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INTRODUCTION

Introduction

Ces derniéres années, I’étude des systémes de basse dimensionalité a connu un
essor important. Tout d’abord, dans les années 70, I'intérét s’est porté, pour des
raisons techniques, sur ’étude des systémes bidimensionnels (les puits quantiques)
dans lesquels les porteurs sont confinés suivant une seule direction de 1’espace. Ces
systémes désormais bien connus, on fait I’objet de nombreuses applications dans
les domaines de la microélectronique et de 'optoélectronique. Ensuite, les progres
de la technologie des semiconducteurs dans les années 80, ont permis la fabrication
de structures unidimensionnel (fils quantiques) puis zéro-dimensionnel (les boites
quantiques).

L’originalité des boites quantiques réside dans le confinement & trois dimensions
des porteurs qui y est réalisé. La disparition de 'invariance par translation dans ces
systémes produit une discrétisation de la densité d’états électroniques. Les transi-
tions optiques que I’on observe sont donc semblables & celles que I’on peut observer
dans un atome. Elles permettraient ainsi d’envisager, en matiére condensée, des ap-
plications habituellement réservées a la physique atomique tout en offrant des possi-
bilités de miniaturisation et d’intégration sous réserve que la vision de macro-atome
isolé soit valable.

Il se trouve que cette image de macro-atome est trop simpliste : elle est principa-
lement basée sur 1’idée que les premiers niveaux électroniques des boites sont discrets
mais ne tient pas compte du fait qu’elle rentre en interaction avec son environnement
(environnement électrostatique, réseau cristallin).

L’étude de la cohérence des états électroniques ou du spin dans les nanostructures
est un sujet primordial et s’est développée au cours des derniéres années, motivée
par le développement d’applications faisant appel aux concepts de la mécanique
quantique tels que la manipulation de bits quantiques (calcul quantique), ’obtention
de sources a photons uniques|1]| (information quantique) ou bien I’électronique de
spin.

Dans le premier chapitre, nous présenterons briévement 1’élaboration des boites,
une méthode pour calculer les niveaux d’énergie des électrons et des trous, les diffé-
rents paramétres qui peuvent entrer en compte ainsi que 'influence de l'interaction
de la paire électron-trou de la boite avec son environnement.

Dans le deuxiéme chapitre, nous présenterons différents types de perturbations
électrostatiques et évaluerons le champ qu’elles créent au niveau de la boite.

Dans le troisiéme chapitre, nous nous intéresserons a la réponse optique des sys-
témes étudiés sous 'influence de ces perturbations d’un point de vue dynamique.
Nous proposerons en particulier un modéle simple qui nous permettra d’évaluer I'in-



fluence de ces perturbations sur I’émission de la lumiére résultant de la recombinaison
électron-trou dans la boite.

Dans le quatriéme chapitre, nous traiterons le cas de la structure fine de I’exciton
confiné dans la boite et le role de 'interaction d’échange en présence d’anisotropie
et d’un champ électrique sur les propriétés de la lumiére émise.

10



CHAPITRE 1. PRESENTATION DES BOITES

Chapitre 1

Présentation des boites

Dans ce chapitre, nous allons décrire les boites quantiques qui feront ’objet
d’étude de ce manuscrit. Il nous permettra de présenter le formalisme et les outils
nécessaires a la compréhension des calculs effectués dans les chapitres suivants et de
passer en revue 'impact des différents paramétres sur les propriétés électroniques
des boites.

1.1 Elaboration des boites

Les boites quantiques sur lesquelles reposent ce travail sont des boites quantiques
de In(Ga)As obtenues par croissance auto-organisée (ou de Stranski-Krastanov). Une
couche de mouillage parfaitement plane de GaAs croit lors des étapes initiales du
procédé. Puis, suite au dépot de quelques monocouches atomiques d’InAs (par des
techniques d’épitaxie par jets moléculaires) (étape 1 fig. 1.1), I’énergie élastique accu-
mulée devient suffisante pour favoriser la formation d’ilots tridimensionnels (consé-
quence directe du désaccord de maille entre les deux matériaux). On obtient ainsi
un ensemble d’ilots d’InAs posés sur une couche trés mince du méme matériaux
(la couche de mouillage) (étape 2 et figure 1.2 page suivante). L’énergie de bande
interdite dans le GaAs étant largement supérieure & celle de I’'InAs contraint, ces
ilots sont alors capables de confiner les porteurs dans les trois directions de ’espace.

Typiquement, ces ilots ont un rayon de 100 A et une hauteur d’une vingtaine
d’ A. La densité moyenne peut varier de 108 a 10" e¢m~2 suivant les paramétres de
croissance choisi. Ils sont distribués aléatoirement dans le plan, leur forme et leur
taille sont difficiles & déterminer.

Dépot InAs Dépot GaAs —
i Y
GaAs ’ ’
1 2 3

F1Ga. 1.1 — Fabrication des boites

11



1.2. NIVEAUX D’ENERGIE ET FONCTION D’ONDE

F1G. 1.2 — Image AFM de boites auto-organisées de InAs/GaAs
(J.M. Moison, CNET 1992)

GaAs

Wetting layer

Fi1G. 1.3 — Modélisation des boites

Une fois le processus de croissance terminé, les ilots sont recouverts par du GaAs
(étape 3). Il faut alors distinguer la forme des boites telles qu’elles apparaissent a la
fin de la croissance (étape 2 et figure 1.2) et leur forme une fois qu’elles se trouvent
dans la matrice de GaAs.

1.2 Niveaux d’énergie et fonction d’onde

1.2.1 Modélisation des boites

Pour le calcul des états électroniques, nous allons modéliser les boites d’InAs
par des cones tronqués a base circulaire dont I’angle a la base est fixé a 30° (voir
figure 1.3). Cette boite repose sur une couche bidimensionnelle d’InAs, la couche de
mouillage, d’épaisseur constante égale & d = 3.33 A (soit une monocouche).

En fait, les boites sont légérement elliptiques et allongées suivant la direction
[110] (figure 1.4 page ci-contre), mais nous verrons un peu plus loin (paragraphe
1.2.4) que l'on peut traiter lellipticité comme une pertubation qui va ainsi mélanger
les états propres déterminés dans le cas d’une boite ronde. Dans ce dernier cas,
le potentiel de confinement est & symétrie cylindrique et la projection du moment

12



CHAPITRE 1. PRESENTATION DES BOITES

F1G. 1.4 — Ellipticité des boites

cinétique le long de I’axe de croissance (axe z) est un bon nombre quantique pour
repérer les états confinés (voir equation (1.4)).

1.2.2 Calcul des états électroniques

Pour calculer les états électroniques, nous allons nous placer dans un formalisme
de masse effective a une seule bande. Les résultats obtenus avec cette méthode sont
cohérents avec ceux obtenus avec des méthodes plus complexes (comme la méthode
k .p'a huit bandes) |2]. Ceci s’explique par le fait que 1'effet physique le plus important
dans les boites est la quantification due au confinement spatial des porteurs.

Les états des porteurs (électrons et trous) sont calculés dans le formalisme des
fonctions enveloppes[3] : la fonction d’onde de I'électron et du trou |®) = |u) Q@ |¥)
s’écrit comme le produit de la fonction de Bloch de centre de zone u (qui oscille
rapidement a ’échelle de la cellule élémentaire) par une fonction ‘\I/> lentement
variable a I’échelle de la cellule élémentaire : la fonction enveloppe.

Les fonctions enveloppes (fonction |\I/>)

L’hamiltonien pour la fonction enveloppe a une bande de I’électron s’écrit alors :

Heypie) = B2+ B2 + Velp, 2) (1.1)

Ici, E. correspond a I’énergie cinétique de I’électron définie par :

E;:—’#(a;a), (1.2)

2 \0z2mi(p,2) 02

po_ (100 0 1 1@
2 \pOpme(p,z) 0p  me(p,z) p* 06?

(1.3)

On obtient de fagon similaire H,s )

V représente le potentiel de confinement de la boite : V. (resp. V) vaut 0 dans
la matrice de GaAs et —AFE, (resp. —AFE,) dans la boite d’InAs : nous verrons plus
loin (paragraphe 1.2.3) que ces valeurs sont dépendantes de la contrainte et de la

13



1.2. NIVEAUX D’ENERGIE ET FONCTION D’ONDE

Niveaux électron trou
masse effective dans le plan m~£=0.067 my mZzO.ll mo
masse effective suivant z mZ=0.067 my mj;=0.34 myg

TAB. 1.1 — Paramétres des masses effectives pour les boites
InAs/GaAs

diffusion du gallium dans le matériau confinant. Nous utiliserons pour les masses
effectives m” et m* des équations (1.2) et (1.3) celles du GaAs (voir table 1.1).

Le potentiel de confinement étant a symétrie cylindrique autour de 1’axe de crois-
sance z, les état propres de H sy sont aussi états propres du moment cinétique L, :

[Hepp, L] =0 (1.4)

On peut alors classer les fonctions d’onde suivant le nombre quantique [, valeur
propre de L,. Les différents états de symétrie seront nommeés suivant la nomenclature
de physique atomique : [ =0 — états S, [ = £1 — états P, [ = +£2 — états D...

Il peut (potentiel de confinement important, taille de boite importante) exister
d’autres états dans la boite que les états cités précédemment. Nous n’en tiendrons pas
compte dans la suite car loin en énergie du niveau fondamental et la considération de
I’état fondamental S (état de symétrie paire), et du premier état excité de symétrie
impaire P et de symétrie paire D suffit & la compréhension (et la quantification) des
phénoménes étudiés dans ce manuscrit.

Pour calculer ces fonctions d’onde, nous utiliserons une méthode variationnelle :
les fonctions d’essai utilisées sont de la forme :

— pour I'état S :

1 2 (2 — 205)*

p
- _exp-L - 1.5

— pour les états P :

2 2
p ¥ (z—2p) | .
Upi(r) = ———exp(— — + 6 1.6
— pour les états D :
2 2 2
. p p® (2~ zp) -
N = — — + 240 1.7

Chacune de ces fonctions dépend de trois paramétres ajustables (5, o et z)
que 'on détermine en minimisant I’énergie associée a ces fonctions (calcul varia-
tionnel, voir table 1.2 pour le cas particulier de structure de bande utilisée dans le
chapitre 2 : AE, = 697 meV, AFE, = 288 meV|4], voir figure 1.5 page suivante et
figure 1.6 page 16).

On effectue des calculs similaires pour déterminer les fonctions d’onde des trous.

14



CHAPITRE 1.

PRESENTATION DES BOITES

A Ec=697 meV

Eg=533 meV

A Ev=288 meV

GaAs

InAs

Bande de conduction

Bande de valence

X,y,Z

F1G. 1.5 — Structure de bande (au centre de zone) avec les pare-
meétres de la référence[4]|. Cette structure de bande est
utilisée pour les calculs du chapitre 2

Pour les électrons

Niveaux Us) [¥p,) [Vp,)
(meV) 420 472 571
B(A) 434 393 371
o(A) 128 129 134
z0(A) 57 5.6 6.3
Pour les trous
Niveaux ‘\I/5> }\pri> |\I]Di>
£(meV) 133 165 219
B(A) 449 408 384
o(A) 9.6 9.7 9.7
z0(A) 57 5.5 6.2

TAB. 1.2 — Paramétres des fonctions d’onde pour R = 100 A et
h = 15 A en haut pour les électrons et en bas pour
les trous. L’énergie € est prise par rapport au bas de la
bande de conduction de I'InAs pour les électrons et par
rapport au haut de la bande de valence pour les trous

(voir la figure 1.5)

15



1.2. NIVEAUX D’ENERGIE ET FONCTION D’ONDE

16

620
600
580
560
540
520
500
480
460
440
420
400

Energie (meV)

700
650

o
o
o

A~ 01 Ol
g o O
o O O

Energie (meV)

F1G. 1.6 — Détermination des niveaux d’énergie des trois premiers
états (Ug en trait plein, Up en tiret, Uy en pointillés) de
I’électron en fonction du rayon R & hauteur A fixée & 15
A en haut, en fonction de la hauteur & a rayon fixé a 100
A en bas. L’origine des énergies est prise par rapport a
I'extremum correspondant (bande de conduction ou de

| l |
— - s i
90 95 100 105 110
R(A)
| | [ |

10 12 14 16 18 20

valence) de I'InAs (cf figure 1.5 page précédente)



CHAPITRE 1. PRESENTATION DES BOITES

A
-

6

r A

8
Contrainte états lourds

——— e N
RN -
'\E états légers

N/

F1G. 1.7 — Structure de bande du matériaux I1I-V au voisinage du
centre de zone : dispersion pour le massif & gauche et
effet d’une contrainte biaxiale (en compression) sur la
bande I'y & droite

Les fonctions de Bloch (fonction u)

La bande T, relative aux électrons de conduction (bande de conduction), est
caractérisée par une partie orbitale a symétrie S.

’LS> >
ZS> >

Deux types d’excitations existent pour les états de la bande de valence I'g : les
états lourds et les états légers (voir figure 1.7). Leurs états atomiques sont a symétrie
orbitale P (X,Y,Z).

Pour les états lourds :

TIX i) 1)
X))

Pour les états légers :

—EHZ) 1) - KX —iv)| 1)
—ED) 1)+ X )] L)

Dans la suite, nous ne tiendrons pas compte de la bande I'; (de moment angulaire
total 1). De plus, le matériau d’InAs étant contraint (voir figure 1.7), la dégéneres-
cence lourd - léger est levée et la bande légére est rejetée loin de la bande lourdel[4].
Par conséquent, nous nous limiterons a la prise en compte des états lourds seuls car
plus proches en énegie de la bande de conduction.

Par la suite, on adoptera plutot la notation standard en fonction du moment
angulaire total J et de sa projection J, suivant 1’axe z (voir table 1.3 ou I’on présente,
pour référence, ’ensemble des 8 états I'g, I'7 et I's)[3]
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1.2. NIVEAUX D’ENERGIE ET FONCTION D’ONDE

Fonction de Bloch ‘J, mJ> U;

iS) 1) 2:1)
B+ XL D) u
5IX+HY)[1) 5:3) us
SIX+V)[)+HD[1)  [5.3) w
iS)] 1) 2:1)  w
B2 L) - HIxX - 1) [3-D) w
SIX—iV)[ 1) 3 73) U
X -)[1)+HD[L) [5-3) us

TAB. 1.3 — Fonctions de Bloch des bandes I'g, I'7, I's. La notation
J,m fait référence aux valeurs propres des opérateurs
J, J. du moment angulaire total et de sa projection
suivant I'axe z

1.2.3 Discontinuité de bande

Les expériences de caractérisation des boites (Transmission Electron Microscopy,
Scaling Tunneling Microscopy, etc) ne fournissent pas de renseignements trés fiables
sur le potentiel de confinement des boites.

Des effets comme I'interdiffusion ou la contrainte interviennent : il est alors trés
difficile de connaitre précisément les dimensions et la composition des boites. Il a été
montré qu’un bon accord peut étre obtenu avec de nombreuses expériences (capaciteé,
magnéto-absorption, PL) en considérant un potentiel de confinement uniforme dans
la boite[5, 6]. Pour une boite d’InAs pure|4], la valeur du potentiel effectif pour les
électron est AL, = 697 meV et pour les trous, AFE, = 288 meV. D’autres auteurs,
notamment Stier et al.[7] déterminent pour le potentiel de confinement des électrons
une valeur différente : AE,. = 413 meV. Cette valeur prend en compte des effets de
contrainte, discutés dans la suite.

1.2.4 Contraintes
Déformations élastiques dans les matériaux pseudomorphiques|8]

Pour exprimer la déformation uniforme d’un cristal sous I’effet d’une contrainte,
considérons un repére orthonormé défini par trois vecteurs d,, @,, d, liés au solide
non déformé (voir la figure 1.8 page suivante). Aprés une déformation supposée assez
petite pour rester dans le domaine élastique, ces trois vecteurs changent d’orientation
et de longueur. On exprime leurs nouvelles valeurs @, dans le repére initial en fonction
des coefficients sans dimension €;; ((i,j)€[x,y,2]?), en posant :

/ — — — —
a; — 0; = €50y + €50y + €0, (1.8)

La relation entre contrainte et déformation du réseau cristallin est déduite des
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CHAPITRE 1. PRESENTATION DES BOITES

Fia. 1.8 — Motif élémentaire de la structure zinc-blende

2%(2 !

Fi1G. 1.9 — Déformation du type €,

modules d’élasticité par la loi de Hooke :

oij = Cijnien (1.9)

ou o0;; est la composante de contrainte qui représente la force appliquée dans la
direction @, sur une surface unitaire perpendiculaire & la direction a;.

Les déformations du type €,,, €,, ou €., représente un changement de longueur
dans les directions z, y et z alors que les déformations notées €,,, €,. ou €., repré-
sentent des variations d’angle entre les directions x et y, y et z ou x et z (figure 1.9).

Le tenseur des contraintes peut alors se décomposer en deux partie :
— la composante hydrostatique :

€z T Eyy + €2z

qui représente un changement de volume,

— la composante de cisaillement :

26, — €4z — €yy et €xz — Eyy

qui représentent le cisaillement tétragonal,

€xyy Cyz, et €.

qui représente le cisaillement trigonal.
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1.2. NIVEAUX D’ENERGIE ET FONCTION D’ONDE

Hamiltonien des contraintes de Pikus et Bir

Le tenseur de déformation est représenté par une matrice 3x3 € définit pour des
déplacements infinitésimaux et son inclusion dans ’hamiltonien k.p est basée sur
I’hypothése des petites déformations.

L’hamiltonien s’écrit alors :

H=H.—o+ H. (1.10)
Cas de la bande de conduction

HE = ac(€zn + €4y + €22) (1.11)

ol a. représente le potentiel de déformation hydrostatique de la bande de conduc-
tion.

Cas de la bande de valence

Dans la base us, us, ug, ug, uz, ug (voir table 1.3) :

P.+Q. —S. R, 0 -S./v/2 V2R,
~Se P—Qc 0 R.  —V2Q. /3/25.
v R, 0 P.—Q. S, V3/25.  V2Q. (1.12)
< 0 R, S, P.+Q. 0 —S./\2 '
—S/V2Z —vV2Q. \/3/25. 0 P. 0
\/ERe \/3/7236 \/§Q€ _SE/\/E 0 Pe
ou

P. = —a,(€5p + €4y + €22) (1.13)
b
Qe = _i(Exz + €yy — 2€zz> (114)
3b
R€ = _IT(Exx - Eyy) - /l.dEIy) (]_15)
Se = —d(€,, — ieyz) (1.16)

a, représente le potentiel de déformation hydrostatique de la bande de valence,
b et d sont respectivement les potentiels de déformation de cisaillement tétragonale
et thomboédrique (voir table 1.4)'.

Structure de bande

Les contraintes ont pour effet de modifier la position en énergie des bandes de
valence et de conduction et par conséquent I’énergie de gap de I'InAs et donc I’énergie
de confinement des particules dans I’'InAs. La valeur de ce potentiel de déformation

LCes valeurs sont & prendre avec précautions car issues de mesures indirectes
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CHAPITRE 1. PRESENTATION DES BOITES

a. (V) a, (eV) b (eV) d (eV)
GaAs -T7.17 1.16 -1.60  -4.23
InAs -5.08 1.00 -1.80  -3.10

TAB. 1.4 — Potentiel de déformation|10]

est difficile & déterminer expérimentalement puisque les mesures sont essentiellement
indirectes.

Le décalage induit par les contraintes sur le gap a k = 0 en résolvant hamiltonien
de contrainte de Pickus et Bir (dans la base & = [110]/v/2, 7 = [110]/v/2, Z = [001])
est[9] :

— Pour la bande de conduction :

OE: = ac(€zs + €yy + €22) (1.17)
— Pour les bandes de valence :
1
SEF = ay(€pn + €4y + €22) 3 A+ B (1.18)
ou
A =b[(262: — €ao — €4y)° + 1262, (1.19)
B = d*[(epe — eyy)2 +4e2 + 4ezy] (1.20)

dE; correspond aux états lourds et 0 F; aux états légers pour des contraintes
essentiellement tétragonales.

La contrainte hydrostatique affecte directement la valeur du gap du matériau via
les potentiel de déformation a. et a, tandis que la Contralnte de cisaillement n’affecte
que la bande de valence et léve la dégénerescence en k = 0 entre la bande lourde et
la bande légére.

1.2.5 Matériaux In,Ga;_,As

Lorque le matériau étudié n’est pas pur (diffusion de Ga dans la boite au cours
de la croissance), le gap E,(x) du matériau In,Ga;_,As non-contraint considéré est
modifié et suit la loi donné dans la référence|[11] par :

E,(z) = 1518 — 1580z + 475x* (1.21)

A cet effet d’alliage sur la bande interdite vient s’additionner I'effet de contrainte,
qui est maximum pour x = 1 et s’annule pour x = 0.

1.2.6 Anisotropie de forme traitée comme une perturbation
Hamiltonien perturbatif
Dans le modéle considéré jusqu’ici (cone tronqué a symétrie cylindrique), les

deux états |\If p+> et ‘\If p7> étaient dégénérés. Or, expérimentalement, on observe une
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1.2. NIVEAUX D’ENERGIE ET FONCTION D’ONDE

F1G. 1.10 — Schéma des nouveaux niveaux électroniques des états
P

séparation de quelques meV entre ces deux niveaux d’électron|13]. Cette observation
a été attribuée a 'influence d’un potentiel a symétrie D comme celui créé par une
anisotropie géométrique de la boite[13, 14].

Supposons maintenant que les boites quantiques sont des cones tronqués & base
légérement elliptique. Notons a le demi grand axe de ’ellipse a la base, b le demi
petit axe, h la hauteur et § = 30° a la base(voir figure 1.11 page suivante). Enfin,
prenons R,, = v/ab le rayon moyen de Pellipse. Supposons que cette ellipticité est
petite, c’est-a-dire que si ’on note :

CL2

b—2:1+5, ona: ekl (1.22)
Au premier ordre en ¢, I’équation du cone s’écrit :
z =tan [Rm —p (1 — 2008(20)” (1.23)

Nous allons dans un premier temps traiter cette ellipticité comme une perturba-
tion par rapport au cas circulaire. En développant le potentiel de confinement par
rapport au potentiel d’'un cone a base circulaire de rayon R,, = v/ ab, on obtient :

AV, — _€V0 tan 0

pcos(20)0 (z — zeire(p)) H(2)H(h — 2) (1.24)
ou ¢ représente la fonction de Dirac, H la fonction de Heavyside, et oul zg.(p) =

tanO(R,, — p) est Péquation du cone a base circulaire.

Détermination des nouveaux états di a P’anisotropie

L’hamiltonien précédent va introduire un couplage entre les états ‘\I/ p+> et }\If p_>
et les nouveaux états propres sont :

|\I’pz>:%(“1/p+>+“lfp_>) :\IIPCOS(G) (125)
‘\I/py> = %(‘\I/p+> — ‘\I/p7>) = \prsin(Q) (126)

ot Up o pexp(—p?/26%)
Ces deux nouveaux états sont séparés par une énergie 2« (voir la figure 1.10)
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Fia. 1.11 — Modélisation

a=[{Up, [AVuis|Vp_ )| (1.27)

Cet hamiltonien va aussi introduire un couplage entre les états |\Ifs> et ‘\II D i>.

Dans la suite, on notera :

Up,) = %(\\Pm} + |¥p_)) = Wpcos(26) (1.28)
|Up,) = ﬁq%g — |¥p_)) = ¥psin(26) (1.29)

ott Up oc p® exp(—p®/26p).

Les notations ¥p, et Wp sont claires pour les états P. Elles peuvent préter
a confusion pour les états D. On gardera néanmoins Wp, et ¥p pour désigner
respectivement les états de symétrie D,>_,» et D,,, pour des raisons de simplicité.

1.2.7 Anisotropie : calcul variationnel
Modélisation de la boite

Pour le calcul variationnel des états électroniques dans le cas d’une boite ellip-
tique, nous allons effectivement modéliser la boite comme un céne tronqué reposant,
sur une couche bidimensionnelle (d = 3.33 A) la base de la boite est elliptique, de
demi-grand axe a et de demi-petit axe b (voir la figure 1.11).

La section du cone avec le plan perpendiculaire a la base contenant le grand axe,
fait un angle 0 fixé a 30° et la proportion 7 reste constante pour chaque section du
cone avec un plan perpendiculaire & I’axe de croissance.

Fonction d’essai et parameétres variationnel

Pour I’état fondamental & une particule de I’électron et du trou, on va prendre
une fonction d’essai du type :

2
z2 Yy (2—20)2

Ufona(,y,2) = Nye 2Fe e 27 (1.30)
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1.2. NIVEAUX D’ENERGIE ET FONCTION D’ONDE

Cette fonction dépend de 4 paramétres ajustables : zy et o, caractérisent la
position et I’extension de la fonction d’onde suivant I’axe de croissance; (3, et 3,
caractérisant une ellipse respectivement suivant les axes OF = [110] et Oy = [110]
(axes principaux de 'anisotropie, voir figure 1.4 page 13).

L’indépendance des deux extensions suivant les axes 0X et Oy nous permettra
de traiter 'anisotropie de maniére variationnelle (chapitre 4.)

Nous avons vu précédemment que 1’anisotropie couple I'états S a ’état D, ; par
un calcul en perturbation (& 'ordre 1), I’état fondamental devient un état S avec
une contribution D, :

U tona = aWg + vV cos(26) (1.31)
Un développement limité a l'ordre 1 en n = %(;—2 — %) (<< 1 pour une boite
x Y

peu elliptique, car les direction x et y sont peu différentes) de la fonction d’onde de
'équation (1.31) nous donne :

U fona A Nfe_lp?2 [1 — p*n cos(29)} (1.32)

<1 1(1 1
on g =3 + %)
Le premier terme de I'expression entre crochet engendre un état S et le second
un état D,.

Remarque

Le développement aux ordre supérieurs de I’équation du coéne (1.25) est pris en
compte dans la fonction d’onde (1.31) car le développement limité de cette fonc-
tion aux ordres supérieurs fournit les termes négligés dans I'expression (1.24) de
I'équation du cone (couplage de ’état S aux autres états de symétrie paire).

1.2.8 Champ électrique dans le plan
Effets du champ électrique
Au cours de cette thése, nous allons nous intéresser a l'influence d’un champ

électrique latéral sur les propriétés optiques des boites.

En présence d’un champ F, I’hamiltonien s’écrit alors sous la forme :

Hchamp - 7_f() - qﬁﬁ (133)

ol Hy est I’hamiltonien I’abscence de champ électrique, e>0 est la charge de
I’électron : ¢ = —e correspond & l'influence du champ sur les électrons et ¢ = +e a
celui sur les trous.

Le champ va alors coupler les états S aux états P, les états P aux états D et
ainsi de suite si on prenait en compte les états de moment cinétique supérieur : un
état de moment cinétique [ va étre couplé aux états de moment cinétique [ + 1.
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F1G. 1.12 - Comparaison des énergies de transition de la paire élec-
tron trou par le calcul variationnel & I'aide de la fonc-
tion d’onde (1.35) en trait plein et par le calcul en
perturbation sur la base des 25 paires électron-trous
de la figure 1.13 page 28 en tiret, pour une boite ronde
(e = 0) a gauche et pour une boite elliptique (¢=0.2)
a droite (R,, = 100 A, h =25 A, AE, = 450 meV,
AE, = 200 meV, paramétres de calculs du chapitre 4)

Champ électrique, anisotropie et calcul variationnel

On reprend la fonction d’onde variationnelle de I’équation (1.31), a laquelle on ra-
joute le paramétre variationnel xy qui tiend compte de I'effet de séparation électron-
trou imposé par la présence du champ et donc de la diminution du recouvrement
des fonctions d’onde résultant.

(@—20)® _ 32 (z=2p)?

\ijond<$a Y, Z) =Ne 2% ¢ 2ﬁ§€ 207 (134)

L’hamiltonien est alors, en coordonnées cartésienne (pour les électron (+) et les
trous (-)) :

Hboite = Ec telz + %oite(xv Y, Z) (135)

ou

h? 02 0? 0?
Eo=————(s5+ 55+ =55 1.36
¢ 2m* (8x2 0y? 822) (1.36)
Cette fonction d’onde va nous permettre de traiter variationnellement la structure
fine de la paire électron-trou de la boite en tenant compte de la superposition du

champ et de P’anisotropie (chapitre 4).

La figure 1.12 montre que cette fonction d’onde est mieux adaptée (énergie plus
faible) pour I’étude de la superposition de I’anisotropie et du champ (dans la direction
04 a cause du paramétre z) que 'utilisation de la base sur les états de la boite ronde
d’un modéle bande & bande.
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€ (x)
In,Ga;_,As 14.5x+12.4(1-x)

TAB. 1.5 — Valeur de la constante diélectrique[12|. Dans les calculs
de cette thése, on prendra la valeur du GaAs pur ¢, =
12.4

1.2.9 Remarques sur la paire électron-trou

Dans la suite, les excitations optiques seront a l'origine de la création d’une paire
électron-trou dans la boite. Un traitement correct de cette paire doit tenir compte
du terme d’interaction Coulombienne V, entre I’électron et le trou

62

v, = (1.37)

_47T606r|7“_é — 77
€ étant la constante diélectrique du semiconducteur (voir la table 1.5).
Puisque les boites obtenues par croissance auto-organisée conduisent a un régime
de confinement fort, le terme d’interaction coulombienne peut étre traité comme une
perturbation (voir[12]).

Le potentiel coulombien va mélanger les états se trouvant dans la méme collection
(voir Annexe A.) :

LA{|¥s.9s,); [Yre. Wpe, s |[¥py Upy s ¥ Do, Vi, )i | ¥ Dy Uy, )
’\IJPxe\IJPyh>; |\I’Pye\I’th>; }\IJDIE\IJDy}L>; }\Iije\IjDa:;L>
Vs, Wna, ); [¥s. Uy, )s |¥De, Us, )i | Vpy. Us, )}

IL {| Vs, Upy, );

‘PPxeqlSh>; }\I]Pxee\IjD:Eh>; |\IJD:EE\DP:):;L>; }\I]Pye‘PDyh>; }\I]Dyequyh>}
L {| Vs, Wpy )i [Yre. Yoy, )i [Yry. Us, )i [V Py Yna, )i [ Y02, Upy, )s YDy Ypa, )3}

Les états se trouvant dans des collections différentes ne se couplent qu’en présence
d’une perturbation extérieure.

Dans un premier temps, nous allons négliger I'influence de I’interaction Coulom-
bienne dans les calculs puis nous en tiendrons compte au chapitre 4 lorsque I'on
traitera la structure fine de 'exciton.

1.3 Couplage avec la lumiére

1.3.1 Hamiltonien de couplage

L’hamiltonien des électrons en présence d’un champ électromagnétique s’écrit
(voir[18]) :

"= 2—;0(]7_ cA(F)? + V(7 (1.38)
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oit A représente le potentiel vecteur associé a ’onde électromagnétique et V' le
couplage de I’électron au réseau cristallin.

Dans la jauge de Coulomb et en négligeant le terme en A2, ’hamiltonien s’écrit
alors

H=Hy+ H.+V(r) (1.39)
avec
2 A=
p Ap
Hy=—: = — 1.4
07 g’ ¢ em* (1.40)

On peut aussi montrer[19] que dans le cas ot le vecteur d’onde de 'onde électro-
magnétique est faible, H, est équivalent a :

H, = —er.E (1.41)

C’est I’approximation dipolaire électrique.

1.3.2 Transitions optiques

L’évolution d'un état électronique excité couplé au vide électromagnétique est
décrit par la régle d’or de Fermi, qui donne la probabilité pour le systéme de passer
de fagon irréversible de 1’état discret (dipole électronique excité et champ dans son
état fondamental) vers un état du continuum (dipole dans son état fondamental et un
photon). Cette évolution irréversible de I’état discret vers un état du continuum, avec
un temps caractéristique 7,., se traduit par un élargissement radiatif de la transition
I',.. Cet élargissement I',. est proportionnel au module carré de I’élément de matrice
dipolaire électrique entre 1’état initial ‘<I>z> de I’électron et son état final }CID f> apres
avoir absorbé un photon :

1 2
L, = = %| < OV |®; > [*6(Ey — E; — hw) (1.42)

ol fw désigne 'énergie d’un photon, E; (resp. Ey) représente ’énergie de 1'état
initial (resp. I’état final) et V o< €. est le terme dipolaire électrique.

L’absorption interbande est plus délicate a traiter, & cause de la nature discréte
des niveaux excitoniques. Toutefois, dans la limite de trés faible excitation (couplage
dipolaire << I', + Ty, ', étant 1’élargissement radiatif (1.42) et ', 1'élargissement
non radiatif), on peut évaluer la probabilité d’absorption, que I’on assimilera au
spectre d’absorption.

L’élément de matrice entre 1'état ®; et I'état @, présente deux termes :

— Un terme responsable des transitions intrabandes

ici, les fonctions de Bloch entre 1’état initial et ’état final sont identiques.

27



1.3. COUPLAGE AVEC LA LUMIERE

l'I'I%)xél'lg)xh _%xé’l’)zhl :I'I,:)_yg;l}Dx_hl l'I'I,Dyél'I,Dyh

237.0
183.4 _Ll-éxgjp’ih. _q-éxgplh. EI'IJDJg_JPxE : t%l’gjpyﬂ :
152.0 _qéxgél : _Ll'éyg)srl :

B 8. B B B

850 R .
' Wodhan Uhhn  Yhhg Yy
Wt Wy,
52.4 _LP_L*_%X_ : .
314 et et
0 l'IJSeLPSh

F1G. 1.13 — Niveau énergétique des différentes paires électron-trou
décorrelées pour une boite de rayon moyen R,, =
100 A, de hauteur h = 15 A et de parameétre de confi-
nement AFE, = 697 meV, AE, = 283 meV (en trait
plein états optiquement actifs et en tiret états non ra-
diatifs ; sélection sur la fonction enveloppe) : ces états
vont constituer une base de travail pour le chapitre 4

Seule la matrice de transition entre les fonctions enveloppe compte.

— Un terme responsable des transitions interbandes

< ugléplu; >< Vp|W; > (1.45)

ces transitions font passer un électron d’un état de la bande de valence vers
un état de la bande de conduction.

Ce sont les termes de (1.45) faisant intervenir les fonctions de Bloch (différentes
entre 1’état initial et I’état final) qui vont donner les régles de sélection pour la
polarisation de la lumiére émise et pour le spin des états de paire impliqués. Le
recouvrement des fonctions enveloppes exercera aussi une régle de sélection sur I’ac-
tivité optique des différentes transitions possibles; les seules transition interbandes
optiquement actives sont alors celles entre états de méme symétrie(voir[12] et fi-
gure 1.13))
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Transition bande & bande

Dans cette thése, nous nous limiterons a I’étude des transitions interbandes qui
dans le cadre d’un formalisme électron-trou peuvent étre vues comme la transition
de I’état fondamental du systéme (pas d’électron dans la bande de conduction, pas
de trou) |0> (le vide) vers un état avec un électron dans l'état ‘\Ile> et un trou dans
I’état "I’h> La régle de sélection sur les fonctions enveloppes nous conduit 4 nommer
les transitions optiquement actives par la symétrie des états mis en jeu : transition
S pour la transition Ug, — Wg, ... (voir la figure 1.13 page précédente)

Reégle de sélection dipolaire pour les transitions bande 4 bande

Notons J = J.+J, le moment cinétique total de la paire électron-trou. Lorsque le
systéme présente un axe de symétrie (axe de révolution), la projection de J suivant
cet axe est également un bon nombre quantique. C’est le cas d’une boite ’cylindrique’
(voir les paragraphes 1.2.1 et 1.2.2). Notons 1, les valeurs prises par J, = J,c+.J..
Dans ce cas, l'interaction dipolaire avec la lumiére est gouvernée par la régle de
sélection simple qui est la conservation de la projection du moment total :

Npaire = Ophoton (146)

Ol Ophoton €St le moment cinétique angulaire du photon. Cette équation signifie
que le moment cinétique de la paire électron-trou est cédé au photon émis lors de la
recombinaison.

Pour les transitions lourdes npq.,c = £1, les photons émis le long de I'axe de
croissance sont donc polarisés circulairement & gauche et a droite. De plus, les deux
transitions np.ie = £1 ont la méme force d’oscillateur. Finalement, il y a un lien
direct entre état de spin des états luminescents et état de polarisation de la lumiére
émise, a cause de (1.46) (figures 1.14 page suivante).

Pour une boite allongée, par contre, la symétrie est réduite et J, n’est plus
un bon nombre quantique. Toutefois, les directions [110] et [110] (qui portent le
grand et petit axes de l'ellipse) restent des directions privilégiées. La lumiére émise
par la boite refléte cette anisotropie, sous la forme double d’une lumiére polarisée
linéairement suivant 1'une ou l'autre des ces deux directions orthogonales, et avec
des forces d’oscillateurs différentes. Une telle anisotropie apparait lorsque 1’on décrit
plus finement les états de valence, pour prendre en compte les couplages lourd-léger
(pur effet de structure de bande) intrinséques aux dispersions des matériaux massifs
formant la nanostructure.

Dans le cas de I'InAs contraint (discuté dans le paragraphe 1.2.4) les niveaux lé-
gers sont éloignés des lourds, et donc cet effet de mélange sera affaibli dans les boites
quantiques (pas nécéssairement pour les boites d’ ’interface’, pour lesquelles le confi-
nement des trous est faible). On montrera dans le chapitre 4 qu'une description fine
des seuls états excitoniques lourds et des couplages coulombien et dipolaire permet
également de prévoir l'existence d’une telle anisotropie optique pour les transitions
interbandes. On verra également dans ce chapitre qu’il n’y a plus de lien direct entre
la polarisation (linéaire) des photons et ’état de spin des porteurs se recombinant.
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1.3. COUPLAGE AVEC LA LUMIERE

Etat de spin T T ¢ L

de I’électron

ME
Non Non
optiquement optiqguement
actif O- O, actif
N paire =+2 N paire ==2
Etat de spin — s
du trou lourd +3/2 -3/2 +3/2 -3/2

F1G. 1.14 — Activité optique des différents états de spin d’une paire
électron-trou lourd

1.3.3 Elargissement homogéne d’un systéme & deux niveaux

Tout phénomeéne autre que la recombinaison radiative entrainant une diminution
de population de I’état excité va aussi se traduire par une augmentation de la largeur
homogeéne[19]. La largeur homogéne totale I';,; = h/7 est alors donnée par la somme
des I’élargissements radiatifs [', et non radiatifs ', :

Ftot = Fr + Fnr (147)

En effet, dans le cadre d’un modéle & deux niveaux pour les états électroniques
(voir ci-dessous), les deux processus (disparition radiative ou non radiative de 1’ex-
citon) impliquent le retour de la boite a son état fondamental (vide).

Cas du systéme i deux niveaux : notations des expérimentateurs
Le spectre énergétique des boites quantiques étant constitué de niveaux discrets,
elle peuvent étre décrites de facon simplifiée par un systéme & deux niveaux.

Considérons un systéme composé d’un niveau fondamental ‘a> d’énergie F, et
d’un niveau excité ‘b> d’énergie F en interaction avec un rayonnement électroma-
gnétique (nous reprenons les notations des références|15, 19]).

On se place dans le formalisme de la matrice densité :

p= (pb” pba) (1.48)

Pab  Paa

ol paq €t ppy, Teprésentent respectivement les populations de }a> et |b> et pab = Pi,
les cohérences de la superposition d’états.
L’évolution de la matrice p est régie par I’équation de Liouville :

L dp
— =1[H 1.4
inL = [H, ) (1.49)

H = Hy+ Hi (1.50)

Hj représente ’hamiltonien du systéme a deux niveaux

Hy = (%’ EO) (1.51)
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et H;,; décrit I'interaction entre le champ et le systéme

0
Hint_ (hQZa O ) (1.52)

Dans un régime de couplage faible avec le vide électromagnétique, la probabilité
que le systéme reste dans 1’état |b> décroit alors en e ¥/t ol T} est le temps de vie
radiatif donné par la régle d’or de Fermi (voir équation (1.42)).

Lorsque le systéme considéré est en interaction avec son environnement, on peut
rajouter & I’hamiltonien H une perturbation incohérente définie par H;,. qui dans
I’approximation du temps de relaxation, est modélisée par :

[Hine:p) = =it Y L3} (j] (1.53)
ij=ab Y
Les T;; représentent les temps de vie des populations i=a,b : T,, = +oo par
définition de I’état fondamental et Ty, = 17 est le temps de vie de I’état excité |b>
Top = Tya = T3 est le temps de vie de la cohérence entre les deux états |a) et |b).
Ainsi, lorsque le systéme est excité, on peut définir deux temps caractéristiques
d’évolution du systéme : le temps 77 de retour des populations & 1’équilibre et le
temps 75 de perte de cohérence.

La résolution de I'’équation de Liouville par décomposition en série de Fourier
donne des termes non-diagonaux de la forme :

1

— (1.54)
TS + w — wy

ﬁab(w) X
Le moment dipolaire du systéme est calculé comme la trace de I'opérateur mo-
ment dipolaire d = —er. Cet opérateur étant impair, les éléments diagonaux sont
nuls, les coefficients de la décomposition en série de Fourier de la trace s’expriment
uniquement en fonction des cohérences de la matrice densité : ils ont donc méme
forme que pu(w) qui est une lorentzienne de largeur I' = 2//T5. Le moment dipolaire
créé dans la boite par 'excitation lumineuse décroit au cours du temps en e~*/”2 avec
T5 le temps de perte de cohérence.

Dans le cas ou tous les couplages incorporés dans H;,. (expression (1.53)) sont
directement liés & un transfert de population du niveau ‘b> vers le niveau |a>, on a
T2 = 2T1, ol ]./Tl = Ftot (VOiI’ (147))

Dans de nombreux cas, 1’élargissement 2//T5 peut étre supérieur a la limite //T7.
On peut alors définir un temps de déphasage pur 77 tel que :

1 1 1

T, o0, T;

Ceci est traité dans ce qui suit.

(1.55)

Mécanismes d’élargissement

Le systéme considéré peut aussi étre soumis & des variations de I’environnement
qui sans introduire de pertes de population, vont entrainer une perte de phase. Il
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1.4. METHODES DE MESURE EXPERIMENTALE

Schéma de PL Schéma de PLE
! 5
N s 0 .
‘. Relaxation k2 ‘. Relaxation
: - . W
— (5]
c c >
i) . o'c .
= Observation 25 Observation
£ o g%
v (Détecteur & bande étroite) = Y (Détecteur & bande large)
— 2 7
e >
(T
4 <
’ =

F1G. 1.15 — Schéma de principe d’une expérience de PL et de PLE

s’agit essentiellement du déphasage induit par I'interaction avec des défauts chargés,
avec d’autres porteurs et avec les phonons. L’interaction avec les phonons a déja été
étudiée tant expérimentalement que théoriquement|14, 15, 17, 24].

Un des buts de cette thése est de quantifier le déphasage introduit par ’interac-
tion des porteurs de la boite avec d’autres porteurs se situant dans I’environnement
immédiat des boites.

1.4 Meéthodes de mesure expérimentale

La spectroscopie optique classique, qui sonde simultanément un trés grand nombre
de nano-structures, ne permet d’atteindre que les propriétés moyennes d’une popu-
lation de boites différentes : les transitions interbandes associées & de telles mesures
sont alors extrémement larges (quelques dizaines de meV). Elle ne permet pas d’ex-
ploiter pleinement les propriétés optiques de ces boites en raison d’une trop grande
fluctuation de taille.

En mettant au point une technique de spectroscopie & haute résolution spatiale
connue sous le nom de micro-photoluminescence, il est possible d’accéder aux pro-
priétés optiques d’un nombre limité de boites, voire d’une boite unique[15].

L’étude des propriétés optiques d’une seule boite quantique offre alors une com-
préhension des mécanismes intrinséques a l'origine des propriétés globales d’une
population de boites. Elle permet aussi de comprendre et de mettre en évidence des
phénoménes quantiques nouveaux susceptibles de se produire dans des dispositifs
optiques de plus en plus petits.

1.4.1 Spectre de Photoluminescence

Une expérience de photoluminescence (PL) consiste a exciter un échantillon 4 une
énergie fixée et a faire varier I’énergie de détection (voir figure 1.15). Dans la pratique,
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I’énergie d’excitation est fixée a une valeur supérieure a I’énergie de bande interdite.
Les photons absorbés générent des paires électrons-trous qui relaxent rapidement
vers les niveaux d’énergie les plus bas avant de se recombiner radiativement. Grace
aux échantillon structurés en surface ou a des techniques de sonde locale, il est
possible d’isoler la raie d’'une boite quantique unique.

1.4.2 Excitation de la Photoluminescence

Une expérience d’Excitation de la Photoluminescence (PLE) consiste a fixer
I’énergie de détection sur une raie de photoluminescence (en général celle du pic
de la transition fondamentale : transition |S ) — ‘O>) et a faire varier 1'énergie d’ex-
citation (voir figure 1.15 page ci-contre). L’intensité recueillie est alors fonction de
I’absorption de la structure a cette méme énergie. Le spectre de PLE nous permet
d’avoir accés aux transitions excitées de la paire électron-trou dans les boites.

1.5 Conclusion

Dans ce chapitre d’introduction, nous avons rappelé la description des états
d’électron et de trou dans une boite quantique idéale (symétrie cylindrique du po-
tentiel de confinement) via un calcul variationnel et discuté de I'impact de différents
paramétres (contrainte, diffusion...) agissant sur ces états.

En appliquant 'image d’un atome & deux niveaux, nous avons introduit comment
ces systémes interagissent avec la lumiére et leur environnement. Nous étudierons
plus en détail par la suite le role de I’environnement électrodynamique sur ces pro-
priétés optiques (chapitre 2 et 3).

Nous avons aussi discuté I'impact d’une anisotropie de forme sur les états de la
boite et nous verrons plus loin (chapitre 4) les conséquences optiques d’une telle
anisotropie.
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CHAPITRE 2. LA BOITE ET SON ENVIRONNEMENT

Chapitre 2

La boite et son environnement

Nous avons vu que dans une boite quantique les électrons et les trous sont confinés
dans les trows directions de ’espace, juste comme les électrons le sont dans les atomes
monovalents. On en a conclu que [’on pouvait manipuler les états propres des boites
comme les physiciens atomistes manipulent les états atomiques : intrication, g-bit,
calcul quantique...[20]

Mais cette image de la boite quantique en tant que macro-atome est limitée
comme il a pu étre étudié|2, 14, 15| ces derniéres années.

Au cours de ce manuscrit, nous allons tenter de quantifier le role joué par les
porteurs de charge au voisinage de la boite : ce chapitre nous permettra d’obtenir
un ordre de grandeur de l'influence de ces porteurs sur les états de la boite et le
chapitre 3 nous permettra d’étudier I'influence de la dynamique de ces porteurs sur
les spectres optiques (PL, PLE) et donc de déterminer le temps de cohérence de la
boite en vue de manipulation des états.

Nous allons dans un premier temps au cours de ce chapitre rappeler les limites
du modéle du macro-atome puis nous allons ensuite déterminer le role joué sur les
états de la boite par les porteurs a son voisinage immédiat.

Dans tous les calculs de ce chapitre, nous allons considérer une boite modélisée
par un cone tronqué de hauteur h = 15 A, de rayon R = 100 A avec un angle de
30° se trouvant sur une couche de mouillage d’épaisseur d = 3.33 A. Le paramétre
de confinement des électrons est AE, = 697 meV et pour les trous : AE, = 288

meV/[4].

2.1 Meécanisme de décohérence dans les boites : les
limites du modéle du macro-atome|20]

Dans cette section, nous proposons de rappeler briévement différents mécanismes
de décohérence des boites.

2.1.1 Degrés de liberté intrinséques et extrinséques

Contrairement a ce qui se passe dans un atome alcalin seul dans le vide ou
I’électron n’interagit qu’avec le champ électromagnétique et ou I'élargissement est
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2.1. MECANISME DE DECOHERENCE DANS LES BOITES : LES LIMITES
DU MODELE DU MACRO-ATOME|20]

seulement radiatif (cela implique des temps de cohérence longs), les boites du fait de
leur caractére localisé se trouve dans un environnement qui peut influencer le temps
de vie des cohérences. L’analogie avec un atome placé dans un volume fini (réle de la
surface confinante) et en présence d’atomes étrangers (role des collisions atomiques)
serait plus réaliste, mais encore incompléte.

En effet, dans les boites quantiques, il existe des degrés de liberté intrinséques as-
sociés a des excitations élémentaires propres aux systémes de matiére condensée (par
exemple les vibrations du réseau, voir paragraphe 2.1.2). La désexcitation des boites
n’est pas nécessairement exclusivement radiative mais peut étre accompagnée d’un
changement simultané de ces degrés de liberté intrinséques. Ces propriétés propres
du systéme sont une limitation qui ne peut pas étre corrigée par une amélioration
des techniques de croissance.

Par contre, ’amélioration de ces techniques de croissance peut conduire & di-
minuer les perturbations causées par les degrés de liberté extrinséques. En effet,
autour des boites, ’environnement, électrostatique change constamment. Sous exci-
tation optique, les impuretés résiduelles se chargent et se déchargent, perturbant une
paire électron-trou de la boite. L’énergie de la paire liée est différente suivant que
I'impureté est vide ou occupée par un électron (ou un exciton). Ces perturbations
aléatoires élargissent les transitions interbandes et raccourcissent le temps de vie des
cohérences (section 2.2 - 2.4).

2.1.2 Couplage avec le réseau cristallin

Dans les semiconducteurs de type GaAs (& deux atomes par maille) il existe six
modes de phonons différents pour chaque vecteur d’onde ¢ : trois modes acoustiques
et trois autres optiques.

Les branches de dispersion acoustiques sont linéaires aux faibles vecteurs d’onde
(I’énergie du phonon acoustique est égale & ficsg ol ¢, représente la vitesse du son
dans le semiconducteur) tandis que les phonons optiques ont une faible dispersion
(ils sont quasi-monochromatiques et leur énergie vaut hwro ~ 36 meV).

Les modes acoustiques correspondent & des vibrations en phase des deux atomes
d’une maille tandis que les phonons optiques correspondent & des vibrations en
opposition de phase.

Dans ce paragraphe, nous allons rappeler comment ils se manifestent dans les
matériaux massifs, les puits quantiques et les fils d’'une part et dans les boites d’autre
part.

Phonons acoustiques

Systemes 3D, 2D et 1D

Dans les matériaux massifs, les puits quantiques et les fils quantiques, les états
factorisés électrons@phonons forment un continuum composite large (le continuum
électronique est large (= 1 eV) et celui des phonons acoustiques est étroit (=~ 20
meV)). L’interaction électron-phonon diffuse ces état factorisés avec un temps ca-
ractéristique 7,, donné par la régle d’or de Fermi :
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= 2 S| He )P0y — ) (2.1)
f

Tph
ou H._,, représente I'hamiltonien de couplage électron-phonon qui dans le for-
malisme de la seconde quantification s’écrit|21] :

He—ph = Z Mﬁq(ai—i—i_ (lq‘)c;ﬁ-:__:

q,0

CE,U (2.2)
ok,

ou les My représentent les éléments de matrice d’interaction, a et a™ sont les

opérateurs annihilation et création de phonons, ¢ et ¢* ceux des électrons, ¢ le

vecteur d’onde du phonon, k celui de 1’lectron et o son spin.

Dans le cas particulier des systémes 2D étudiés dans la référence[16, 17] , ’élargis-
sement des états excitoniques di aux phonons acoustiques est linéaire en température
T pour des valeurs de 7" > 10 K :

Yoa = al (2.3)

avec a de I'ordre de quelques peV /K pour les puits quantiques In, Ga;_,As/GaAs[16,
17]

Systéemes 0D

Dans les boites quantiques, la situation est complétement différente : les niveaux
d’énergie électroniques sont quantifiés et distants de quelques dizaines de meV (voir
chapitre 1) et les éléments de matrice de 'interaction ME(T sont trés petits dés que
hwyp, > quelques meV. La relaxation d’'un niveau électronique vers un autre ni-
veau par les phonons acoustiques correspond soit & un mécanisme possible mais peu
efficace soit & un mécanisme impossible (AEgcctronique > largeur de la dispersion
acoustique). Cet effet est connu sous le nom de goulot d’étranglement (ou ’phonon
bottleneck’).

Cependant, certaines observations expérimentales mettent en évidence ’existence
d’un couplage non-perturbatif entre la paire électron-trou et les phonons acoustiques
dans les boites CdTe/ZnTe[23] ainsi que dans le boites InAs/GaAs[22, 24] : on voit
apparaitre des ailes de part et d’autre d’une raie centrale lorsque la température
augmente, conséquence de l'existence d’états mixtes exciton-phonon|[14]. On a pu
montrer ensuite que l'apparition de ces ailes de phonons entraine une perte de co-
hérence optique pour la transition interbande.

Phonons optiques

Systemes 3D, 2D et 1D

Le continuum des phonons optiques est trés étroit (=~ 3 — 4 meV) mais comme
pour les phonons acoustiques, les états factorisés électron®@phonons forment un conti-
nuum large et conduisent a élargir le spectre.

Dans le cas particulier des systémes 2D étudiés en référence|16], 1’élargissement
des états excitoniques est donné par :
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hwp

Yoo = be” FT (2.4)
avec b de Pordre de la dizaine de meV pour les puits In, Ga;_,As/GaAs|[16]

Systémes 0D

Dans les boites quantiques de InAs/GaAs, il a été démontré expérimentalement|6|
et théoriquement|14] que les électrons et les phonons optiques sont dans un régime
de couplage fort et forment un complexe mixte électron-phonon : les polarons.

De la méme fagon, O. Verzelen et al.[25] ont montré que que la paire électron-trou
est en couplage fort avec les phonons : on parle alors de polarons excitoniques. Ce
couplage fort est a l'origine d’un déphasage qui peut étre important pour les états
excités. En effet, on ne peut plus prendre en compte I'exciton seul mais maintenant
il s’agit de raisonner en terme de polaron excitonique dont la partie phonon va étre
a Porigine de l'instabilité de cette entité : le temps de vie du phonon LO (de Iordre
de quelques ps dans le GaAs) est beaucoup plus court que le temps de vie radiatif de
’électron de la boite (d’environ 1 ns). C’est donc le couplage du polaron excitonique
avec le thermostat de phonons qui va étre a ’origine de la relaxation.

2.1.3 Le probléme de la largeur résiduelle de la raie ’a zéro
phonon’

Les couplages intrinséques diis aux phonons s’affaiblissent lorsque 1’on baisse la
température. Les pertes de cohérence liées aux ailes de phonons (acoustiques) et la
relaxation des polarons (optiques) deviennent négligeables pour T — 0.

Pourtant, le spectre de PL basse température d’une boite unique présente sou-
vent une largeur trés supérieure & sa valeur intrinséque radiative (A" ~ 1 peV).
Kammerer et al.[15] et Favero et al. ont montré que cette grandeur dépend en par-
tie des conditions d’excitation (énergie, puissance), mais que les valeurs minimales
obtenues aprés optimisation des paramétres expérimentaux (= quelques dizaine de
peV) étaient encore trop importantes par rapport a I,

Notre motivation initiale pour I’étude de ’environnement de la boite était de
comprendre cette largeur résiduelle de la raie de PL & T — 0. Cette étude fait
I’objet de la suite de ce chapitre et d’une partie du chapitre 3.

2.2 Deéfauts statiques présents autour des boites

Méme s’il est possible d’optimiser la croissance des boites quantiques, la méthode
de Stranski Krastanov n’empéche pas la création de défauts dans la structure cris-
talline qui pourront agir en tant que centres attracteurs pour les porteurs de charges
qui vont perturber la recombinaison radiative de la paire électron-trou de la boite.
L’image usuelle utilisée est que ces impuretés vont créer sur la boite des microchamps
électriques fluctuant aléatoirement et vont étre responsables de 1’élargissement des
spectres de photoluminescence|26-28].

L’image AFM 2.1 page suivante|29] nous montre que la croissance de la boite
quantique sous 'effet de contraintes est accompagnée d’une croissance chaotique au
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COUCHE 2D

FiG. 2.1 — Image AFM d’un ilot quantique et de la couche de
mouillage & son voisinage[29]

niveau de la couche de mouillage I'entourant : il y a déplétion locale de la couche de
mouillage puisque la formation des boites se fait & partir des atomes de la couche
avant formation d’ilots.

On peut rencontrer dans ce genre de structures différents types de défauts, parmis
lesquels :

— La présence d’impuretés (donneurs ou accepteurs)
— Les défauts d’ ’interface’ de la couche de mouillage

Dans ce qui suit, nous allons nous intéresser d’une part a la capture d’un électron
par la présence d’un donneur au voisinage de la couche de mouillage (section 2.3)
et d’autre part & la capture d’un exciton dans un défaut d’interface de la couche de
mouillage (sorte de mini-boite; section 2.4).

2.3 Piége créé par une impureté

Dans cette section, nous discuterons tout d’abord les états de piége associés a
la couche de mouillage (paragraphes 2.3.1 et 2.3.2) puis ensuite un modéle asymp-
totique pour un piége dans la couche de mouillage ou dans la barriére (paragraphe
2.3.3).
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2.3. PIEGE CREE PAR UNE IMPURETE

donneur @

\

A
Y

F1G. 2.2 — Illustration de l'influence d’'un électron sur la paire
électron-trou de la boite : le donneur piége 1’électron
qui induit un potentiel ® sur la paire électron-trou de
la boite (on néglige I'influence du donneur sur la paire
de la boite)

2.3.1 Etat localisé d’un électron dans la couche de mouillage

La présence d’un donneur ionisé va créer un centre attracteur pour un électron
(photoexcité par exemple) se déplagant dans la couche de mouillage (lieu privilégié
car le potentiel ressenti par 1’électron est attractif par rapport a celui de la matrice
de GaAs).

L’hamiltonien régissant la fonction d’onde de 1’électron est alors :

Hel — He 4 Vdonneur (25)

coul

ou H, est 'hamiltonien en z pour I’électron dans un puits quantique de hauteur
finie U, d’épaisseur d, l'origine de I’axe z étant choisie au centre du puit (la couche
de mouillage est traitée comme un puits quantique) et Vv egt le potentiel cou-
lombien créé par la présence du donneur :

h?  0? 9 9
He= =5z g+ UOG =&/ (29

1 e?
imes =g+ (5 — 20

p; et z; représentent les coordonnées de I'impureté (respectivement dans le plan
et suivant ’axe de croissance, voir la figure 2.2), 'origine du repére étant choisie au
niveau de la boite (centre de la boite dans le plan, milieu de la couche de mouillage
suivant 1’axe de croissance)

Vdonneur _
coul -

2.7)

On suppose que la fonction d’onde est séparable suivant ’axe de croissance z et
le mouvement dans le plan p':
— la fonction d’onde suivant z (x(z)) est déterminée en traitant la couche de
mouillage comme un puit quantique d’épaisseur d = 3.33 A

40



CHAPITRE 2. LA BOITE ET SON ENVIRONNEMENT

F1G. 2.3 — Energie de liaison du piége créé par la présence d’un
donneur en fonction de la distance z; par rapport au
centre du puit (couche de mouillage, d=3.33 A)

Acexp(—Keze) size >0
Xe(ze) = ¢ Cecos(keze) si —%l <z < %l (2.8)
Acexp(Keze)  size <0

— suivant p, on cherche une solution liée de la forme (avec une origine prise au
niveau de 'impuretée) :

2 P
Vo (0) = | —— - 2.9
1) =\ (=5 ) (2.9)

On détermine A5 (le paramétre variationnel) ainsi que ’énergie de liaison du
donneur en minimisant

€piege = <\11115|Hel|\1[115> (210)

On en déduit alors 'énergie de liaison en fonction de la distance z; (voir fi-
gure 2.3) définit comme la différence des énergies minimale de I’électron avec et sans
I'impureté.

2.3.2 Influence d’un I’électron piégé dans la couche de mouillage
sur I’état fondamental ‘S > de la boite ronde

L’électron piégé dans la couche de mouillage va induire un décalage en énergie
sur la paire électron-trou de la boite.
L’électron piégé crée un potentiel
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-1.8
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-2.2
250 300 350 400 450 500

nA, (HeV)

F1G. 2.4 — Décalage en énergie induit par la présence d’'un électron
sur la transition S en fonction de la distance au centre
de la boite p; pour z; = 50 A

|\Ijls pbzl)‘
47reoe,, V@ == )2+ (2 — z)?

O(p,z) = dzdp; (2.11)

On en déduit la variation hA. de ’énergie de la transition interbande fondamen-
tale de la boite ronde |\I/ez> en fonction des paramétres du donneur (figure 2.4) :
I’évolution du décalage est en 1/p3 pour p; >> R.

La correction hA, est évaluée a I'ordre le plus bas :

hA, = _e<\1/emc|q)(pea Ze) - q)(phv Zh)}\ljemc> (212)

La courbe de la figure 2.4 est tracée en supposant que la fonction d’onde de
I'électron piégé est trés peu étalée dans le plan (la valeur prise pour z; = 50 A
I'impose) et on ne considére que des valeurs de p; > 300 A pour ne pas avoir a
prendre en compte 'interaction d’échange électron de la boite-électron du puit dans
les calculs.

2.3.3 Comportement asymptotique de hA,

Lorsque la distance piége-boite est grande devant les étalements des fonctions
d’onde des porteurs (de la boite et piégé), on peut obtenir une expression approchée
pour hA,. Le développement de :
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F1G. 2.5 — Définition du repére de base de travail du développe-
ment asymptotique

— —

L —1/2 l[ 1(7—p1)* + (2 — 21)* = 20i(p — pi)

2 2
p—pi—p) +(z2—=2 R 1—-

3 [20i(p — pi))?
+3 . .
(2.13)

nous permet d’obtenir ’expression du comportement asymptotique de hA, :

hA, = —e<\lf \I/h|<I> pe,ze) O(pp, z1) |\I/ \I/h>

pi(p
4moe / / AL AR {

1p2 — pi, = 2pi(pe — pi) + 22 — 2 — 2( — 2n)2 (2.14)
2 P}

3 (pipe)’ — (Piph)* — 2pi(pe — /)71)/2/71}

2 P}

On suppose que le piége est isotrope :

(@) = (w) = (2) =

et que la boite est symétrique dans le plan :

<:C6> - <xh> = <3/e> = <yh> =0

Pour une boite 'cylindrique’; on a en plus :
<x2h> = <?J§h>
Dans ce cas, si on note d; = d;(cos(6),0,sin(f)) (voir la figure 2.5), on obtient :

hAe =~ hAel -+ hAeg (215)

ou
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WA = —2% [((2e) = (za))] (2.16)

4mege,

et

62 1 2 2 . 2
e = Treoe, 30 (3cos®(0) —2)((a2) — (x7)) + (3 sin® 1)((22)— (=) ] (2.17)

Il y a donc deux contributions dans le décalage en énergie hA,

— un décalage monopole-dipole hA.; présent lorsque la paire électron-trou de la
boite forme un dipéle suivant ’axe z : <ze> #+ <zh>

— un décalage monopoéle-quadrupole hA o

Les décalages pour # = 0 et §# = 7/2 sont montrés en figures 2.6 page suivante
et 2.7 page ci-contre (pour la méme boite qu’en figure 2.4 page 42).

Pour § = 0, on retrouve le cas d’un défaut de la couche de mouillage (piege
créé par une impuretée). On calcule que dans le cas d'un piége latéral, I’expression
asymptotique est trés bonne au dela de d; ~ 300 A(ﬁgures 2.4 page 42 et 2.6 page
suivante).

Le cas = +m/2 correspond & un défaut de la barriére, au dessus ou en dessous
de la boite quantique. A l'ordre le plus bas, on a un couplage monopéle-dipole. Cela
résulte de ’absence de parité pour le potentiel de la boite, qui induit un moment
de dipéle p., = —e((z.) — (z,)) = —ed, non nul (e>0). Ce paramétre est & 1'origine
d’un effet Stark linéaire pour la transition interbande (voir les références |2, 31| et
section 2.6). Pour les paramétres de la figure 2.7 page ci-contre, d, = —0.04 A est
tres faible (boite ’basse’ : h=15 A). Vasanelli et al. ont montré[2] que d, dépend
des détails du potentiel confinant. Ses calculs montrent que d, peut étre bien plus
important. Les courbes en tirets et tiret-point figure 2.7 page suivante sont obtenues
pourd, =1 A << h (en supposant que les étalements des fonctions d’onde restent
les mémes).

Remarques

On présente dans la suite quelques remarques concernant ces résultats :

— (i). On observe que la paire de la boite est aussi sensible & une perturbation
verticale que latérale. Ceci est en partie surprenant, puisque la boite est trés
'plate’ (h << R). Toutefois, il faut noter que la contribution latérale grandit
avec ~ R? (a cause des éléments de matrice (2?)) et que nous avons négligé
des couplages entre états différents de la boite (qui jouerons un role dans les
grandes boites).

— (ii). Il faut également noter que ’équation asymptotique pour ZA, ne dépend
pas de la distribution de charge dans le piége, comme attendu pour une dis-
tribution de charge non nulle.

— (iii). Si on considére une distribution de piéges autour de la boite, le terme
monopole-dipole s’annule (hA,. change de signe, & cause de sin(f), pour un
piége en dessous et au dessus de la boite), tandis que la moyenne angulaire du
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80
100 150 200 250 300 350 400 450 500
d (&)

F1G. 2.6 — Décalage en énergie induit par la présence d’un électron
dans le plan (6 = 0) a la distance d; de la boite
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e
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100 150 200 250 300 350 400 450 500
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F1G. 2.7 — Décalage en énergie induit par un électron au dessus ou
en dessous de la boite a la distance d;. d, = —0.04 A

en trait plein, d, = —1 A[2] au dessus de la boite en
tiret (0 = 7m/2) et en dessous de la boite en tiret-point
(6 =—-7/2)
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2.4. PIEGE CREE PAR UN DEFAUT D’INTERFACE

F1a. 2.8 — Schéma du défaut d’interface. On modélise le défaut en

supposant qu’il a une symétrie cylindrique (rayon D,
hauteur H).

terme latéral donne une contribution proportionnelle a ((22) — (22) — ((22) —
(a2)))/d.

Ainsi, une distribution uniforme de piéges engendre une contribution (faible-
ment) divergente a hA.. Ces deux résultats démontrent clairement le role cri-
tique de l'environnement électrostatique sur I’énergie des états confinés des
boites.

— (iv). On notera que les porteurs confinés dans les ’autres’ boites (voisines)
peuvent également servir de perturbateurs a la paire confinée. Toutefois, cet
effet latéral sera faible pour des distances inter-boites typiques de 500 A (den-
sité surfacique de boite = 10'm~2).

— (v). Finalement, on soulignera que les complexes a plus d’une paire électron-
trou doivent présenter des corrections AA plus grandes en présence d’un envi-
ronnement électrostatique fluctuant. En particulier, le décalage de I’état fon-
damental d’un "biexciton’ doit étre deux fois plus grand que celui d’un exciton,
tandis que celui pour un trion (ou ’exciton’ chargé) sera du type monopole-
monopole & 'ordre le plus bas.

2.4 Piége créé par un défaut d’interface

2.4.1 L’exciton lié & un défaut d’interface
L’exciton dans le massif

Un exciton est une paire électron-trou corrélée par l'interaction coulombienne.
C’est un systéme a deux particules, de masse m, et my, dont la partie enveloppe est
décrite par une équation de Schrodinger similaire a celle de I’atome d’hydrogéne. Le
mouvement relatif de I'electron et du trou est alors décrit par une fonction d’onde
de type hydrogénoide ¢*!(r), et le centre de masse des deux particules se déplace
dans le cristal comme un état délocalisé, de vecteur d’onde total k;ﬁ
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U (7 R) = %eik;”'ﬁqﬁ?’d(r) (2.18)
ou
Py = (2.19)
m(ag)?

ap représente le rayon de Bohr effectif de I’exciton (distance moyenne électron-
trou).

L’exciton bidimensionnel

Le confinement de I’électron et du trou dans le plan d’un puits quantique ren-
force leur interaction coulombienne et affecte leur mouvement relatif. Par rapport
au matériaux 3D, on a une augmentation de leur énergie de liaison.

La description de I’exciton dans le plan passe par la séparation du mouvement
du centre de masse et du mouvement relatif des deux particules. Le mouvement
relatif est décrit par une fonction d’onde purement 2D caractérisée par un paramétre
variationnel aoy fixé par 'interaction coulombienne et le confinement suivant z.

On choisit pour I’état fondamental une fonction d’essai du type[3] :

L .
VPR, 7, 2ey 21) = ﬁe MR (p)Xe (2e) Xn(2n) (2.20)
ou
Dy (2.21)
Tloq

le paramétre de variation ao, décrit la distance moyenne électron-trou dans le
plan de la couche et y.(z) et x,(z) représentent le confinement des particules par le
potentiel du puit quantique (la couche de mouillage dans notre cas).

L’exciton lié & un défaut d’interface

On introduit un confinement latéral dans le puit quantique. On suppose que le
confinement n’affecte que le mouvement du centre de masse, le mouvement relatif
électron-trou restant imposé par le potentiel coulombien effectif qui est la moyenne
du potentiel coulombien 3D sur les densités de probabilité x?(z.) et x2(zp). Pour
une distribution d’essai gaussienne du mouvement lié du centre de masse, la fonction
d’onde de ’exciton s’écrit :

o _p2,.2
WL % 73) = e ) el (an) (222)

On suppose que le potentiel ressenti par la paire & une forme gaussienne et que
sa profondeur est U, pour ’electron et U, pour le trou.

e _ 2 2
Vihf = _Ue,h-l[d/Q,d/2+H](Ze,h)-e PenlD (223)
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Oo——T T T T T T T T 1
h =333 A

(1 inondcouche)

0 20 40 60 80 100 120 140 160 180 200

F1G. 2.9 — Energie de liaison de I'exciton avec les ’bandes énergé-
tiques d’efficacité’ des phonons acoustiques et optiques

oil 1f, 4 est la fonction indicatrice égale a 1 dans 'intervalle [a,b] et 0 en dehors.
1 représente le parameétre variationnel, D et H sont le rayon et la hauteur du
défaut (voir la figure 2.8 page ci-contre)

Ainsi, pour un exciton lié & un défaut d’interface, I’hamiltonien se compose d’un
partie puit quantique Hqow d’épaisseur d centré en z = 0 et d’une partie défaut
d’interface V4¢/[30]

Her = HQW + Vdef(e) + Vdef<h) (2.24)

ol Vizf sont donnés par I’expression (2.17) et ou

HQW =H.+ Hp+ 'ch 4+ Heoul (2.25)

H., représente ’hamiltonien suivant z pour I’électron et le trou

7., représente la partie cinétique pour le mouvement dans le plan :

n? o 0? 0? h? [1 o 0 1 82]

- - T 2.2
Tay 2M,, [8X2 * 8Y2] 2/l p@ppﬁp - p? 0¢? (2.26)

Il possede une partie mouvement des coordonnées du centre de masse et une
autre concernant les coordonnées relatives. M, et y,, représentent la masse totale
et la masse réduite pour le mouvement dans le plan zy.

H.ow représente I'interaction coulombienne des deux particules.

L’énergie de liaison (figure 2.9) est alors définie comme la différence des énergies
de I'état fondamental de I'exciton avec et sans défaut d’interface.
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2.4.2 Influence de ’exciton piégé sur la transition fondamen-
tale de la boite ronde

Lorsque le défaut se trouve loin de la boite, ’évolution du décalage en énergie
hAx est en 1/p? pour p; >> R, comme montré en figure 2.10 page ci-contre.

Ce comportement résulte d’'un développement similaire a celui du paragraphe
2.3.3:

o O L0 ey oy oy
e [(mh e [{CARRCAIC ] (2.27)
ou
2 3 2
(21) = 705 (2.28)

est associé a I’étalement de la fonction d’onde du mouvement réduit de la paire
piégée (nous avons supposé que (z.;) = (zp;) = 0).

On observe que ce résultat ne dépend pas des détails du mouvement confiné pour
le centre de masse de ’exciton.

Il est intéressant de comparer les décalages hA, (0 = 0) et hAx (figure 2.11 page
suivante). Le couplage entre deux distributions neutres décroit beaucoup plus ra-
pidement que celui entre la paire de la boite et un électron seul. Toutefois, une
comparaison des figures 2.4 page 42 et 2.10 montre que |AAx| > |hA.| pour des
distances boite-piege < 450 A.

2.5 Temps mis en jeu

Le deuxiéme paramétre clef dans ’étude du roéle de I’environnement dans 1’élar-
gissement de la PL de la boite est le temps caractéristique des fluctuations. Son
calcul (par exemple pour les deux cas considérés en 2.3 et 2.4) n’est toutefois pas
trivial. De plus, différents processus peuvent étre envisagés. Ainsi, le piégeage d’un
électron sur le niveau fondamental d’un défaut peut étre assisté par les phonons
acoustiques, par d’autres porteurs libres... Aussi, le piégeage peut se faire en un seul
processus ou résulter d’une cascade a travers les états excités du piége.

Une difficulté supplémentaire vient du fait que les processus thermiquement ac-
tivés de ’dépiégeage’ sont fortement inhibés & T — 0. Ainsi, le 'vidage’ des piéges
occupés par un électron est essentiellement non-radiatif (et donc difficilement modé-
lisable). Un piége occupé par un exciton peut se vider aussi bien non-radiativement
que radiativement. Le temps de vie radiatif d’un exciton piégé dans un puit quan-
tique a été évalué en références[32, 33]. On trouve une forte variation pour 7.4,
borné inférieurement par le temps de vie intrinséque d’exciton ’libre’ (= quelques
dizaines de ps) et allant jusqu’a plusieurs centaines de ps.

Ainsi, dans nos simulations des spectres optiques du chapitre 3, les temps de
fluctuations seront des paramétres du modeéle. Néanmoins, il faut souligner I’aspect
suivant (qui sera discuté dans le chapitre 3) : un potentiel perturbateur engendrant
des décalages de 'ordre de hA sur I’énergie de la transition de la boite, peut effec-
tivement mener & un élargissement du spectre s’il fluctue de fagon aléatoire sur une
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F1G. 2.10 — Décalage en énergie induit par la présence d’un exciton
dans le défaut sur la transition |S> da la boite, D=100
A, H=333 A

nA, (HeV)
|
S

-200

50
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X (A)

F1G. 2.11 — Décalage calculé sur la base de I’équation (2.27)
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échelle de temps 7y tel que A1y < 1 (régime de ’rétrécissement par le mouvement’).
Ainsi, pour des largeurs de la PL de 'ordre de quelques dizaines de peV, le temps
mis en jeu est 7o< quelques dizaines de ps, correspondant a une borne temporelle
qui n’est par déraisonnablement courte.

On note enfin trés briévement un autre mécanisme possible de couplage environnement-
boite : un électron d’énergie E=1 meV se propageant dans la couche de mouillage
met un temps 7, ~ 0.3 ps pour ’traverser’ une boite de 100 A de rayon. Ce résul-
tat (purement classique) suggére que les perturbations dus au ’passage’ d’électrons,
trous ou exciton photoinjectés peuvent jouer un réle important dans la PL de la
boite (sa dépendance éventuelle avec le taux de photoinjection sera discuté dans le
chapitre 3[34]).

2.6 Champ électrique latéral

Nous avons calculé dans les section 2.3 et 2.4 le décalage en énergie hA du niveau
fondamental de la boite dans deux cas réalistes. Dans d’autres travaux, le role de
I'environnement électrostatique est modélisé par des ‘'microchamps’ fluctuant|26-28|,
sans qu’il y ait souvent souci de les relier & une situation physique précise.

Dans cette section, nous allons évaluer le champ créé au niveau de la boite par
les différents types de porteurs se trouvant a son voisinage.

Cela nous permettra par la suite, lorsque I’on mentionnera I’influence de ces per-
turbateurs sur les états de la boite, d’employer le terme usuel microchamp fluctuant
pour désigner le role joué par ces perturbateurs.

2.6.1 Champ électrique créé par une particule ponctuelle

Par définition, le champ électrique créé par une particule ponctuelle de charge q
située a une distance d d’un point est donné par I’expression :

1 e
E = — 2.29
4depe, d? ( )
soit

11.5
E(kV/cm) =~ — : e = 12.4 (2.30)

d( A))

100

2.6.2 Influence du champ sur les états propres de la boite

L’hamiltonien en présence d’un champ s’écrit (voir paragraphe 1.2.9)

Hchamp = HO - qﬁﬁ (231)

ou Hj représente ’hamiltonien en 1’absence du champ électrique, q=+e pour les
trous et q—-e pour les électrons (e>0 désigne la charge de l’électron).
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2.6. CHAMP ELECTRIQUE LATERAL

Eléments de matrice et états propres

On se place dans la base d’¢tat a une particule |¥g), |¥p, ), [¥p ) (la prise en
compte des états D couplés aux états P auront trés peu d’incidence sur la valeur de
I'énergie de I'état fondamental).

La matrice hermitique associée a la présence du champ (pour 1’électron et le
trou) devient alors :

Eq Qp + 10y gy — 10y
H=|a, —iq, Ep 0 (2.32)
Oy + 10y, 0 Ep

ou Fg et Ep représentent respectivement, les niveaux d’énergie pour les niveaux S
et P, oy, = —2qAF cos(0r) et oy = —2¢AF sin(fr), A étant un coefficient dépendant
des caractéristiques des fonction enveloppes de 1’électron ou du trou A = %
(avec les notations du chapitre 1)

Le champ électrique est donc une perturbation qui va 'contaminer’ I’état fonda-

mental de 1’électron (trou) par les autres état propres de Hp.
Posons : A = (Ep — Eg)* + 8(a2 + )

Les nouveaux états d’énergie sont :

— Pour le fondamental d’énergie Ey,,q = Es + W
2AF e r 2AFe?r
v ond) — C ond \DS - qu - \IIP_
(2.33)
— Pour le premier niveaux excité d’énergie Ep
|We,) = Ci(—e 7| Wp, ) + [Up ) (2.34)
— Pour le deuxiéme niveaux excité d’énergie %ﬂ
2AFe "F 2AFer
Ve, ) =Co(|Vg) — Up ) — Up 2.35
‘ > 2<| 5> EP—ES—\/Z| P+> EP—ES—\/Z‘ P>) (2.35)
OfleOnd: 12 > ,61:+6t62: 12 >
(ag —ay) e—4i0 (ag—ay)
e e N

Evolution des niveaux d’énergie : effet Stark ’latéral’

Dans l'approximation du champ faible, on obtient une correction a I’énergie
de recombinaison Fg.(F') quadratique en F' (effet Stark quadratique, voir la fi-
gure 2.12 page ci-contre) telle que :

A? A?
Estari(F) ~ —8¢” = b
Stark (F) (E}"’J—Eg_l_Eﬁ,—Eg

D’aprés cette expression, le terme quadratique en F' est proportionnel au carré

du facteur A qui est homogéne a une distance. Une analyse des figures 2.12 page

VE? (2.36)
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Champ (kV/cm)

F1G. 2.12 — Effet Stark quadratique pour 3 boites rondes de rayon
R : R=80 A en trait plein, R=100 A en tirets, R=120
A en pointillés ; la hauteur h=15 A, les confinements
AFE, =697 meV et AE, = 288 meV

80 90 100 110 120 130 140
R (A)

F1G. 2.13 — Evolution de 'effet stark en fonction du rayon R de la
boite pour un champ F=10 kV/cm
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2.7. CONCLUSION

suivante et 2.13 page ci-contre permet d’obtenir Eq; o F?RY avec a = 3.45. Dans
un puit simple de hauteur infini, on obtient une dépendance en F2L* ol L désigne
la largeur du puit. Le carré du champ est dii a la perturbation au 2°*¢ ordre, tandis
que L* vient d’un élément de matrice o L au numérateur et un écart Eo-E; oc 1/L2
au dénominateur. Dans les boites quantique, « est fonction des différents paramétres
de confinement : I’écart entre niveaux S et P est ~ 1/R? seulement pour des grandes
boites, et les coefficients A ne sont pas strictement linéaires avec R (en particulier
pour les petites boites).

2.7 Conclusion

Dans ce chapitre, nous avons mentionné (couplage avec le réseau cristallin) et
étudié (environnement électrostatique) différents éléments responsables de la perte
de cohérence de la paire électron-trou de la boite.

Nous avons vu que la présence d’éléments perturbateurs statiques (électrons ou
excitons) induit un décalage en énergie de 'ordre de quelques el pour des pertur-
bations loin de la boite et peut atteindre une centaine de pueV” pour des perturbations
beaucoup plus proches. Ces perturbateurs créent alors des microchamps au niveau
de la boite de I'ordre de quelques kV /cm.

Nous allons dans le chapitre 3 nous intéresser a I'influence du point de vue dy-
namique de ces porteurs sur la réponse optique des boites
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CHAPITRE 3. REPONSE OPTIQUE DES BOITES EN ENVIRONNEMENT
FLUCTUANT

Chapitre 3

Réponse optique des boites en
environnement fluctuant

Dans ce chapitre, nous allons nous intéresser aux perturbations aléatoires que
peut subir la paire électron-trou de la boite dans un environnement qui change
constamment au cours du temps : nous allons décrire I'influence d’un réservoir fluc-
tuant, auquel une paire électron-trou dans la boite est couplée, sur la transition
fondamentale interbande. Nous allons tout d’abord nous intéresser a celle d’un seul
piége au voisinage de la boite (impuretée, défaut d’interface, cf chapitre 2) qui se
charge et se décharge aléatoirement puis nous discuterons de l'influence d’un en-
semble plus complexe de perturbations.

Notre motivation premiére est de calculer les formes de raies (spectre de PL, PLE)
et pas seulement les positions énergétiques et les forces d’oscillateur des boites. Cela
nous permettra d’évaluer comment ces perturbations vont venir élargir les transitions
et ainsi raccourcir le temps de vie des cohérences.

On décrit dans la suite les principales suppositions et approximations utilisée :

— on s’intéressera aux perturbations extérieures ’faibles’ qui peuvent étre trai-
tées dans une base d’états stationnaires confinés de la paire, ou ’stationnaire’
correspond & une configuration particuliére de I’environnement. Toutefois, la
réponse optique de la boite (par exemple son spectre de PL) ne doit pas dé-
pendre du choix initial de cet état, qui peut étre arbitraire (par exemple, piége
toujours occupé ou vide).

— De plus, on supposera que les fluctuations du grand systéme (1’environnement
de la boite') sont indépendantes des degrés de liberté du petit systéeme (la
boite).

— La complexité du probléme augmente trés rapidement avec le nombre de confi-
gurations différentes de 1’environnement. On se limitera initialement (sections
3.1 4 3.4) aux fluctuations engendrées par un piége dichotomique (évolution
aléatoire entre deux configurations différentes) et on discutera briévement a la
fin (section 3.5) d’autres situations d’évolution aléatoire plus complexes.

Il est bien entendu difficile de justifier de la pertinence du modéle dichotomique
pour décrire une situation expérimentale stirement bien plus complexe. On

1On utilisera parfois le terme ’réservoir’
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A

état ! (piege vide

temps
—= = - i e
t état | (piege occupe) t+T

F1G. 3.1 — Illustration du processus du signal télégraphique

soulignera seulement qu’il comporte différents atouts :

— il incorpore le principal paramétre dynamique du probléme, & savoir le taux
de fluctuation du réservoir par rapport au temps charactéristique d’évolution
du systéme,

— il permet la prise en compte d’une excitation optique interbande de la boite,
et donc de simuler, outre le spectre de PL, les spectres de PLE et d’absorp-
tion d’une boite en environnement fluctuant,

— il méne a une solution quasi-analytique pour les différents spectres optiques
(PL, PLE, absorption),

— il permet de traiter dans le méme cadre le passage continu entre les régimes
extrémes d’un réservoir fluctuant trés rapidement et trés lentement, et donc
de décrire de fagon unifiée des situations aussi opposées que celles ou le
spectre de PL est complexe et dominé par des effets de spectral wandering
ou bien caractérisée par une raie unique fine résultante des effets de motional
narrowing.

— Finalement, on assimilera la boite & un systéme électronique a deux ou trois
niveaux : le fondamental (boite vide) et un ou deux états excités (ou excito-
niques)

Le modéle incorporant ’ensemble de ces approximations correspond au cadre

minimum permettant I’étude de la réponse optique d’une boite placée dans un en-
vironnement fluctuant.

3.1 Influence d’un piége sur la boite

3.1.1 Modélisation mathématique

Pour la modélisation mathématique, nous allons utiliser un modéle binomial (ou
méthode du signal télégraphique), dans lequel le systéme extérieur ne peut prendre
que deux états : un état haut et un état bas (cf figure 3.1). Ces deux état peuvent
correspondre par exemple pour 1’état haut (état 1) au cas ou le piége est vide et
pour I'état bas (état |) au cas ou le piége est occupé (par un porteur ou par un
exciton)
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Notations

Nous introduisons deux temps caractéristiques pour notre étude : 7y le temps
de vie moyen de I'é¢tat haut et 7| le temps de vie de I’état bas (il correspondent
respectivement au temps caractéristiques de chargement et de déchargement du
piége).

Soit hA le décalage en énergie subit par la paire lorsque le potentiel induit par
la particule étrangére a la boite est ’branché’ (particule piégée) (figure 3.2 page
suivante).

Equations d’évolution
Les équations d’évolution des probabilités P; et P; que le piége se trouve dans

I’état haut ou I’état bas sont :

. 1 1
= —— — Nl
PT TT,PT + Tl,Pl (3 )

. 1 1
Pi = _T—lpl + T_TPT (3'2)

Elles décrivent 1’échange permanent entre les deux états possibles, ce qui se
caractérise par :

Pr+P =1 (3.3)

Solutions stationnaires
Le systéme d’équations admet les solutions stationnaires suivantes :

1

Py =12 (3.4)
T4 #_‘_%l

indépendantes des conditions initiales.

Ces solutions ne décrivent pas le processus stochastique de la figure 3.1 page
précédente. En fait, les probabilités de 1’équations (3.4) déterminent seulement la
valeur moyenne du processus (et donc la probabilité moyenne d’étre dans un état ou
I'autre) mais ne donne aucune information concernant les fluctuations du signal.

Prise en compte du processus stochastique

Pour une description plus compléte du processus stochastique[35], on doit définir
les densités de probabilité WW; pour que le piége libre a 'instant ¢ le soit toujours a
Iinstant ¢t + T :

Wi(T) = L+ exp(— 1) (3.5)

) i

De méme pour le piége occupé :
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Etat
du piege

etat} : piege vide etat} : piege occupé
— T
by __,__
"é’ —-1— 1
®)
<
@ o Hw+A)
o % &

T~ 5

F1G. 3.2 — Illustration de l'influence d’un piége sur les niveaux
d’énergie de la paire électron-trou de la boite : w; =

Vmsw =1/m

1 T
W(T) = —exp(=—) (3.6)
Tl 7|
Ces densités de probabilité, ainsi que les solutions stationnaires qui nous donnent
la probabilité moyenne d’étre dans une configuration ou dans I'autre, vont étre les
ingrédients principaux pour le calcul de I’évolution de la matrice densité réduite du

petit systéme.

3.1.2 Evolution de la matrice densité

On écrira ’hamiltonien du petit systéme comme :

H = Hy + Vyer (1) (3.7)

ou H, représente I’hamiltonien associé & un environnement 'moyen’ statique,
Vier (t) le potentiel subit par les particules de la boite lorsque I’environnement fluctue
autour de son état 'moyen’.

On suppose initialement que I'opérateur V)., est diagonal et donc que la per-
turbation ne fait que changer les énergies des particules de la boite sans induire de
couplage entre les différents niveaux de la boite et sans affecter I’état vide de la boite.
On suppose que les changements du réservoir (sauts quantiques) sont instantanés.

Le moyennage de la matrice densité sur tous les cas possibles (voir I’Annexe B.)
devient alors un pur probléme statistique incluant la transformation unitaire U qui
détermine la dynamique du petit systéme entre deux changements du réservoir :

p(t) = Ut t)p(t\U ' (t,1) (3-8)
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Cet opérateur d’évolution est régit par ’équation de Schrodinger

oU
h—=H .
ih— U (3.9)

Un calcul similaire a la référence|36] nous permet d’obtenir pour le cas d’un
réservoir a deux états le systéme d’équation suivant (voir Annexe B.) :

1 1 1

Filr) = = 77(r) + 7(7) + 5 8, () (3.10)
FIr) = 2710 + )+ () (3.11)

ou pp(7) (resp. py(7)) est la valeur moyenne de la matrice densité réduite lorsque
le piége est vide (resp. lorsqu’il est occupé) a l'instant 7.

et
_ EX 0 . o EX + hA 0
HT_(O 0)’Hl_< 0 0
dans le cas d’une boite modélisée par un systéme & deux niveaux (Ex = hw en
figure 3.2 page ci-contre). Dans ce cas, 1’état 'moyen’ du réservoir est choisi comme
celui ou le piége est vide (7).

Dans la suite, les grandeurs associées a la seule boite seront obtenues a partir de
ces matrices densités, en faisant une trace sur les états du réservoir. On définit :

p(t) = p7(t) + pr(1) (3.12)

dans le cas du modéle dichotomique.

3.2 Spectre

Nous allons tout d’abord généraliser le systéme d’équations (3.10)-(3.11) qui régit
I’évolution d’un systéme électronique en interaction avec un réservoir fluctuant pour
I’étude de situations ol le systéme interagit avec le vide électromagnétique et avec
un rayonnement incident monochromatique. Notre objectif est de comprendre les ca-
ractéristiques principales de la lumiére que le systéme émet, aussi bien spontanément
que lorsqu’il est optiquement excité.

3.2.1 Equations de Bloch optique

Les équations de Bloch Optique que nous allons considérer ici décrivent 1’évo-
lution de la matrice densité sous l’effet combiné du couplage dipolaire avec un
champ classique monochromatique Vy;,(t), le couplage avec I’environnement fluc-
tuants V., (t) et les couplages irréversibles éventuels (termes de relaxation) avec le
vide électromagnétique (V,.q) et avec les vibrations du réseau (V,s(t)).

L’hamiltonien du systéme est alors
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3.2. SPECTRE

H = Hy+ Viper (t) + Vaip(t) + Vies(t) + Viaa (3.13)

En considérant que les différents couplages contribuent séparément a 1’évolution
de la matrice densité, on obtient le systéme d’équations suivant :

1 1 1 dp;

() =~ 710 + )+ )+ (G (314)
(7)== 7e) 4 =)+ LA+ (G (319

ou

"o Ex hQ cos(wrt) "o Ex +hA  hQcos(wrt)
I\ A cos(wyt) 0 P T\ A cos(wit) 0
pour le cas d’un systéme a deux niveaux (A€ est le couplage dipolaire associé a
la transition excitonique et wy, est la pulsation de I'onde excitatrice).

., /0 8 . . ]
Les quantités (%)mlax et (%)rem tiennent compte de ’amortissement des cohé-

rences p;; (entre deux niveaux i et j) di aux couplages irréversibles entre le systéme
et le réservoir de photons ou phonons|[19]. Dans ces termes, que ’on ajoute phé-
noménologiquement, on ne tient compte que des effets 'non-adiabatiques’ : leurs
expressions est la demi-somme des probabilité par unité de temps qu’a le systéme
de quitter I’état ¢ ou I’état j.

Ly = %(Z Lo+ Z Ljk) (3.16)

ki kj

Cela traduit qu’un processus arrachant le systéme de 1’état ¢ ou j perturbe I'os-
cillation de toute grandeur physique sensible a p;;

On a en outre des termes de relaxation pour les termes diagonaux p;; (les popu-
lations) associés au transfert irréversible entre différents niveaux de la boite induit
par Viqq ou V.

La contribution ’adiabatique’ due a des processus ou le systéme ne change pas
d’état tout en interagissant avec le réservoir qui lui change d’état est contenu dans la
premiére partie des expressions (3.13) et (3.14). Nous avons supposé en outre que les
corrections diagonales de V)., n’induisent pas de changement de la fonction d’onde
de la paire confinée et donc de la force des couplages Vi, Vies €t Viga.

Couplage avec la lumiére

Dans la suite, nous serons amenés a discuter la réponse optique des boites quan-
tiques pour des puissances d’excitation importantes. Il faut souligner que dans la
pratique, pour des densités d’excitation croissantes, des pics additionnels peuvent
apparaitre progressivement dans les spectres expérimentaux, signature de la création
de différents complexes excitoniques neutres (biexciton 2X) ou chargés (X- ou X2-).
Ces nouvelles raies sont toutefois spectralement bien séparées de la raie a une paire
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(voir les échelles en énergie de la figure 3.7 page 67). Nous n’en tiendrons pas compte
dans les calculs.

Dans notre modéle, 'intensité d’excitation (I...) est controlée par le couplage
dipolaire hf). Ces deux grandeurs sont reliées par I’expression

eP I,

mowry, ny€nC

hQY = (0, |V,) (3.17)

oun P = ‘<S‘px‘X>| est ’élément de matrice interbande (E, = 2P?*/my =~
23 eV|3|), n, l'indice de réfraction du milieu, ¢ la vitesse de la lumiére dans le
vide et ¢ la permitivité diélectrique du vide. <\va|\lfc> ~ 1 est le recouvrement entre
les parties enveloppes des états de valence et de conduction.

3.2.2 Propriété de la lumiére émise par la boite
Fonction de corrélation du dipdle

Une analyse des propriétés de la lumiére émise repose sur ’étude des fonctions
de corrélation du dipole[19]. La transformée de Fourier de la fonction de corrélation
a deux temps du champ E arrivant sur le détecteur

S(w) ! /+OO dTe_iWT<E(_)(F,t +7)ED(F, t)) (3.18)

" or

—00

donne la densité spectrale du rayonnement telle qu’elle est mesurée par un pho-
todétecteur a bande étroite (théoréme de Wiener-Khintchine).

Ce champ est proportionnel aux cohérences du systéme entre deux niveaux ¢ et
7 dont on souhaite étudier la lumiére émise.

E®(t) x 0% (1) (3.19)
(a2(t)) = Tr([|3)(ilp®)] = (i|p()|5) = P () (3.20)
et
(a7 (1)) = pi(t) (3.21)
Il vient donc que :
(EDOED(t+ 1)) o« (s (t)o_(t+ 7)) (3.22)

Le fonction de corrélation & deux temps (o (t)o_(¢ + 7)) peut étre calculée en
utilisant le théoréme de régression quantique.
En présence de fluctuations de ’environnement, il faudra tenir compte de 1’état

Tet .
(a(t)) = (o1(t)) + (o) (t)) (3.23)
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en supposant qu’il n’y a pas d’interactions entre les deux états. Finalement,
chaque matrice p; | a une dimension NV x N, ou N est le nombre d’états de la boite
retenus dans le calcul. Dans la suite, nous nous intéresserons a des modéles a N = 2
et N = 3 niveaux, en retenant 1’état vide de la boite, son premier état a une paire
et éventuellement un état de paire excitée.

Théoréme de régression quantique

Nous avons vu précédemment que les caractéristiques de la lumiére émise par la
recombinaison électron-trou étaient reliées & des moyennes a deux temps. Le théo-
réme de régression quantique établit[19, 38| que la dynamique de ces moyennes a
deux temps est déterminée par des équations tout a fait analogues aux équations de
Bloch optiques donnant I’évolution des moyennes a un temps. Cela permet d’évaluer
les corrélations a deux temps & partir des valeurs des différentes corrélations a un
instant donné initial. Dans la pratique, il suffit de savoir évaluer p; et p; a tout
instant et les différentes corrélations a I'instant initial pour pouvoir remonter aux
propriétés optiques de la boite.

Mise en oeuvre informatique
Dans I’approximation du 'repére tournant’ pour Vg;,, on peut écrire les équations
de Bloch Optique sous la forme matricielle[38] :
R(t) = —MR(t) + B (3.24)

ou R(t) représente le vecteur des N,.s X N X N éléments des matrices densité des
équation (3.13) et (3.14) (N,.s = 2 pour un réservoir dichotomique), M représente
une matrice d’évolution et B un vecteur constant qui apparait lorsque I’on impose
que la population totale est conservée :

Y pi=1 (3.25)

Afin de résoudre ’équation (3.24), on cherche dans un premier temps les vecteurs
v; et valeurs propres \; de la matrice M tel que :

A partir de la, on peut rassembler les résultats sous forme d’une matrice de
vecteur propres V

V= (v1, ..., vp) (3.27)

matrice inversible par définition, et soit V! = (01, ...,0,) son inverse.
On peut alors écrire, par integration de (3.24)

R(t+7)=> (G[R(t) — M~'Blve ™) + M~'B (3.28)

i
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Nous devons & partir de 1a, évaluer la fonction de corrélation & deux temps
(o4 (t)o—(t+7)). On multiplie le vecteur R(t+7) & droite par o (¢) et 'on obtient
un systéme d’équations faisant intervenir la fonction de corrélation & deux temps
qui nous intéresse.

Puisque cette fonction est indépendante de ¢, on peut s’intéresser aux solutions
stationnaires. En effet, dans le cas des solutions stationnaires (t — ©0), les va-
leurs obtenues sont indépendantes des conditions initiales : on utilise les conditions
asymptotiques en guise de conditions initiales pour obtenir une évolution correcte
des cohérences.

3.3 Systéme a 2 niveaux

3.3.1 Le spectre de PL en I’ ’absence’ d’excitation lumineuse

Le systéme d’équations (3.14) et (3.15) obtenu précédement se résout facilement
dans le cas ot I'on n’introduit pas le couplage avec la lumiére excitatrice (Vy, = 0).
c’est la situation en expérience de PL non-résonnante.

Dans ce cas, les cohérences (termes non-diagonaux) de py [(7) évoluent indépen-
damment des populations et sont données par deux contributions de la forme

Aexp(wit) + Bexp(w-t) (3.29)
avec
Frad A 2 A _ 1/2
wi = = = e ey [1 = (50— ) i (=) ()] (3.30)
2 2Wper Wper/ \T| + T4
Ol Wpep = %(% + %) est le taux moyen de fluctuation du réservoir et 1/w,.q est

le temps de vie radiatif en ’abscence ou en présence d’un champ.

Chaque exponentielle décroissante en temps engendre, via (3.18), une contribu-
tion de forme lorentzienne au spectre d’émission. Les parties rélles et imaginaires de
w4 déterminent respectivement les largeurs et les positions énergétiques de ces deux
raies.

Lorsque la fréquence des fluctuations de I’environnement est faible (wper < A/2),
on observe une séparation du spectre en deux, chaque pic étant attribué a chacun
des deux cas possibles (piége occupé ou libre).

Lorsque les fluctuations deviennent plus importantes, les deux pics se rapprochent
et fusionnent (figure 3.3 page suivante) pour une fréquence moyenne de fluctuation
telle que :

Wper = N2 (3.31)

Si les fluctuations sont trés grandes (wper >> A/2), on observe un seul pic dont
I’élargissement va diminuer avec ’augmentation de la fréquence de variation du
réservoir (voir figure 3.4 page suivante) : c’est un phénomeéne analogue a celui de
rétrecissement par le mouvement observé en résonance magnétique nucléaire.
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F1G. 3.3 — Fusion des deux pics de PL lorsque le taux wy., de fluc-
tuation du réservoir augmente. En ordonnée se trouve
le décalage en énergie par rapport a 1’énergie moyenne
(hwy). Ici, le décallage RA est de 30 peV. hwpe, = 15
peV en trait plein, hw,, = 5 peV en pointillés et
Twper = 1 peV en tirets (dans toutes les situations,
Arred = 0.656 peV (1/T7% =1 ns) et 71 = 7,

Dans ce dernier régime, ’élargissement a mi-hauteur (FWHM) du spectre de PL
est donné par (quand 7 = 7)) :
2
FWHM =~ R(I'™ + M) (3.32)
wper

Il en résulte que les deux situations opposées d’un environnement statique ou
rapidement fluctuant engendrent le méme spectre de PL, composée d’une raie unique
fine et de forme lorentzienne. Il faut souligner que dans le dernier cas la FWHM peut
étre largement dominée par la correction associée aux fluctuations.

Comme nous le verrons plus loin (paragraphe 3.5.2), ces considérations générales
restent valables en présence d’un environnement plus complexe.

Des résultats similaires ont déja été obtenus précédemment|34] dans un autre for-
malisme, le processus de Kubo-Anderson. Dans cet article, Uskov et al. s’intéressent
plus particuliérement a l’effet de capture d’un électron par la boite sur le spectre
d’émission de la paire électron-trou dans la boite, en régime de fonctionnement laser
(forte injection de porteurs dans le continuum de la boite)

3.3.2 L’excitation résonante et le triplet de fluorescence

Notre modéle, puisqu’il est non-perturbatif vis-a-vis du champ incident, nous
permet de traiter le systeme & deux niveaux sous I'influence d’une forte excitation.
On suppose que le laser est placé a résonance quand il n’y a pas de fluctuations.
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F1G. 3.4 — Illustration du rétrécissement de la raie de PL lorsque
Penvironnement fluctue rapidement (RA = 30 weV).
hwper = 15 eV en trait plein, hwpe, = 20 peV en poin-
tillés et Aw,e, = 30 eV en tirets, Al = 0.656 peV et
=T

Dans le cas ot il n’y a pas de fluctuations (en trait plein sur la figure 3.5 page
suivante), nous retrouvons le résultat bien établi du triplet de fluorescence pour un
systéme atomique a deux niveaux : le spectre de la lumiére émise est composé de trois
pics séparés en énergie par Af) et dont les intensités relatives sont dans le rapport
1 :3 :1]19, 38|. L’écartement croissant linéairement avec hf) est une signature d’un
régime de couplage non-linéaire au champ laser.

Dans le cas de fluctuations (pointillés), on voit que la structure de triplet ne
change pas et que les positions ainsi que 1’élargissement des différents pics sont trés
peu modifiés. Seules les intensités relative changent : I'effet principal du détunning
induit par les fluctuations du réservoir est d’affecter le rapport 1 :3 :1 des intensités
relatives. Ce résultat est important , puisqu’il démontre la robustesse de la réponse
optique en régime de couplage fort & des fluctuations de I’environnement.

3.4 Systéme a 3 niveaux

Ce systéme va nous permettre de calculer les spectres de PL et de PLE sous faible
(spectres usuels) et forte (faisant apparaitre un doublet de Mollow[39]) excitations

Désormais, nous allons considérer un systéme a 3 niveaux dans lequel on incor-
pore un canal de relaxation (défini par son taux de relaxation I') entre les deux
niveaux excitoniques ‘61>, |e2> de la boite : on étudie la lumiére émise lors de la
transition entre le premier niveau excité |e;) et le niveau fondamental |g) suite &
une excitation monochromatique autour de la transition ‘ g> — ‘62>. Les différents
paramétres intervenant dans I’étude sont indiqués dans la figure 3.6 page suivante :

65



3.4. SYSTEME A 3 NIVEAUX
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FiG. 3.5 — Triplet de fluorescence : en trait plein se trouve le
spectre émis dans le cas des fluctuations (AA = 20 peV,
Twper = 5 peV) et en tiret, le cas sans fluctuations,
hQ = 25 peV

hS) caractérise ’énergie de Rabi du champ laser, I'1%¢ et [';%¢ caractérisent les taux de
relaxation radiatif respectivement du premier niveaux excité et du second niveaux
excité.

3.4.1 Simulation de PL

Les équations couplées obtenues précédement nous conduisent a un systéme de 18
équations a résoudre lorsque 1’on considére un systéme a trois niveaux. En suivant la
méthode développée par Mollow[39], on observe que ce systéme peut étre séparé en
deux sous-systémes : un faisant intervenir les cohérences entre les niveaux ’ g>, |61>
et les niveaux }61>, ‘62> et un second comprenant les autres variables (populations,
cohérence entre les niveaux |g) et |e2)).

Afin de déterminer la forme du spectre de PL, on s’intéresse au sous-systéme
formé par les cohérences entre les niveaux }g>, }el> et les niveaux ’el>, ‘62>.

Ce spectre est particuliérement simple dans les deux régimes opposés de ’faibles’
et de 'fortes’ excitations.

Faibles excitations

Dans le cadre des ’faibles’ excitations (voir paragraphe 3.4.2), nous obtenons le
méme résultats que pour le systéme a deux niveaux. En effet, le role unique joué
par 'excitation laser est d’alimenter le niveaux excité ‘61>, via la relaxation I sans
avoir une quelconque influence sur la forme du spectre : nous nous trouvons dans le
cas d’un PL non-résonante (3.3.1).
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F1G. 3.6 — Les différents paramétres pris en compte dans le cas du
systéme a 3 niveaux

Fortes excitations

De récentes expériences|37] ont permis d’observer le spectre d’émission d’une
boite quantique unique dans le cas de fortes puissances d’excitations : on voit I'ap-
parition d’'un doublet dont la séparation augmente avec la puissance laser. Ce résultat
est attribué au couplage fort des états excitoniques avec le champ laser.

Considérons le cas ou I’état fondamental ‘ g> et I'état excité |€2> correspondent
a des états couplés par un champ laser intense.

La représentation schématique du systéme excitonique & deux niveaux sous I'in-
fluence de fortes excitations est donnée a la figure 3.7 page précédente dans le
formalisme de l’atome habillé[19]. Considérons une paire d’états |g) + nhwy et
le2) + (n — 1)hw;, (état de la multiplicité m,). Leurs énergies propres sont trés
proches lorsque 'on se trouve prés de la résonance. Sous l'effet d’'un champ la-
ser intense, ils se couplent pour former un nouveau systéme d’états ‘ozn> et } 6n>.
La différence d’énergie entre ces deux états correspond a un intervalle AE(wp)
donné par AE(wy) = Af(wr, — wy—e,)? + Q2] Y2 ot wy, représente la fréquence la-

' . 2.
ser, hwg_.c, = E|62> — E‘g> I’énergie de transition |g> — ‘62>.

Maintenant, considérons le cas ol nous avons un troisiéme niveau ‘61> +(n—1)hw
(associé a la multiplicité m,,) peuplé par les niveaux supérieurs (o, 3,,). Dans ce cas,
I’émission spontanée de 1’état |61> est un doublet séparé par une énergie AF(wy,) :
c’est le spectre de Mollow.

3.4.2 Compétition entre relaxation et couplage avec la lu-
miére

Nous allons étudier plus en détail I’évolution du spectre de PL lorsque 1’on aug-
mente la puissance d’excitation. Cela nous permettra de mettre en évidence les effets
de compétition entre relaxation et couplage avec la lumiére.

Pour obtenir ces courbes, nous avons simulé une excitation résonante telle que
hwr, = E’62> - E{g> avec une détection autour de E{el> — E|g>
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Evolution du spectre avec la puissance d’excitation

Les figures 3.8 et 3.9 page 70 montrent 1’évolution du spectre de PL en fonction
de la puissance d’excitation pour une valeur du taux de relaxation I' égale a 110 peV
(ce qui correspond a un temps de relaxation d’environ 6 ps). Aux faibles excitations
(@ < T'/2), on observe un seul pic dont la largeur augmente continument avec {2
depuis la valeur ~ AI'}%¢ lorsque Q =~ 0 jusqu’a la valeur ~ hAI'/2 lorsque Q — I'/2
(figure 3.9 page 70).

Dans ce régime d’excitation faible, I’élargissement (FWHM) de 'unique pic est
alors donné par :

2

Q0
rred 4 T (3.33)

L’excitation est forte lorsque

+T5ed T

> ——= = 3.34
5 5 (3.34)

Dans ce cas, on observe I’apparition de deux pics dans le spectre dont la sé-
paration augmente continument avec () et tend asymptotiquement vers h{) lorsque

hQ — oo (figure 3.8) et dont les largeurs sont identiques, égales a

Q

I 4 Tped
2
et indépendante de hS) (figure 3.9 page suivante).

ryed 4 (3.35)

On trouve ainsi qu’en régime de faible excitation la réponse optique est linéaire,
puisque l'on calcule un spectre de PL contenant un seul pic (lorentzien) de largeur
croissant linéairement avec I .. (o< Q?).

Sous forte excitation, par contre, elle est a plus d’'un égard non-linéaire : on ob-
serve ’apparition de deux pics, dont 1’écartement augmente sub-linéairement avec
I'intensité d’excitation et les élargissements ne dépendent plus de I.,.. Il faut fina-
lement souligner que le passage entre ces deux régimes se fait de maniére abrupte,
pour I.,. autour de 2 ~ I'/2.

On décrira dans la suite un modéle simple permettant de retrouver ces deux
régimes de couplage faible et fort au champ laser.

Interprétation de 1I’évolution du spectre de PL : couplage d’un état discret
avec un continuum de largeur finie?

Si on considére un systéme dont les niveaux d’énergie sont discrets, lorsque ce
systéme est en interaction avec un deuxiéme systéme, deux situations trés différentes
se présentent selon que les états du second systéme forment un continuum large ou
sont discrets. Dans le premier cas, 1’énergie se dissipe vers le continuum suivant
une loi exponentielle au cours du temps. Cette situation correspond a un ’couplage
faible’ entre ’état discret initial et le continuum. Dans le deuxiéme cas, nous avons

20n suppose que I' >> T'5%? sinon dans toutes les expressions de ce paragraphe, il faut remplacer
I par T + I'jed
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110 peV
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un couplage entre des états discrets, et l'interaction mélange les états des deux
systémes. On est en régime de couplage fort et les nouveaux états propres sont des
états mixtes, séparés en énergie par deux fois I’énergie d’interaction (dans le cas d’un
couplage résonant entre deux niveaux).

Maintenant, si on fait interagir un niveaux discret avec un continuum de largeur
finie, on obtient I'un ou l'autre des régimes cités précédement suivant la valeur du
rapport n = V/A ou V représente la force du couplage entre le niveau discret et les
états du continuum et A la largeur du continuum.

On considére la situation résonnante (niveau discret placé a l'interieur du conti-
nuum de largeur finie).

Couplage faible : n << 1

Dans notre cas, le continuum est constitué du niveaux excité |e; > élargi par le
taux de relaxation I' et le taux d’émission spontanée I';%? que 1’on considére comme
négligeable (1/T7%¢ ~ 1 ns, et 1/I" ~ 6 ps)). La densité des états accessibles de ce
continuum est telle que :

=1 A2 | otae= (3.36

- _mr2
WHTF—FEQ 0o

La probabilité de transition par unité de temps I, de ’état discret |g> vers I’état
{eg> élargi, via le couplage dipolaire, est donnée par la régle d’or de Fermi :

2
I = Ve (3.37)

ou Vy; représente I’élément de matrice du couplage dipolaire entre I’état final et
I’état initial, ici :

V5= — (3.38)
A résonance, on a :

Q2
r

Ce résultat est a comparer avec celui obtenu pour une puissance d’excitation
faible (équation (3.33)). Cela méne a l'interprétation suivante pour le spectre de
PL :

[ correspond a I’élargissement de 1’état initial | g> a cause de son couplage di-
polaire avec I'état élargi ‘62>. Le spectre de PL a faible excitation mesure la largeur
de ce méme état | g>, en tant qu’état final de la transition radiative interbande.

21
I = S VaPp(0) = (339

Couplage avec un continuum plat : n >> 1

Pour la discussion, je renvoie a la référence[19] et a la thése d’Olivier Verzelen|[14]
qui traite complétement ce cas.

Dans le cas ou la largeur du continuum peut étre négligée, on se trouve dans un
régime de couplage fort avec un splitting qui suit la loi :
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2
/92 — PZ % RO (3.40)
Dans ce cas, le couplage résonant entre ‘ g> et ‘62> par le laser monochroma-
tique cause une modification profonde des états énergétiques, engendrant ’appari-
tion d’états mixtes matiére-lumiére, qui bénéficient d’'une représentation particulie-
rement claire dans le cadre d’une description en termes de transitions habillées. Dans
ce régime, le spectre de la PL ‘el> — ‘ g> est marqué par ’apparition d’un doublet
de Rabi caractéristique du couplage fort affectant le niveau ‘g>

3.4.3 Fluctuations et fortes puissances d’excitation

Pour des fluctuations rapides (wper > A1/2, Ay/2, régime du rétrécissement par
le mouvement pour les deux transitions considérées) 1’évolution du spectre est la
méme que dans le cas sans fluctuations avec une correction sur 1’élargissement des
pics

rad_|_ 05 _, Trad 0° (A1/2)2

1 r+ Fgad 1 r+ Fgad + M + Wres

Wres

(3.41)

pour une puissance d’excitation ’faible’ par rapport au taux de relaxation (voir
I'expression (3.33)) et

2
I . [rad A, /2)2 I+ Trad + (B2/2)"
F;ad + +2 2 Fgad + ( 1/ ) + 2 Wres (342)

wres 2

lorsque la puissance d’excitation est 'forte’ (voir I'expression (3.35))

Le role joué par des fluctuations lentes est de détunner le laser par rapport a
la transition ‘62> et donc d’induire un splitting au niveaux de I’état fondamental
légérement différent de AQ(=h(A2 + Q)2 ou A, correspond & la fréquence du dé-
tunning, voir[19] et paragraphe 3.4.1) et d’obtenir jusqu’a quatre pics dans le spectre
pour un modéle 'dichotomique’ (en trait plein sur la figure 3.10 page suivante).

La détermination de la position énergétique et de 1’élargissement des pics est
alors difficile a effectuer car fonction de plusieurs paramétres (détunning de I’état |
et de I'état |, temps de vie 7; et 7 de chacun des états du réservoir, rapport entre
les décalages en énergie des deux niveaux excités considérés A et AA,).

Le role joué par la relaxation (taux I') de I’état excité vers le fondamental est de
"tuer’ I'influence des fluctuations du niveau |62> sur la forme du spectre de PL (voir
la figure 3.10 page ci-contre en tiret et en pointillés).

En effet, lorsque I' — oo, I" + "5 + (82/27 T Le role des fluctuations sur le

Wres

niveau |e,) n’apparaissent plus (expressions (3.40) et (3.41)) lorsque les fluctuations
sont rapides de méme lorsqu’elles sont lentes (voir figure 3.10 page suivante) : on
observe un passage d’un spectre a 4 pics vers un spectre a 2 pics séparés par le
décalage en énergie du premier niveau excité pour un taux de relaxation croissant.
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Intensité normalisée

0
h(w-0y) (ueV)

F1G. 3.10 — Evolution du spectre de PL en fonction du taux de
relaxation I' : en trait plein, A’ = 1 peV, en pointillés
hl' = 50 peV, en tirets hl' = 200 peV ; le laser est
fixé a la résonance avec l’état excité lorsqu’il n’y a
pas de fluctuations, hA; = 50 peV, hAy = 40 peV,
hl“l"jgd = 0.656 peV iwpe, = 3.25 peV (200 ps), hQ2 =
67 ueV (ce qui correspond & une puissance laser de 10
kW /cm?, voir expression (3.16))
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3.4.4 Simulation de PLE

Notre systéme a 3 niveaux permet également la simulation d’une expérience de
PLE. Dans ce cas, on mesure l'intensité de la PL (a une énergie de détection fixée ou
intégrée sur une petite fenétre spectrale) comme fonction de ’énergie d’excitation.
Cela permet d’accéder (indirectement) a la largeur de la transition excitée. Toutefois,
dans une telle expérience, le laser peut étre assimilé a une ’sonde’ non-perturbative
seulement dans la limite de faible excitation (A2 — 0). La largeur obtenue en PLE
est dans ce régime une propriété intrinséque au seul systéme électronique (égale,
dans notre modéle, & approximativement I'5% + T').

Le spectre de PLE pour des puissances d’excitation importantes différe de celui
qu’on aurait pu attendre pour un niveau seulement élargi par le couplage radiatif et
les processus de relaxation.

Ce point est illustré figure 3.11 obtenue en intégrant le signal de détection dans
une large fenétre d’énergie (spectro ’ouvert’) autour de la transition fondamentale.
On obtient un spectre de PLE ’intégré’ de forme lorentzienne de largeur & mi-hauteur
donnée par I’expression :

FWHM = h[T? +TQ% /wyed] (3.43)

Comme le montre cette expression, la largeur augmente lentement (o< Q2) pour
des puissances d’excitation faibles et devient proportionnel & la fréquence de Rabi
pour des valeurs d’excitation élevées avec un coefficient de proportionnalité dépen-
dant du taux de relaxation I'. Cette augmentation linéaire de la largeur du spectre
mesuré comme fonction de la fréquence de Rabi, refléte le régime de couplage non-
perturbatif de la transition excitée avec le laser monochromatique.

Comme précédemment pour le spectre de PL, il faut noter que cette largeur
augmente initialement linéairement et ensuite seulement sub-linéairement avec I'in-
tensité d’excitation, puisque Q oc /T (échelle en haut de la figure 3.11). Par
contre, contrairement & la transition abrupte observée pour le spectre de PL (figures
3.8 et 3.9 page 70) entre les régimes de couplage faible et couplage fort, le spectre
de PLE évolue de fagon monotone et la transition entre ces deux régimes est bien
plus douce.

3.4.5 Discussion

Nous avons obtenu dans le cadre du modéle & trois niveaux que les positions et
largeurs des spectres de PL et PLE évoluent de fagon considérable avec les para-
métres expérimentaux. En particulier, les élargissements dans le régime de couplage
faible & la lumiére sont linéaires avec I'intensité d’excitation (voir les équations (3.33),
(3.41) et (3.43)). On serait bien tenté d’interpréter un tel comportement expérimen-
tal comme dii & une croissante probabilité d’excitation de porteurs ’libres’, lesquels
contribueraient aux effets de fluctuations electrostatiques discutés en chapitre 2 et
donc a l'élargissement des transitions de la boite quantique. Dans notre modéle,
par contre, les fluctuations du réservoir sont indépendantes de la puissance laser et
I’augmentation linéaire calculée est due a un pur effet type ’optique quantique’ dans
le cadre d’un couplage dipolaire.
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F1G. 3.11 — Elargissement de PLE pour différentes valeurs de Al en
fonction de 1’énergie de rabi €2 (en bas) ou de l'inten-
sité I du laser correspondante (en haut). On observe
I’élargissement en fonction de A2 pour différentes va-
leurs de A" (5, 20, 50, 100, 200 pel))

3.5 Cas général

Dans ce paragraphe, nous allons nous intéresser au cas plus général, celui d'un
nombre arbitraire de piéges. Les temps impliqués dans I’étude balayent une échelle de
temps plus importante que ceux rencontrés lors de I’étude des piéges dichotomiques.

3.5.1 Fluctuations engendrées par un ensemble de piéges équi-
valents

Considérons un ensemble de piéges ’équivalents’ : la contribution de chaque piége
dans le décalage en énergie de la transition électron-trou de la boite étant égale a
wy. Notons 7 le temps moyen de changement de la configuration électrostatique de
I’environnement de la boite.

A Téquilibre thermodynamique, la configuration electrostatique autour de la
boite engendre une certaine correction sur la transition de la paire électron-trou
de la boite. On suppose que I’écart a cette configuration est trés faible au cours du
temps.

Au bout d’un temps ¢t = n7, il y’a eu n| évenements d’occupation d’un piége
préalablement vide et n; évenements de libération d’un piege. Ici, n| et ny =n —n,
sont aléatoires. La probabilité correspondante est

1 n!

2_”nl!nT!

p(ng,ny) = (3.44)
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elle présente un maximum pour n; ~ n; et se réduit dans 'approximation de
Stirling, pour An = |n| —ny| << n, a la loi de Gauss

2 — AN n
plng,np) =) e (3.45)

la contribution dans le décalage en energie de la transition de la boite lorsqu’il y a
un écart An par rapport au nombre de piéges occupés a I’équilibre est Aw = wyAn.
Notons (Aw?)'/? le paramétre de dispersion en energie du phénoméne :

(Aw?)? = wo(An?)Y? = wev2n (3.46)

Dans le cas d’une perturbation adiabatique, en suivant les calculs de la référence[36],
on établit que I’évolution des cohérences dans ’approximation du champ tournant
(par rapport a la configuration électrostatique moyenne) est :

1
X(1)=e 7™R(1,0) + — / R(7,t)e "=/ X (t)dt (3.47)
7o

ou X (7) représente 1’évolution des cohérences normalisée (cf[36]) et

R(7,t) = /exp(z’ /tT Aw(a, t)dt)dW («) (3.48)

avec Aw(q,t) représentant le décalage en énergie (par rapport a I'énergie de
référence) de la configuration o a Uinstant ¢ et dWW(«) représentant la densité de
probabilité d’étre dans cette configuration.

Ici,
Aw = wpAn (3.49)
représente 1’écart par rapport & I’énergie moyenne,
et
AW () = | ——e=dn2/2m (3.50)
27n '

Ce calcul nous permet de dégager des résultats analytiques pour deux situations
limites suivant la valeur de :

/Awdt ~ (Aw?)Y?7, (3.51)

qui représente ’accumulation moyenne de phase au cours d’un changement?.
— (i). le cas des fortes perturbations : (Aw?)/27) >> 1
— (ii). le cas des faibles perturbations : (Aw?)"/?7y << 1

(i). Forte perturbation

La perturbation est forte car I’accumulation moyenne de phase entre deux chan-
gements est trés importante.

3qui n’est autre que le produit de 7y par la variance de la distribution en énergie
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La distribution des composantes constituant le spectre est gaussienne, et chacune
des composantes est lorentzienne avec une largeur augmentant avec 1/7y. Cette
situation est comparable & celle décrite précédemment dans le cas ou lorsqu’on ne
tient compte que d’un seul piége, wpe, < A;/2. Le contour final du spectre dépend
de la distribution du décalage en énergie.

(#i). Faible perturbation

Lorsque I’environnement fluctue de plus en plus rapidement, le contour du spectre
devient lorentzien, avec une demi-largeur & mi-hauteur (HWHM) égale a[36] :

1
§Aw27'0 (3.52)

Nous retrouvons une nouvelle fois le phénoméne du rétrécissement par le mouve-
ment

Remarque 1

Dans le modéle précédent, on a utilisé le modéle de la marche aléatoire a une
dimension (mouvement brownien & une dimension) pour obtenir une distribution
gaussienne du décalage en énergie ressenti par la paire électron trou de la boite.
Dans ce modéle, la dispersion est une fonction dépendant du temps. Ici, nous avons
considéré que le nombre de changements intervenus pendant le temps de vie radiatif
de la paire électron-trou de la boite (fonction du temps moyen de changement 7, et
du temps de vie radiatif 7,,4) est fixé.

Remarque 2

D’aprés (3.31), dans le cas o 'on ne considére qu’un seul piége dont les fluctua-
tions sont trés rapides par rapport au décalage en énergie subi par la paire électron-
trou de la boite (wper > A/2), situation de rétrécisement par le mouvement (ou de
faible perturbation, cas (ii) dans le paragraphe 3.5.1) le Aw? définit en (3.46) est :

P,

Aw? =Py ( —7)2+7’1( o

5 )2 et To = L

wres

(3.53)

Comme déja dit, cette valeur représente la somme des carrés du décalage en
énergie par rapport a la configuration moyenne? pondérés par les probabilités d’étre
dans la configuration associé au décalage considéré.

Dans le cas ou 71 = 7|, on obtient Aw? = (A/2)? et puisque 79 = 1/wpe,, la
relation (3.32) est bien consistante avec la relation (3.52).

3.5.2 Distribution quelconque

Nous allons décrire briévement dans cette section, une méthode permettant la si-
mulation de I'influence de I’environnement aléatoire sur les boites. Cette méthode est
utile car elle permet de calculer la réponse optique d’'une boite dans n’importe quel

4=P,0+ P A dans le cas ot I'énergie de référence (=0) est prise par rapport a la configuration
piége vide
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cas pour peu que ’on sache simuler la variable aléatoire. Dans ce cas, la méthode de
Monte Carlo discutée ci-dessous permet de décrire trés rapidemment un algorithme
permettant I’évaluation de ce phénoméne. Ces méthodes sont malheureusement peu
efficaces et on ne les utilise que si I'on ne peut pas expliciter la décohérence sous
forme analytique. Le probléme est que dans certain cas, les méthodes de simulations
sont incontournables.

La méthode de Monte Carlo

Le probléme de la simulation se pose de la fagcon suivante : on se donne une suite
de variables aléatoires suivant une certaine loi p(z) et on cherche a réaliser sur un
ordinateur une suite de tirages Xi,...,X,,... & priori infinie telle que les X,, suivent la
loi pu(x) et que la suite (X,,),~0 soit une suite de variables aléatoires indépendantes.

Ainsi, si on sait simuler le poids ) de chacune des variables (de loi de probabilité
p(x)), on peut montrer que 1’on peut simuler un comportement par moyennage de
cette loi de probabilité.

Simulation de variables aléatoires

Les lois que nous avons utilisées pour notre modélisation sont essentiellement des
lois gaussiennes et exponentielles.

Simulation de variables gaussiennes

Une méthode classique (méthode de Box-Muller) pour simuler les variables aléa-
toires gausiennes repose sur le fait que si (U, Us) sont des variables aléatoires uni-
formes sur |0,1] indépendantes, alors :

Vv —2log(Uy) cos(2mUs) (3.54)

suit une loi gausienne centrée et réduite.
Pour simuler des gaussiennes de moyenne m et de variance o, il suffit de poser
X =m+ og, ou g est une gausienne centrée réduite.

Simulation d’une loi exponentielle

On peut simuler une variable aléatoire X suivant une loi exponentielle en consta-
tant que si U suit une loi uniforme sur [0,1],

log(U)
1
suit une loi exponentielle de paramétre .

(3.55)

Simulation des équations différentielles stochastiques (EDS)

Il existe de nombreuses méthodes, certaines trés sophistiquées, pour simuler la
solution d’une équation différentielle stochastique : dans notre cas, nous allons uti-
liser le schéma d’Euler qui est une méthode simple d’approximation d’une équation
différentielle par discrétisation. Cette discrétisation se fait en remplacant les termes
différentiels par des différences : la relation obtenue permet d’établir une relation de
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récurrence pour le calcul pas a pas des valeurs prises par le processus stochastique
au cours du temps.

Application aux équations de Bloch Optique

Formulation du probléme

A partir de ’équation de Bloch Optique

ihe = [H, 0] + 0ritas (3.56)

on pose en prenant les notations de la référence[19] :

1

w = 5(01,1) — Oua) (3.57)
1

v = Z(%b — Opa) (3.58)
1

u = 5(0,11) + Uba) (359)

on obtient dans la cadre de I’approximation du champ tournant :

r
w =0 —Tw-— 5 (3.60)
r
U= —0L(t)u — Qw — 5 (3.61)
r
u="0p(t)v — S U (3.62)

ou 0y (t) représente la variable aléatoire.

Description de la méthode

Pour effectuer nos simulations, il nous faut deux générateurs de nombres aléa-
toires : un simulant la distribution du décalage en énergie subi par la paire électron-
trou de la boite et un autre simulant les temps auxquels s’effectue les changements.

Ainsi, & chaque pas de discrétisation, on effectue un tirage pour savoir si il y
a changement ou pas (la probabilité conditionnelle de changement augmentant au
cours du temps t en 1 — e‘t/T), puis s’il y a changement, on effectue un tirage pour
connaitre la valeur du décalage subit par la paire puis on recommence le schéma
précédent. A chaque pas d’évolution, au lieu d’utilisé un calcul de type Euler, nous
avons utilisé une méthode de Runge-Kutta a ordre 4[40] pour affiner le calcul.

On effectue ce genre de calculs plusieurs fois puis on moyenne sur tous les tirages
pour en déduire un comportement de ’évolution en temps des cohérences. A partir
de cette évolution, on peut en déduire le spectre par une transformée de Fourier ou
dans notre cas, par une régression non-linéaire (en supposant que ce spectre est une
superposition de plusieurs lorentziennes).

Résultats
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10

Elargissement (ueV)

N Wb OO 0O ©

s
20 30 40 50 60 70 80 90 100
Qes (HEV)

F1G. 3.12 — Comparaison de 1'élargissement théorique (en trait
plein) et de la simulation de 'EDS (en point) fait sur
1000 tirages pour le cas 1 piege (AA = 30 pel)

Les résultats obtenus par les simulations sont conformes aux résultats et discus-
sions précédentes (figure 3.12 page suivante) : adéquation avec les résultats analy-
tiques des cas d’étude ’simplifiés’, observation du rétrécissement par le mouvement
dans tous les cas lorsque I’environnement fluctue rapidement.

Remarques

Ce schéma est bien adapté a notre cas mais en général il ne donne pas de résultats
précis : en effet, la discrétisation brutale que nous avons effectué fait que I’erreur
sur le différentiel de la variable stochastique est répercutée a chaque pas de temps si
bien qu’on obtient une erreur non négligeable sur cette variable au fur et a mesure
des approximations.

Par exemple, dans le cas de 1’étude du mouvement brownien, ’erreur est de
I'ordre du pas de discrétisation[41].

3.5.3 Detection et situation expérimentale

Dans cette section, nous considérons qualitativement 1’évolution du spectre de
PL dans le cas le plus général, avec un nombre arbitraire de piéges (indicé par n) en
fonction des différents temps impliqués dans le processus.

On notera p,, la probabilité de trouver le réservoir dans la configuration m (m
€ [1,2"])° et 7 le temps moyen de changement de configuration

5la somme de n variables indépendantes prenant les valeurs 0 et E,, € R avec |E,|,cn différents
2 & 2 permet d’obtenir 2™ configurations différentes
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1 1 1 1
— =23 (—+—) (3.63)
T 2 —~ Tng Tayl

Si 1/7,,—n représente le taux de changement de la configuration m vers la confi-
guration n.

Dt
P = ST T (3.64)

70

ou

Tiz > ! (3.65)

m,n, m#n Tm—n
Ce temps moyen diminue considérablement avec le nombre de configurations en
jeu. Les configurations m les plus instables (7,,_., petits) participent essentiellement
a T0-
Cas de changements rapides

Au cours des discussions précédentes, nous nous sommes intéressé au cas ou les
temps des changements 7,1, 7, | (= 7,7, dans le modéle simple étudié au début de
ce chapitre, n = 1) étaient plus petits que le temps de recombinaison radiatif de
I’état fondamental 7,,4 et que le temps de mesure du photodétecteur 7,,., de telle
sorte que plusieurs changements de la configuration électrostatique sont intervenus
au cours de ’émission.

Dans ce cas, la forme du spectre est dépendante de la relation entre le décalage en
énergie et les temps de changement impliqués dans le processus, il faut alors évaluer
la valeur de

[ Awdt =~ (Aw?)Y?7

qui représente ’accumulation de phase moyenne entre deux changements.

On peut alors distinguer plusieurs cas :
~ (i). Cas ot (Aw?)?7y«1, alors

I(w) = Lr[w — (w)] (3.66)

ou Lr [w — wo} est une lorentzienne de largeur I' centrée autour de w = wy

I~ T 4+ Aw?r (3.67)
et

(w) = mewm (3.68)
est I’énergie moyenne associée a l’ensemble des configurations.
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Le résultat des fluctuations fréquentes du réservoir est de créer un ’environne-
ment moyen’ dans lequel la paire va se recombiner (dans une échelle de temps
plus courte) : la largeur I' peut étre sensiblement plus grande que la valeur
radiative intrinséque (dans le méme environnement statique).

— (ii). Dans le cas oit (Aw?)*?75»1 'accumulation de phase est importante, on
observe alors plusieurs pics dont les centres sont décalés par rapport au cas ou
les temps seraient beaucoup plus long.

— (iii). Pour le cas intermédiaire des deux situations discutées précédemment, le
spectre évolue de la situation de pics séparés (ii) a celle & un seul pic (i) de
fagon continue lorsque I'accumulation de phase diminue.

Cas de changements lents

Si Trad < Tno < Tmes, HOUS pouvons observer plusieurs pics fins (jusqu’a 2") avec
des intensités dépendant des probabilités p,,. Dans ce cas, le spectre de photolumi-
nescence /(w) est donné par :

on

](W) ~< £l"'rad [w] >= meﬁr‘rad [w - wm] (369)
m=1

Cas de changements extrémements lents

Si les temps de changements sont plus long que le temps de détection (T,,es <<
Tn.o), 1€ spectre de luminescence évolue dans le temps en fonction de la configuration
électrostatique a 'instant considéré.

I(w) = Lyraalw — wp(t)] (3.70)

ol hwy(t) est I’énergie de transition de la boite a l'instant ¢ fonction de 1’envi-
ronnement électrostatique : c’est le régime de dérive spectrale (spectral wandering).

3.5.4 Résultats expérimentaux

L’élargissement des spectres sous fortes puissances d’excitation a été attribué[26—
28, 43| aux porteurs de charge qui peuvent se piéger sur des défauts au voisinage de
la boite et vont créer des microchamp fluctuant dans le temps.

[’analyse des spectres de la référence[43] (voir figure 3.13 page ci-contre) montre
que lorsque la puissance d’excitation augmente, le spectre exhibe des fluctuations
beaucoup plus importantes : pendant [’acquisition, les différentes positions énergé-
tiques de la raie homogéne induisent une augmentation de la largeur a mi-hauteur
effectivement mesurée. La distribution des largeurs de raie mesurées refiéte alors les
propriétés inhomogénes du milieu environnant la boite[43].

On peut attribuer la largeur de la raie ainsi que les sauts observés (plus fréquents
avec une puissance d’excitation croissante) a deux mécanismes faisant intervenir les
fluctuations du milieu environnant :
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Temps (s)
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Energie (meV) Energie (meV)

F1G. 3.13 — Fvolution temporelle de la position en énergie de I’élis-
sion d’une boite quantique (CdTe/ZnTe) pour deux
puissances d’ezcitation différentes Py et 10Py (Py ~
100 W.cm™2). Chaque graphe consiste en une série de

200 spectres enregistrés successivement avec un temps
d’intégration de 0.5 s|43]

2002
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— (i). les sauts dépendants de la puissance d’excitation sont attribués a des mé-
canismes lents (temps de changement > 7,4, OU T,qq représente le temps de
vie radiatif de la paire électron-trou de la boite) dont Ieffet principal est de
décaler 1’énergie de recombinaison sans contribuer a 1’élargissement réel de la
transition,

— (ii). la largeur (appelée homogéne dans la référence|43]) est quasiment indé-
pendante de la puissance d’excitation. Nous pouvons alors attribuer cet effet
& des fluctuations de I’environnement beaucoup plus rapides que ceux cités
précédemment (beaucoup plus petits que le temps de vie radiatif 7,.,4) comme
nous allons le voir par la suite.

Des mesures récentes (I. Favéro et al.) de largeur de raie en fonction de la puis-
sance d’excitation a énergie fixé viennent confirmer ce fait : la largeur mesurée aug-
mente avec la puissance d’excitation jusqu’a atteindre une valeur seuil de ’ordre de
35 peV.

Modélisation dans le cas (ii)

Reprenons le modéle du paragraphe (3.5.1). Supposons que n perturbateurs in-
terviennent dans le processus d’élargissement, et que le temps d’un cycle de création-
recombinaison est limité par le temps de vie radiatif 7,,4 d'un exciton (sous excitation
continue a forte puissance, la régénération de I’exciton est immédiate).

Ces n excitons contribuent a I’élargissement de maniére indépendante : on effec-
tue la somme de n variables aléatoires indépendantes de temps caractéristique 7,44,
le temps de changement de configuration 7y est alors donné par

Trad
n

(3.71)

T0 —

Soit wy le décalage en énergie moyen attribué & un exciton sur la paire électron-
trou de la boite. Le parameétre de dispersion en énergie de la somme des n variables
est alors donné par 'équation (3.46) :

(Aw?)Y? = wy(An2)Y? = wev2n

Evaluons la valeur de I’équation (3.51) qui dans notre cas donne :

Wov 2n7—7"ad . ﬁwOTrad
n - Un
On voit alors que pour des valeurs suffisament grande de n, on se trouve dans le
cas des faible perturbations ((Aw?)'/?m << 1).

Le spectre a alors un contour lorentzien et son élargissement (FWHM) est donné
par (voir équation (3.52)rétrécissement par le mouvement) :

(m>1/27'0 =

(3.72)

h(Aw?) Ty = h(wO\/%)Q% = 2hR T (3.73)

Le nombre croissant de porteurs de charge participant a I’élargissement est com-
penser par le phénoméne du rétrécissement par le mouvement.
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En supposant que le temps de vie radiatif 7,4 est de Pordre de 200 ps (A/Tyqq =~
3 ueV) et que le décalage moyen induit par la présence d’un exciton sur la paire
électron-trou de la boite est de l'ordre de 7uel (voir chapitre 2), 1’élargissement
donné par une excitation laser haut en énergie est alors de l'ordre de 33 p eV.

3.6 Conclusion

Dans ce chapitre, nous avons étudié la réponse optique des boites sous 'influence
d’un environnement électrodynamique.

Un modéle simple nous a permis d’obtenir analytiquement les expressions de
I’élargissement des spectres de PL, PLE sous l'influence d’un environnement sta-
tique ou dynamique, pour différentes puissances d’excitation (régime linéaire et non-
linéaire) et pour différentes énergies d’excitation (en ou hors résonance).

Ensuite, nous avons déterminé que le role des changements de I’environnement

est principalement de deux types :

— pour des fréquences de fluctuation f; faibles (f; < 1/7.qq 00 T,qq représente
le temps de vie radiatif de la paire électron-trou de la boite), les porteurs de
charge sont vus comme des centres statiques par la paire dont I’énergie de tran-
sition ne faire que subir un décalage sans induire un quelconque élargissement,

— pour des fréquences de fluctuation f, trés rapides devant le décalage en énergie
moyen A subit par la paire (f. >> A), on se trouve dans le régime du rétré-
cissement par le mouvement : les fluctuations de I’énergie de transition sont
alors a l'origine d’un élargissement homogéne.
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Chapitre 4

Structure fine

Afin de manipuler la charge et le spin des porteurs capturés dans la boite, il
est nécessaire d’étudier les interactions de Coulomb entre électrons et trous. En
particulier, pour les applications des boites individuelles comme source de photons
uniques, l'interaction d’échange entre électrons et trous est cruciale parce qu’elle
détermine la polarisation et I'intrication des photons émis (voir paragraphe 4.5.1).

Dans un premier temps, nous allons nous intéresser a 'influence de 1’anisotropie
de forme et de petits champs pouvant fluctuer dans ’espace et le temps et ensuite,
dans le cadre d’une application pratique, nous allons nous intéresser a la mise en
place d’un champ controlé de ’extérieur en vue d’annuler le splitting d’échange.

Dans ce chapitre (sauf mention contraire), la boite utilisée est une boite de rayon
moyen R,, = 100 A, de hauteur h = 25 A, de potentiel de confinement de AE, = 450
meV pour les électrons et de AE, = 200 meV pour les trous. La valeur du gap est
alors B, = 870 meV. Ces valeurs nous donnent une énergie de transition optique de
l’ordre de 1.2 eV comme dans beaucoup d’expériences

4.1 Interaction d’échange dans une boite quantique

4.1.1 Origine de l’interaction d’échange

Une excitation optique peut faire passer un électron de la bande de valence vers
la bande de conduction et laisse ainsi une place vide dans la bande de valence.

Si on prend comme zéro d’énergie celui de la configuration ot la bande de valence
est pleine et celle de conduction est vide, les éléments de la matrice H du probléme
sous-jacent a N corps s’écrivent[47] :

<@vc|H‘®v’c’> - <EC - Ev)5v,v’5c,c’ - ’Cvc,v’c’ + jvc,v’c’ (41)

ou O,. représente le déterminant de Slater obtenu a partir de ’état fondamental
©p (déterminant d’une matrice dont les colonnes sont composés d’états @, dans la
bande de valence) en excitant un électron de I’état & une particule ®,(r) de la bande
de valence vers ’état ®.(r) de la bande de conduction.
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Dans le massif, les fonctions d’onde @, () sont des spineurs repérés par le vecteur
d’onde k, @, x(7) (= @, 5 ("), @,z (7)) oit les parties orbitales sont des fonctions de
Bloch :

. exp(ik.7)
S - (F)=u ¢ (r)———=
a,k,a( ) a,k,U(_) \/V

Il y a alors deux contributions a ’interaction coulombienne : I'interaction directe
IC qui couple deux paires électron-trou de méme configuration de spin, et une inter-
action d’échange J qui peut coupler deux paires électron-trou de configuration de
spin différente (voir la figure 4.2 page 92).

O, (57) D% (53) Dy (1) By (1
’UCU e — /drl / dr (r2) ’U<—T'1) & (r2> (4.2)

K|r] — 1o
o (r1) Pk D (r7)P,(rs
‘vad_/drl/dr2 (1‘2) cErl) v<r2> (43)
/€|I'1—I'2|

On peut remarquer que les deux intégrales ont a la fois des contributions diago-
nales (v = v/, ¢ = ') et non diagonales.

On remarque aussi que l'intégrale d’échange fait apparaitre les recouvrements
des fonctions d’onde ®%(r;) et ®.(r;) : ceci suggére que dans les boites quantiques,
le terme d’échange peut devenir important a cause du confinement fort imposé aux
porteurs.

4.1.2 Représentation de I’hamiltonien & deux corps

Les solutions de ’équation aux valeurs propres associée a (4.1) nous donnent les
excitations électroniques les plus basses du semiconducteur intrinséque (énergie ~
bande interdite).

Les éléments de matrice en (4.1)-(4.3) dépendent uniquement des états de conduc-
tion occupés et de ’état de valence vide de ©,.. Ce fait est a I'origine de 'image
excitonique usuelle, ou les états excités du semiconducteur sont ceux résultant de
I'interaction effective entre deux particules, un électron dans la bande de conduction
et un trou dans la bande de valence.

Dans ’espace réel, la forme générale de I’hamiltonien effectif & deux corps est[44] :

He—h = He(re) + Hh(?“h) + Hcoul(rea Th) + Hech(rea Th) (44)

ou H.j est 'hamiltonien & une particule (dont les états propres sont les spi-
neurs @, (7)) , Heow linteraction coulombienne directe et H.., celle coulombienne
d’échange.

On note usuellement H,,,; 'interaction de Coulomb et H..;, I'interaction d’échange
(méme si ces deux interactions sont d’origine coulombienne)
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4.2 Splitting d’échange

4.2.1 Interaction d’échange courte portée et longue portée

La description théorique du terme d’échange électron-trou a été développée par
Pikus et Bir[48] : I'intégrale d’échange peut étre séparée en deux termes, 'interac-
tion d’échange courte portée et I'interaction d’échange longue portée. Dans 1’espace
réel, 'interaction d’échange courte portée concerne plutot la partie périodique des
fonctions de Bloch (elle dépend de la probabilité de trouver ’électron et le trou dans
la méme cellule élémentaire) et Uinteraction longue portée agit sur une plus grande
échelle, elle est dominée par le recouvrement des fonctions enveloppes.

Dans 'espace réciproque, I’hamiltonien décrivant l'interaction d’échange est dé-
composé en une partie analytique (que ’on associe a l'interaction d’échange courte
portée) et en une partie non-analytique (que I'on associe a U'interaction d’échange
longue portée). En fait, il y a une correspondance étroite entre ces deux dénomina-
tions mais pas une stricte identité.

4.2.2 Traitement du probléme

Pour décrire le probléme, on part de I’hamiltonien des deux particules considérées
comme indépendantes (H, et H}) puis on traite les termes direct H.,,, et d’échange
Heen €n perturbation.

Eléments de la base de travail (voir figure 1.14 page 30)

On se place dans le sous-espace (spinoriel) des paires électron-trou lourds (voir
figure 1.14 page 30)

3 3 3 3
‘ T7§>a T7_§>a { la§>a | la_§>

puisque 1’on ne tient pas compte des trous légers (de spin 1).
2

On peut nommer cette base d’'une autre facon, en fonction des polarisations
circulaires des ondes issues de la recombinaison électron-trou des états optiquement
actifs :

3 3
-5y == et | L) =|+1)

et par extension pour les états non-optiquement actifs appellés états noirs car ils
ne sont pas couplés a la lumiére (le moment cinétique J, = +2 ne peut étre cédé a
un photon)

3 3
[ L=5)=[=2)et[1.5)=[+2)
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Hamiltonien phénoménologique

Phénoménologiquement, la forme générale de ’hamiltonien de spin pour I'inter-
action d’échange d’un exciton formé d’un trou de spin J, et d’un électron de spin
J. est donnée par[49] :

Heen == Y (@i Jnidei + bij i Jei) (4.6)

1=x,Y,2

Dans la base (| + 1>, | — 1>, ‘ + 2>, ‘ — 2>), la représentation matricielle est la
suivante :

+d +61 O 0

+01 +o0 O 0
0 0 —dp 09
0 0  +d2 —do

avec 0y = 1.5(a, + 2.25b,), 61 = 0.75(b, — by) et 5o = 0.75(b; + b,).

La rupture de symétrie de la boite se trouve dans les termes b, et b, qui sont
différents dés que les deux directions ne sont plus équivalentes.

Heen = (4.7)

Terme courte portée

Le terme courte portée a pour effet principal de séparer les états noirs des états
brillants par une énergie 2d, (voir figure 4.1 page ci-contre et référence[50]).

Les états noirs sont toujours splittés (de 20,) tandis que les états brillants sont
splittés par l'interaction d’échange longue portée (de 24,) seulement lorsque la boite
est asymétrique.

Terme longue portée
Pour le calcul du terme longue portée, on va se placer dans la sous-base
1), |- 1)

des états brillants (les états noirs sont rejetés loin de ces états par le terme d, de
'interaction courte portée).

Le terme direct a un effet purement diagonal et uniforme sur cette base : il déplace
I’énergie de ’excitation fondamentale et affecte trés peu la structure des fonctions
d’onde (en particulier, il ne créé pas de levée de dégénerescence et de couplage entre
les deux états). Par contre, le terme d’interaction d’échange longue portée va lever
la dégénerescence (terme non-diagonal) et mélanger les deux états (en plus du terme
diagonal qui va simplement déplacer ’énergie d’excitation).

4.2.3 Calcul du splitting d’échange longue portée

Origine physique du terme d’échange longue portée : prise en compte du
terme k.p

Placons nous dans la base réduite (voir paragraphe 4.2.2)
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A |
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Etats noirs -~ _ Y 2

Fi1G. 4.1 — Structure fine de Pexciton lourd

. 3 3 , 3 3
1S 1): [5 50 1191 [5.=3)

pour déterminer la fonction de Bloch au voisinage du centre de zone de Brillouin.

La matrice Eﬁ pour les états massifs a k +£ () s’écrit alors :

H 0
T = (0 H)

ol H est la matrice 2x2

o [ B ke
iphk_ —E,+ £

2mo

un calcul en perturbation nous permet alors d’écrire :

. hokp
uc(k:) NUC(O) _Z%Fgu”(o)
. h kp
v(k) = u, (0 — —u.(0
) 0,(0) + i T 0)

ou E, représente I’énergie de gap du matériaux d’InAs (contraint).

(4.8)

(4.9)

(4.10)

(4.11)

Il est important de souligner ce résultat car 1’évaluation du gap est difficile a

effectuer car déterminé a partir de mesure indirecte.

Un calcul de I'interaction d’échange <<I>C(F1)<I>U/ (Fg)‘Vcoul’@v(ﬁ)@C/ (F2)> (voir An-

nexe C.) nous permet d’obtenir le terme d’échange longue portée (LR')[48] :

!Notation anglaise : Long Range
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Coulomb "direct" Coulomb "d’échange"
() ) ) O
l
Y AR\ (Y ey Al
N N\ N\

F1G. 4.2 — Représentation schématique de 'interaction d’échange
qui peut étre vue comme la recombinaison et la régé-
nération virtuelle d’un exciton (voir annexe C. et la
référence[48])

(W (7o, ) [ Hech | W (7 7))
) 7 Deovo-q) (Puyey-q 7 (U* iqF
~ < > /dq ‘/;1 (pCOUO.q) (pv(’)c(/)Q)’ /dr (\Ijne (,F‘)\Ijnh (F))G q

2

mOEg
(4.12)
ou
A e?
Vi 4.13
! (27)3 dmeperq? (4.13)
est déterminé par une transformée de Fourier du potentiel coulombien,
\I]X (Fea Fh) = \Il:;e (Fe)\ljnh (Fh) (414)
est I'exciton formé & partir de la paire électron-trou de la boite,
Peguy = <uv(0)‘ﬁ‘uc(0>> (4.15)

est ’élément de matrice de 'opérateur impulsion entre la bande de conduction
et la bande de valence.

Eléments de matrice de I’hamiltonien L.R.

Dans la base réduite des états de spin

L2y =]+1), [ 1-2)=]-1)

ech

cet hamiltonien apporte une correction diagonale €™ telle que :

2

ech h2 —*p2 2 2
S 2 E? dq E(QI +aq,) Vq (4.16)

/ it (V% (F)0,, (7)e'T"
et deux termes non diagonaux, conjugués 'un de 'autre :
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h2 — — * —» iq.r 2
i J P lg+ia) | [ a7 (v, 0, 9)e7 (4.17)
soit écrit dans la base ‘ + 1>, | — 1> :
oo 1 6i.29q
<‘I’X‘Hech’q’X> j{dq ‘n (ei.29q 1 > (4.18)

ou ¢ le vecteur d’onde dans le plan, 6, I'angle de ce vecteur d’onde avec ’axe
de référence et dq = q,dq, df,dq.

h2
df = Dot [ arw(7 mei? 41
%q ngﬁ/ V\/d?“ 7, 7)e' | (4.19)

Influence du splitting d’échange L.R. sur les propriétés optiques des boites

et ou

L’hamiltonien d’échange longue portée s’écrit dans la base ‘ + 1>, | — 1> :
ech ech ,+2i0
€ eccle

<\IJX‘H6ch|\IJX> = (8zcdhcé2i0 dgtcalch ) (420)
ol (5, ecch) € R>.
Les états propres de cet hamiltonien sont :

E y
(e +1)+e’ = 1)) (4.21)

V2
associé a la valeur propre 5"+, Cet état propre correspond & une polarisation

linéaire suivant ’axe dirigé par 6.
et

619

V2

h

(e +1) —€’| - 1)) (4.22)

associé a la valeur propre e —e°". Cet état propre correspond & une polarisation
linéaire suivant I’axe perpendlculalre a 'axe précédent.

Les conséquences optiques de I'existence de l'interaction d’échange sont résumés
figure 4.3 page suivante : les photons émis ont une polarisation linéaire suivant deux
axes perpendiculaires séparés par une énergie 2¢°"

4.3 Influence d’une anisotropie de forme sur le split-
ting d’échange de la transition interbande fon-
damentale

Ces derniéres années, un nombre important d’expériences ont permis d’observer
la structure fine des transitions interbandes d’échantillons de trés bonnes qualités.
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It
)

T[e +702

F1G. 4.3 — Conséquences du splitting d’échange sur les propriétés
optiques de la transition fondamentale dans le cas ou
e > (. Ici, g (resp. moir/2) représente la polarisation
linéaire suivant ’axe effectuant un angle 6 avec un axe
de référence (axe [110] par exemple) (resp. suivant sa

perpendiculaire)

Ces expériences montrent en particulier, I'existence de deux transitions linéairement
polarisées suivant les directions [110] et [110] comme dans les références|45, 46]. Ces
résultats ont été attribués a une anisotropie géométrique du potentiel de confinement
de la boite[51-53].

En fait, dés que le potentiel ressenti par les porteurs de la boite n’est pas symé-
trique dans le plan, I'interaction d’échange léve la double dégénérescence du niveau
radiatif de l’exciton ’lourd’ pour donner deux transitions polarisées linéairement
dans deux directions orthogonales (suivant les axes principaux de ’anisotropie)[54],
ces deux niveaux étant séparés par I’énergie d’échange : il est alors communément
admis que la valeur du splitting d’échange d’une boite nous renseigne sur son degré
d’anisotropie.

On étudiera tout d’abord le role de I’anisotropie de forme sur le splitting d’échange
dans un cadre perturbatif (paragraphe 4.3.1) pour les états de paire électron-trou,
ensuite & 'aide d’une fonction d’onde variationnelle pour 1'état fondamental (para-
graphe 4.3.2).

4.3.1 Calcul perturbatif
Base de travail

Dans tout ce paragraphe, nous nous placons dans la base des 25 fonctions enve-
loppes des paires électron-trou ‘\Ifne\I/nh> ou W, et WV, représentent respectivement
les fonctions enveloppes S, P et D des états & une particule déterminées dans le
chapitre 1 pour les électrons et pour les trous (leurs positions en énergie sont indi-
quées sur la figure 1.13 page 28 pour une boite R=100 A h=15 A, AFE, =697 meV,
AE, = 288 meV).

Nous allons calculer les différents éléments de matrice en tenant compte de ’ani-
sotropie de forme de la boite et du potentiel coulombien pour déterminer 1’état

94



CHAPITRE 4. STRUCTURE FINE

propre fondamental de la matrice hermitique ainsi obtenue et déterminer la valeur
du splitting d’échange et ’angle de polarisation des photons émis.

Nous allons comparer systématiquement les résultats obtenus dans trois bases
principales pour les états d’une paire électron-trou :

— (i) les 25 états issus des états S, P et D de I’électron et du trou, couplés par

le potentiel coulombien (modéle ’excitonique’; en trait plein)

— (ii) les 25 états de (i) en I’absence de couplage coulombien (modéle ’bande a

bande’; en tiret)

— (iii) les 9 états de (i) en négligeant les états de type D (base ’excitonique

tronquée’ ; en tiret-point)

Le deuxiéme cas nous permettra de quantifier le réle du couplage de Coulomb,
tandis que le dernier cas nous permettra de comprendre qualitativement (voir An-
nexe D.) certains résultats obtenus numériquement. D’autres bases également utili-
sées dans ce chapitre seront décrites au fur et & mesure.

Résultats

Splitting

Le splitting est fonction croissante de 'ellipticité (voir la figure 4.4 page sui-
vante), ceci est une conséquence directe de ’augmentation du couplage d’échange
avec I’asymétrie croissante des directions [110] et [110] : le caractére linéaire puis
concave (& droite sur la figure 4.4 page suivante) de la fonction sont discutés plus
loin a 'aide d’une base réduite.

La comparaison des courbes en trait plein (avec Coulomb) et en tiret (sans Cou-
lomb) de la figure 4.4 page suivante, montre que le potentiel coulombien vient ren-
forcer Deffet de I'interaction d’échange. En effet, dans la base (ii), la prise en compte
de ’anisotropie seule couple I’état fondamental ‘\Il s. ¥ gh> de la boite ronde aux états
de la collection A suivante :

A'{}\IJSE\IJDI;L>; |\IJDIE\IIS;L>; ’\IJDCCE\IJDI}L>}

Le potentiel coulombien ajoute des états dans la perturbation de ‘\Ifse‘llsh> en
faisant intervenir les états de la collection I. (voir chapitre 1., paragraphe 1.2.6 et
annexe A.). Parmi ces états se trouvent les états |\I/ Pz, ¥ p$h> et |\I/ Py ¥ pyh> qui sont
directement affectés par I’anisotropie (voir discussion suivante sur l'interprétation
dans une base réduite). Ils viennent donc renforcer I'effet des états de la collection
A. sur le splitting d’échange.

La prise en compte des états S et P seuls (en tiret-point) sous-estime la valeur
du splitting d’échange : cela implique que la contribution des états D est primordiale
dans le calcul du splitting d’échange comme fonction de I'anisotropie (perturbation
a symétrie D). Ce constat est en accord avec la discussion liée au choix de la fonction
d’onde variationnelle (1.31) pour traiter ’effet de I’anisotropie sur ’état fondamental
a une particule : le potentiel de confinement impose une forme ’elliptique’ de la
fonction d’onde qui dans le cas d’une faible ellipticité acquiert essentiellement une
composante D (voir discussion paragraphe 1.2.6 sur le choix de la fonction d’essai
(1.31)).
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F1G. 4.4 — Evolution du splitting d’échange en fonction de 1’ellip-
ticité € & R,, = 100 A fixé (3 courbes < 3 bases). A

droite se trouvent les courbes tracées pour des valeurs
plus grandes de Dellipticité (e € [0;2])

Polarisation

La lumiére résultant de la prise en compte du terme d’interaction d’échange est
alors polarisée suivant les axes principaux de I’anisotropie (polarisation 7, ; 7).

Interprétation dans une base réduite[54]

Plagons nous dans la base (iii) composées par les seuls états hybrides tenant
compte des états S et P (en tiret-point sur la figure 4.4).

Notons ‘\I! fond> I’état fondamental combinaison linéaire des états de la base consi-
dérée.

En présence du potentiel de Coulomb seul, 1’état fondamental mélange les états
{‘\I/Se‘lfgh>; \prxellfpxh>; \I/pyE\Iprh>} issus de la collection I.

On a alors, dans le cas d’une boite ronde :

|V fona) = a| Vs, Vs, ) +0(|Vps, Ups,) + [¥py Upy,)) (4.23)

\I’pme\lfpzh> et

Prenons en compte I'anisotropie qui va différencier les contributions des états P
dans I’état fondamental :

puisque les roles joués par Vp, ¥ pyh> sont les mémes.

|\ijond> = OC"IJSE\IJS;I> + ﬂ‘\IIP:re\IIth> + 7|\11Pye\Iijh> (424)

En effectuant le calcul de 'équation (4.17) pour le terme non-diagonal de I'in-
teraction d’échange longue portée, on trouve (voir annexe D.) :
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N~ By — Bype? (4.25)

ou E, représente un terme d’énergie relatif aux états S et P et E,, un terme
relatif aux états P.

Dans les boites elliptiques ol on ne prend en compte que les états S et P, le
niveau fondamental présente donc un spin-splitting linéaire en € pour e << 1 : la
structure fine de la transition fondamentale est associée au couplage indirect (via
Coulomb) de I’état ‘\IISE\IJSh> aux états }\Ilpxelppxh>; |\prye\pryh> directement affectés
par 1’anisotropie.

4.3.2 Calcul variationnel

Dans les calculs présentés jusqu’ici, I’état fondamental a été développé dans une
base d’états d’électrons et de trous d’une boite ronde. L’anisotropie de forme a été
prise en perturbation & I'ordre le plus bas. Il ressort des résultats précédents que la
structure fine de la transition fondamentale est trés sensible aux détails de la fonction
d’onde VU ,nq(7, 7)) et que seules les boites trés anisotropes sont susceptibles de
présenter un couplage d’échange important. On considére dans la suite une approche
variationnelle pour W ,,q(7%, 7). Cela nous permettra de mieux évaluer 'effet d’une
forte anisotropie sur la structure fine de la transition optique.

Calcul du splitting d’échange

On rappelle ’équation (1.31) pour I’état fondamental a une particule :

2 y2 _(z—z0)2

x —_—
var T 282 262 2
Woona(T,y,2) = N.e e *ve 207

L’indépendance des deux directions = et y de cette fonction d’essai nous permet
de pouvoir prendre en compte les différents étalements dans ces deux directions,
et donc la rupture de symétrie de la fonction d’onde, ayant comme conséquence
I’apparition d’un splitting d’échange.

La fonction d’onde de la paire sera approchée par

Uona(Te; Th) = Wonaie) (Te) ¥ fonan) (Th) (4.26)
Dans ce paragraphe on ne prendra donc pas en compte les modifications appor-
tées par le couplage de Coulomb.

Un calcul du splitting d’échange sur cette fonction d’onde donne :

_(B2+63)a%
4

I (bqi)} (4.27)

o242 i
effdh o /qu [qie% (1 — erf(a QL))G 1

V2

ou I; représente la fonction de bessel I d’ordre 1[55] et erf la fonction erreur.

Bz, By et o, représentent les 'étalements moyens’ ol étalements 'composites’ :
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R e te 0 mTm Ty
T Te zh Y ye yh

suivant les direction x, y et z.

==+ (4.28)

2 1 1 2 1 1 2 1 1
2 Oh

2
O%e

Evolution du splitting en fonction de 1’ellipticité de la boite

La figure 4.5 page suivante montre 1’évolution du splitting d’échange en fonction
de D'ellipticité. Pour des ellipticités petites, cette fonction est linéaire.

En effet, lorsque ¢ << 1, les directions [110] et [110] sont trés peu différentes et
le splitting d’échange est approximativement? proportionel 4 :

ec o I(qu) (82 — B2) (4.29)

ou Z(q, ) représente une intégrale sur ¢, .
De plus, on a

32— ) e (4.30)

comme montré sur la figure 4.6 page ci-contre.
Ce résultat peut étre également obtenu si 'on considére que pour des ellipticités
faibles :

32— 32 oca® = b (4.31)
et par définition de ellipticité :

2

2—2:1+6;an:(117 = a® — b~ eR? ;e<<1 (4.32)

pour un développement limité a ’ordre 1.

Tout comme au paragraphe 4.3.1, le splitting d’échange est une fonction linéaire
de lellipticité puis sa valeur décroit par rapport a la droite tangente & l’origine.

Evolution du splitting en fonction du rayon moyen de la boite

La figure 4.7 page 100 montre I’évolution du splitting d’échange en fonction du
rayon moyen & ellipticité fixée. Cette courbe présente un maximum pour R,, ~ 55 A.
En dessous de cette valeur, on se trouve dans une situation matériau massif GaAs.

La courbe d’évolution du splitting d’échange en fonction de l'inverse du rayon
(figure 4.8 page 101) exhibe une évolution en 1/R pour des boites variant de 80
a ~ 150 A (partie droite de la courbe) : cette évolution a été attribuée a un ca-
ractére monopole-monopdle de I'interaction d’échange longue portée dans les boites
quantiques[47]. Au dela de 150 A, ’évolution du splitting d’échange est en 1/R?
(interaction dipole-dipole) comme dans le massif : la boite est effectivement, grande
et on se trouve dans le matériau massif InAs (les fonctions d’essai ne sont plus

T1(x) ~ % x lorsque [x|«1
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F1G. 4.5 — Evolution du splitting d’échange en fonction de ’ellip-
ticité calcul variationnel, R,, = 100 A
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FIG. 4.6 — Evolution de (3, — (3; (défini en (4.28) en fonction de
Pellipticité € & R,, = 100 A fixé. A droite se trouvent
les courbes tracées pour des valeurs plus grandes de

Dellipticité (e € [0;2])
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4.4. INFLUENCE D’UN CHAMP ELECTRIQUE LATERAL SUR LE
SPLITTING D’ECHANGE DE LA TRANSITION INTERBANDE
FONDAMENTALE D’UNE BOITE A SYMETRIE CYLINDRIQUE
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F1G. 4.7 — Evolution du splitting d’échange en fonction du rayon
moyen pour une ellipticité e = 0.2

adaptées). La barriére confinante ne joue plus un role déterminant dans la différence
d’extension suivant les deux axes principaux de 'anisotropie puisque les fonctions
d’onde se trouvent dans le centre de la boite.

4.3.3 Discussion

En comparant les courbes des figures 4.4 page 96 en tiret et 4.5 page précédente,
on obtient des résultats similaires pour la valeur du splitting d’échange (la compa-
raison s’effectue avec la base (ii) puisque dans le modéle variationnel on ne tient pas
compte du couplage coulombien) : le caractére D de la fonction d’onde est primor-
dial dans le calcul du couplage d’échange comme fonction de Dellipticité (& symétrie
D). On remarque toutefois que la prise en compte des seuls états S et P (base (iii))
sous estime la valeur du splitting?.

4.4 Influence d’un champ électrique latéral sur le
splitting d’échange de la transition interbande
fondamentale d’une boite a symétrie cylindrique

Un champ appliqué suivant la direction = couple les états S, P et D a une

particule. La transition interbande fondamentale se décale quadratiquement vers le
rouge (effet Stark confiné) et ’électron et le trou se séparent spatialement. Pour

3qui est nulle sur cette méme base sans le potentiel coulombien : S n’est alors couplé & aucun
état et a fortiori n’est pas affecté par ’anisotropie
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F1G. 4.8 — Evolution du splitting d’échange en fonction de 'inverse

rayon moyen pour une ellipticité e = 0.2, R, variant de
80 4 400 A
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F1G. 4.9 — Evolution des extensions des fonctions d’onde en fonc-
tion du rayon moyen a ¢ = 0.2 pour les électrons (a
gauche) et pour les trous (& droite)
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4.4. INFLUENCE D’UN CHAMP ELECTRIQUE LATERAL SUR LE
SPLITTING D’ECHANGE DE LA TRANSITION INTERBANDE
FONDAMENTALE D’UNE BOITE A SYMETRIE CYLINDRIQUE

F1G. 4.10 — Définition du champ F et de I’angle qu’il réalise avec
un axe de référence : cet axe peut étre choisit arbitrai-
rement

chacune des particules, les directions paralléle et perpendiculaire au champ ne sont
plus équivalentes. Cela implique I’apparition d’un splitting d’échange (induit par le
champ) comme nous allons voir dans la suite. On utilisera tout d’abord (paragraphe
4.4.1) une approche ’perturbative’ (diagonalisation du potentiel électrostatique dans
I'une des trois bases déja utilisées dans le paragraphe 4.3.1)* et ensuite une approche
variationnelle (paragraphe 4.4.2).

4.4.1 Calcul perturbatif

La figure 4.11 page suivante montre que le splitting (en valeur absolue) est une
fonction croissante du champ et qu’il évolue de maniére quadratique (voir l'interpré-
tation ci-dessous) : la valeur du couplage d’échange donne une mesure de I’anisotropie
induite par la présence de cette perturbation extérieure sur 1’état fondamental de la
boite.

L’utilisation des équations (4.18)-(4.20) nous permet de montrer que la pola-
risation des deux nouveaux états est linéaire suivant la direction du champ et sa
perpendiculaire. Ce résultat est plus clair dans le cadre d’une base réduite, comme
developpé dans la suite.

On remarque que la valeur du splitting d’échange est négative puisqu’elle est
associée a une valeur de § = Op (voir figure 4.3 page 94). Cela signifie que les
photons émis suivant la direction du champ sont plus bas en énergie que ceux émis
suivant la direction perpendiculaire.

“4ce calcul n’est pas perturbatif au sens du paragraphe 4.3.1, ot les éléments de matrice sont

approchés. Ici, les éléments de matrice du potentiel électrostatique sont évalués exactement
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F1G. 4.11 — Evolution du splitting d’échange en fonction du champ
pour une boite ronde, R = 100 A.

Interprétation dans une base réduite[54]

Placons nous dans la base des états les plus bas en énergie (voir la figure 1.13 page 28)

{|‘I’Se‘1’Sh> ; |‘I/Sequxh> s | Us Upy, )}

L’état fondamental est alors une combinaison des états de la base :

|\Iffond> = a]qfsexpsh> +C(F) cos(@F)’\Ifse\I/pIh> +C(F) Sin(QF)‘\I/SEKIprh> (4.33)

ou C(F') est proportionnel a F.
Un calcul du splitting d’échange nous donne (voir annexe D.) :

(U5 | H| WGt o F2e20F (4.34)
on voit d’'une part que I’énergie d’échange est proportionnelle & F2.
D’autre part, le terme du couplage d’échange non diagonal (sur la base ‘ + 1>,
| — 1)) est proportionnel & e"r.
D’apreés les équations (4.18)-(4.22) et la figure 4.3 page 94, la polarisation de la
lumiére émise est linéaire suivant la direction du champ et sa perpendiculaire.

La présence d’'un champ brise donc la polarisation circulaire de la boite : les
deux états lourds optiquement actifs ne sont plus dégénérés et chacun des nouveaux
états envoie de la lumiére polarisée rectilignement suivant 1’axe du champ ou sa

perpendiculaire.
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SPLITTING D’ECHANGE DE LA TRANSITION INTERBANDE
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F1G. 4.12 — Evolution de l’extension des fonctions d’onde (3, et
,) & gauche et position () & droite pour ’électron en
tiret et pour le trou en trait plein en fonction du champ
pour une boite R = 100 A a symétrie cylindrique

La structure fine de la transition fondamentale est associée au couplage (via le
champ électrique) de 1’état }\Ifge\Ifgh> aux états ]\1156\11 P$h>; }\Ifge\I/pyh> directement
affectés par I’anisotropie (par leur composante P) tout comme ’anisotropie faisait
intervenir le couplage de Coulomb.

4.4.2 Calcul variationnel

De la méme fagon que dans la section précédente, nous allons utiliser une fonction
d’onde varationnelle afin de mieux évaluer I'effet d’un champ latéral fort sur la
structure fine de la transition optique de I’exciton.

Calcul du splitting d’échange
On rappelle I’équation (1.35) pour 1’état fondamental :

_(96*0730)2 42 _(Z*zo)2

232
;z;d(z7yu Z) = N.e 282 e 265¢ 202

ou le champ est appliqué suivant ’axe x e la boite ronde.

A champ nul, on a 3, = 3, et zp = 0. Les déformations introduites par le champ
seront prise en compte par les dépendances avec F' des 5 paramétres variationnels
(voir figure 4.12).

La fonction d’onde de la paire sera toujours approchée par (4.26)
%:zd(Fev Fh) = ;Z:Ld(e) (Fe) %Zd(h)(Fh)

on ne prendra pas en compte les modifications apportées par le couplage de
Coulomb.

Un calcul du splitting d’échange sur cette fonction d’onde donne :
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F1G. 4.13 — Evolution du splitting d’échange en fonction du champ
pour une boite ronde, R = 100 A (calcul variationnel)

o242 ; (82+62)q2 2 — 32
effdh < A(F) /qu [qieTL (1 — erf(U\/qg))e T Il(%qi)} (4.35)

ou A représente une fonction décroissante du champ F, avec A(—F) = A(+F).

Bz, By et o, représentent les 'étalements moyens’ définis dans la section précédente
(expression (4.28)).

Lorsque le champ est faible, le splitting d’échange est approximativement pro-
portionel a :

end 0 A(F)I(qu) (B2(F) = B5(F)) (4.36)

ou Z(q, ) représente une intégrale sur ¢, (facteur de forme) et A(F') la fonction
décroissante de 'expression (4.35). Les dépendances en I de (3, et 3, sont illustrées
figure 4.12 page ci-contre a droite.

On trouve donc que €29 est négatif (3, < f3,) et varie en ~ F? lorsque le champ
est faible.

4.4.3 Discussion

La différence observée figure 4.11 page 103 entre le calcul perturbatif sur les
éléments de la base (ii) et de la base constituée des éléments S et P sans couplage
coulombien (base (iv)) est attribuée a la différence d’extension des fonctions d’onde
entre les deux directions considérées : celle du champ et celle perpendiculaire au
champ. En effet, comme déja souligné section 4.3, 'apparition du splitting d’échange
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F1G. 4.14 — Superposition de ’anisotropie et du champ : on prend
comme définition de ’angle 67 ’angle que fait le vec-
teur champ électrique F' avec la direction [110]

résulte de la différence d’étalement de la fonction d’onde suivant deux directions
perpendiculaires. En supposant que le champ est placé suivant ’axe z, le calcul
sur les élément de la base (iv) établit une différence 37 — (32 négative : 'extension
suivant la direction x est réduite. Ce résultat est lié directement & la présence de la
barriére comme nous le verrons plus tard. Lorsque I'on prend en compte les états D
(base (ii)), I’état D, est couplé a I’état P, de la méme fagon que P, est couplé a S
(via la chaine, [ — [ £ 1) : la prise en compte de ’état D, dans le calcul de I’état
fondamental induit une extension suivant x plus importante que suivant sa direction
perpendiculaire y (’symétrie elliptique’). La prise en compte des états D va donc
affaiblir la brisure de symétrie induite par la prise en compte des seuls états S et P
seuls.

Ces remarques montrent a quel point la valeur du splitting d’échange est sensible
aux détails de la fonction d’onde.

4.5 Superposition de l’anisotropie de forme et du
champ électrique latéral

Jusqu’ici, nous avons tenu compte séparémment des effets induits par ’anisotro-
pie de forme et par la présence d’un champ latéral sur la transition lourde fonda-
mentale : dans les deux cas nous avons obtenu une levée de dégénerescence des états
brillants, a laquelle est associée I’apparition d’une émission linéairement polarisée.

Dans ce paragraphe, nous allons discuter la structure fine des états radiatifs
lorsque I'on prend en compte les deux effets, aussi bien dans une approche per-

turbative (paragraphe 4.5.3) qu’a I’aide d’une fonction variationnelle (paragraphe
4.5.4).
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F1G. 4.15 — Schéma de la désexcitation radiative en cascade d’un
biexciton dans le cas d’une boite a symétrie cylindrique

4.5.1 Annulation du splitting d’échange : résultats et enjeux

Des résultats expérimentaux|56, 57| montrent que dans certains cas, une lumiére
polarisée circulairement peut étre observée aprés une excitation non-résonante qui
dans un premier temps pourrait impliquer que les boites sondées sont parfaitement
circulaires. Nous allons montrer que la présence d’'un champ externe (et a fortiori
interne) peut annuler le splitting d’échange intrinséque (da a I’anisotropie de forme)
responsable de 'existence des deux transitions linéaires observées dans la plupart
des expériences.

Nous avons déja mentionné que l’asymétrie du potentiel de confinement peut
se réveler étre un obstacle dans la réalisation de source de photons corrélés en vue
d’application en cryptographie quantique par exemple.

En effet, dans le cas d'une cascade & deux photons ot un biexciton (2X) se
désexcite pour donner un exciton (1X) optiquement actif (parmi les deux possibles)
en émettant un photon, puis ’exciton restant va se désexciter pour donner un autre
photon. Théoriquement?®, les deux photons issus des deux chemins possibles résultent
entiérement des propriétés optiques de 'exciton intermédiaire (voir la figure 4.15).

Pour une boite symétrique, ces deux chemins sont indiscernables en émettant de
la lumiére polarisée circulairement (figure 4.15). Dans le cas d’une boite asymétrique,
la dégénérescence de I’exciton est levée via l'interaction d’échange et le splitting est
plus grand que ’élargissement radiatif, les deux chemins deviennent discernables et
les polarisations sont linéaires.

Nous allons montrer dans la suite que I'application d’un champ suivant la bonne
direction permettra d’annuler le splitting créé par I'anisotropie de forme.

5En fait, d’autres facteurs sont & prendre en compte comme le spin-flip ou les processus de
décohérence qui rendent aléatoire ’état intermédiaire 1X
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4.5.2 Evolution de l’angle de polarisation pour un champ
placé suivant une direction différente des axes princi-
paux de ’anisotropie de forme (07 # 0 ou 7/2)

Origine

Les résultats précédents montrent que la levée de dégénérescence de 1’exciton tire
son origine de ’asymeétrie de la fonction d’onde et que cela a conduit a I’apparition de
deux polarisations linéaires suivant les axes principaux de I'asymeétrie. La question
est alors de savoir quel est I’angle de polarisation 6 lorsque les éléments perturbateurs
(anisotropie de forme et champ électrique) n’ont pas les mémes axes d’application.

Seul un calcul via lexpression (4.18) nous fournira une information sur 1’angle
de polarisation 6 (voir figure 4.3 page 94)

En effet, le terme

) / dr (7, 7| (4.37)

comporte un terme en A.cos(26,) + Assin(26,) résultant de I'intégration sur 7
du produit de e'?" par des éléments de la base des 25 états pris en considération.

L’intégration sur ¢, (voir équation (4.18)) donne

2 )
/ d9q€219q
0

ou A = /A% + A? et la phase ® est égale au double de I’angle de polarisation
(voir équations (4.20)-(4.22)).

C’est de cette facon que l'on obtient le facteur e
I'équation (4.27)

L2

/ dF (7, 7| = (A, +iAy) = 7 A (4.38)

%0r dans le modéle simple de

Reésultats

La figure 4.16 page suivante montre que la dépendance de ’angle de polarisation
de la lumiére émise est une fonction qui tend vers ’angle que fait le champ avec ’axe
de référence [110], grand axe de la boite elliptique (voir la figure 4.14 page 106). Cette
limite est atteinte plus rapidement dans le cas ol ’on ne considére que les états S
et P parce que dans ce cas, on sous-estime la déformation de I’état fondamental &
champ nul.

Une premiére conséquence importante est que la lumiére émise est toujours po-
larisée suivant deux axes orthogonaux, qui refléte la compétition entre ceux imposés
par le confinement anisotrope et par le champ latéral.

Un autre résultat important est présenté sur la figure 4.17 page suivante. On voit
que la superposition d’un champ de I'ordre de quelques kV /cm sur une boite aniso-
trope (€ > 0.1) a trés peu d’influence sur I’angle de polarisation de la lumiére émise :
cela implique que la présence de particules créant des microchamps au voisinage de
la boite ne va pas influencer les mesures de polarisation des expérimentateurs (pour
plus de détails, voir la discussion paragraphe 4.5.2).
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F1G. 4.16 — Evolution de ’angle de polarisation pour les différents
cas d’étude (e = 0.2, 0 = w/4); (3 courbes < 3 bases)
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FiG. 4.17 — Evolution de ’angle de polarisation en fonction du
champ pour différentes valeurs de lellipticité pour
Or = /4 avec la prise en compte du potentiel coulom-
bien sur la base des 25 états de la figure 1.13 page 28
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Dans le cas de champs plus importants, ’angle de polarisation de la lumiére émise
par les boites peut différer de celui habituellement mesuré suivant les directions de
clivage.

4.5.3 Superposition : cas particuliers dans le cadre du modéle
perturbatif

Evolution du splitting d’échange pour un champ placé le long du grand
axe de D’ellipse (6 = 0)

Les discussions précédentes nous ont permis de confirmer que la levée de dégé-
nérescence de la transition fondamentale (conséquence de l'interaction d’échange)
dans les boites quantiques de semiconducteur résulte de la brisure de symétrie in-
duite par le potentiel ressenti par la paire électron-trou (potentiel de confinement
de la boite (section 4.3) ou bien potentiel extérieur (section 4.4)) suivant deux axes
de références.

La superposition de anisotropie de forme (grand axe suivant la direction de
clivage [110]) et d’'un champ suivant 1’élongation de la boite, met en présence deux
phénomeénes antagonistes : d’'une part, ’anisotropie aura tendance a étendre la fonc-
tion d’onde suivant la direction [110] et d’autre part, le champ puisqu’il va "pousser’
les fonctions d’onde en bord de boite® aura tendance a diminuer les extensions des
fonctions d’onde de I’électron et du trou suivant cette direction pour minimiser le
potentiel ressenti par les particules (voir section 4.6). Ceci a pour résultat de ré-
duire 'asymétrie entre les deux directions de clivage et par conséquent de diminuer
la levée de dégénérescence de la transition fondamentale comme le montre la fi-
gure 4.18 page ci-contre. Plus précisément, 1’étalement des fonctions d’onde suivant
le grand axe diminuera a cause du champ.

La restitution artificielle d’un étalement isotrope de la fonction d’onde permet
I’annulation du splitting & champ fort.

Il faut souligner ici que ’effet principal du potentiel coulombien par rapport a
une abscence de sa prise en compte (courbe pleine et en tiret sur la figure 4.18 page
suivante) est (outre augmenter la valeur du splitting d’échange en ajoutant des états
suplémentaires & son calcul (voir paragraphe 4.3.1)) de retarder effet du champ sur
la restitution d’un certaine symétrie a la paire des deux particules : il y a opposition
entre 'effet du champ qui est de séparer les fonctions d’onde des deux entités et
leur attraction coulombienne. Cette remarque est importante car la restitution de la
symétrie de la fonction d’onde se fait via I’ "approche’ de la barriére comme nous le
verrons par la suite.

Evolution du splitting d’échange pour un champ placé le long du petit
axe de l’ellipse (0 = 7/2)

Contrairement au cas précédent, le champ vient renforcer I’effet de I’anisotropie
de forme et donc augmenter la valeur du splitting d’échange (voir la figure 4.19 page
ci-contre).

61’¢lectron d’un c6té et le trou de 'autre, le long du grand axe
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F1G. 4.18 — Evolution du splitting d’échange en fonction du champ
placé le long de la direction [110], ¢ = 0.2; (3 courbes
> 3 bases)
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F1G. 4.19 — Evolution du splitting d’échange en fonction du champ
placé le long de la direction [110], € = 0.2; (3 courbes
> 3 bases)
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F1G. 4.20 — Evolution du splitting d’échange en fonction du champ
pour différentes valeurs de D'ellipticité : e=0 en trait
plein, €=0.2 en tirets, e=0.4 en tiret-points. Le rayon
moyen est fixé & R,, = 100 A, F || [110]; calcul vara-
tionnel

4.5.4 Superposition : cas particulier dans la cadre du modéle
variationnel

En fonction du champ placé le long de I’axe [110] (grand axe)

La figure 4.20 montre que I’on peut annuler le splitting d’échange (comme nous
I'avons déja vu dans le cas d’un calcul en perturbation) en appliquant le champ
électrique dans le sens de I’élongation de la boite (direction [110]) : la présence du
champ va affaiblir ’effet d’anisotropie di a D’ellipticité de la boite et restituer une
certaine symétrie & la combinaison’ des fonctions d’onde de I’électron et du trou,
comme nous le verrons dans la suite.

En effet, lors de ’application d’un champ, les fonctions d’onde de I’électron et du
trou vont se déplacer (parameétre xg), 1’électron allant dans le sens opposé du champ
et le trou dans le sens du champ (cela explique la diminution du recouvrement
des fonctions d’onde en présence d’un champ croissant). Ces fonctions d’onde vont
aller en bord de boite et pour minimiser 1’énergie potentielle due au confinement
dans le matériau InAs, I’étalement suivant la direction du champ diminue pour que
la fonction d’onde 'ressente’ le potentiel le plus faible possible : méme si cet effet
a tendance a augmenter I’énergie cinétique des particules, ’énergie totale diminue
Ainsi, la différence d’étalement des fonctions d’onde entre les directions [110] et [110]
diminue et le splitting d’échange étant fonction de cet étalement pourra s’annuler

"Les deux fonctions d’onde ne se symétrisent pas & priori simultanément
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F1G. 4.21 — Influence (schématique) de I'anisotropie et du champ
sur les fonctions d’onde de I’électron et du trou

(voir les figures 4.21 a 4.23 page suivante).

Cet effet est illustré par la comparaison des figures 4.20 page ci-contre et 4.23 page
suivante : le splitting d’échange s’annule pour F' ~ 32 kV/cm (e = 0.2), ce qui
correspond a l’égalisation des étalements composites 3, ~ [, 3 A (voir la
figure 4.24 page 115).

Q

En fonction du champ placé le long de ’axe [110] (petit axe)

La figure 4.25 page 115 montre ’évolution du splitting lorsque le champ est placé
le long du petit axe : 'effet de I'anisotropie due a l’ellipticité va étre renforcé par
la présence de ce champ puisque la fonction d’onde va se déplacer en bord de boite
suivant la direction [110] (le paramétre variationnel n’est plus z, mais ).

Le champ vient tout d’abord renforcer ce splitting de maniére quadratique (voir
équation (4.27) paragraphe 4.3.2 avec le calcul en perturbation sur la base réduite)
puis le fait décroitre via la diminution du recouvrement des fonctions d’onde.

4.5.5 Annulation du splitting d’échange : champ versus ellip-
ticité

La figure 4.26 page 116 montre I’évolution de la valeur du champ a appliquer dans

le but d’annuler le splitting d’échange en fonction de ellipticité. Il est d’autant plus

fort que 'ellipticité est grande ce qui est une conséquence directe d’un rétablissement
plus difficile de la symétrie des étalements composites avec une ellipticité croissante
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par rapport au centre de la boite suivant la direction
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F1G. 4.24 — Evolution des étalements composites (3, et () en
fonction du champ placé le long du grand axe pour
une boite € = 0.2, R,, = 100 A
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F1G. 4.25 — Evolution du splitting d’échange en fonction du champ
placé le long de I’axe [110]. R,, = 100 A, e = 0.2
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F1G. 4.26 — Valeur du champ ’annulateur’ du splitting en fonction
de Dellipticité € de la boite

(82 — B; o< €, expression (4.30)).

On montre que pour des valeurs faibles de ¢ (et donc du champ électrique F) :

F oM \/e (4.39)

Ce résultat est discuté par la suite & ’aide d’'un modéle simple pour les états
confinés.

4.6 Modéle simplifié du confinement latéral de la
boite : I'oscillateur harmonique 2D anisotrope

Dans les sections précédentes, nous avons vu que la valeur du splitting d’échange
donne une mesure de l'anisotropie du potentiel des états électroniques de la boite
dans le plan et que son évolution est sensible aux détails de la méthode de calcul
utilisée. Cette section va nous permettre & partir du modéle simple de 'oscillateur
harmonique 2D anisotrope, de souligner davantage ces points, et de mieux com-
prendre certains aspects des résultats obtenus précédemment.

4.6.1 Energies propres et état fondamental de la boite

Considérons une boite quantique dont les dimensions latérales 2a et 2b (pour
reprendre les notations de la figure 1.11 page 23) sont largement supérieures a la
hauteur h. Dans une telle structure, I’énergie cinétique de confinement suivant I’axe
z est bien supérieure a toute les autres énergies caractéristiques du systéme : nous
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pouvons alors découpler le mouvement des porteurs suivant le plan et suivant 1’axe
Z.

Nous allons supposer que chaque porteur (électron ou trou) est soumis a un
potentiel effectif bidimensionnel V' (z,y) avec un profil parabolique caractérisé par
les deux pulsations w, et w, :

L9 o 1 9,
V(z,y) = 3MWd + 5wy (4.40)

ol m est la masse de la particule confinée.

Les énergie propres des niveaux sont alors données par :

1 1

[’état fondamental est alors décrit par :

1 x? 1 2

\Iffond(x,y) = W exp ( - Q_ﬁ%) (ﬁﬁy)lm exXp ( - Qy_ﬁs)
ot B = \/h/mw; i=xy.

4.6.2 Présence d’un champ latéral

(4.42)

Plagons désormais un champ F dans le plan suivant ’axe x, le potentiel de
I'équation (4.38) devient :

1 1
Vehamp (g q)) = §mw§a:2 + imwij —qFx (4.43)
pour le choix e>0 : g=-e pour I’électron, q=+e pour le trou,
soit
champ €2F2 1 2 qF 2 1 2,2
1% (x,y) = 9 + S (z — W) + 5wy (4.44)

Le fondamental s’écrit alors :

2
ychamp (I - rgfg)

1 1 y
o (#:9) = (i o (= ) gy P (- g

2

(4.45)

Cette equation traduit le déplacement de la fonction d’onde sous I'effet du champ.

On peut réécrire cette équation comme :

h ) qF
champ _ m2wi32 _
\ijond (.I, y) =e ? Pz \I/fond<x7 y) exp ( mw%ﬁ% I) (446)
soit en élevant au carré :
cham 2 - e’r? 2 2qF
(\Ifff(’;ndp(x, y)> = e I (Ugpng(z,y)) exp (— T z) (4.47)
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Un développement limité a l'orde 1 de exp(— m?ji,gx) donne :
2 2F2 2aF
cham q
(q/fOndP(x,y)> ~ e miolsZ \Iffond(a: Y) [1 meﬁQZE (4.48)

La variance Var,® de ¥? suivant = et Var, suivant y ne change pas en présence
du champ pour la fonction exacte (4.44) qui prend en compte tout les termes du
développement de Taylor :

52 ;
Var, (0?) = =% : Vary(\Ifz) 2y

le champ ne fait que déplacer la fonction d’onde sans la déformer.

(4.49)

Par contre, le résultat approché (4.47) donne :

2 F
Var,, [(\I};}ZZ’ZLP)Q] e m2w4g2 ( 296 (Tzwg)Q) _ (450)
2 2
Var, [(witom)?] = 7 Gy (4.51)
soit puisque ; = \/h/mw; :
cnam, /82 eF/BIIf
Varz[<\pf};ndp)2:| =€ m2 4ﬁ2 ( 2( h(,um )2> (452)

L’effet d’une hauteur finie de la barriére dans une boite (V(x,y)=V, pour z—j +

g—; > 1) est de tronquer le nombre d’états excités liés qui auront une influence sur
I’état fondamental.

Le developpement limité en (4.48) mime un couplage de S au seul état P. Lorsque
le nombre d’états couplés a S par le champ est tronqué, la fonction d’onde de la
particule sous 'effet du champ va non seulement se déplacer dans la boite dans la
direction du champ, mais va également se déformer & cause de la présence de la
barriére : la diminution de I’extension suivant la direction du champ est une consé-
quence directe de la compétition entre potentiel de confinement, energie cinétique
et potentiel électrostatique.

4.6.3 Interprétation des résultats sur le splitting d’échange

Comme nous ’avons déja souligné précédemment, le splitting d’échange mesure
la différence d’étalement des fonctions d’onde suivant deux directions orthogonales.

Pour simplifier la discussion suivante, nous allons nous placer dans le cadre de
champs électriques faibles :

Posons (. (resp. [.n) 'extension de la fonction d’onde de I’électron (resp. du
trou) suivant la direction x lorsqu’il n’y a pas application du champ électrique.

8Var, [V?]= [ 22¥?(z, y)dz — (f:E\IIQ(x,y)d:v)2
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CHAPITRE 4. STRUCTURE FINE

On obtient dans le cadre de (4.53), une extension suivant x de 1’étalement com-
posite 3, (F') fonction du champ F telle que :

2 2 eF'Bre o el Ben o
F)~ 3[1- | 4.54
Cette extension diminue quadratiquement avec le champ F (voir figure 4.24 page 115)
[’extension suivant y quant & elle ne change pas car le champ n’affecte pas les
extensions des particules (électron et trou) prises séparément (expression (4.51) et
figure 4.24 page 115)

Désormais, effectuons la différence entre les deux variances :

> F e Fp,
Var, [ (5’| —Var, [ (w5hem)”] oo [(52 - 3) — B2 Sy 4 ()]
(4.55)

ou « > 0.

Ce terme fait intervenir deux contributions :

— un terme d’abaissement du recouvrement des fonctions d’onde analogue a la
fonction A de 'équation (4.35)
— un terme de différence d’étalement des fonctions d’onde.

Annulation du splitting d’échange

Cette expression montre clairement que le splitting d’échange décroit en présence
d’un champ. De plus, en présence d’ellipticité (direction d’allongement suivant z),
on a 37 > (7. Aussi, le splitting d’échange créé par I'anisotropie peut étre anulé par
la présence du champ le long de la direction d’extension de la boite.

Puisque (32— ﬁz X €, le champ pour lequel on a I’annulation du splitting d’échange,
varie comme (expression (4.55) et évolution figure 4.26 page 116) :

F o /e (4.56)

Abaissement du splitting via la diminution du recouvrement des fonctions
d’onde

Le facteur e~ de Déquation (4.55) est un terme correctif d’abaissement de la
valeur du splitting causée par la diminution du recouvrement des fonctions d’onde.

4.7 Dynamique du champ

Nous avons vu précédemment que la présence d’'un champ induit un splitting
d’échange. Ici, nous allons nous intéresser a 'influence de ce splitting lorsque le
champ extérieur a une direction qui fluctue aléatoirement (par exemple a cause de
la charge et la décharge de centres perturbateurs autour de la boite).
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4.8. ANISOTROPIE DE POLARISATION

4.7.1 Evaluation du champ électrique créé par une charge
proche de la boite

Le calcul effectué au chapitre 2 concernant par exemple I'influence d’un électron
piégé sur la paire électron-trou de la boite est un calcul faisant intervenir la fonction
d’onde de I’élément perturbateur. La présence d’une particule au voisinage de la boite
créé un champ au niveaux cette boite. Dans la suite, on va donc remplacer I'influence
de la particule étrangere a la boite par un champ électrique F. Par comparaison entre
le décalage en énergie calculé par la présence d’un électron et celui d’un champ dans
le plan, nous avons vu que cet électron peut créer des champs pouvant étre équivalent
a quelques kV /cm.

4.7.2 Champ électrique dont la direction fluctue
Boite ronde

D’apres ce qui précéde, la lumiére émise par les boites lors de la présence d’'un
champ F est polarisée linéairement suivant ’axe du champ ou suivant sa perpendi-
culaire. Dans la base des polarisations circulaires (‘ + 1>, ] — 1>), ces polarisations
s'écrivent : | + 1) + €27 | — 1) (suivant 'axe) et | + 1) — e"*7| — 1) (perpendicu-
lairement & 1’axe).

Considérons une boite pour laquelle les changemeents de I’environnement se font
trés rapidement devant le temps de vie radiatif. Aucune direction n’étant privilégiée,
I’angle 0 peut prendre aléatoirement n’importe quelle valeur entre —7 et +.

Les changements étant trés rapides, on se trouve dans le régime du rétrécisse-
ment par le mouvement discuté chapitre 3 : I’énergie d’émission est indépendante du
changement de la configuration électrostatique. Ainsi, les photons sont émis a une
énergie donnée avec une polarisation suivant un angle 0z variant aléatoirement tel
que < 0p >= 0. On en déduit que 'effet du splitting d’échange disparait et que les
photons émis sont polarisés circulairement|54].

Boite elliptique

Un raisonnement identique nous conduit a un résultat analogue : les photons émis
sont polarisés linéairement suivant la direction d’élongation et sa perpendiculaire.
L’effet sera d’autant plus fort que ’angle de polarisation se concentre plus autour
des axes.

4.8 Anisotropie de polarisation

Jusqu’ici nos calculs ont permis de déterminer I’énergie de dédoublement de la
transition fondamentale sans toutefois présenter de différence entre ces deux compo-
santes, or il apparait dans certaines expériences une anisotropie de polarisation qui
dans le cas de matériaux tel que CdTe/ZnTe est attribuée au mélange des bandes de
trous lourds et de trous légers|[43]. Dans le cas de matériaux InAs/GaAs, ce mélange
trous lourds-trous légers est considérablement affaibli & cause des contraintes qui
rejettent la bande de trous légers loin en dessous de celle des trous lourds.
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CHAPITRE 4. STRUCTURE FINE

Dans ce qui suit, nous proposons de montrer qu’il existe une anisotropie de
polarisation qui tient & la nature méme de 'interaction d’échange.

4.8.1 Taux de polarisation

Nous avons vu dans ce qui précéde que le splitting d’échange favorise deux di-
rections suivant les axes [110] et [110]. On définit alors le taux de polarisation 7, de
ces deux directions comme suit :

. I[ﬁo] - 1[110]

= 4.57
][ﬁo} + I[llO] ( )

xT

ou

Ty1g) ¢ |<\Ijv‘€[ﬁo} ﬁ‘\pc>|2 (4.58)
avec €,7o représentant la polarisation suivant la direction [110].

On voit que ce taux fait apparaitre la différence de force d’oscillateur entre les
deux directions de polarisation jusqu’ici négligée.

4.8.2 Prise en compte du terme Eﬁ

L’origine physique de l'interaction d’échange longue portée réside dans la prise
en compte du mélange des bandes de valence et de conduction via le terme l;ﬁ

Prenons en compte cet effet sur les forces d’oscillateurs des fonctions d’onde de
I’électron et du trou associé aux deux polarisations linéaires.

On obtient alors :

Pour la polarisation suivant la direction ¥ = [110] :

@[ﬁo].ﬁ|xyc>%%(< g,%H(%@f%zKa;g a;f>‘<a;f aaq;g>D

(4.59)

(¥,

Pour la polarisation suivant la direction ¢ = [110] :

2 P2 v c v c
e atee) ~ (o) - () 5 (G5 )~ (52155)])
0Ly Y Y x  0x
(4.60)
Le deuxiéme terme des équations (4.38) et (4.39), conséquence de la prise en
compte du terme Eﬁ dans les fonctions de Bloch (les dérivées partielles des deux

expressions en sont le résultat), est & 'origine de la différence de force d’oscillateur
des deux directions de polarisation.

(¥,

Remarque

La prise en compte du mélange bande de conduction-bande de valence via /;.ﬁ
implique un changement du facteur de normalisation de la fonction de Bloch. Dans
les expressions précédentes, ce changement a été négligé, mais il est pris en compte
dans ce qui suit.
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4.8. ANISOTROPIE DE POLARISATION

4.8.3 Taux de polarisation

L’expression du taux de polarisation est dans le cas oul le recouvrement des
fonctions d’onde est important :

ovY | 0V¢ ovY | 0V¢
h )zp2[<a—f 8ys>_<8—zs a—f>] (461)
2 (W5 W) '

En fonction de 1’ellipticité et du rayon moyen

Dans le cas de nos fonctions d’onde (1.31) a champ nul (donc & recouvrement
important), expression du taux de polarisation (sans correction) se simplifie et est
égal a :

T N( h )2P2( 1 1 ) (4.62)
" mOEg 2 §e+ﬁ§h %e—i—ﬁgh .

soit, en utilisant ’approximation de ’expression (4.34), ce taux est approxima-
tivement proportionnel a :

2P2 . _ 2
h >P€ ‘ e<<1 (4.63)

Txo‘( 2 R ;

moEg

Le taux est donc une fonction croissante de Dellipticité (voir figure 4.27), et
une fonction décroissante (carré de l'inverse) du rayon moyen (voir figure 4.28 page
ci-contre).

Remarque

Ce taux est proportionnel & l'inverse du carré du gap £, qui dépend de la
contrainte : ceci implique que plus la contrainte est importante, plus ce taux est
faible.

En fonction du champ

Les figures 4.29 page suivante et 4.30 page suivante montrent I’évolution du taux
de polarisation en fonction du champ appliqué suivant la direction de I’anisotropie
([110]) (figure 4.29 page suivante) et sa perpendiculaire (figure 4.30 page suivante).
Ce taux est de I'ordre de quelques % et peut &tre positif ou négatif suivant la direction
d’application du champ.
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N
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Taux de polarisation (%)
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Ellipticité ¢

F1G. 4.27 — Evolution du taux de polarisation en fonction de 1’el-
lipticité € & rayon moyen fixé R,, = 100 A
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F1G. 4.28 — Evolution du taux de polarisation en fonction du rayon
moyen R,, a ellipticité fixée ¢ = 0.2
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F1G. 4.29 — Evolution du taux de polarisation en fonction du
champ, le champ étant placé le long de la direction
[170] (R, = 100 A, e =0.2)
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F1G. 4.30 — Evolution du taux de polarisation en fonction du
champ lorsque le champ est placé le long de la direction
[110]
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CHAPITRE 4. STRUCTURE FINE

4.9 Conclusion

Dans ce chapitre, nous avons étudié I'influence de différents facteurs sur la struc-
ture fine d’un exciton confiné : la réduction de la symétrie du potentiel 'ressenti’ par
la fonction d’onde de 'exciton léve la dégénerescence des excitons lourds optique-
ment actifs qui se recombinent en polarisation linéaire suivant les axes principaux
du potentiel effectif.

Nous avons mis en évidence la possibilité de 'annulation du splitting d’échange
en appliquant un champ ’réducteur’ d’asymétrie suivant la direction d’allongement
des fonctions d’onde (anisotropie de forme) : le role de la barriére confinante étant
déterminante.

Enfin, nous avons montré qu’une anisotropie de polarisation existe méme sans la
prise en compte du mélange lourd-léger.
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Complément du chapitre 4. : effet
piézo-électrique

Certains cristaux lorsqu’ils sont soumis a une pression dans des directions parti-
culiéres voient apparaitre des charges positives et négatives sur certaines portions de
leur surface : le champ de contrainte subit par ces matériaux conduit a 'apparition
du phénomeéne piezo-électrique. L’apparition du champ piezo-électrique peut étre re-
présenté par un modéle ionique simple faisant intervenir le déplacement, sous 1’effet
de la contrainte, des barycentres des charges positives et négatives a l'interieur des
cubes formant la maille cristalline. Il apparait alors a I'intérieur de chaque tétraédre
de la maille un dipdle élémentaire orienté selon la direction de la contrainte. Ce
champ piézo-électrique va alors constituer un gradient de potentiel pour les porteurs
chargés de la boite.

Les boites quantiques auto-organisées InAs/GaAs sont fabriquées via un mé-
canisme de désaccord de maille et sont par conséquent toujours contraintes. Les
matériaux les contituant étant piézo-électriques, la prise en compte de I'effet piezo-
électrique dans les calculs rend compte de la réalité : il peut étre inclut (comme nous
allons le voir par la suite) en additionnant un potentiel électrostatique a I’hamilto-
nien.

Nous allons dans ce complément traiter le cas de 'impact de I'effet piézo-électrique
sur les propriétés électroniques et optiques des boites & partir d’un modéle simple
(voir Annexe E.) sur la base des 25 paires électron-trou.

Dans la suite, les potentiels de confinement de la boite sont pour les électrons :
AE, = 450 meV et pour les trous : AE, = 200 meV.

4.10 Modélisation de D'effet piézo-électrique

4.10.1 Tenseur piezo-électrique

La valeur de la polarisation d’origine piézo-électrique peut étre quantifiée a par-
tir de la valeur de la contrainte présente dans la couche. La piezo-électricité est
alors représentée par un tenseur de rang trois e;j; qui relie les déformations € a la
polarisation P dans un cristal :

B = €ijk€jk (464)
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COMPLEMENT

Matériau InAs GaAs
€14 (C/mQ) 0.045 0.16

TAB. 4.1 — Valeur des coefficients piézo-électriques

L’écriture est celle de la convention usuelle de sommation sur les indices répétés.

Ce tenseur posséde plusieurs éléments identiques ou nuls pour des raison de symé-
trie dans la maille cristalline. Aprés simplification, seules subsistent 3 composantes
non nulles identiques appelées e14. Dans un cristal cubique, en prenant comme repére
les directions cristallographiques [100], [010], [001], on obtient[58] :

€1
P, 000ey 0 0)]
PRl=[000 0 e 0] (4.65)
P 000 0 0 ey |™

€5

€6

Ol €] = €44, €2 = €yy, €3 = €, €4 = 26y, €5 = 26, €l €6 = 2¢,y.

4.10.2 Potentiel créé par la polarisation

La densité de polarisation (dans la base ¥ = [110]/v/2, 7 = [110]/v/2, Z = [001])
est donnée dans les matériaux a structure Zinc-Blende par|9] :

Pa: - _26146230
Py = 261462y (466)
Pz - 614<€yy - ECCQS)
e14 étant la constante piézo-électrique et les €;; les termes du tenseur de défor-

mation e.
Le potentiel piezo-électrique est alors donné par :

V,(7) = ! ///%d:”f’ (4.67)

4mege,

La valeur de €, (resp. €,,) étant quasi indépendante de la coordonnée y (resp.
x), on peut écrire le champ de polarisation sous la forme :

P, = —F(p) cos(8) (4.68)
P, = F(p)sin(0) (4.69)
P.=0 (4.70)

ot F est une fonction dépendant de p :

127



4.11. INTERACTION D’ECHANGE

F(p) = 2e14 (61/2\/ 2ap exp(—apQ))e’;"” (4.71)
Cette fonction atteint sa valeur maximale 2e14€7"*" en p = 5-.

Pour que cette valeur soit atteinte en bord de boite, le paramétre o devient une
fonction dépendant de z telle que pour chaque plan horizontal :

1

a(z) = 5 (4.72)
28, - () )
Le potentiel déduit a Paide de cette fonction est alors (voir Annexe E.) :
1 cos(260 P
) =~ 5 [ e ) (4.7
r 0

Il va y’avoir couplage des états S aux états D (par la présence du cos(26,)),
comme [’effet de I'anisotropie.

Potentiel piézo-électrique en bord de boite

Au niveau du bas de la boite, le potentiel piézo-électrique en bord de boite vaut :

1/2 ;max
V(R 0) = — 294 7T 01 3 0-1/2) B eos(20) (4.74)
€0Er 2
d’ou
V,(R,0)(mV) = —5.3775 e14(C.m™2) ¢..(%) R(A) cos(20) (4.75)

qui donne la valeur en mV (au bord de la boite) du champ piézo-électrique lorsque
e14 est exprimé en C.m~2, €, en % et le rayon R en A

Cela nous permet aussi de constater que la valeur du potentiel en bord de boite
dépend linéairement de la taille moyenne de la boite (< R)[11].

4.10.3 Influence sur la forme de la fonction d’onde de ’état
fondamental

Le potentiel piézo-électrique a un impact différent sur la forme de la fonction
d’onde suivant la nature du porteur de charge pris en considération puisqu’il est
d’origine électrostatique. La forme du potentiel conduit a ce que la fonction d’onde
des trous s’allonge suivant la direction ¥ = [110] et a ce que celle des électrons
s’allonge suivant la direction § = [110][11]

4.11 Interaction d’échange

Dans les sections précédentes, nous avons vu que le splitting d’échange résultait
de la différence d’extension des étalements composites suivant deux directions per-
pendiculaires. Ici, les effets d’étalements sont opposés pour les électrons et pour les
trous compte tenu de ce qui a été dit précédemment.
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COMPLEMENT

Splitting (ueV)
= N W A~ OO O 9~
o O O o o o o

0
0 50 100 150 200
Potentiel en bord de boite (mV)

F1G. 4.31 — Evolution du splitting d’échange en fonction de la va-
leur du potentiel en bord de boite pour différentes
tailles de boites ronde : R = 100 A en trait plein,
R = 110 A en tirets, R = 120 A en pointillés,
R=130 A en tiret-points. Nous avons pris en compte
le potentiel coulombien dans ces calculs

Ce comportement implique d’une part que ’exciton ’lourd’ se recombine suivant
les polarisations linéaires 7, et m, et d’autre part que la valeur du splitting d’échange
est une compétition entre les sensibilités de chacun des porteurs de charge par rap-
port a leffet piézo-électrique. La figure 4.31 montre I’évolution de cette valeur en
fonction de la valeur du potentiel piézo-électrique en bord de boite (expression (4.75))

pour différentes tailles de boite.
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CONCLUSION GENERALE

Conclusion générale

Dans cette thése consacrée a I’étude des états électroniques des boites quantiques,
nous nous sommes intéressé a l'effet de différents facteurs sur leurs propriétés op-
tiques (élargissement des transitions et structure fine).

Tout d’abord, nous avons vu que I'image d’une boite exhibant un spectre avec des
transitions discrétes fines seulement élargies radiativement est entachée par le fait
qu’elles résident dans un environnement électrostatique fluctuant dans le temps : une
excitation hors résonance par exemple, permet de créer des porteurs de charges dans
Penvironnement qui vont interagir avec la paire électron-trou confinée de la boite
via le potentiel coulombien ; ces perturbateurs vont alors créer des microchamps qui
peuvent étre a l'origine de 1’élargissement des transitions et ainsi d'une perte de
cohérence.

L’étude de ces perturbations électrodynamiques nous a permis de distinguer deux
cas importants dans I'influence de ces microchamps :

— d’une part, il peut y avoir un décalage en énergie de la transition sans in-
duire un quelconque déphasage, c’est le cas des perturbateurs 'lents’ dont les
fluctuations sont extrémements lentes par rapport au temps de vie radiatif de
I’exciton de la boite,

— d’autre part, il peut y avoir un élargissement homogéne résultant de fluctua-
tions 'rapides’ dont la caractéristique principale est un temps de changement
de configuration électrostatique 7y rapide 'par rapport’ au décalage en énergie
moyen AA subit par la boite (A7y << 1).

Ensuite, ’approche masse effective & une bande et le travail en perturbation
sur la base des états déterminés a partir d’'un modéle simple permet la simulation
de I'impact des effets structurels et des effets non-paraboliques sur les propriétés
électroniques et optiques de ces nanostrutures (en particulier sur la structure fine).

Ce type de calculs posséde plusieurs limitations par rapport & des calculs plus
complexes (VFF, pseudo-potentiel, méthode k.7 & huit bande, o)

— on suppose que les fonctions de Bloch sont les mémes a travers toute la struc-
ture sans se soucier du matériaux et des variations de la contrainte (on suppose
que 'effet des contraintes est homogeéne),

— les calculs via /Z.ﬁ sont traités en perturbation et restreints au voisinage immé-
diat du centre I' de la zone de Brillouin,

— la base de travail des états de la boite est restreinte & un nombre limité d’états.

Mais il posséde aussi plusieurs atouts :

— il conduit & une compréhension simple des observations expérimentales,
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— il permet de voir I'impact séparé des différents éléments sur les propriétés
optiques des boites.

C’est dans ce cadre que nous avons étudié I'influence de 'interaction d’échange
longue portée sur la structure fine de ’exciton : son effet combiné a I’anisotropie de
forme ou bien a la présence d’un champ électrique, conduit a un dédoublement du
niveau radiatif de I’exciton lourd sous la forme de deux raies polarisées linéairement
suivant deux axes perpendiculaires. La superposition des deux effets peut conduire
a l'annulation de ce dédoublement par I’application du champ électrique le long
du grand axe de ’anisotropie. De plus, nous avons vu qu’'une différence de force
d’oscillateur résulte de la nature méme de l'interaction d’échange par la prise en
compte du terme l;.ﬁ dans le calcul de la fonction enveloppe des deux transitions
issues de l'interaction d’échange.
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ANNEXE A.

Annexe A. : éléments de matrice
d’interaction coulombienne

Calculons I’élément de matrice d’interaction coulombienne sur la base des paires
électrons-trous définit au chapitre 1

<\I/Xel \I/Yh,l “/COUl‘\IJXeQ\IJYh2> (Al)
avec
2 2
nd Pa (Z - Z()aa) a
\I[Aaa - NAaa'pa eXp<_2/Bga) eXp<_W)Ftrzgo(na9) (A2)
ol
am | cos(nif) pour un étatWe, Up etWp,
Firigo(naf) = { sin(n%f) pour un étatWp etWp, (A-3)
ol

0 pour un étatWg
ne =< 1 pour un état¥p (A4)
2 pour un état¥p

La détermination du potentiel coulombien dans I’espace réciproque (3D) donne :

. 1 e? el
Vigw (F) = ——— / i (A.5)

2712 4ege, q

soit :

<\IIX61 \Ithl “/coul|\IjX§\Ith2> X / quqqul
/pedgedpepgi—HLS eXp(_OéeIEQPg)eiql'pe Ftrigo (niQ>Erigo(ngg)
n{b-‘rng

phdehdphph exp(_ahth p}2l ) e—iql Ph Ftrigo (nille) Ftrigo (nge)

f<ze7zh7QL) ( )
A6

N 1 1
ou aala? - 2521 + 2,822
a a
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et

[ dze exp(— (Z Oel) ) exp(— (Z 2052) ) [ dzp, exp(— (z;;gh1>2)exp(f(Z;;gh?F) eid=2
}—(Zevzthj_) = /dQZ zhl Zh2
qZ + QJ_
(A.7)
L’intégration sur ¢, donne :
s (2 — 20e1)? (2 — 20e2)°
F(2e; 2n,q1) = —/dz exp(————5 ——)exp(———55 )
‘ qL ‘ 2 ,gel 20262
/ iz exp(_wmp(_%) azg-ailz—ml (A8
20zh1 2gzh2
s
= _Izeyzh (qJ—)
qL

Les produits Fiigo(n$0) Firigo(n$0) et Firigo(nt0) Firigo(nh0) donne des combinai-
sons de fonctions sinus et cosinus.

Firigo(n10) Firigo(n50) = % [ & Frrigo((n +n3)0) + Firigo((nf —13)0)0)]  (A.9)

L’intégration sur ¢, donne :
/pede dpe +n2 eXp( Oéele2pg>eiq1.peFtrigo(nie)Ftrigo(n§6>

= / PETTE exp(—aere2p?) (A.10)
1 -\ |n§—n$ e e
2 [QW(Z)l ! 2“]|ne*n§|(qJ-pE)FtTigo((nl - n2>9q)
+ 277'( )n1+n2<] S+ng (que)FtriQO((ni + ng)eq)]
de méme sur 6 sauf que I'on prend le complexe conjugué.
Ainsi, on voit apparaitre un produit de fonctions trigonométriques en 0, :

[:t Ft?‘igo«ni + ng) + Ftrigo«”i - ng)eq)eq)} [j: Ftrigo«n? + ng)eq)FtriQO((n,f - n(g)gqﬂ)
A1l
Ce produit conduit a l'obtention de la somme de 8 fonctions trigonométriques.

L’intégration sur ¢, est différente de 0 si et seulement si parmis les fonctions
obtenues se trouve la fonction constante.

Le potentiel Coulombien va alors mélanger les états se trouvant dans la méme
collection :

L {‘\PS \PSh> \I/th> \IJPyh> }\I[Dx \:[JD$}L>
‘\ijx \Iijh>7 |\IJPy \IIth>7 }\I’Dzequyh>7 |quyequxh>
\IjSe‘Ileh>7 |\Il \Iijh> |\IJD:): \IlSh> |\Iije\IlSh>}

II. {|\IJS \Iijh>' "preqlsh>' }\IJP:ree\IjDa:h>' |\IJD:J:E\I;P:):;1>' }\IJPye‘PDyh>' }\I]Dyequyh>}
L {[Us, Cpy, )i [Vpe, Yy, ); Us,); U, )5 | Wne. Upy, ); Upa, )i}

\IIDyh >
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ANNEXE B.

Annexe B. : évolution stochastique
de la matrice densité en présence
d’un piége

Le calcul suivant a été inspiré de la référence|36]

Définition des données stochastiques

L’élément aléatoire est introduit via V' (¢) dans ’hamiltonien dépendant du temps

H=Hy+V(t) (B.1)

On suppose que les changements de V' (¢) sont instantanés et que le temps de vie
de chacun des états T et | sont caractérisés par les temps 7; et 7| durant lesquels la
valeur de V (t) est constante avec les distributions

1 .
Ta
caractérisant la densité de probabilité d’étre dans la configuration a« =7 ou |
considérée aprés une durée t.
Le temps de vie moyen d’étre dans I'une ou ’autre des configurations est donné

par :

Pr= 15 (B.3)

Equation d’évolution de la matrice densité

L’évolution moyenne de la matrice densité est alors un probléme purement sta-
tistique pour lequel on va introduire son opérateur d’évolution unitaire U

p(t) = U(t,t)p(t"\ U (t,1) (B.4)
LoU
i = HU (B.5)
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Lorsque le potentiel ® est "branché" (c’est-a-dire que le piége est occupé), U(A, ¢, t')
représente alors 'opérateur d’évolution associé (il correspond a une accumulation de
phase A(t — t')) et U(0,t,t") représente I'opérateur d’évolution quand ® n’est pas
"branché".

Quand il se déroule k& changements dans 'intervalle de temps [0,t], la matrice
densité résultante est

p(t) = U(A, L, tg)...U(A, t2,t1)U(0,t1,0)p(0)UL(0,t1,0) U (A, ta, t1)..U (A, t, ty) (B.6)

Soit py/; la partie de la matrice densité caractérisant son évolution lorsque ’état
initial est T et son état final ’est aussi (il faut lire la notation 7 / T, ’T sachant 7).
De la méme fagon, on définit py/|, p/ et p /5.

On obtient le systéme des quatres équations couplées :

T—t

e

i1 (0) = Pre T UHTOpOU:(0) " + [ de

0 Ty

Ur(m. )5, 1 (U (7,1) " (B.T)

T—t

e !

Py (1) = 7316_%[/1(7', 0)p(0)U,(1,0)~" + /T dt Uy(r,t)p;, (OU (7, t)~! (B.8)

0 )

T—1

_ Toe T _ B

)= [ v (B.9)
0

_ T e_TT__it _ B

i) = / dt - Uy (7, )py 1 (U (7,1) " (B.10)
0

Maintenant, on effectue une somme des états initiaux pour obtenir 1’équation
d’évolution de la matrice densité lorsque le piége est vide (p;(t)) ou occupé (p(t))
a l'instant ¢ :

P1(t) = By (t) + 7y, (1) (B.11)

p(t) =0, () + P4 (t) (B.12)

On obtient alors le systéme d’équation suivant :

p(7) = Pre 71U, (7, 0)p(0) U5 (7, 0) + /0 Tte_TTUT(T,t)pl@)UT—l(T,t) (B.13)
p1(7) = Pye UL (7, 0)p(0)U] (7, 0) + /O Lt _TTTUL(T,t)pT(t)Ull(T,t) (B.14)
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ANNEXE B.

Equations de Bloch optique en environnement dicho-
tomique fluctuant

En dérivant les équation précédentes, on obtient :

1 1 1

Filr) = —=77(r) + 7(7) + 5 8. () (B.15)
Fi(r) = ——Pi(r) + —7i(r) + = [H,, (") (B.16)
T| i ]
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Annexe C. : interaction d’échange
des excitons dans les

semiconducteurs
Plagons nous dans la base [iS 1), |3, %), [iS | ), |2, -3
La matrice Eﬁ pour les états massifs a k +£ 0 s’écrit alors :
H 0
= (1 ) ()
ou H est la matrice 2x2
h2k2 .
| 1phk. 09
n <z’phk —E, + & (©-2)
un calcul en perturbation nous permet alors d’écrire :
. ih kp
ue(k) = u.(0) — m—OEuU(O) (C.3)
. ih kp
Uy (k) ~ u,(0) + %EUC(O) (CA4)

ou I, représente ’énergie de gap du matériaux d’InAs.

L’état de la bande de conduction est alors :

ih —
(I)c ~ \Ijn c 0) — ). \Ijn v 0 :
0) = T (VW J0) (C5)
et I’état de la bande de valence est :
th =
o, ~ U, u,(0) + moF, PV, )u.(0) (C.6)
Calculons le terme d’échange \..p, :
ech <q) Tl 7?2> ‘ VVcoul ’ q)v (Fl)q)c’ <F2>> (07)

En remplacant (4.88) et (4.89) dans (4.90) et en prenant en compte I'orthogona-
lité des fonctions de Bloch, on obtient :
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ANNEXE C.

h 2 . . R e = .
i~ (o) [<\vne<n>wnh<m>>\vmz|<pcovo.v1wnh<n>><pv6d0.v2wne<r2>>>

+ <\I/ne Tl (pcovo VQ 2 “/coul| pcovg V1 np Tl )>
+< pvoco'vl\pne( 1)) F “/coul|\1jnh 1 (pv’c’ VQ\DnE )>
7))

—

+<(ﬁvoco-ﬁlane(’r_fl))(p%vé'v npy TZ “/coul‘\pnh 7"1 ne T2 :|
(C.8)

On remarque que ’origine physique de 'interaction d’échange longue portée ré-
side dans le mélange de la bande de conduction et celle de valence, c’est a dire si les
électrons et les trous ne sont pas respectivement purement s et p.

En devellopant, on obtient :

h 2 - . - .
A () [ [ B (105, W0 (1)) Vit g (T4, (), ()

moEg (C 9)
la détermination du potentiel de coulomb dans I’espace réciproque donne :
o oy 25 (VU (F 1Y) pid
/\ech R (m B > dcjvlf[ drlpcovo'(V1<\Ijne(r1)q]nh(r1)))e . :|
079 (C.10)
| [ @it (9100, (), () 7
En utilisant (formule d’intégration par partie) :
V (W, U, el = V(W, W, 77 —iqW, W, (C.11)
On obtient :
h 2 B . . L e . . -
N~ ()" [ da] = i [ (910, (), ()™
09 (C.12)
P [ Ao (Fa(0;, 720, (7)) 7
puisque les fonctions d’onde s’annulent a I’infini.
On a alors :
h 2 o = ﬁ‘,,:'
hn = () [ (D) gy D] [ a0, 0, (C1)
moEg
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Annexe D. : splitting d’échange sur
une base réduite

Evolution en fonction de Dellipticité

Dans la base {|\I/58\Ifsh>; }\prxellfpxh>; |\I/pye\I/pyh>}, la présence du potentiel de
coulomb va donner pour I’état fondamental :
“Ilfgnd> = a‘\lfse\llsh> —|— b(|\11p$e\1’pg;h> + ‘\I/pye\ypyh>) (Dl)

puisque les réles joués par |¥p,, Upy, ) et |VUp,, ¥py, ) sont les mémes.

Prenons en compte ’anisotropie qui va différencier les contributions des états P
dans I’état fondamental :

|\ijond> = Oé“I’Se\I’Sh> + ﬁ‘\DPxe\Iijh> + 7|\Iije\Iijh> (D2)

qu’on peut réécrire (avec les notations de I’équation (1. ) du chapitre 1. :

B+

|\I/f0nd>:Oz{\ljse\llgh>+—‘\11p€\lfph>+ ’7

cos(260)|Up, Up, ) (D.3)

L’intégration sur 7 de €'7" de W f,,,4(7, 7) nous donne :

B+ o

JO‘\IJPh>_— COS(QHq)<\pre‘j2}\prh>
(D.4)

ott (U, |Ju| Uy, ) = 21 [ pdp [T2° deVx, (p, 2) Ty, (p, 2) Ju(q1)e'*, J, repré-
sente les fonctions de bessel d’ordre n
[ et ~ sont proportionnels & € : 3 = be et v = ce

On a alors :
27 ]
/ d9q6219q
0

ott Ay = Z(b—c)a(Us, | Jo|Ts, ){Tp,

(Vr,

JO\\IfSh>+

/dmfond(ﬁ Me'T" = a(Vg,

dar \Iffond(F, F)eiljf = A()E — A162 (D5)

Jo|Up, ), Ay = Z(B2 =) {(Up, | Jo|Tp, W Tp,

Jo|Tp, )
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ANNEXE D.

Evolution en fonction du champ

Placons nous dans la base des états les plus bas en énergie

{|9s.¥s,): | Us, ¥ps,);

\I/Se \ijyh>}

La présence du champ va permettre de coupler ces états;
L’état fondamental devient :

| pona) = | Vs, Ug, ) + C(F) cos(0r) | Vs, Vpy, ) + C(F)sin(p) | Vs, Upy, ) (D.6)

ot C(F') est proportionnel a F.
Avec les notations de I’équation (1.) et par intégration sur 7" de e4" de W ,n,q(7, 7),
on a :

/dF\Iffond(F, 7)eltT = a<\D58‘j0}\I’5h>—l—i.C(F) [COS(@F) cos(6,)+sin(0r) sin(eq)] <\Ilse‘j1‘\pph>
(D.7)

un développement de la partie imaginaire (la partie réelle n’induisant aucune
contribution dans le splitting d’échange) nous permettra d’obtenir un cos(20r) de-
vant le facteur en cos(26,) et un sin(26r) devant le facteur en sin(26,) soit :

2 )
/ d6q€219q
0

.12 CYF) .. -
[ 7 Wit e = o (g | iwn))t (D)
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Annexe E. : modélisation de l'effet

piézo-électrique

Le potentiel piezoélectrique est donné par :
1 P(7).(F — 7
V;p(??): /// (T)(T 3T)d37:v'
4mege, |7:’_ ,,—,7‘

BP().F=7) 5., = 1
W_—P(r).vw(ﬁ _,,>

ou

r—r

(E.2)

Une transformation de Fourier du potentiel coulombien nous permet alors d’écrire :

Lo _ o
P().V (—) = —iB(F)q V,e' ="

avec

L’équation... devient alors :

; . . iqL.(p—p") ,
) = [ [ s [ag, [aqPg e

4mege, QE +¢2

On pose

P, =0

L’intégration sur ¢, puis I'intégration sur 2z’ nous donne :

X6}

— 2 / / /
Vi) =e—n [ pdpF ()
/qu/dﬁqei‘ﬁ‘ﬁ/dgp/(cos(ep/)cos(Qq) —sin(ep/)sin(eq))e_i‘ﬁﬂ
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ANNEXE E.

Une intégration sur 6, puis 6, donne :

—\ « / / / > /
Vo(M) = =7 (27)* cos(26,,) / dp’ p'F(p) / dqy Ji(qip)o(qip)  (E.9)
T€oCyr 0
d’ou
a cos(20,)
_ 97)3 el dn o F(VH (p — o E.10
Vp(7) 47%0@( ) 7 / p'p F(p" ) H(p—p') (E.10)
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Electronic states of semiconductor quantum dot :
environment effects and spin dependant coupling

Abstract

After having calculated the bound states of électrons and holes of an isolated
self-organised InAs/GaAs quantum dot, we present the optical properties of such
nanostructures.

First, we investigate the influence of the electrostatic environment on the quan-
tum dot decoherence. We show that the electrostatic fluctuations result in two kinds
of influence : on the one hand, they only shift the energy transition without invol-
ving any broadening, on the other hand, they cause homogeneous broadening like
the motional narrowing.

Then, we investigate the effects of the long range exchange interaction on the
fine structure of the dot electron-hole pair. We show the possibility of canceling
the exchange splitting which results from the shape anisotropy by appling a lateral
electric field along its major axis. We also show that a polarisation anisotropy appear
because of the nature of the exchange interaction.

Keywords
Quantum dot Stark Effect
ITI-V Semiconductor Optical Transition

Coherence Exchange interaction



Etats électroniques des boites quantiques de

semiconducteur : role de ’environnement et
couplage dépendant du spin

Résumé

Aprés avoir calculé les états liés d’électrons et de trous dans une boite quan-
tique auto-organisée InAs/GaAs isolée, nous présentons certaines caractéristiques
des propriétés optiques de ces nanostructures.

Dans une premiére partie, nous étudions le role joué par ’environnement électro-
statique sur la perte de cohérence dans les boites. Nous montrons que les fluctuations
électrostatiques sont essentiellement de deux types, engendrant soit un décalage en
énergie de la transition sans induire de déphasage, soit un élargissement homogéne
du type rétrécissement par le mouvement.

Dans une deuxiéme partie, nous nous intéressons a ’effet de I’interaction d’échange
longue portée sur la structure fine de I’exciton confiné dans la boite. En particulier,
nous montrons la possibilité d’annuler le splitting d’échange résultant de ’anisotro-
pie de forme de la boite en appliquant un champ électrique le long de son grand
axe. Nous montrons enfin qu’une anisotropie de polarisation apparait a cause de la
nature méme de l'interaction d’échange.

Mots-clés
Boite quantique Effet Stark
Semiconducteur ITI-V Transition optique

Cohérence Interaction d’échange



