecture de la �gure.

Tous ces interf�erogrammes sont obtenus pour une excitation continue �a 1.47

eV c'est �a dire au-dessus du bas de bande de la couche de mouillage. Pour chaque

temp�erature, la d�etection est �x�ee �a l'�energie de la raie de photoluminescence de

la bô�te �etudi�ee (soit, �a 10 K, 1.355 eV pour celle de l'�echantillon A et 1.324 eV

pour celle de l'�echantillon B). La densit�e d'excitation choisie est su�samment

faible (Pex � 25 kW/cm2) pour être toujours dans un r�egime d'excitation avant

saturation c'est �a dire que l'on excite en moyenne moins d'un porteur par bô�te

et que l'on peut ainsi s'a�ranchir d'�elargissements suppl�ementaires des raies qui

seraient dus �a des interactions porteur-porteur.
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Nous avons d'ailleurs v�eri��e qu'un changement de puissance d'excitation dans

la gamme que nous utilisons ne changeait pas le contraste des interf�erogrammes.

Pour cela, nous avons en particulier compar�e un interf�erogramme r�ealis�e pour une

puissance d'excitation telle que la raie de photoluminescence n'est pas satur�ee

(r�egime avec moins d'un porteur dans la bô�te), et un interf�erogramme r�ealis�e au

contraire lorsque la raie de photoluminescence est satur�ee (r�egime avec plus d'un

porteur dans la bô�te). Et nous avons observ�e que la forme des interf�erogrammes

�etait la même de part et d'autre de la saturation. La forme des interf�erogrammes

que nous allons regarder dans la suite est donc bien ind�ependante de la puissance

d'excitation choisie.

Sur les �gures 5.3.1 et 5.3.2, il apparâ�t tout d'abord que le contraste des

interf�erogrammes d�ecrô�t de plus en plus vite lorsque la temp�erature augmente.

De plus, �a toute temp�erature, ce contraste C(� ) est de forme exponentielle

sur environ un ordre de grandeur, c'est �a dire que la raie �etudi�ee a un pro�l

lorentzien et le garde lorsque la temp�erature augmente. Toutes les bô�tes �etudi�ees

pr�esentaient le même comportement et ceci sur une gamme de temp�erature de

5 �a 90 K. Contrairement �a ce qui a �et�e observ�e dans les bô�tes uniques II-

VI en CdTe [67], et dans les mesures de d�ephasage sur un ensemble de bô�tes

InAs par des exp�eriences d'�echo de photons [68], nous ne voyons pas apparâ�tre

d'ailes de part et d'autre de la raie de photoluminescence de la transition

fondamentale des bô�tes caract�eristiques d'un couplage non-perturbatif �electron-

phonons acoustiques. Nous serions en e�et sensibles �a cet e�et comme on peut le

voir sur la �gure 5.3.3. Sur cette �gure sont report�ees �a gauche des simulations

de spectres de PL et �a droite des simulations des contrastes que l'on observerait

par notre m�ethode exp�erimentale. Dans le cas (a), la raie de PL est lorentzienne.

Le contraste obtenu a une d�ependance exponentielle. Pour (b) de part et d'autre

de la raie lorentzienne commencent �a apparaitre des ailes, un tel spectre de PL

est comparable �a celui d�eduit des mesures d'�echo de photon de la r�ef�erence [68]

pour une temp�erature d'environ 60 K et �a celui obtenu �a 25 K sur les bô�tes

en CdTe [67]. Dans la forme du contraste se rajoute aux temps courts une

contribution due aux ailes qui d�ecroit ici sur �a peu pr�es la moiti�e d'un ordre

de grandeur. En�n dans le cas (c), la contribution des ailes augmente, ce spectre

correspond �a une temp�erature de 75 K dans la r�ef�erence [68] et de 45 K dans la

r�ef�erence [67], la d�ecroissance aux temps courts augmente en importance, elle se

fait ici sur environ un ordre de grandeur ce qui correspond �a notre dynamique aux

temps longs. Nous y serions donc bien sensibles. Nos r�esultats montrent donc que

l'intensit�e des ailes est n�egligeable devant celle de la raie centrale �a z�ero phonon

dans nos bô�tes.

Sur certains des interf�erogrammes (par exemple celui obtenu �a 40 K sur

l'�echantillon A), il semble y avoir justement deux composantes: une composante

rapide jusqu'�a des retards d'environ 10 ps puis la composante lente exponentielle

dont nous avons parl�ee. Mais, cette composante n'est pas aussi rapide que sur
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Spectre Transformée de Fourier
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Figure 5.3.3: A gauche simulations de spectres de PL et �a droite, simulations de

la transform�ee de Fourier du spectre en coordonn�ees logarithmiques (c'est �a dire
allure du contraste que l'on obtiendrait): (a) pour une raie de PL lorentzienne,
contraste exponentiel; (b) et (c) pour une raie de PL lorentzienne avec des ailes,

contraste exponentiel plus contribution aux temps courts.

la �gure 5.3.3 et provient en fait du fond de photoluminescence autour de la

raie. En e�et, la raie de photoluminescence de la bô�te se d�etache sur un fond

continu. Le d�etecteur re�coit tout le signal qui se trouve dans la bande spectrale

du spectrom�etre. Le fond donne donc une contribution rapide dont le temps de

d�eclin est reli�e �a la largeur de la fente du spectrom�etre. Nous avons d'ailleurs

observ�e que le d�eclin de cette composante changeait si on changeait la largeur

de la fente du spectrom�etre. Suivant le rapport d'intensit�e entre le signal de

la bô�te et celui du fond, cette composante rapide est plus ou moins visible



Figure 5.3.4: Largeur spectrale de la raie de photoluminescence de la transition
fondamentale de plusieurs bô�tes uniques en fonction de la temp�erature dans

l'�echantillon A. Traits pleins: ajustements des donn�ees exp�erimentales de la

forme �0 + aT + bexp(��E=kT ).

dans les interf�erogrammes et elle ne pr�esente pas d'�evolution monotone avec la

temp�erature comme le feraient les ailes dues au couplage non-perturbatif aux

phonons acoustiques. Nous ne tenons donc pas compte de cette composante dans

les ajustements des contrastes des interf�erogrammes.

En�n, nous observons que pour la bô�te de l'�echantillon B, le contraste diminue

sur des temps plus courts que pour celle de l'�echantillon A. Les raies sont donc

plus larges dans l'�echantillon B. Cette tendance a d'ailleurs �et�e con�rm�ee sur

l'ensemble des bô�tes �etudi�ees comme nous allons le voir dans la suite.



Figure 5.3.5: Largeur de la raie de photoluminescence de la transition fondamen-

tale de plusieurs bô�tes uniques en fonction de la temp�erature dans l'�echantillon
B. Traits pleins: ajustements des donn�ees exp�erimentales de la forme �0+ aT +

bexp(��E=kT ).

5.3.2 Analyse des donn�ees

Pour �etudier le couplage des porteurs aux phonons, nous allons regarder la

d�ependance de la largeur spectrale � en fonction de la temp�erature. Il est en e�et

possible d'extraire la largeur �a mi-hauteur � de la raie lorentzienne �a partir de la

forme du contraste,

C(� ) = e�j� j=Tc (5.3.1)

par � = 2�h=Tc. Nous verrons dans la suite que le temps Tc de d�eclin du contraste

de l'interf�erogramme est une mesure du temps de d�ephasage T2. La variation

de la largeur �a mi-hauteur � en fonction de la temp�erature ainsi obtenue est

port�ee dans les �gures 5.3.4 et 5.3.5 pour toutes les bô�tes �etudi�ees dans les deux
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�echantillons. Il apparâ�t que l'�elargissement des raies en fonction de la temp�erature

est d'abord lin�eaire �a basse temp�erature, jusqu'�a 40 K, puis devient exponentiel.

L'�elargissement de la transition dû au couplage aux phonons est donc du même

type que celui obtenu dans les puits quantiques, soit (cf paragraphe 2.4):

�(T ) = �0 + aT + b exp(�
�E

kT
) (5.3.2)

Nous avons donc r�ealis�e des ajustements des r�esultats exp�erimentaux grâce

�a cette relation. Ils sont report�es en traits pleins sur les �gures 5.3.4 et 5.3.5.

Pour l'�echantillon A, nous n'avons pas report�e tous les ajustements a�n de ne pas

alourdir la �gure, les di��erentes courbes �etant tr�es proches les unes des autres.

5.3.3 Couplage aux phonons acoustiques

Nous allons d'abord nous int�eresser �a la partie lin�eaire de la courbe o�u le

couplage aux phonons acoustiques domine. Dans le tableau 5.1 sont r�epertori�ees

les valeurs des param�etres de couplage aux phonons acoustiques a ainsi que

les largeurs spectrales extrapol�ees �a temp�erature nulle �0 obtenues grâce aux

ajustements pour les deux �echantillons A et B.

Echantillon A Bô�te 1 Bô�te 2 Bô�te 3 Bô�te 4 Bô�te 5

a(�eV.K�1) 0.05 0.05 0.08 0.1 0.1

�0(�eV) 18 23 29 30 35

Echantillon B Bô�te 1 Bô�te 2 Bô�te 3 Bô�te 4

a(�eV.K�1) 0.12 0.2 1.3 2.1

�0(�eV) 30 76 108 155

Tableau 5.1: Param�etres de couplage aux phonons acoustiques a et largeurs
spectrales extrapol�ees �a temp�erature nulle �0 obtenus �a partir des ajustements
de � en fonction de T pour les bô�tes des deux �echantillons A et B.

Les cinq bô�tes de l'�echantillon A pr�esentent des valeurs de a tr�es faibles

avec une tr�es faible dispersion: elles sont comprises entre 0.05 et 0.1 �eV.K�1

(avec une barre d'erreur de �0.03 �eV.K�1). Ces valeurs du coe�cient a sont les

plus faibles qui aient �et�e mesur�ees dans les h�et�erostructures de semiconducteurs.

Elles sont de deux ordres de grandeur plus faibles que les valeurs de a obtenues

dans des puits quantiques (dans des puits InAs/GaAs a varie entre 1.5 et 11

�eV.K�1 [42{44]). Elles sont �egalement de deux ordres de grandeur plus faibles

que pour les transitions excit�ees des mêmes bô�tes �etudi�ees dans le paragraphe

pr�ec�edent. Ces tr�es faibles valeurs de a sont une signature de l'inhibition du

couplage aux phonons acoustiques dans les syst�emes 0D due au manque d'�etats

�nals n�ecessaires �a l'absorption ou l'�emission de phonons acoustiques. Le fait que
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la largeur spectrale � de la transition fondamentale des bô�tes soit quasiment

constant dans le domaine de temp�erature 10-50 K est une signature de la

discr�etisation des niveaux dans les bô�tes.

Par contre, pour les bô�tes de l'�echantillon B, les valeurs de l'e�cacit�e du

couplage aux phonons acoustiques a sont plus �elev�ees et di��erent beaucoup de

bô�te �a bô�te puisqu'elles varient entre 0.12�0.03 et 2.1�0.2 �eV.K�1. Les valeurs

de �0 di��erent aussi beaucoup et varient dans le même sens que le coe�cient a.

Cette dispersion des valeurs de a dans l'�echantillon B montre que le couplage aux

phonons acoustiques pour la transition fondamentale n'est pas toujours inhib�e

dans les bô�tes.

Comme pour les transitions excit�ees, nous avons donc essay�e de relier

l'e�cacit�e du couplage aux phonons acoustiques �a la densit�e d'�etats existant en

r�esonance avec les transitions des bô�tes et qui permettraient ce couplage.

Cependant, contrairement �a l'�etude des niveaux excit�es, il n'est pas possible

d'avoir acc�es en PLE �a la densit�e d'�etats jusqu'�a l'�energie de la transition

fondamentale de la bô�te (le laser serait alors �a la même �energie que la d�etection,

la di�usion du laser masquerait alors le signal de photoluminescence de la bô�te).

Nous avons donc mesur�e l'intensit�e du fond de PLE le plus pr�es possible de la

transition fondamentale, soit �a environ 10 meV (limite impos�ee par le taux de

r�ejection du spectrom�etre), pour �evaluer la densit�e d'�etats en r�esonance avec la

bô�te. Et, pour pouvoir comparer ces valeurs pour toutes les bô�tes �etudi�ees, de

même que pour les �etats excit�es, les spectres de PLE ont �et�e normalis�es par leur

valeur dans la couche de mouillage.

Sur la �gure 5.3.6 sont report�ees les di��erentes valeurs de a obtenues en

fonction de l'intensit�e de PLE mesur�ee �a 10 meV de la transition fondamentale de

la bô�te pour les bô�tes de l'�echantillon A (carr�es vides) et celles de l'�echantillon

B (ronds pleins). Sur cette �gure, il apparâ�t que pour une intensit�e de PLE

inf�erieure �a 0.1, il y a inhibition du couplage aux phonons acoustiques dans les

bô�tes. Au-dessus de cette valeur, l'e�cacit�e du couplage aux phonons acoustiques

varie lin�eairement avec l'intensit�e de PLE. C'est donc bien un e�et de densit�e

d'�etats qui est �a l'origine des di��erences d'e�cacit�e de couplage observ�ees.

L'intensit�e du fond de PLE apparâ�t donc comme le param�etre pertinent pour

caract�eriser le couplage aux phonons acoustiques et ceci pour deux �echantillons de

composition di��erente et fabriqu�es dans deux laboratoires di��erents. Lorsqu'on

�evalue la densit�e d'�etats �a 10 meV de la transition fondamentale, la queue

de bande descendant progressivement depuis la couche de mouillage jusqu'�a la

transition fondamentale de la bô�te, nous avons uniquement acc�es �a une valeur

sup�erieure de la densit�e d'�etats �a l'�energie de la transition fondamentale de la

bô�te. Cette sur�evaluation est responsable de l'e�et de seuil de la �gure 5.3.6

comme nous le verrons plus pr�ecis�ement dans la suite.
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Figure 5.3.6: E�cacit�e du couplage aux phonons acoustiques a en fonction de

l'intensit�e de PLE mesur�ee �a 10 meV de la transition fondamentale de la bô�te
�etudi�ee et normalis�ee par l'intensit�e de PLE dans la couche de mouillage pour les

bô�tes de l'�echantillon A (carr�es vides) et celles de l'�echantillon B (ronds pleins).

5.3.4 Interpr�etation

Les r�esultats exp�erimentaux montrent qu'il existe, comme pour les �etats ex-

cit�es, une corr�elation entre l'e�cacit�e du couplage aux phonons acoustiques et

l'intensit�e du continuum d'�etats au voisinage de la raie. Or, dans l'interpr�etation

de ce continuum en terme de transitions mixtes entre la couche de mouillage

et la bô�te, il ne doit pas y avoir d'�etats en r�esonance avec la transition fonda-

mentale qui permettraient la di�usion des porteurs par les phonons acoustiques

contrairement au cas des �etats excit�es qui sont superpos�es au continuum d'�etats.

L'interpr�etation actuelle de la queue de bande par l'existence des transitions

mixtes ne su�t donc pas �a expliquer la corr�elation entre a et l'intensit�e du con-

tinuum d'�etats au voisinage de la raie.

Cependant, si on s'int�eresse �a la forme du continuum des �etats mixtes

pr�esent�ee dans le paragraphe 5.1.2 pour les deux �echantillons, on remarque
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que, dans l'�echantillon B, le continuum d'�etats sous la couche de mouillage est

beaucoup plus proche de la transition 1Sh � 1Se que dans l'�echantillon A. En

e�et, dans l'�echantillon B, la queue de bande descend jusqu'�a quelques meV de la

transition fondamentale de la bô�te (cf �gure 5.1.3) alors que dans l'�echantillon

A, le continuum d'�etats se trouve �a environ 15 meV de la transition fondamentale

(cf �gure 5.1.2). Or, il se trouve que dans l'�echantillon A, toutes les valeurs de a

mesur�ees sont tr�es faibles (de l'ordre de 0.1 �eV/K) et di��erent tr�es peu de bô�te

�a bô�te. Il semble donc que, dans cet �echantillon, le continuum d'�etats soit trop

loin de la transition fondamentale et ne permette pas la di�usion des porteurs

par les phonons acoustiques. Le niveau fondamental de la paire �electron-trou

dans cet �echantillon se comporte donc bien comme un niveau discret isol�e de ce

continuum. Par contre dans l'�echantillon B, nous avons obtenu des valeurs de

a tr�es di��erentes de bô�te �a bô�te et variant d'environ 0.1 �a 2 �eV/K. Il existe

donc toujours une possibilit�e de di�usion des porteurs par les phonons acoustiques

dans cet �echantillon. Cependant, le calcul du continuum des �etats mixtes pr�esent�e

plus haut montre un continuum tr�es proche en �energie mais pas r�esonant avec la

transition �etudi�ee et ne su�t donc pas �a expliquer cette di�usion des porteurs.

Il faut rajouter au continuum des �etats mixtes d'autres contributions pour

expliquer cette possibilit�e de di�usion des porteurs par les phonons acoustiques.

Un des premiers param�etres �a prendre en compte provient des irr�egularit�es de

la couche de mouillage. En e�et, des uctuations d'�epaisseur de la couche de

mouillage peuvent cr�eer des �etats �a des �energies plus basses que celles calcul�ees

avec une couche de mouillage parfaite d'�epaisseur constante [33,99]. Par exemple,

pour une �epaisseur de la couche de mouillage de 20 �A, une variation de son

�epaisseur de 10 �A autour de la bô�te entrâ�ne un �ecart de 15 meV sur le seuil

d'absorption du continuum. On peut donc penser que dans l'�echantillon B, le

continuum d'�etats qui descend �a 5 meV de la transition fondamentale dans une

mod�elisation avec une couche de mouillage parfaite pourrait descendre jusqu'�a la

transition fondamentale si on tient compte des d�efauts autour de la bô�te.

Si on s'int�eresse maintenant aux di��erences des valeurs de a qui existent

de bô�te �a bô�te dans les deux �echantillons, dans l'�echantillon A, la transition

fondamentale de la bô�te est �eloign�ee de la couche de mouillage, la queue de

bande n'arrive pas jusqu'�a cette transition et la position exacte de la transition

1S ne change pas la densit�e d'�etats proches de la transition fondamentale, les

valeurs de a di��erent peu de bô�te �a bô�te. Par contre dans l'�echantillon B, le

con�nement des �etats discrets est faible et l'�ecart exact transition fondamentale-

couche de mouillage joue un rôle important sur la position exacte du continuum

par rapport �a l'�etat fondamental d'o�u les variations importantes de a de bô�te �a

bô�te.

Revenons en�n �a l'e�et de seuil qui apparaissait dans la �gure 5.3.6. Dans

l'�echantillon A o�u la queue de bande d�emarre �a 15 meV de la transition

fondamentale, l'�evaluation de la densit�e d'�etats �a 10 meV de la transition est une
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bonne �evaluation de celle en r�esonance avec la transition puisqu'elle est quasiment

nulle pour ces deux positions. Par contre dans l'�echantillon B, la queue de bande

d�emarre �a 5 meV et l'�evaluation �a 10 meV surestime donc la densit�e d'�etats

r�eellement en r�esonance avec la transition.

5.3.5 Couplage aux phonons optiques

En ce qui concerne le couplage aux phonons optiques, �a partir des ajustements

de �(T), nous pouvons extraire l'�energie d'activation �E qui apparâ�t dans le

terme exponentiel de la relation 5.3.2. Dans les puits quantiques InAs/GaAs cette

�energie d'activation est l'�energie des phonons optiques (qui valent 36 meV dans

le GaAs et 30 meV dans InAs contraint) [42]. Une valeur tr�es pr�ecise de �E est

ici di�cile �a obtenir. En e�et, une bonne d�etermination n�ecessiterait des mesures

sur une gamme de temp�erature plus �etendue. Dans notre cas, le domaine de

temp�erature est trop restreint et nous avons une certaine latitude sur le choix des

param�etres b et �E de l'expression 5.3.2. Cependant l'�energie d'activation qui

permet de bien rendre compte des r�esultats exp�erimentaux varie pour toutes les

bô�tes �etudi�ees entre 21 et 28 � 5 meV et est donc bien inf�erieure �a la valeur de 36

meV obtenue dans les puits quantiques et qui est �egalement la valeur pertinente

dans les bô�tes InAs/GaAs comme l'ont montr�e exp�erimentalement Hameau et
al. [62].

Ce r�esultat est, par contre, en accord avec une situation de couplage fort de

la paire �electron-trou avec les phonons optiques. En e�et, comme nous l'avons

vu dans le premier chapitre, dans le cas d'un couplage fort, l'�energie d'activation

apparaissant dans le terme en exponentielle n'est plus �egale �a �h!LO mais �a l'�ecart

en �energie entre le niveau excit�e jei> et le niveau fondamental jg > du polaron

excitonique [63]. Le temps de d�ephasage pur du niveau fondamental se calcule

alors dans ce cas, dans la fenêtre semi-classique [28; 45meV], par:

1

T �2
= �ph

X
ei

j�ij2exp(
�i � �g
kT

) (5.3.3)

o�u �ph est le taux de d�eclin des phonons, et j�ij2 est le module carr�e de la partie

phonon du polaron. Nos mesures de �E comprises entre 21 et 28 meV sont

donc compatibles avec ce traitement des bô�tes en terme de polarons. Dans la

�gure 2.5.2 du chapitre 1 donnant les �energies des niveaux de polarons pour les

param�etres de bô�tes d'Olivier Verzelen (c'est �a dire de rapport hauteur/rayon =

0.1, ce qui n'est pas le cas de nos bô�tes), un �ecart �i � �g entre 21 et 28 meV

correspondrait pour des bô�tes de rayon de l'ordre de 180 �A �a un �etat excit�e de

polaron qui est le m�elange des deux �etats factoris�es jSe; Sh; 1> et jPe; Sh; 0>.
Pour avoir une mesure plus pr�ecise de l'�energie d'activation, il faudra, a�n de

mieux d�e�nir l'exponentielle, r�ealiser le même type de mesures sur un �echantillon

pour lequel la photoluminescence reste observable �a plus haute temp�erature.
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5.4 Les bô�tes quantiques comme atomes isol�es?

Dans ce paragraphe, nous allons revenir sur le couplage des bô�tes �a l'environne-

ment �a travers les mesures de largeurs spectrales extrapol�ees �a temp�erature nulle

�0 de la transition fondamentale. Nous verrons en particulier qu'il existe un

�elargissement suppl�ementaire des raies que l'on peut attribuer �a un couplage

�electrostatique des bô�tes avec leur environnement et que ce couplage peut cepen-

dant être r�eduit par une excitation r�esonante de la bô�te.

5.4.1 Di�usion spectrale

Les valeurs de �0 que nous obtenons (sup�erieures �a la dizaine de �eV) sont

toutes sup�erieures aux largeurs radiatives (de l'ordre de 0.6 �eV) et ceci même

lorsque le couplage aux phonons acoustiques est inhib�e. Dans di��erents types de

structure 0D, il a �et�e observ�e r�ecemment deux types de ph�enom�enes indiquant

un couplage de la bô�te avec l'environnement qui pourraient être responsables de

l'�elargissement que nous mesurons.

Un clignotement de la photoluminescence des bô�tes sur des �echelles de

temps de l'ordre de la seconde a �et�e observ�e �a la fois dans des nanocristaux de

CdSe [111] et dans des bô�tes auto-assembl�ees en InP [119]. L'origine physique

de ce clignotement n'est pas bien comprise, une interpr�etation possible serait la

pr�esence de d�efauts au voisinage de la bô�te. Ces d�efauts pr�esentent di��erentes

con�gurations m�etastables et, dans certaines con�gurations le d�efaut joue le rôle

de centre non-radiatif. Dans le premier �echantillon de bô�tes InAs que nous avons

�etudi�e au d�ebut de cette th�ese, cet e�et de clignotement �etait e�ectivement

pr�esent. Par contre tous les �echantillons pr�esent�es dans ce manuscrit �etaient de

meilleure qualit�e que le premier car ce clignotement ne s'est jamais manifest�e.

Dans les nanocristaux de CdSe, Neuhauser et al. ont de plus observ�e que

cet e�et de clignotement s'accompagnait d'un e�et de d�eplacement spectral

de la raie appel�e di�usion spectrale [111]. Dans des bô�tes auto-organis�ees en

InAlAs, ce ph�enom�ene de di�usion spectrale a �egalement �et�e observ�e [112]. Il

augmente avec la puissance d'excitation et correspond �a des d�ecalages de raie de

l'ordre du meV. La seule explication que Robinson et al. ont pu donner de leurs

r�esultats exp�erimentaux est l'interaction de la bô�te avec des charges pi�eg�ees dans

son voisinage. En e�et, la couche de mouillage dans les syst�emes auto-assembl�es

pr�esente toujours des uctuations d'�epaisseurs puisqu'il s'agit d'un puits tr�es

mince d'�epaisseur moyenne �egale �a des fractions de monocouches (cf image AFM

de la �gure 4.2.9). Elle procure donc un grand nombre d'�etats localis�es o�u des

charges peuvent se pi�eger et ceci sur des temps longs. La bô�te interagit avec les

charges pi�eg�ees dans son voisinage par interaction Coulombienne ce qui d�ecale

l'�energie de liaison de la paire �electron-trou dans la bô�te et donc d�ecale la raie

de photoluminescence.
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Cette interaction Coulombienne entre les porteurs de la bô�te et les charges

aux alentours peut �egalement être �a l'origine d'un �elargissement de la raie. Dans

des bô�tes auto-assembl�ees en InP, Blome et al. ont observ�e des raies d'�emission

de bô�tes larges �a basse temp�erature (quelques meV) [113]. En augmentant la

temp�erature, la raie se r�etr�ecit brutalement vers 40 K pour atteindre des largeurs

inf�erieures �a 200 �eV. Ce r�etr�ecissement s'explique par la variation en temp�erature

de la position du niveau de Fermi. A basse temp�erature, le niveau de Fermi est

au-dessus des pi�eges de la couche de mouillage, un grand nombre de charges sont

cr�e�ees autour de la bô�te. Ces charges sont sans cesse pi�eg�ees et d�epi�eg�ees, la

con�guration de charge �etant uctuante, le changement de position de la raie de

photoluminescence r�esulte �nalement en une raie large. Lorsque le niveau de Fermi

passe en-dessous des pi�eges de la couche de mouillage, la bô�te n'est plus perturb�ee

et la largeur de sa raie de photoluminescence est plus faible, caract�eristique des

syst�emes 0D.

Dans un article r�ecent, Uskov et al. ont d�evelopp�e un mod�ele th�eorique

d�ecrivant l'interaction Coulombienne entre la bô�te et les charges de son voisinage

et ils ont montr�e que cette interaction peut conduire dans certains cas �a un

�elargissement homog�ene de la raie [114]. Leur calcul est fond�e sur le fait que les

probl�emes d'interaction sont en g�en�eral trait�es de mani�ere discr�ete, en consid�erant

un nombre de porteurs �xes dans la bô�te, alors qu'en r�ealit�e, du fait de la pr�esence

de continuums d'�etats disponibles au-dessus des �etats con�n�es, il faut consid�erer

la bô�te comme un syst�eme ouvert, le nombre de porteurs dans la bô�te changeant

au cours du temps du fait de la capture ou de l'�emission des porteurs entre la bô�te

et les continuums 2D et 3D se trouvant au-dessus. La fr�equence d'�emission de la

transition fondamentale de la bô�te est alors une fonction du temps !(t). Et, ces

uctuations de fr�equence peuvent être �a l'origine d'un �elargissement homog�ene si

elles sont su�samment rapides c'est �a dire si elles se font sur un temps plus court

que le temps de vie radiatif de la bô�te.

Dans nos �etudes de largeur spectrale de la transition fondamentale, nous

n'avons pas observ�e de d�eplacement spectral de la raie sur des ordres de

grandeur de l'ordre du meV. Nous serions en e�et sensibles �a un tel d�eplacement

car la raie sortirait alors de la bande spectrale de d�etection d�e�nie par la

fente du spectrom�etre. Le signal de l'interf�erogramme chuterait alors brutale-

ment �a z�ero. L'interaction �electrostatique dans nos bô�tes est donc plus faible

que celles r�epertori�ees dans les r�ef�erences [111, 112]. En ce qui concerne des

d�eplacements faibles, si les d�eplacements se font entre des positions �xes, pen-

dant le temps d'int�egration du d�etecteur, nous observerions des battements dans

l'interf�erogramme, ce que nous n'avons pas observ�e. Les pro�ls de raie que nous

avons mesur�es restent toujours lorentziens, ce qui est une bonne indication que

l'�elargissement que nous mesurons est bien un �elargissement homog�ene comme

d�ecrit par Uskov et al. [114] et que nos mesures nous donnent donc acc�es au

temps de d�ephasage T2 dans une bô�te quantique unique.



Figure 5.4.1: Largeur spectrale extrapol�ee �a temp�erature nulle �0 de la transition
fondamentale en fonction de l'intensit�e de PLE mesur�ee �a 10 meV de la transition
fondamentale de la bô�te �etudi�ee et normalis�ee par l'intensit�e de PLE dans la
couche de mouillage. Carr�es vides: Echantillon A. Ronds pleins: Echantillon B.

5.4.2 Largeur spectrale �a temp�erature nulle �0

Revenons sur les donn�ees exp�erimentales des mesures de largeur spectrale de

la transition fondamentale. Nous avons extrapol�e nos r�esultats pour extraire pour

toutes les bô�tes �etudi�ees la largeur spectrale �a temp�erature nulle �0 (cf tableau

5.1). Si la largeur spectrale �a temp�erature nulle �etait limit�ee par la dur�ee de vie

radiative, �0 devrait être de l'ordre de 0.6 �eV [54,55,82]. Or, nous obtenons des

largeurs spectrales toutes sup�erieures �a 13 �eV.

Sur la �gure 5.4.1 sont report�ees les largeurs �0 obtenues sur les deux

�echantillons en fonction de l'intensit�e de PLE mesur�ee �a 10 meV de la transi-

tion fondamentale. Il apparâ�t que �0 varie lin�eairement avec la densit�e d'�etats

r�esiduelle au voisinage de la raie. La pr�esence de la queue de bande est donc

�egalement responsable d'un �elargissement de la raie �a temp�erature nulle. Con-

trairement �a l'�evolution de a en fonction de l'intensit�e de PLE, il n'y a pas d'e�et

de seuil. En r�ealit�e, comme nous allons le voir dans le paragraphe suivant, cette

absence de seuil est due au fait que la valeur de �0 est d�etermin�ee non pas par

la densit�e d'�etats en r�esonance avec la raie mais par tous les �etats situ�es sur un



Figure 5.4.2: Largeur spectrale de la transition fondamentale extrapol�ee �a

temp�erature nulle �0 en fonction de l'e�cacit�e a du couplage aux phonons acous-
tiques pour l'�echantillon A (carr�es vides) et pour l'�echantillon B (ronds pleins).

large domaine d'�energie au-dessus. L'�evaluation de la densit�e d'�etats �a 10 meV

de la transition est alors une bonne mesure de l'int�egrale de la densit�e d'�etats sur

cette fenêtre d'�energie.

Nous avons vu dans le paragraphe 5.2.4 que, dans la largeur �a temp�erature

nulle �0, intervient un terme d'�elargissement dû �a l'�emission spontan�ee de

phonons:

�spont =
a��LA

2k
(5.4.1)

�rad �etant faible devant les valeurs de �0 que nous mesurons, si l'�elargissement

n'est dû qu'au couplage aux phonons, �0 � �spont et nous pouvons alors extraire

��LA �a partir des mesures de a et de �0.

Sur la �gure 5.4.2 sont report�ees les valeurs de �0 obtenues en fonction des

valeurs de a correspondantes pour les deux �echantillons A (carr�es vides) et B

(ronds pleins). Il apparâ�t sur cette �gure qu'il existe deux r�egimes di��erents. A

fond de PLE faible, c'est �a dire pour les faibles valeurs de �0 et de a, la valeur de

��LA que l'on peut extraire de la pente est de l'ordre de 50 meV ce qui est beaucoup

trop �elev�e. A fond de PLE fort, on extrait cette fois une valeur de ��LA de l'ordre

de 10 meV qui est toujours trop �elev�ee pour une di�usion quasi-�elastique par

phonons acoustiques. La largeur �a temp�erature nulle n'est donc pas uniquement

due �a l'�elargissement par �emission spontan�ee de phonons, il existe une autre cause



Figure 5.4.3: Figure de gauche: en pointill�e, raie de PL d'une bô�te; en trait

plein, PLE correspondante. Figure de droite: interf�erogrammes enregistr�es pour

les �energies d'excitation rep�er�ees par des �eches. Courbe du bas: excitation dans
la couche de mouillage (T2 = 48 ps, � = 27 �eV). Courbe du haut: excitation la

plus proche de la raie de PL (T2 = 77 ps, �= 17 �eV).

d'�elargissement qui est d'ailleurs pr�epond�erante. Et nous verrons dans la suite que

cet �elargissement peut s'interpr�eter par la pr�esence d'e�ets �electrostatiques.

5.4.3 Excitation s�elective

Pour comprendre les m�ecanismes qui peuvent �elargir la raie dans la limite

de temp�erature nulle, nous avons r�ealis�e des mesures de largeur spectrale en

fonction de l'�energie d'excitation. Pour cette �etude nous avons utilis�e uniquement

l'�echantillon A qui pr�esente des niveaux excit�es. En positionnant le laser �a

l'�energie des niveaux excit�es nous pouvons faire varier l'�energie d'excitation tout

en conservant un signal d'�emission de la transition fondamentale de la bô�te

su�samment important.
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Pour toutes les bô�tes de l'�echantillon A, nous avons r�ealis�e un spectre de

PLE pour d�eterminer la position en �energie des transitions excit�ees. Puis, nous

avons r�ealis�e une mesure de largeur de raie �a 10 K en excitant sur chacune des

transitions excit�ees de la PLE. Cette �etude sur une des bô�tes est pr�esent�ee sur

la �gure 5.4.3. A gauche est trac�e en pointill�e la raie de photoluminescence de

la bô�te et en trait plein le spectre de PLE correspondant. A droite sont trac�ees

les contrastes C(� ) des interf�erogrammes enregistr�es pour les di��erentes �energies

d'excitation rep�er�ees par les �eches. Ces contrastes ont �et�e d�ecal�es verticalement

pour la lisibilit�e de la �gure. Celui du bas correspond �a l'excitation dans la couche

de mouillage le temps de d�eclin est de 48 ps, soit une largeur spectrale de 27 �eV.

Celui du haut correspond �a l'excitation la plus proche de la raie de PL, le temps

de d�eclin est de 77 ps, la largeur spectrale est de 17 �eV.

Sur cette �etude en fonction de l'�energie d'excitation, il apparâ�t tout d'abord

que le pro�l de raie reste lorentzien, et que les interf�erogrammes se rallongent c'est

�a dire que la raie r�etr�ecit spectralement lorsque l'�energie d'excitation diminue. Le

plus long temps de d�eclin que nous ayons mesur�e est de 170 ps ce qui correspond �a

une largeur spectrale �0 de 7.5 �eV. Cette valeur est obtenue pour une excitation �a

20 meV de la transition fondamentale. En s'approchant d'une excitation r�esonante

de la bô�te, �0 se rapproche donc de la limite radiative.

Pour comparer ce r�etr�ecissement de raie sur toutes les bô�tes �etudi�ees, nous

avons normalis�e la largeur de raie �0 obtenue pour une excitation donn�ee

par la largeur �WL
0 obtenue sur la même bô�te pour une excitation dans la

couche de mouillage. Sur la �gure 5.4.4 est report�e le r�etr�ecissement de raie

(�0=�
WL
0 ) en fonction de l'�ecart entre l'�energie d'excitation (Eex) et l'�energie de

la transition fondamentale de la bô�te (EQD) pour les cinq bô�tes de l'�echantillon

A. Même si l'�ecart en �energie entre la transition fondamentale et la couche de

mouillage est tr�es di��erent pour ces cinq bô�tes, nous observons un r�etr�ecissement

syst�ematique de la raie en fonction de Eex-EQD. Ce r�etr�ecissement atteint

presque 50% lorsque la bô�te est excit�ee �a 20 meV de la transition fondamentale.

Comment peut-on interpr�eter ce r�etr�ecissement de raie observ�e lorsqu'on

change l'�energie d'excitation? Lorsque la bô�te est excit�ee hors r�esonance, les

�etats du continuum de la queue de bande sont �egalement excit�es, des porteurs

sont alors cr�e�es dans la couche de mouillage. Ces porteurs cr�e�es dans le voisinage

de la bô�te interagissent avec ceux qui sont localis�es dans la bô�te par interaction

�electrostatique ce qui �elargit la transition fondamentale de la bô�te comme l'ont

montr�e les r�ef�erences [113,114]. En diminuant l'�energie d'excitation, de moins en

moins de porteurs sont cr�e�es dans la couche de mouillage, les e�ets d'interaction

entre charges pi�eg�ees dans le voisinage de la bô�te et les porteurs de la bô�te sont

alors de plus en plus faibles et la raie se r�etr�ecit.

On peut se demander pourquoi on a trac�e �0=�
WL
0 en fonction de Eex-EQD et

non pas en fonction de EWL-Eex. La quantit�e int�eressante lorsque l'on regarde le

r�etr�ecissement de raie en fonction de l'�energie d'excitation est la position �a laquelle



Figure 5.4.4: R�etr�ecissement de raie (�0=�
Eex=EWL

0 ) en fonction de l'�ecart entre
l'�energie d'excitation (Eex) et l'�energie de la transition fondamentale de la bô�te
(EQD) pour les cinq bô�tes de l'�echantillon A. Le trait pointill�e est un guide pour

l'oeil.

on excite dans le continuum des �etats mixtes. Or la forme de ce continuum est

d�etermin�ee essentiellement par l'�ecart entre l'�energie de la transition fondamentale

de la bô�te et celle du bas de bande de la couche de mouillage. Pour toutes les

bô�tes �etudi�ees dans l'�echantillon A, le bas de bande de la couche de mouillage est

�a la même �energie (1.42 eV), c'est donc la position de l'�energie de luminescence

de chaque bô�te qui d�etermine la forme du continuum. Et pour comparer l'endroit

o�u on excite dans ce continuum, il faut donc regarder Eex-EQD.

Sur la �gure 5.4.4, il apparâ�t que le r�etr�ecissement de raie devient important

lorsque Eex-EQD devient inf�erieur �a 40 meV. Lorsque la bô�te est excit�ee dans la

couche de mouillage, ce sont donc essentiellement les �etats de la queue de bande

situ�es dans une fenêtre d'environ 40 meV au-dessus de la transition fondamentale

qui d�eterminent la largeur de raie �a temp�erature nulle �0. C'est pour cette raison

qu'il n'y avait pas d'e�et de seuil dans la �gure 5.4.1 donnant les valeurs de �0
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en fonction de l'intensit�e de PLE au plus pr�es de la transition fondamentale

contrairement �a ce qui se passe pour le coe�cient de couplage aux phonons

acoustiques a.

Avec l'�eclairage de ces derniers r�esultats, on peut comparer nos mesures avec

celles qui ont �et�e obtenues sur des ensembles de bô�tes par �echo de photon par

Borri et al. et Birkedal et al. [68, 110]. Les mesures par �echo de photon sont

r�ealis�ees sur un ensemble de bô�tes et permettent d'extraire une largeur homog�ene

au sein d'une distribution inhomog�ene. Dans une exp�erience d'�echo de photon,

les bô�tes sont excit�ees en r�esonance et les mesures r�ealis�ees par cette m�ethode

donnent pr�ecis�ement des largeurs spectrales �a temp�erature nulle plus faibles que

celles que nous avons mesur�ees ( 2 �eV [68] et 4 �eV [110] �a basse temp�erature).

Ils ne sont pas sensibles �a l'�elargissement �electrostatique qui intervient lors d'une

excitation non-r�esonante. Par contre, nos

Cette �etude de �0 montre donc que les transitions des bô�tes sont �elargies

lorsque les bô�tes sont excit�ees hors r�esonance, que cet �elargissement peut être

attribu�e �a l'interaction des bô�tes avec leur environnement et qu'un moyen de

r�eduire cet �elargissement est de r�ealiser une excitation r�esonante de la bô�te.

Conclusion

En r�esum�e, dans ce chapitre nous avons pr�esent�e des mesures de largeur

spectrale des transitions excit�ees et de la transition fondamentale d'une seule

bô�te quantique.

Il est apparu que, contrairement aux pr�edictions de "phonon bottleneck"

dans les bô�tes, le couplage des �etats excit�es aux phonons acoustiques est tr�es

e�cace, aussi e�cace que dans les puits quantiques. Cette e�cacit�e est due �a la

superposition des transitions excit�ees des bô�tes �a un continuum d'�etats provenant

des �etats mixtes bô�te-couche de mouillage.

Pour la transition fondamentale, on observe bien le comportement attendu

dans les bô�tes: le couplage aux phonons acoustiques est fortement r�eduit car la

transition est cette fois au bout de ce continuum et la densit�e d'�etats accessibles �a

la di�usion par les phonons acoustiques est beaucoup plus faible. Cette di�usion

peut même être inhib�ee si la transition fondamentale est su�samment loin

�energ�etiquement de la couche de mouillage. De plus, les mesures de largeur

spectrale �a temp�erature nulle de la transition fondamentale d'une bô�te ont mis

en �evidence un couplage des bô�tes avec leur environnement. En e�et, ces largeurs

spectrales sont sup�erieures �a la limite radiative et ceci même lorsque la di�usion

des porteurs par les phonons acoustiques est inhib�ee car il existe un �elargissement

suppl�ementaire des raies du fait de l'interaction coulombienne entre les porteurs

des bô�tes et ceux de l'environnement cr�e�es lors d'une excitation non-r�esonante.

Cet �elargissement peut cependant être r�eduit si on s'approche d'une excitation
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r�esonante.

Ces mesures de largeur spectrales montrent donc que pour avoir inhibition

du d�ephasage des porteurs dans les bô�tes et donc avoir des transitions dont la

largeur est limit�ee par la largeur radiative, il faut que les bô�tes soient profondes

c'est �a dire loin �energ�etiquement de la couche de mouillage de fa�con �a avoir des

transitions bien d�ecoupl�ees du continuum des �etats mixtes. Et, il faut de plus

exciter ces transitions en r�esonance a�n de limiter l'interaction des bô�tes avec

leur environnement.





Chapitre 6

Conclusion g�en�erale

Dans cette th�ese consacr�ee �a l'�etude du d�ephasage des porteurs dans les

bô�tes quantiques, nous avons examin�e par des m�ethodes spectroscopiques les

m�ecanismes de d�ephasage des porteurs pour les transitions excit�ees et fondamen-

tales de la paire �electron-trou d'une bô�te quantique unique.

Pour cela nous avons dû mettre au point un dispositif exp�erimental de tr�es

haute r�esolution spatiale a�n d'isoler le signal de photoluminescence d'une bô�te

quantique unique. Ce signal �etant tr�es faible, le syst�eme de collection de la

lumi�ere doit être tr�es e�cace. Il est, de plus, pr�evu que les largeurs spectrales

des transitions optiques des bô�tes peuvent être inf�erieures au �eV, il faut donc

disposer �egalement d'une tr�es haute r�esolution spectrale pour pouvoir les �etudier.

Pour les transitions excit�ees, nous avons montr�e que les largeurs spectrales sont

en fait de l'ordre de la centaine de �eV et sont donc mesurables directement en

excitation de la photoluminescence. Par contre pour la transition fondamentale, il

nous a fallu mettre au point un dispositif de spectroscopie de la photoluminescence

par transform�ee de Fourier: la bô�te est excit�ee hors r�esonance, la fenêtre de

d�etection est �x�ee sur la transition fondamentale de la bô�te et le signal de

photoluminescence traverse avant d�etection un interf�erom�etre de Michelson. A

partir du contraste de l'interf�erogramme d�etect�e, il est possible de remonter au

pro�l de la transition (lorentzien ou gaussien) ainsi qu'�a la largeur spectrale de

la raie. La limite de r�esolution de notre dispositif exp�erimental atteint ainsi 0.5

�eV.

Dans une premi�ere partie, nous avons pr�esent�e des r�esultats exp�erimentaux

mettant en �evidence l'existence d'un signal de photoluminescence anti-Stokes,

c'est �a dire d'un signal de photoluminescence �a plus haute �energie que l'�energie

d'excitation, provenant de la couche de mouillage ainsi que des bô�tes quantiques.

L'existence de ce signal nous a permis de mettre en �evidence l'existence d'un

continuum d'�etats superpos�e aux transitions excit�ees, coupl�e �a la fois aux bô�tes

et �a la couche de mouillage. Nous avons ensuite pr�esent�e une interpr�etation de

ce continuum, montrant qu'il est inh�erent aux transitions interbandes dans le
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syst�eme InAs/GaAs qui pr�esente �a la fois des �etats localis�es 0D et des continuums

2D. Ce continuum d'�etats peut, en e�et, être reproduit par la prise en compte de

transitions interbandes entre un �electron (trou) localis�e dans la bô�te et un trou

(�electron) d�elocalis�e dans le continuum de la couche de mouillage [32,99].

Dans une deuxi�eme partie, nous nous sommes ensuite int�eress�es au d�ephasage

des porteurs par interaction avec les phonons dans les bô�tes quantiques

InAs/GaAs par des mesures de largeurs spectrales des transitions optiques des

bô�tes. Les mesures de largeur spectrale des transitions excit�ees ont montr�e que,

contrairement aux pr�edictions th�eoriques de goulot d'�etranglement de phonons,

le d�ephasage des porteurs par interaction avec les phonons acoustiques est tr�es

e�cace, aussi e�cace que dans les puits quantiques. Nous avons pu relier cette

e�cacit�e du d�ephasage �a l'existence du continuum des �etats mixtes qui se trouve

superpos�e aux transitions excit�ees dans nos �echantillons. Ce continuum sup-

prime donc, pour les transitions excit�ees, les e�ets d'inhibition du couplage aux

phonons acoustiques attendus pour des niveaux discrets. En ce qui concerne la

transition fondamentale, nous avons pu mettre en �evidence cette fois une in-

hibition du couplage aux phonons acoustiques, le coe�cient a mesurant cette

e�cacit�e pouvant être de deux ordres de grandeur plus faible que ceux obtenus

dans les puits quantiques. Le continuum des �etats mixtes n'�etant pas strictement

r�esonant avec la transition fondamentale, celle-ci garde son caract�ere discret et

le d�ephasage des porteurs induit par les phonons acoustiques est inhib�e comme

pr�evu th�eoriquement. Nous avons cependant montr�e qu'il existait des variations

de ce couplage aux phonons acoustiques de bô�te �a bô�te et que, en particulier,

lorsque la transition fondamentale est peu con�n�ee par rapport �a la couche de

mouillage, il existe toujours une possibilit�e de d�ephasage des porteurs par inte-

raction avec les phonons acoustiques.

En�n, nous avons montr�e que, dans la limite de temp�erature nulle, la largeur

spectrale de la transition fondamentale d'une bô�te quantique est sup�erieure �a

sa largeur radiative, il existe donc toujours un �elargissement des raies dans ce

domaine. Nous avons montr�e que cet �elargissement diminue lorsque l'�energie

d'excitation se rapproche d'une excitation r�esonante de la transition fondamentale

de la bô�te. Par une excitation hors r�esonance, l'environnement de la bô�te est

en e�et excit�e via les transitions mixtes, les porteurs cr�e�es dans l'environnement

interagissent avec ceux con�n�es dans la bô�te par interaction coulombienne ce qui

�elargit les transitions. Une excitation r�esonante de la bô�te limite la cr�eation de

porteurs dans son voisinage et permet donc de limiter cette interaction des bô�tes

avec l'environnement. On peut donc esp�erer ainsi atteindre, par une excitation

r�esonante, dans des bô�tes dont le niveau fondamental de la paire �electron-trou

est bien isol�e du continuum des �etats mixtes, la limite ultime d'un temps de

d�ephasage limit�e par le temps de vie radiatif.

Etudier une bô�te unique en excitation r�esonante n'est cependant pas sans

di�cult�e puisque la di�usion du laser masque alors le signal tr�es faible de



photoluminescence. Une possibilit�e de s'a�ranchir de cette di�cult�e consisterait �a

exciter la transition fondamentale de la bô�te par des photons dont l'�energie est la

moiti�e de celle de la transition. Par un processus non-lin�eaire d'absorption �a deux

photons la transition fondamentale de la bô�te serait ainsi excit�ee en r�esonance

sans que la di�usion du laser gêne la d�etection du signal de photoluminescence

de cette même transition. Des premiers r�esultats sur des ensembles de bô�tes

semblent prometteurs et une extension de ce travail consisterait en particulier

dans la mise en �uvre de ce type d'excitation sur une bô�te quantique unique

ainsi que dans l'�etude de la largeur spectrale de la transition fondamentale d'une

bô�te dans ces conditions d'excitation.

Finalement, en ce qui concerne certaines applications mettant en jeu les bô�tes

quantiques comme par exemple la r�ealisation de portes logiques quantiques bas�ees

sur des e�ets d'interf�erences �a deux photons [120], il semblerait capital d'atteindre

la limite d'un r�egime purement radiatif pour lequel le temps de d�ephasage est

limit�e par la dur�ee de vie (T2 = 2T1). Deux axes sont ouverts pour atteindre

ce r�egime. Il serait d'une part envisageable, comme pr�esent�e pr�ec�edemment,

de rallonger le temps de d�ephasage T2. Ceci pourrait être fait en cherchant �a

faire crô�tre des bô�tes dont la transition fondamentale est bien d�ecoupl�ee du

continuum des �etats mixtes et en am�eliorant les techniques spectroscopiques

a�n de pouvoir collecter le signal d'�emission des bô�tes dans des conditions

d'excitation strictement r�esonante. Une autre possibilit�e consisterait �a diminuer

le temps de vie radiatif T1. Ceci pourrait être r�ealis�e en pla�cant les bô�tes dans des

microcavit�es �a semiconducteur, l'e�et Purcell pouvant donner lieu �a une r�eduction

du temps de vie radiatif des �etats �electroniques excit�es de un voire deux ordres

de grandeur [121].
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Annexe A

D�ependance en puissance de

l'intensit�e de photoluminescence

Nous allons ici proposer une explication des d�ependances en puissance du

signal de photoluminescence de la couche de mouillage dans la con�guration

Stokes (P 1:3) et anti-Stokes (P 1:5) (cf paragraphe 4.1.4).

A.1 Con�guration Stokes

Des intensit�es de photoluminescence en P � avec � compris entre 1 et 2

ont d�ej�a �et�e observ�ees dans des puits quantiques [122{124]. Il est g�en�eralement

admis que l'intensit�e de PL est proportionnelle �a l'intensit�e d'excitation lorsque

la recombinaison est excitonique domin�ee par des processus radiatifs ou non et

qu'elle est proportionnelle au carr�e de l'intensit�e si la recombinaison non-radiative

de porteurs libres domine. Nous allons maintenant d�etailler ces deux possibilit�es.

A.1.1 Porteurs libres

Pour une population n d'�electrons, on a:

dn

dt
= G�Bnp�

n

� enr
(A.1.1)

o�u p est le nombre de trous, G est proportionnel �a la puissance d'excitation, B

est le taux de recombinaison radiative et � enr le temps de recombinaison non-

radiative pour les �electrons (et �hnr le terme �equivalent pour les trous). Si la

recombinaison non-radiative domine, 1=� enr >> Bp et, en r�egime stationnaire,

n = G� enr. L'intensit�e du signal de photoluminescence dû �a la recombinaison

bande �a bande est alors donn�ee par:

I / Bnp = BG2� enr�
h
nr (A.1.2)
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Dans le cas o�u les processus non-radiatifs dominent, l'intensit�e de photolumines-

cence est donc proportionnelle au carr�e de la puissance incidente.

A.1.2 Excitons

Pour une population N d'excitons,

dN

dt
= G �

N

� excrad

�
N

� excnr

(A.1.3)

o�u G est proportionnelle �a la puissance incidente, � excrad et � excnr sont les temps de

recombinaison radiative et non-radiative des excitons. En r�egime stationnaire,

que ce soit les processus radiatifs ou non radiatifs qui dominent, la population

N d'excitons est proportionnelle �a G. L'intensit�e du signal de photoluminescence

est alors donn�ee par:

I /
N

� excrad

(A.1.4)

o�u N0 est le nombre d'excitons photocr�e�es. Elle est donc proportionnelle �a

la puissance incidente dans le cas d'une recombinaison excitonique. C'est en

particulier le cas des bô�tes en con�guration Stokes, pour lesquelles on a �a faire

�a des paires �electron-trou.

A.1.3 R�egime interm�ediaire

Dans notre cas la recombinaison est toujours excitonique mais la photolumi-

nescence n'est pas proportionnelle �a la puissance incidente mais �a P 1:3.

Nous allons montrer ici que si la recombinaison radiative est essentiellement

excitonique mais gouvern�ee par des processus de recombinaison non-radiatifs de

porteurs libres, la d�ependance de la PL excitonique peut se faire en P 2 et non en

P [124]. La cr�eation de porteurs libres �etant due �a la dissociation d'excitons, on

va supposer que les populations d'excitons et de porteurs libres sont en �equilibre

thermique et ob�eissent �a une loi d'action de masse:

np

N
= K(T ) (A.1.5)

Si la dynamique des di��erentes populations est domin�ee par la recombinaison

non-radiative des porteurs libres, il est alors possible d'�ecrire:

n = G� enr (A.1.6)

p = G�hnr (A.1.7)

N = G2� enr�
h
nr=K(T ) (A.1.8)
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Figure A.2.1: Sch�ematisation des processus intervenant lors de l'excitation en
con�guration anti-Stokes de l'�echantillon. Le niveau not�e n1 est le niveau in-
term�ediaire r�esonant avec l'excitation, celui not�e n2 est un niveau du continuum

2D de la couche de mouillage situ�e �a deux fois l'�energie d'excitation, celui not�e
nWL est le bas de bande de la couche de mouillage, celui not�e nQD est un niveau
discret de bô�te et en�n celui not�e n3 est un niveau du continuum de la couche de

mouillage ou de celui du GaAs.

L'intensit�e de luminescence est alors donn�ee par le terme radiatif:

I /
N

� excrad

=
G2� enr�

h
nr

K(T )� excrad

(A.1.9)

L'intensit�e de luminescence excitonique peut donc dans ce cas être proportionnelle

au carr�e de l'intensit�e, et, dans un r�egime interm�ediaire, l'intensit�e de PL

excitonique peut varier comme P � avec 1 < � < 2.
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A.2 Con�guration anti-Stokes

Pour la PL dans la con�guration anti-Stokes, nous allons envisager un pro-

cessus repr�esent�e sur le sch�ema A.2.1 o�u un photon cr�ee une paire sur un niveau

interm�ediaire, puis de l�a elle r�eabsorbe un deuxi�eme photon pour relaxer ensuite

vers le bas de bande de la couche de mouillage et les niveaux discrets des bô�tes.

On va �egalement consid�erer que depuis la couche de mouillage il peut y avoir ab-

sorption d'un photon et que, par contre, cette absorption ne se fait pas depuis les

niveaux de bô�tes. Cette hypoth�ese se justi�e par les observations exp�erimentales:

en PLE anti-Stokes, on voit que l'absorption sur les niveaux interm�ediaires se fait

jusqu'�a la couche de mouillage puisque le signal de PLE monte jusqu'�a celle-

ci. Par contre les niveaux des bô�tes n'apparaissent pas en PLE anti-Stokes, il

n'y a donc pas d'absorption �a deux photons depuis ces niveaux. Les �equations

d'�evolution des populations sont alors du type:

dn1

dt
= G�

n1

�1
�Kn1 +

n3

�31
dn2

dt
= Kn1 � n2(

1

�2WL

+
1

�2QD
+

1

�2
) +

n3

�32

dnWL

dt
=

n2

�2WL

+
n3

�3WL

� nWL(
1

�nrWL

+
1

�WL

+
1

�WLQD

)� LnWL

dnQD

dt
=

n2

�2QD
+

nWL

�WLQD

+
n3

�3QD
� nQD(

1

�nrQD
+

1

�QD
)

dn3

dt
= LnWL � n3(

1

�31
+

1

�32
+

1

�3WL

+
1

�3QD
+

1

�3nr
)

o�u les d�e�nitions des di��erentes constantes sont faites sur le sch�ema. Les con-

stantes G, K et L sont proportionnelles �a la puissance d'excitation. On va poser

dans la suite pour les termes entre parenth�eses: 1=T pour l'�equation sur n2, 1=TWL

pour celle sur la couche de mouillage, 1=TQD pour celle sur la bô�te et en�n 1=T 0

pour celle sur n3. On va supposer que les termes de population des niveaux 1 et 2

par relaxation du niveau 3 sont n�egligeables, et on va �egalement n�egligerK devant

1=�1. Alors, en r�egime stationnaire, on obtient pour les di��erentes populations les

expressions:

n1 = G�1 (A.2.10)

n2 = KGT�1 (A.2.11)

n3 = LT 0nWL (A.2.12)

nWL =
KG��12WLT�1

L�L��13WLT
0 + 1=TWL

(A.2.13)

nQD = GK��12QDTTQD�1 + nWL(�
�1
WLQD + L��13QDT

0) (A.2.14)
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o�u les termes en gras sont proportionnels �a la puissance. Les valeurs des di��erentes

constantes qui interviennent ne sont pas connues, mais, sur ces �equations, il

apparâ�t que la d�ependance en puissance de la couche de mouillage peut bien

être comprise entre P et P 2, celle des bô�tes �etant plutôt en P 2.

On peut se rendre compte, �a partir de ce mod�ele, qu'il est assez di�cile

d'expliquer de fa�con tr�es rigoureuse les d�ependances en puissance du signal de

photoluminescence anti-Stokes sur la couche de mouillage, les processus mis en

jeu n'�etant pas bien connus.
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