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GLOSSAIRE DES ABREVIATIONS

Glossaire des abréviations

AFM (Atomic Force Microscopy) = Microscope a force atomique

CB (Conduction Band) = Bande de conduction

CD (Compact Disk) = Disque compact

CI (Configuration Interaction) = Interaction de configuration

CM (Continuum Mechanical model) = modele mécanique continu de contraintes
D.O. = Densité Optique

DC = Double Cap

DOS (Density Of State) = Densité d’état en énergie

DTR (Differential Transmission Ratio) = Transmission différentielle

DVD = Digital Versatile Disk

EP (Empirical Pseudo-potential) = pseudo-potentiels empiriques

ES (Excited State) = Etat excité

FPCE (Fabry-Pérot Cavity Effects) = Effets de cavité Fabry-Pérot

FT (Fourier Transform) = Transformée de Fourier

FTIR (Fourier Transform Infra Red Spectroscopy) = Spectrocopie infra-rouge par transformée
de Fourier

GS (Ground State) = Etat fondamental

HH (Heavy Hole) = trou lourd

IVBA (Inter Valence Band Absorption) = Absorption intra-bande de valence
LENS = Laboratoire d’Etude des Nanostructures a Semiconducteurs

LH (Light Hole) = trou léger

MBE (Molecular Beam Epitaxy) = Epitaxie par jets moléculaires

MC (Mono-Couche) = monocouche atomique

ML (Mono-Layer) = monocouche atomique

PL = Photoluminescence

Q118 = alliage quaternaire Gao_zlno.gASo.435Po.565

QD (Quantum Dot) = Boite quantique

QDD (Quantum Dot Density) = Densité surfacique de boites quantiques

QW (Quantum Well) = Puits quantique

RHEED = Reflection High Energy Electronic Diffraction

SK (Stranski-Krastanov) = mode de croissance utilisé dans ce travail

SO = Spin-Orbite

SS (Stocke Shift) = décalage vers les hautes énergies

TEM (Transmission Electron Microscopy) = Microscopie a transmission €lectronique
UHV (Ultra High Vacuum) = Ultra-vide

VB (Valence Band) = Bande de valence

VCSELs (Vertical Cavity Surface Emitting Lasers) = Lasers a cavité verticale
WDM (Wavelength Division Multiplexing) = Multiplexage en longueur d’onde
WL (Wetting Layer) = Couche de mouillage

WLaiQD (Wetting Layer assisted inter-QD coupling) = couplage inter-boites assisté par la
couche de mouillage

X = Exciton

X-STM (Cross-Sectionnal Scanning Tunneling Microscopy) = Microscopie a effet tunnel par
la tranche

XX = Biexciton
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INTRODUCTION

Le développement des communications au XX siecle

A I'aube du XX*™ sidcle, le monde occidental sort de la révolution industrielle et s appréte
a vivre une autre profonde mutation, a 1’échelle mondiale cette fois-ci : la révolution des
technologies du transport (transport des biens, des personnes et des informations...). Ce grand
bouleversement a ainsi entrainé le raccourcissement des distances et des durées entre les
différents points du globe terrestre.

Hormis les faits marquants parfois cités lorsqu’il est question du XX

siecle, que sont
dans le désordre les deux guerres mondiales, les dictatures, la bombe atomique,
I’informatique, le progres social, la décolonisation ou plus spécifiquement les quatre articles
fondateurs d’Einstein, il est également possible d’avoir un autre regard sur cette période. En
essayant de rester objectif, la situation au début du siecle dernier peut €tre décrite ainsi : un
monde bipolaire (je pense ici a I’Europe et aux Etats-unis, principaux centres d’influence
économique et culturels durant cette période) de 1.5 millliards d’individus (en 1900), dans
lequel les idées et les échanges entre les nations sont, par la force des choses, extrémement

lents et parfois méme biaisés. Les peuples ont alors peu de moyens de communications, si ce

n’est a petite échelle.

A présent, la société de 1’an 2000 avec ses 6.1 milliards d’individus, est largement
multipolaire (Les centres d’influence culturels et économiques se sont nettement répartis vers
I’Asie, ou encore 1I’Amérique centrale). L’internet, et tous les moyens d’informations dont
nous disposons ont profondément changé notre maniere de vivre et d’appréhender le monde.
Ainsi, Paris est a quelques heures de New York, Sydney juste a c6té de Hanoi, et Rennes la
proche banlieue de Paris. En se basant sur ce constat, il est bien évident que pour cette société
qui regoit et échange tant d’informations, la simple utilisation du télégraphe et son débit de 1

phrase par seconde lorsque 1’opérateur était en forme, au début du siecle, parait completement
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révolue. L’augmentation de la quantit¢é d’informations échangées, du débit des

eme

télécommunications est donc au centre des préoccupations en ce début de XXI™ siecle.

Le passage de l’électrique au tout optique pour augmenter le débit

Au courant du XIX®™ sizcle, le signal était donc transmis de maniere électrique, i.e. au
moyen d’un courant d’électrons a travers un fil métallique la plupart du temps. Il a tres vite
été compris par les scientifiques, que la propagation des électrons dans la matiere, qu’elle soit
organisée (cristalline) ou non, était plus lente et entrainait plus de pertes d’énergie que la
propagation des ondes électromagnétiques (photons) dans le vide ou dans un milieu
quelconque. Ces recherches ont abouti a la premiere transmission hertzienne (ondes radio)
réalisée par Marconi (1874-1939), prix Nobel de 1909. Ainsi ont été développés, dans le

eme

courant du XX siecle, deux moyens de transmettre I’information : (a) les émissions d’ondes
radio : les ondes électromagnétiques a partir d’'une antenne permettent de transmettre une
méme information a de nombreuses personnes, mais possedent un champ d’action restreint, et
entrainent des pertes conséquentes. (b) La propagation guidée, notamment par les fibres
optiques : ces cables en silice permettent de guider la lumiere (ondes électromagnétiques), et
de transporter un signal sur de longues distances, avec assez peu de pertes, et de forts débits.
De plus, la destination de I’information est préalablement choisie a I’envoi du signal. Depuis
peu, les transmissions satellites ont également été développées. Elles sont soumises aux
mémes types de contraintes que lors de la transmission des données par émission radio. Ainsi,
afin d’accélérer les transmissions des informations et les volumes transportés, la technologie
de ce début de XXI™™ siecle se tourne vers le développement de composants « tout-
optiques », capables de traiter le signal optique, de le générer, le régénérer, le moduler, le
démoduler, I’amplifier. Il est évident que ces technologies doivent également étre développées
dans un souci constant d’économie. En effet, moins de 15 % de la population mondiale
disposent de plus de 75 % des richesses mondiales, il est nécessaire autant d’un point de vue
éthique qu’économique, de développer des produits pouvant étre accessibles a tous les autres.

Le souci de miniaturisation et d’intégration fait également partie des objectifs des travaux de

recherche de ce début de siecle (toujours plus petit, toujours plus puissant !).
Une solution : les composés a base de semi-conducteurs I1I-V

Afin de relever le défi imposé par ces contraintes socio-économiques, des alliages semi-
conducteurs III-V ont ainsi été utilisés pour la premiere fois dans les années 1970 pour la

réalisation des premiers composants optoélectroniques (lasers, photodétecteurs, modulateurs,



INTRODUCTION

amplificateurs) dans la foulée des composants électroniques, comme 1’a montré le prix Nobel
1973 : Leo Esaki (1925-...). Cette date marque d’ailleurs le début du développement du
transport de I'information par fibres optiques. Les semi-conducteurs utilisés dans ces
composants sont obtenus par des dépots de couche d’atomes les uns sur les autres (« feuilletés
d’atomes »), c’est le procédé d’épitaxie. L’amélioration de ce procédé a permis de déposer
des couches atomiques tres minces (puits quantiques) de semi-conducteurs de quelques
nanometres de hauteurs (1 nanometre = 1 millionieme du diametre d’un cheveu). Ces puits
quantiques ont déja montré d’étonnantes qualités du fait du confinement électronique lié a
leur faible épaisseur. Ils sont maintenant couramment utilisés dans les diodes laser des
lecteurs et graveurs de CD et DVD, ou pour la transmission d’informations par fibre optique.
Les propriétés des composants optoélectroniques ayant ainsi été améliorées par le
confinement électronique dans les puits quantiques, de plus récentes études ont porté sur
I’épitaxie de boites quantiques (illustrée ci-dessous), objets dont la dimension est de quelques

nanometres dans toutes les directions de 1’espace.

[ e,

Photographie par microscope de boites quantiques : ces boites de 5 nm de hauteur et 30 nm de diametre peuvent

émettre et absorber de la lumiére.

Les boites quantiques : utiles pour les télécommunications, mais pas seulement...

De telles boites quantiques a base de semi-conducteurs sont d’un intérét potentiel
considérable pour les applications optoélectroniques. En effet, ces boites peuvent émettre et
absorber de la lumiere comme des atomes avec en plus I’avantage d’émettre une lumiere dont
on peut contrdler la longueur d’onde. Tous comme les atomes, il est ainsi possible de réaliser

des lasers, ou différents composants optiques, a partir de tels émetteurs de lumieres. A titre de
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comparaison, un laser classique a une dimension typique de plusieurs cm alors qu’un laser a
boites quantiques et plus généralement a semi-conducteurs a une dimension de quelques mm.
Il est toutefois nécessaire de choisir le systtme de matériaux utilisés pour la croissance des
boites quantiques en fonction des applications visées. En effet, les fibres optiques en silice
utilisées pour les télécommunications optiques ne laissent passer sans trop d’atténuation que
deux couleurs, ou «longueurs d’onde » de la lumiere : 1.3 um, ou 1.55 pm. Les boites
quantiques « épitaxiées » avec comme matériau de référence (substrat), un alliage
Gallium/Arsenic : le GaAs, sont les plus communément utilisées. En particulier, les boites
quantiques d’Arsenure d’Indium: InAs/GaAs (ou InAs est le matériau dans la boite
quantique, et GaAs le matériau de référence a I’extérieur de la boite) permettent d’atteindre la
longueur d’onde de 1.3 um. L’utilisation potentielle de telles boites a maintenant été étendue
a d’autres applications, comme la cryptographie quantique ou encore le développement du
calcul quantique (posant ainsi les bases de la nouvelle génération d’ordinateurs quantiques
dans un futur a priori lointain). Cependant, ces boites ne permettent pas d’atteindre la
longueur d’onde de 1.55 um. L’utilisation du substrat de type Indium/Phosphore : InP au lieu
du substrat GaAs est alors une solution envisagée pour étendre les longueurs d’onde
d’émission autour de 1.55 um. Les boites InAs/InP sont donc le sujet de ce travail de these.
Nous verrons également comment ces boites quantiques peuvent étre utilisées et étendues a
d’autres applications, comme la détection de gaz, la chirurgie laser, ou encore les

télécommunications en espace libre.
Les boites quantiques sur substrat InP, présentation du travail de these

L’objet de cette these est d’explorer tant d’un point de vue théorique qu’expérimental les
propriétés optiques et €électroniques des boites quantiques InAs/InP. Il s’agit plus précisément
de mesurer, analyser, calculer et comprendre 1’évolution de certaines constantes
fondamentales dans ces boites quantiques, en fonction de la variation de certains parametres
(nature du substrat, des couches de recouvrement, composition des boites quantiques, hauteur

des boites quantiques, etc...). Ce manuscrit de these comporte cinq chapitres :

Le chapitre 0 est une introduction plus détaillée aux boites quantiques. Il expose les
enjeux, et les potentialités des boites quantiques, et le procédé de fabrication par épitaxie

(préambule nécessaire pour la compréhension de la suite de ce travail de these...).

Le chapitre 1 présente une étude théorique des boites quantiques. La méthode de

calcul kep est tout d’abord expliquée. Cette méthode est utilisée de maniere approchée pour

10
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décrire de maniere théorique comment des boites quantiques InAs/InP peuvent émettre a 1.55
pum, et comment 1’incorporation d’antimoine pourrait permettre d’atteindre des longueurs
d’onde entre 2 et 3.5 um. Cette méthode est ensuite appliquée de maniere beaucoup plus
précise afin d’établir la structure électronique fine des boites quantiques InAs/InP pour deux

types de substrats différents.

Le chapitre 2 présente les mesures optiques de constantes fondamentales dans les
boites quantiques. Apres avoir présenté les techniques expérimentales utilisées (magnéto-
photoluminescence,  spectroscopie  infra-rouge  par  transformée de  Fourier,
photoluminescence), le coefficient d’absorption des boites quantiques est déterminé, ainsi que
le rayon de Bohr de I’exciton, sa masse effective réduite et son énergie de liaison. L’influence
des matériaux de recouvrement des boites quantiques sur le confinement électronique est alors
étudiée.

Le chapitre 3 présente une étude complete du couplage électronique latéral entre boites
quantiques. Apres avoir montré que sous certaines conditions de croissance, les boites
quantiques peuvent s’organiser dans le plan en tres forte densité, une nouvelle méthode de
calcul dans I’espace réciproque est développée afin de montrer que pour de tels réseaux de
boites quantiques, le couplage électronique latéral doit étre considéré. Un faisceau
d’arguments expérimentaux (magnéto-photoluminescence, photoluminescence, électro-
luminescence) sont ensuite utilisés pour mettre en évidence ce couplage latéral, et discuter de
I’impact que pourrait avoir ce couplage sur la redistribution des porteurs dans les composants

a boites quantiques.

Enfin, le Chapitre 4 présente les mesures des temps de vie de I’exciton et du biexciton
réalisées par une technique de mesure pompe-sonde résonante en transmission. Apres avoir
présenté les motivations nous poussant a faire cette étude, et la technique expérimentale
utilisée, les mesures dynamiques des temps de vie radiatifs de I’exciton et du biexciton sont

détaillées.

11
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CHAPITRE 0 — Boites quantiques : Intéréts, enjeux et élaboration

CHAPITRE 0

0. Boites quantiques : intéréts, enjeux

et élaboration

Nous présentons dans cette partie des considérations générales sur les nanostructures a
semiconducteurs. Une premiere partie met en évidence I'intérét d’utiliser des boites
quantiques plutot que des puits quantiques dans les composants optoélectroniques, et montre
que I’augmentation du confinement améliore certaines caractéristiques des composants. Les
potentialités des boites quantiques sont ensuite explorées, ainsi que leur limitations. Une
deuxiéme partie montre comment la contrainte technologique en longueur d’onde (1.55 pum)
relative aux fibres optiques utilisées dans les télécommunications, nous amene au choix du
matériau InAs/InP pour les boites quantiques. Nous détaillerons dans cette partie les procédés
d’épitaxie par MBE utilis€s afin d’atteindre ces longueurs d’onde (technique dite du double

cap en particulier).
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0.1 Boites quantiques : des atomes artificiels

Cette partie décrit ’intérét d’utiliser des boites quantiques dans les composants
optoélectroniques a base de semi-conducteurs. Nous étudierons les conséquences de
I’augmentation du confinement (passage des puits quantiques aux boites quantiques) dans les
semi-conducteurs. Nous dresserons ensuite un rapide inventaire des différentes applications

envisageables avec les boites quantiques.

0.1.1 Augmentation du confinement quantique dans les semi-

conducteurs et conséquences

0.1.1.a Le confinement dans les semi-conducteurs I1I-V

Les hétérostructures a base de semiconducteurs III-V avec un gap direct, comme 1’InAs, le
GaAs, et I'InP sont des constituants clés des composants optoélectroniques, comme les
diodes, ou les barrettes lasers utilisées dans les lecteurs de CD ou DVD, et dans les réseaux de
télécommunications par fibre optique sur lesquels I’internet est basé. Les alliages III-V cités
précédemment sont souvent préférés a d’autres alliages III-V ou II-VI, ou aux
semiconducteurs du groupe IV (comme le silicium, ou I’alliage SiGe) qui ont un gap indirect,
a cause de la force de leurs transitions optiques. Les nanostructures a semi-conducteurs
formées a partir de matériaux en désaccord de maille sur un substrat font actuellement I’objet
de recherches intenses. Ainsi, la croissance d’InAs fortement contraint sur substrat GaAs ou
InP donne lieu a la formation de boites de dimension nanométriques. L’InAs a par ailleurs
I’avantage de posséder une petite énergie de gap. Les nanostructures d’InAs peuvent donc
présenter un fort potentiel de confinement électronique en association avec de nombreux
semi-conducteurs I1I-V, comme le GaAs, ou I'InP. Dans ces nanostructures, les porteurs de
charge sont alors suffisamment confinés pour permettre la quantification des niveaux
d’énergie du systeme. La technique de croissance par auto-assemblage permet de plus
d’obtenir jusqu’a 10 milliards de boites quantiques par centimetre carré, avec un haut degré

d’homogénéité, en une seule étape.[ Arakawa84]

0.1.1.b Du confinement 3D vers le confinement 0D
L'effet du confinement des porteurs peut se résumer en premiere approximation a une
modification des propriétés €lectroniques de la structure, ce qui a des conséquences sur les
performances des composants réalisés.[Chuang95] [Bimberg98] [Zory93] Dans le cas d'un
matériau massif (3D), la densité d’états (DOS) représentée sur la figure 0-1 s'exprime selon :

P3d(E) o< (E-E, )]/ 2 on E, est I'énergie de bande interdite (gap) du matériau considéré.
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Dans le cas d'un puits quantique (QW) (matériau déposé en couche 2D), un confinement
électronique est introduit suivant une direction (Oz par exemple). Une discrétisation des
niveaux d'énergie (E,,) est associée a ce confinement. La DOS pour ce systeme (figure 0-1)
est: pop(E) o< H[E-(E,+E, )] ou H est la fonction de Heavyside, E, , les niveaux discrétisés.
Dans le cas d’un fil quantique, le confinement électronique intervient dans deux directions de

I’espace.

Le confinement électronique suivant les trois directions de l'espace (matériau 0D) définit
une boite quantique (QD). Une discrétisation complete des niveaux d'énergie du semi-
conducteur (massif a l'origine) est obtenue, et les QDs sont alors apparentés a des "atomes

artificiels". La DOS est donnée par (figure 0-1) : ppp < XE-(E; + E,x + Eyy + E, )

bulk puit quantique fil quantique boite quantique
3D 2D 1D 0D

'.. ' - V- S

3D A
1D 0D

DOS
®
-,

E, E+E;,

Figure 0-1 : Schéma de la densité d'états en énergie (DOS) 3D, 2D, 1D et OD.

La réduction de la dimensionnalit¢ de la DOS peut s'accompagner de performances
intéressantes pour les composants optoélectroniques existants mais peut aussi offrir aussi des
applications nouvelles. Toutefois, le choix des matériaux (gap, parametre de maille, ...)
impose un certain nombre de contraintes. Les propriétés optiques des QDs dépendent des
semi-conducteurs qui les constituent. Il convient alors de choisir de facon judicieuse le
systeme de matériaux, de facon a privilégier par exemple une émission lumineuse des QDs
aux longueurs d'onde des télécommunications optiques (1.3 pm, 1.55 um), dans le domaine

du visible (0.4 um a 0.8 um), ou encore dans le domaine du moyen infra-rouge (2 - 5 um).
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0.1.2 Largeur homogene et inhomogene

0.1.2.a Largeur homogene
Les atomes possedent une densité d'états constituée de pics de Dirac de largeurs

homogenes I'(T') de quelques micro-eV.[Cohen73] [Diu89]
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Figure 0-2 : a) et b) Spectres de photoluminescence d'une boite quantique unique réalisés par des techniques de
microscopie a champ proche (SNOM) a différentes températures, et c) évolution de la largeur a mi-hauteur de

ce signal de luminescence en fonction de la température. [MatsudaOl |

Des études de micro-photoluminescence et de microscopie en champ proche (SNOM) sur
des boites quantiques uniques ont révélé des largeurs de raies homogenes de quelques
centaines de micro-eV a basse température,[MatsudaOO] [MatsudaOl] s'élargissant jusqu'a
quelques meV a température ambiante (figure 0-2). Cet élargissement homogene important a
haute température [BayerO2] est une premiere limitation dans [’analogie entre boites

quantiques et atomes artificiels.

0.1.2.b  Largeur inhomogéne
Dans la plupart des cas, les différentes techniques de croissance ne peuvent éviter une
certaine dispersion en taille des boites. Il apparait alors d'importantes largeurs
inhomogenes.[Gérard99] [Grundman95b] [Marzin94] La détection de la photoluminescence
d'un nombre croissant de boites (par augmentation de la taille du mésa) révele cette
inhomogénéité (figure 0-3). Cet effet propre aux boites quantiques, lié cette fois-ci a leur
dispersion en taille, contrarie les chances d'obtenir des propriétés atomiques a 1'échelle du

dispositif optoélectronique.
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Figure 0-3 : Spectres de photoluminescence réalisés sur un nombre variable de boites quantiques (jusqu’a une
boite unique), mettant en évidence l'influence de la dispersion en taille des boites sur la largeur du spectre

obtenu [Marzin94].

0.1.3 Potentialité des boites quantiques

Nous allons, a travers cette partie, décrire quelques propriétés intéressantes qui pourraient
résulter de l'utilisation des QDs comme zone active d'un composant. En particulier, on
développera le cas du laser a boites quantiques, puis, sous forme de rapide inventaire, d’autres
applications pour lesquelles les boites quantiques seraient prometteuses. La distinction entre
les lasers «edge », c'est-a-dire émettant par la tranche, et les lasers de type « VCSEL »

émettant verticalement, ne sera pas détaillée ici.

0.1.3.a Le laser a ODs
Rappelons que la nature de la zone active (ici les QDs) est un élément essentiel pour le

fonctionnement du laser. Les parametres caractérisant un laser sont :

La densité de courant de seuil de transparence j, : détermine la densité de porteurs

nécessaire pour atteindre la transparence

le gain spectral g(v) : détermine le gain en fonction de la fréquence optique envisagée dans

la structure laser.

le gain différentiel dg/dn : détermine la variation de gain associé a une variation du nombre

de porteurs injectés
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le chirp oy : traduit la variation de I’indice (élargissement spectral de la raie laser) lors

d’une modulation de la densité de porteurs injectés.

Nous allons développer ces quelques points, en montrant tout l'intérét d'utiliser les QDs

comme zone active d'un laser.
e e courant de seuil de transparence ju:

Avant de rentrer dans les détails de cette partie, il est nécessaire de bien distinguer (a) le
seuil de transparence (donné par la condition de Bernard-Durafour : Er, — Er, > Eg, ol Er
représentent les énergies de Fermi pour les électrons et les trous, et E, le gap du matériau.
Dans cette situtation, le gain est nul) et (b) le seuil laser (seuil d’émission laser, quand le gain
compense exactement les pertes optiques). Dans toute la suite du manuscrit, la dénomination
«courant de seuil » fera référence au courant de seuil de transparence, I’effet des pertes

optiques n’étant pas étudié ici.

Comme nous l'avons cité auparavant, les structures de plus basse dimensionnalité ont
permis d'obtenir des composants optoélectroniques plus performants. Nous pouvons par
exemple citer le cas des puits quantiques (QW), qui ont permis d'abaisser d'un facteur 4 a 5 le
courant de seuil des diodes lasers par rapports aux lasers a semiconducteurs massifs. Les QDs,
de part leur analogie avec un atome apportent un nouvel espoir pour atteindre des courants de

seuil encore plus faibles.

La figure 0-4, [Gérard95] compare le remplissage des bandes d'une structure caractérisée
par une DOS en pics de Dirac (QDs), avec une structure caractérisée par une DOS en "marche
d'escalier" (QWs). Le seuil de transparence représenté par la figure 0-4 (a), est atteint en
principe avec une seule paire électron-trou pour les QDs, alors qu'un plus grand nombre de

porteurs est nécessaire pour les QWs.

Cette approche simple montre que I’on s’attend a avoir un courant de seuil plus faible pour
les laser a QDs que pour les lasers a QWSs. Au dela de la transparence (figure 0-2 (b)),
I'ensemble des paires électrons-trous créées dans les QDs se retrouvent en bas de bande, alors
que dans le cas des QWs elles se répartissent sur une bande d’énergie et ne participent pas
toutes directement au gain fondamental du laser. Le gain différentiel des QDs est alors
beaucoup plus important. Au cours des dernieres années, I’abaissement des courants de seuil
laser a été au centre des préoccupations de notre laboratoire,[CaroffAPLOS] et cet aspect sera

abordé dans la suite de ce travail de these (chapitres 2, 3 et 4).
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Figure 0-4 : Densité d'états de la bande de conduction (CB) et de la bande de valence (VB) pour le systeme 2D
idéal (pow) et le systeme OD idéal (pop), et densité d'états occupés (zones hachurées et points noirs (électrons))
au seuil de transparence (a) ), et au dela du seuil ( b) ) (d'apres [Gérard95])

Un autre aspect fondamental 1i€é au courant de seuil, est la notion de température
caractéristique, appelée "Ty". Ce "Ty" détermine les variations en température du courant de
seuil suivant la loi empirique (jz=jno.exp(T/Typ)). 11 est préférable d'avoir un Ty le plus grand
possible, pour réduire la sensibilité du laser en température. Certains parametres physiques
influencant le coefficient Ty seront étudiés dans le chapitre 2 de ce travail de these. Des
prédictions théoriques d'Arakawa et al. [Arakawa84] avaient montrées des 1984 que
l'abaissement de la dimensionnalité d'un systeéme devrait permettre de réduire la sensibilité du
courant de seuil a la température. Les QDs se comportent en principe comme un "piege
tridimensionnel" pour les porteurs et on s'attend donc a avoir des variations faibles du courant
de seuil en température. Ce phénomene doit étre en principe d'autant plus marqué que la
différence d'énergie entre le niveau fondamental et le premier état excité est grande par

rapport a kT.

e [e gain spectral g(v) :

On peut définir le gain spectral comme étant 1'ensemble des états en énergie disponibles
qui vont permettre d'avoir du gain dans une structure. Ainsi, la DOS va jouer un role
important, puisque la "forme" du gain spectral va étre fortement dépendante de la DOS et de

la densité de porteurs injectés. Ainsi, pour une méme densité de porteurs, on obtient des gains
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plus importants (le gain est alors « concentré » a une longueur d’onde donnée ) pour des

structures de plus basse dimensionnalité (QD par exemple).

Toutefois, il est difficile d'obtenir des boites de mémes dimensions. Il faut tenir compte de
la largeur inhomogene. Celle ci se traduit par une DOS effective, caractérisée par une
gaussienne relative a chaque transition.[Bimberg98] Dans ce cas, le gain spectral apparait plus
large, et aussi d'amplitude plus faible. Certaines discussions des chapitres 2 et 3 aborderont ce

phénomene.
e [e gain différentiel :

Le gain différentiel est un parametre fondamental, puisqu'il permet de déterminer les
limites de modulation d'un laser. Effectivement, ce parametre détermine le "temps de
réponse" de la structure a une excitation. Plus ce gain différentiel est important (plus le gain
varie vite avec la densité de porteurs), plus vite la structure répond a toute excitation,
permettant ainsi de moduler directement le laser a de hautes fréquences. Ce gain différentiel,
dans les boites quantiques, est lié aux temps caractéristiques du systeme (temps des transitions
interbandes et intrabandes) qui sont souvent mal connus dans un tel systeme. La

détermination de ces temps caractéristiques fera I’objet du chapitre 4.
e Jechip:

Un autre parametre important lorsque 1'on désire moduler un laser est 'amplitude du chirp
(ou parametre de Henry o), qui se manifeste par une modification de la longueur d'onde

d'émission lors de la modulation en courant, [Bimberg98] [Zori93] suivant :

cAA

12

_ 21n(2)

AV At 1+0{H2 ,avec Ay =

Ou A est la largeur spectrale de I’impulsion laser, et At la durée de I’'impulsion laser.

Cet effet est relié au couplage entre la partie réel (n,) et imaginaire (n;) de l'indice de
réfraction du milieu. Ainsi, une variation du gain (suite a une variation de I'injection) conduit
a une variation de l'indice de réfraction, ce qui modifie la phase du mode optique de la cavité
et de la méme facon, la longueur d'onde d'émission. L'expression du parametre de Henry est la
suivante :

on,

@y =" oN

oN
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Ainsi, un chirp nul permet de moduler "librement" le laser sans une variation néfaste de la

longueur d'onde d'émission.

La figure 0-5 représente les spectres d'absorption et de variation d'indice calculée (via la
transformée de Kramers-Kronig) pour une structure a QDs (0D) et une structure a QWs (2D).
On peut ainsi remarquer que selon la "forme" du spectre d'absorption, on va avoir une
variation d'indice (n,) nulle ou non nulle a la longueur d'onde d'émission laser au maximum de
gain. Ainsi, dans le cas des QWs, on observe systématiquement un chirp non nul. Dans les
QDs, pour un spectre d'absorption idéal symétrique, on s'attend a observer un chirp proche de
z€ro. Ainsi, une trop grande proximité entre 1’état fondamental et les premiers états excités de
boites quantiques peut jouer un rdle néfaste dans les boites quantiques réelles. Ce probléme

sera abordé a travers 1’étude de la structure électronique dans les chapitres 1 et 2.

0D 2D

Lambda (um) Lambda (um)
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o o <
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< <

§ i
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Figure 0-5: Spectre d'absorption et variation d'indice (An) calculée pour des structures 0D et
2D.[ParanthoenThOl1 ]
0.1.3.b  Boites quantiques et accordabilité : amplification et
régénération du signal.

L’effet de distribution inhomogene (et donc de gain large) discuté préalablement peut aussi
avoir un effet bénéfique, a condition que ce parametre soit bien contrdolé. En effet, les
propriétés décrites précédemment pour les lasers peuvent étre étendues a d’autres types de
composants. L’utilisation d’un laser a boites quantiques accordable comme source (télécom,
par exemple) peut devenir intéressant, afin d’obtenir un composant actif sur la plus grande
fenétre possible de longueur d’onde (et pouvant donc encoder I'information non plus
uniquement par multiplexage temporel, mais €également par multiplexage en longueur

d’onde). Or, le gain spectral des boites quantiques est large, du fait de la dispersion
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inhomogene.[Akiyama(05] Cette propriété est par exemple utilisable pour réaliser, via un
systtme de sélection de mode (cavité externe, ...), un laser accordable dans une grande
gamme de longueur d’onde. Une telle source serait alors adaptée pour une utilisation en
WDM (Wavelength Division Multiplexing), permettant ainsi la sélection d’une longueur
d’onde sur une large plage, I’augmentation de la capacité d’une ligne de transmission, et la
reconfiguration de réseau. La forte largeur spectrale du gain peut étre également exploitée
dans tous les composants optiques présents dans une chaine de transmission de type
télécom et notamment dans les amplificateurs optiques (qui pourraient ainsi amplifier
simultanément plusieurs longueurs d’onde) ou les absorbants saturables (qui pourraient de la
méme facon régénérer simultanément plusieurs longueurs d’onde). Enfin, de récentes
recherches ont également proposé d’utiliser de telles boites quantiques sur substrat InP pour

fabriquer des photo-détecteurs a bande large. [Zhang05]

0.1.3.c Boites quantiques uniques
Nous avons jusqu’ici insisté sur les applications de type télécom, basées sur les lasers a
boites quantiques, et le traitement du signal qui lui est associé. Un autre domaine de recherche
est actuellement en cours de développement, et montre déja des résultats spectaculaires :
I’utilisation de boites quantiques uniques pour la cryptographie quantique, ou le calcul

quantique.

En effet, la principale motivation pour le développement d’une source a photons uniques
est leur application potentielle a la distribution de clés quantiques. Plusieurs protocoles de
cryptographie quantique existent, utilisant soit des sources de photons uniques, ou des sources
de paires de photons intriqués. Le codage peut se faire sur la polarisation, la phase ou méme
la fréquence du photon. Ainsi, le protocole de cryptographie quantique le plus simple, défini
par Bennett et al. [Bennett84] repose sur le fait qu’il est impossible de déterminer I’état de
polarisation d’un photon en réalisant une seule mesure, si on ne connait pas la base dans
laquelle il a été préparé. Le détail des explications concernant la cryptographie quantique est
présenté dans le travail de these de E. Moreau. [Moreau02] Les boites quantiques permettent
I’émission de photons véritablement uniques, en comparaison avec les lasers atténués utilisés
actuellement comme sources de photons uniques, qui émettent « en moyenne » un photon par
impulsion, ce qui change toute la physique du probleme. Pour cette application, la
connaissance tres précise de la structure électronique est nécessaire. Cette étude fera I’objet

des chapitres 1 et 2.
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Les sources de photons uniques pourraient également étre utilisées pour réaliser un
ordinateur quantique. Cette application potentielle repose notamment sur une proposition
récente de E. Knill et al.[Knill01] Ces auteurs montrent que des calculs quantiques peuvent
étre effectués uniquement a partir d’éléments d’optique linéaire : Sources optiques a un
photon, lames séparatrices, modificateurs de phase, photodétecteurs, etc...Sans rentrer dans le
détail de cette application, 1’idée principale est d’utiliser I’état a n photons (n = 0 ,1) dans le

mode optique Iy, : |n> ,, comme bit quantique, c'est-a-dire comme entité de calcul, et de réaliser

avec ces bits des opérations logiques similaires a celle réalisées dans les ordinateurs actuels.
La encore, la connaissance de la structure électronique précise des boites quantiques (détaillée

dans les chapitres 1 et 2) est primordiale.

Dans cette partie, les enjeux, intéréts, potentialités et les principales applications des
boites quantiques ont été présentés, en essayant de mettre en évidence I’avantage qu’il peut y
avoir a les utiliser dans des composants optoélectroniques. Toutefois, ces applications sont
soumises a des contraintes strictes sur la longueur d’onde utilisée, et sur les signatures
optiques des boites quantiques. La partie suivante présente ainsi le principe de croissance des

boites quantiques, et explique comment choisir le matériau adapté a I’application voulue.

0.2 Elaboration des boites quantiques par MBE

La partie suivante présente les principaux résultats de croissance des boites quantiques
obtenus au début de ma these au laboratoire. Les connaissances en terme de croissance de
boites quantiques ont fortement évoluées depuis le début de ce travail de these grdce aux
travaux de P. Caroff et al., [CaroffThO5] et ne sont pas toutes présentées ici car certaines
font partie intégrante de 1’étude menée dans ce travail de these (cf. chapitre 3 sur le couplage

latéral de boites quantiques).

0.2.1 Considérations générales sur la croissance des boites quantiques

0.2.1.a Le principe général de la formation des boites quantiques
Le principe de I'épitaxie est d'assurer la continuité du réseau cristallin d'un matériau A
déposé sur un matériau B. De ce fait le parametre essentiel est la valeur des parametres de
mailles des especes présentes. Si le désaccord paramétrique est nul, on réalise alors la

croissance de couches en accord de maille. La "carte du ciel" sur la figure 0-6, présente la
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variation de la bande d'énergie interdite de plusieurs semi-conducteurs III-V suivant leur

parametre de maille.

2,00 |

150 |-

L00

0,50

Largucur de 1a bande interdite (V)

TnAs
0, -

|
54 56 58 60 6.2 6.4 6.6

Paramétres de maille (A)

Figure 0-6 : "Carte du ciel” représentant le gap direct des matériaux suivant leur parametre de maille

Plusieurs filieres de matériaux sont disponibles suivant les substrats. Ainsi, on peut faire
croitre sur InP toute une famille de matériaux : InyGa;As, In;.(GasAs,P;.y, en accord de

maille, ou avec de faibles désaccords.

S'il existe un désaccord de maille, l'effet de la contrainte modifie le gap du matériau
contraint. Celui-ci augmente s'il est en compression et diminue s'il est en tension. La
déformation du réseau entraine une accumulation d'énergie élastique, qui dépend du
désaccord et de 1'épaisseur h du matériau déposé. Cette énergie €lastique emmagasinée est
limitée. Si elle est trop importante (h>h. (épaisseur critique)), la couche contrainte se relaxe,

soit en formant un réseau de dislocations, soit par une croissance tridimensionnelle.

Pour obtenir des boites quantiques, il convient de réaliser de petits volumes, avec des
dimensions inférieures a quelques dizaines de nanometres.[Bimberg98] En favorisant la
croissance tridimensionnelle d'une couche contrainte en compression sous la forme de petits

agrégats cohérents (sans dislocations) de matériaux, on obtient ainsi les boites quantiques.

0.2.1.b Quel matériau pour quelle longueur d’onde ?
Dans le cadre des télécommunications optiques, les fibres optiques possedent un minimum
d'atténuation a 1.55 um, longueur d'onde qui tout naturellement est devenue la longueur

d’onde de transmission longue distance. Afin de déterminer les matériaux les plus adaptés a la
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formation des QDs, pour une émission a 1.55 um, on peut se référer a la "carte du ciel",

représentée sur la figure 0-6.

On peut constater que dans le systeme InAs/GaAs, le fort désaccord de maille (7%), est
favorable a la formation de boites quantiques. Cependant, les résultats parus dans la littérature
[Bimberg99] [Sugawara99] montrent que les faibles dimensions de ces boites (reliées au fort
désaccord paramétrique) conduisent a un important confinement des porteurs, et a une énergie
de transition des boites vers 1 eV (1.24 um). Il apparait difficile de diminuer cette énergie

pour atteindre 1.55 pm.

Dans le systeme InAs/InP, en revanche, le désaccord est nettement plus faible (3.2%), et
une énergie de transition autour de 0.8 eV (1.55 um) peut étre atteinte. De plus, 1'utilisation de
substrats InP a l'avantage d'étre déja bien connu par l'industrie des télécommunications
optiques, puisque l'ensemble des composants utilisés sont réalisés sur ce type de substrat.
Ainsi, la formation de QDs dans le systeme InAs/InP est un candidat potentiel pour une

émission a 1.55 pm.

A partir de la figure 0-6, on peut €galement se rendre compte qu’en incorporant du Sb dans
I’'InAs, il est possible de former un alliage ternaire de type InAsySb;, sur substrat InP,
présentant un désaccord de parametre de maille plus élevé et une diminution du gap du
matériau. Ceci doit permettre d’atteindre des énergies de transition plus basses, et donc des
longueurs d’onde allant au-dela de 2 um. Ces longueurs d’onde, comprises entre 2 et 5 pm
délimitent ce que I’on appelle le moyen infra-rouge, et sont associées a de nombreuses
applications, dont la détection de gaz (polluants en particulier), la transmission en espace libre

ou la chirurgie laser.[Joulli€03]

0.2.2 Croissance des boites quantiques InAs/InP par MBE

Nous présentons dans cette partie les boites quantiques (QDs) InAs/InP(311)B élaborées
au laboratoire. Une description de la méthode de croissance des boites quantiques et du bati
du laboratoire précede un rapide état de l'art de la croissance de QDs InAs/InP(100). Nous
évoquons ensuite les motivations et les avantages de I'utilisation d’un substrat InP orienté
selon [311]B, et nous présentons les principaux résultats obtenus au laboratoire concernant la

croissance des QDs InAs/InP(311)B.

0.2.2.a Epitaxie par jets moléculaires
L'épitaxie consiste a faire croitre une couche monocristalline d'un matériau sur un substrat

également monocristallin. L'épitaxie dite « par jets moléculaires » est une technique de
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croissance sous ultravide (environ 107 Torr) dans laquelle des flux atomiques ou
moléculaires, issus de sources solides ou gazeuses, interagissent sur le substrat. Ces sources
émettent les éléments atomiques ou moléculaires soit par craquage thermique (environ
1000°C) de précurseurs gazeux (par exemple de 1’ Arsine AsH3 ou de la Phosphine PH3, qui se
décomposent en As; et P,), soit par sublimation de sources solides chauffées par effet Joule.
L'ultravide régnant dans le bati permet un libre parcours moyen des especes atomiques
supérieur a la distance source-substrat, d'ou le terme de « jet moléculaire ». Cette technique
permet une tres bonne maitrise des interfaces, des compositions et des épaisseurs a 1'échelle

de la monocouche, soit environ 0.3 nm dans le cas de la croissance sur substrat InP.

Le principe de la croissance d'un alliage III-V repose sur la méthode dite des « trois
températures ». La température de sublimation des éléments III (Tyy) étant supérieure a celle
des éléments V (Ty), la température du substrat (Ts,p) est fixée entre Ty et Tyy. En arrivant sur
le substrat, les éléments III se condensent alors avec une ré-évaporation pratiquement nulle.
Les éléments V, quant a eux, ne peuvent se fixer sur la surface qu'en présence d'éléments III.
C'est donc le flux d'éléments III qui contrdle la vitesse de la croissance, pendant que le flux
d'éléments V est maintenu en exces afin d’assurer la stochiométrie du composé III-V. La
pression de vapeur saturante des éléments V étant tres supérieure a celle des éléments 111,

I’excés d’élément V est réévaporé.
Les principaux avantages de 1'épitaxie par jets moléculaires sont :
e Une faible vitesse de croissance (de 1'ordre de 1 monocouche par seconde pour I'InP).
¢ Une interruption rapide des flux permettant la réalisation d'interfaces abruptes.

e Une croissance hors de I’équilibre thermodynamique, permettant la croissance de

nombreux alliages métastables.

0.2.2.b Bati a sources gazeuses
La figure 0-7 représente le bati RIBER 2300 qui équipe le LENS-UMR FOTON de I'INSA
de Rennes. Il possede des sources de Gallium (Ga), Indium (In), Arsenic (As), et Phosphore
(P) pour la réalisation des ternaires et quaternaires III-V, ainsi que des sources de dopants :
Silicium (Si) pour le dopage n, Béryllium (Be) pour le dopage p et Fer (Fe) pour les centres
profonds (matériaux semi-isolants). Ce bati est hybride dans la mesure ou les sources
d'éléments V sont des sources gazeuses d'Arsine et de Phosphine, et les sources d’éléments 111

et de dopants sont solides.
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L'ultravide (10™° Torr) est maintenu dans le bati par un double syst®me de pompage :
pompe cryogénique et pompe turbo-moléculaire. Différents sas permettent 1'introduction et le
transfert des échantillons dans la chambre d'épitaxie en évitant de la remettre a l'air libre. Le
substrat est placé au centre de la chambre, face aux différentes cellules. Il est fixé sur un
support tournant afin d'obtenir des couches les plus homogenes possible. Selon les éléments
atomiques désirés, les cellules d’évaporation (sources solides) sont obturées ou non par des
caches mécaniques tandis que pour les sources gazeuses, I’obturation est assurée par des
vannes pneumatiques. La température du substrat est mesurée par un thermocouple en contact
avec l'arriere du porte-substrat, et par un pyrometre optique visant la surface de 1'échantillon.
La surface de croissance peut étre caractérisée in-situ par diffraction d'électrons de haute

énergie en incidence rasante (RHEED), grace a un canon a électrons et un écran fluorescent.

La qualité des couches épitaxiées, en terme de propriétés électriques et optiques, est
fortement liée au dopage résiduel, généralement de type n (de l'ordre de 10" cm™). Ce dopage
est lui-méme 1i€é a 1'atmosphere résiduelle de la chambre. Pour cette raison, la chambre est

entourée de panneaux froids remplis d'azote liquide afin de piéger les impuretés.
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Figure 0-7 : Schéma du bati d'épitaxie GSMBE RIBER 2300 qui équipe le laboratoire de 'INSA.

0.2.2.c La méthode de croissance Stranski-Krastanov
La réalisation de boites quantiques par le mode de croissance Stranski-Krastanov (SK),

N

schématisée par la figure 0-8, consiste a déposer un matériau présentant un désaccord
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paramétrique plus ou moins important avec le substrat. La croissance est bidimensionnelle
(2D) dans les premiers stades du dépot avec une accumulation de 1'énergie élastique de la
couche 2D (due a la déformation tétragonale). Celle-ci est appelée couche pseudomorphique.
Au-dela d'une épaisseur critique, 1'énergie accumulée entraine la relaxation élastique du
matériau déposé par la formation spontanée de « boites » de tailles quantiques, exemptes de
défauts structuraux (boites quantiques cohérentes). Lorsque la croissance des boites se
poursuit, une relaxation plastique apparait, au-dela d'une dimension critique, créant des

dislocations au bord des boites : ces boites quantiques sont alors incohérentes.

En dessous d'une épaisseur critique de matériau déposé, les termes d'énergie de surface
sont dominants (dans le mode de croissance Stranski-Krastanov) : la couche 2D est stable.
L'énergie €lastique emmagasinée dans la couche 2D augmente ensuite de facon linéaire avec
I'épaisseur de matériau déposé. Au-dela d'une épaisseur critique, le systtme minimise son
énergie totale par formation de boites quantiques 3D (E»p > Ejor) permettant une relaxation de
la contrainte sur les bords des QDs. La formation des QDs s’effectue néanmoins au prix d’une

augmentation de la surface.

DIIIAS
)

I InP ou GaAs

E < Eecritique E > Ecritique: relaxation élastique
=» croissance 2D = croissance des boites

Figure 0-8 : Principe de la croissance de boites quantiques par la méthode de Stranski-Krastanov.

Former des boites se révele donc étre une compétition entre la diminution de 1'énergie
élastique emmagasinée dans le matériau contraint (favorable a la formation de boites), et
l'augmentation de I'énergie de surface. Ces boites sont généralement constitués de facettes
dont les directions cristallines correspondent a des plans atomiques de faibles indices ({001},
{011}, {111},...), et dont la formation est peu coliteuse en énergie de surface (par la formation

de facettes stables sur les bords de la boite).
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0.2.2.d  Les boites quantiques InAs/InP (100)

Les études de croissance des boites quantiques InAs/InP (100) ont montré la dynamique
lente et difficile de formation de ces boites en comparaison avec le systeme InAs/GaAs. Sur
substrat InP, le faible désaccord paramétrique entre la couche et le substrat nécessite un recuit
sous flux d'Arsenic afin d'activer le passage 2D/3D. Les premieres études ont montré que
I’obtention de QDs 3D fortement dispersées en taille passait préalablement par la formation
de plateaux 2D. Cette évolution fut clairement visible en photoluminescence continue.
[Carlin92] [Ponchet96] Ces résultats tendent a montrer que la taille moyenne des boites
quantiques diminue avec la quantité d’InAs déposée au profit d'une augmentation de la

densité.

Les études de I’'influence des conditions de croissance et de I’empilement de plusieurs
plans de couches InAs sur substrat d’InP (100) montrent que la relaxation élastique conduit
fréquemment a la formation de fils ou batonnets quantiques alignés suivant la direction [0 1 -
1].[Miska04] [Fossard04] [Létoublon04] [Gendry04] Ces fils quantiques sont intéressants a
étudier, et notamment du point de vue de la sensibilité a la polarisation qu’ils engendrent,

mais ne rentrent pas dans le cadre de cette these.

Afin d’introduire un confinement optique dans les structures lasers a boites quantiques, un
alliage quaternaire a été développé: le GagoIngsAsoa3sPoses (Q1.18). Cet alliage émet a la
longueur d’onde de 1.18 pum, et sera utilisé dans toute la suite de I’étude, sur les différents
substrats. Cet alliage constitue le matériau barriere pour les boites quantiques. La croissance
de fils quantique InAs a ét¢é démontré sur un tel alliage pour un substrat InP
(100).[Schwertberger02] [Lelarge05] Le travail mené sur les boites quantiques
InAs/Q1.18/InP (100) a permis de caractériser des boites de 70 nm de diametre et de 15 nm de
hauteur (avant encapsulation, c'est-a-dire avant la croissance de la couche d'InP finale),
néanmoins fortement dispersées en taille (£ 50%) [Fréchengues98]. Nous retiendrons
finalement que les structures élaborées sur Q; ;3/InP(100) sont moins dispersées en taille que
celles obtenues sur InP(100). L’élaboration des boites quantiques InAs/Q; 1s/InP(100) est

également plus reproductible.

0.2.2.e les boites quantiques InAs/InP (311)B
Nous allons voir dans cette partie, comment, en introduisant le modele de Tersoff pour les
boites quantiques, il est démontré que 1’ utilisation d’un substrat (311)B permet une nucléation
préférentielle de ces boites pludt que sur substrat (100). La formation des boites quantiques

résulte d'une compétition entre la diminution de I'énergie de la couche 2D, par relaxation de la
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contrainte accumulée, et l'augmentation de 1'énergie de surface du systeme. Différents
modeles théoriques, s'appuyant sur le mode de croissance Stranski-Krastanov, ont été
développés afin de formaliser cette transformation. Le modele de l'instabilit¢ de Grinfield
[Asaro89] [Grilhé93] [Grinfield86] se révele étre insuffisant pour expliquer le phénomene en
tenant compte de tous les parametres pertinents du probleme (dépendance de l'orientation de
substrat, morphologie des boites, prise en compte de l'influence des marches atomiques,

etc...).

Le modele de Tersoff,[Miiller96] [Tersoff93] [Tersoff94] plus complet, est, dans son
principe, assez comparable au modele de nucléation-croissance a partir d'une phase vapeur.
Son point fort réside dans la prise en compte de la relaxation d'une partie de 1'énergie élastique
par les surfaces libres de la boite et par la déformation du substrat. Il prédit alors, pour une
forme de boite donnée, I'existence d'une barriere énergétique Eg et d'un volume critique Vo,
au-dela desquels il y a formation de boites quantiques stables. L'énergie totale du systeme
s'exprime par : E=E, +FE E__. et E, étant respectivement I’énergie de surface et

élas surf ° surf élas

'énergie élastique.

oY
s i ol
B | o
% " InAs/InP(100) P :’:
E, \Hure
£
V /V 5t InAs/GaAs(100)
{ o L 1 1 e b d 1 I 1 I
a) (arb. Units) b) Ve Vor Volume (arb. Units)

Figure 0-9 : a) Diagramme d'énergie de formation de l'llot en fonction de son volume d'apres Tersoff et al.
[Tersoff94]. L'énergie et le volume sont normalisés respectivement a l'énergie d'activation (E,.;,) et au volume

critique (V¢), b) diagrammes précédents appliqués aux systemes InAs/InP et InAs/GaAs.

L'énergie totale de formation de l'ilot passe dans ce modele par un maximum appelé

énergie d'activation (£, ), correspondant a un volume critique V. au-dela duquel se forme

activ

élas °

une boite quantique stable (figure 0-9). L'énergie de surface E, ., I'énergie élastique E

I'énergie d'activation E_, et le volume critique V. s'expriment en fonction du désaccord

activ
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paramétrique A% et de la densité d'énergie surfacique I' de la structure selon les lois

d'échelles :
2 —4
Eélas o< V(&j Eactiv o< F3 (&]
a a
2 Aa)”®
Esurf o< FVA VC o< F3(_j
’ a

ou V est le volume de la boite quantique considérée. Ces relations sont définies pour une

géométrie de boite fixée, de volume variable, et une densité d’énergie de surface I constante.

Sur substrat GaAs (100), le désaccord paramétrique initial de 7% permet un passage
2D/3D rapide et brutal. Sur substrat InP (100), et en vertu des lois d'échelles précédemment
citées, le faible désaccord paramétrique (3.2%) conduit a une augmentation importante du

volume critique et de 1'énergie d'activation de formation de boites quantiques stables.

- —_— 1 3 Faible excés d'énergie de surface
s E a=1 3 Faible relaxation
8 L 3
b= L
g F 1
- - .
T E 3
& F 3
i - —>
- a=151 Fort excés d'énergie de surface
NI I T I ST I T ST SR I T T Forte relaxation

Volume (arb. Units)

Figure 0-10 : (a) Diagramme d'énergie de formation de l'ilot en fonction de son volume d'apres Tersoff et al.
[Tersoff94] pour deux boites quantiques d'angles a la base o. = 1 et o. = 15. Le diagramme montre l'existence

d'une plus grande énergie d'activation nécessaire a la formation de boites quantiques de hauteur élevée (b).

L'énergie totale a fournir au systeme pour former une boite quantique stable est alors plus
importante, ce qui rend plus difficile la formation de boites d'InAs sur substrat InP(100). Ce
point est illustré sur la figure 0-10 (b). Le passage d’une croissance 2D a une croissance 3D
observé pour le systeme InAs/InP (100), par recuit sous flux d'arsenic a été interprété d'apres

le modele de Tersoff. Les diagrammes E(V) de formation de boites quantiques coniques sont

présentés sur la figure 0-10 en fonction de leur volume pour deux valeurs d'angle a la base a.
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Dans les premiers stades du dépdt, les boites quantiques stables sont plates et de forme
allongée (proche de plateaux 2D). Elles correspondent a la situation o = 1. Le recuit sous flux
d’Arsenic apres le dépot d’InAs permet, en suivant la courbe o = 1, de passer la barriere
énergétique que forme la courbe a = 15. La structure, en état d'équilibre métastable, relaxe
ensuite vers la courbe d'équilibre stable a = 15. Cette interprétation concilie avantageusement
le modele de Tersoff avec les différentes observations expérimentales observées dans ce
systeme. [Miska03] Cette procédure, quoique efficace, aboutit a une forte dispersion en taille

des boites quantiques, et a une densité surfacique assez faible.

Pour se rapprocher d'un comportement équivalent a celui du systeme InAs/GaAs, la
solution consiste, d’apres les diagrammes E(V) précédents, a diminuer le terme d'énergie de
surface dans les boites InAs/InP. Cela est rendu possible en utilisant un substrat d'InP (311)B,
dont 1'énergie nominale de surface est supérieure a celle du substrat d'InP (100). Sur InP
(311)B, les boites quantiques ont tendance a former des facettes de bas indices présentant des

densités d’énergie de surface plus faible, et donnant une énergie de surface totale inférieure a

celle obtenue pour des boites sur InP (100) : &' > y®

La figure O-11 montre a titre de comparaison I'évolution des diagrammes E(V) de
formation des boites InAs sur substrat InP (100) et InP (311)B a partir du modele de Tersoff.
Nous y observons directement l'influence de I'énergie de surface qui facilite le passage 2D/3D

de 1'InAs sur InP(311)B. Nous obtenons alors V.*'" <V et ECIV < E10

activ activ

... Tlot critique

“
»
-
s
-
*a

*,

£y

N B )

[N
.

Energie (u. a.)

Volume (u. a.)

Figure 0-11 : Diagramme d'énergie de formation d’une boite quantique en fonction de son volume d'apreés
Tersoff et al. [Tersoff94] pour des boites InAs/InP(100) et InAs/InP(311)B. Le diagramme montre un volume

critique et une énergie d'activation pour les boites InAs/InP(311)B inférieurs a ceux des boites InAs/InP(100).

32



CHAPITRE 0 — Boites quantiques : Intéréts, enjeux et élaboration

La nucléation étant favorisée sur InP(311)B, les boites quantiques obtenues pour un dépot
de 2.1 monocouches (MCs) d'InAs sont a la fois plus denses (5.10lo cm'z), de dimensions
réduites (35 nm de diametre pour une hauteur de 8 nm avant encapsulation), et moins
dispersées en taille (figure 0-12). L'influence de différents parametres de croissance (quantité
déposée d’InAs, température de croissance, vitesse de dépdt, temps d’arrét de croissance, flux
d’As,,...) sur la morphologie des boites et leur distribution en taille a ainsi été étudiée. Les
tendances observées dans le systeme InAs/GaAs sont en général retrouvées. La quantité
d’InAs déposée nous permet de contrOler la densité des boites (de 1.5 a 10.10" flots.cm™),
tout en réduisant leur taille moyenne (de 10 a 7 nm pour la hauteur et de 45 a 25 nm pour le

diametre) pour des dépots d'InAs variant de 0.2 a 3.5 monocouches (figures 0-13 (a) et (b)).
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c)
Figure 0-12 : Images obtenues par AFM a) de boites InAs/Q1.18/InP(100) et b) InAs/Q1.18/InP (311)B. c)
Histogrammes des hauteurs de boites formées sur InP(100) (rouge) et InP (311)B (noir), d'apres
[Fréchengues99].

La diminution du flux d’As a permis, de la méme facon, et plus récemment, de réduire la

taille des boites quantiques tout en augmentant leur densité surfacique. Un chapitre entier
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(chapitre 3 sur le couplage latéral) de cette theése sera consacré a la croissance, et la
caractérisation de ces boites quantiques a tres haute densités, jusqu’a 1.6.10" cm™, et I’aspect

croissance de ces boites quantiques ne sera donc pas abordé€ ici.

Du point de vue optique, le signal de luminescence de ces boites quantiques InAs/InP
(311)B est moins large (de 70 meV, contre 150 meV a température ambiante pour les boites
quantiques obtenues sur InP (100)). Son maximum, centré autour de 0.7 eV, est décalé vers

les hautes énergies (figure 0-13 (c)).
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Figure 0-13 : Evolution a) de la densité, b) de la hauteur et du diametre moyens des boites quantiques
InAs/Q1.18/InP (311)B, Ts = 480°C, 5 cc. c) Spectres de PL de boites InAs/InP(100) (bleu) et InAs/Q1.18/InP
(311)B, Ts =480 °C, 2.1 MC, 5cc (rouge) [ Paranthoen01 ].
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0.2.2.f La procédure « double cap » pour le contrile de la longueur
d’onde

Pour les boites InAs/InP (311)B, beaucoup plus larges que hautes, le contrdle de la hauteur
modifie essentiellement I'énergie de la transition fondamentale 1Se—1Sh. Les modifications
du diametre influent principalement sur les écarts énergétiques entre les sous-niveaux de
valence ou de conduction. Pour obtenir une énergie de transition fondamentale de 0.8 eV
(1.55 pum) il convient donc de diminuer la hauteur moyenne des boites. Les parametres de
croissance (température, quantité déposée,...) ne permettent pas un controle de la hauteur
moyenne des boites indépendamment de la densité surfacique et du diametre. Un procédé
original de croissance a donc été mis au point au laboratoire [Paranthoen(1] : la croissance du
double-cap (DC), dont le principe est schématisé sur la figure 0-14 pour des boites

InAs/InP/InP (311)B.

I | InAs | | InP

Dépot d'InAs, formation des ilots Dépot d'une faible épaissenr d'InP (1 a 3 nm)

Recouvrement des plus petits ilots

S — =
Recuit sous flux de phosphore Croissance de 1a couche de recouvrement
Réduction de la hauteur des gros ilots

Figure 0-14 : Etapes successives de la croissance des boites InAs/InP(113)B par la méthode du double-
cap.[Paranthoen01 |

Apres la formation des boites, une fine couche d'InP (entre 1 et 4 nm), appelée premier
cap, est déposée de maniere a recouvrir entierement les plus petites boites tout en laissant le
sommet des plus grosses non recouvert. Un recuit sous flux de Phosphore transforme ensuite
cette partie non recouverte des grosses boites d'InAs en alliage ternaire InAsP. Un transport
de matiere favorisé par I’état de contrainte de InAsP au dessus des boites mene a un lissage de
la surface, réduisant ainsi la hauteur effective des grosses boites d'InAs. Les petites boites,

totalement recouvertes, sont protégées par le premier cap d'InP. Leur hauteur n'est donc pas
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modifiée pendant la phase de recuit. La croissance se termine par le dépdt d'une couche d'InP

supplémentaire afin de pouvoir caractériser les structures obtenues.

o 10nm

e

simple cap: :-' 4 nm double cap: Iy =2.8 nm
a) b) (épaisseur d"InP: 3 nm)

Figure 0-15 : Images obtenues par TEM de boites InAs/InP(311)B a) élaborés de facon standard et b) élaborés
par la méthode du double-cap.

Cette méthode de croissance astucieuse permet de réduire la hauteur maximale des boites,

et de diminuer par conséquent leur hauteur moyenne. Cet effet est visible sur les clichés

obtenus par microscopie électronique en transmission (TEM) de boites sans (figure 0-15 (a))

et avec la méthode du double-cap (figure 0-15 (b)).

1 M 1 M 1 v 1 v L]
Epaisseur de la premiere 200 K
couche de cap : (3nm)

{4nm}

{2nm}

Signal PL (ua)

0.6 0.7 0.8 0.9 1.0
Energie {eV)

Figure 0-16 : Spectres de photoluminescence a température ambiante des boites de référence (non double-cap)
et de boites élaborées par la méthode du double-cap avec des premiers cap d'InP de 4, 3 et 2 nm d'épaisseur.
[ParanthoenThO1 |

L'énergie de luminescence de la transition fondamentale se décale alors en fonction de la
hauteur du premier cap d'InP. Une énergie de 0.8 eV (1.55 um) a température ambiante est
atteinte pour un premier cap d'InP de hauteur 3 nm (figure 0-16). En réduisant la dispersion en
taille des boites quantiques, la méthode du double-cap conduit, de facon générale, a des
largeurs a mi-hauteur du signal de photoluminescence plus faibles (jusque 45 meV a
température ambiante pour un premier cap de hauteur 3 nm) par rapport a celles des structures

non double-cap.
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La hauteur du premier cap correspond en principe a la hauteur maximale des boites une
fois « tronquées » par le recuit sous flux de phosphore. En réalité, la morphologie des boites
peut étre modifiée par I’apparition durant la croissance de phénomenes de ségrégation des
especes, de transport de matiere exalté par la contrainte inhomogene a la surface de
croissance, efc.... Nous assimilerons néanmoins, dans la suite du manuscrit, et en premicre
approximation, cette hauteur de la couche de premier cap a la hauteur moyenne des boites

double-cap.

Les résultats donnés jusqu’ici décrivent l'analyse d'un plan unique de boites quantiques.
L'obtention d'un gain laser nécessitant néanmoins l'insertion d'un empilement de plans de
boites quantiques dans la zone active, des études d’empilement de plans de celles-ci ont donc
été menées sur les différents types de boites du laboratoire. Les deux principaux résultats

concernant le double cap et les empilements sont montrés sur la figure 0-17.

="15nm - e
b)
Figure 0-17 : Images obtenues par TEM a) d'un empilement de six plans de boites InAs/InP(311)B et b) d'un
empilement de neuf plans de boites InAs/InP(311)B double-cap. Le rayon moyen des boites augmente de plan en

plan, I’augmentation est symbolisée par les deux lignes ajoutées sur la figure.

L'image obtenue par TEM d'un empilement de boites standards (élaborés sans la méthode
double-cap) montre une forte dégradation des couches a partir du troisieme plan (figure 0-19
(a)). La morphologie des boites se modifie avec la formation de grosses boites relaxées et une

ondulation de la couche de mouillage apparait.
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Pour l'empilement des boites InAs/InP (311)B double-cap en revanche, la situation se
présente plus favorablement (figure 0-17 (b)). L'empilement de neuf plans de boites
quantiques (réalisé ici a 480°C) est possible sans dégradation structurale notable. La
croissance double-cap permet d’éviter la relaxation plastique des QDs en limitant leur
hauteur. L'empilement des plans de boites semble néanmoins engendrer une augmentation de

la valeur de leur rayon (approximativement indiquée par des traits continus sur la figure 0-17

(b)).

Nous avons montré dans ce chapitre que les boites quantiques pouvaient étre utilisées dans
de nombreuses applications, tout en augmentant leur performance, et permettent méme de
d’exploiter de nouvelles propriétés physique dans de nouveaux type d’applications (calcul
quantique). La technique d’élaboration des boites quantiques a également été abordée
succinctement, en essayant de poser les principaux problémes, et solutions envisagées. La
technique du double cap essentielle pour la suite de ce travail de these a été présentée, ainsi
que la nécessité d’utiliser un substrat d’orientation (311)B pour augmenter la densité

surfacique des boites quantiques formées.
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CHAPITRE 1

1. Propriétés €lectroniques et optiques

des boites quantiques : Théorie

Nous présentons dans ce chapitre les résultats de calculs de type kep incluant contraintes et
champ piézoélectrique, permettant de décrire les propriétés électroniques et optiques des
boites quantiques (QDs). Nous nous intéressons dans un premier temps a la description de la
méthode de calcul utilisée. Les parametres d’entrée et de sortie du calcul sont ainsi définis.
Puis nous appliquons cette méthode a des cas simples dans 1’approximation kep 1 bande, et
montrons comment ces calculs permettent d’obtenir une premicre description rapide mais
limitée de la structure électronique des boites pour différents systemes (InAs/InP, InAsSb/InP,
etc...). Enfin, a I’aide du calcul complet kep huit-bandes en coopération avec la Technische
Universitit Berlin (TUB), une description de la structure fine des boites quantiques InAs/InP
est donnée pour différentes hauteurs de boites et sur différents substrats (100) et (311)B. Les

effets a N-corps de type excitoniques et multi-excitoniques sont également décrits.
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1.1 Le calcul kep pour les hétérostructures

Cette partie a pour but de décrire la méthode de calcul utilisée dans ce travail de these. Le

détail des calculs est en particulier présenté dans la these de Doctorat d’O. Stier. [Stier00]

1.1.1 Introduction et principe du calcul

1.1.1.a La méthode kep pour les semi-conducteurs massifs

La structure de bande des matériaux massifs a été largement étudiée tant d’un point de vue
expérimentale (photospectroscopie de rayons X) [Ley74], que d’un point de vue théorique. La
méthode des pseudo-potentiels, en particulier, a montré un excellent accord entre théorie et
expérience, et permis une meilleure compréhension des propriétés électroniques des semi-
conducteurs.[Chelikowski76] [Yu96] [Landolt82] Cette méthode permet de modéliser
I’interaction entre le réseau cristallin et un électron délocalisé. Le potentiel total subi par
I’électron correspond dans ce cas a la somme des potentiels sur tous les atomes du réseau.
Une premiere approche du probleme consiste a utiliser une approche abinitio pour les pseudo-
potentiels avec une fonctionnelle de la densité électronique, mais ce type de calculs est déja
tres lourd a mettre en place pour les semiconducteurs massifs, et encore plus pour les
hétérostructures et les systemes non-périodiques.[Bester05] Une autre méthode de type
pseudo-potentiels empiriques (EP) a également été développée, permettant de décrire les
matériaux massifs avec une grande précision, et un peu moins coliteuse en temps de calcul,

mais toujours limitée quand il s’agit de traiter le cas des hétérostructures.

Bravais lattice Brillouin Zone

Figure 1-1 : Réseau de Bravais (a) et zone de Brillouin (b) pour la structure Zinc-Blende.

Le semi-conducteur de référence, substrat utilis€ dans ce travail de these, est 1’InP, semi-
conducteur a gap direct dont la structure cristalline est de type Zinc-Blende (cf. figure 1-1).
Dans ce travail, nous nous intéressons tout particulicrement a la description de la structure

électronique en centre de zone (point I' en k = 0), ce qui réduit considérablement le champ
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d’étude de notre systeme. En effet, dans le cas d’un peuplement thermique des bandes a
température non nulle, la description de la structure de bande en centre de zone I" joue alors
un role essentiel dans la compréhension des transitions optiques dans un semi-conducteur
direct. Etant donnée la grande différence en énergie entre les transitions en I” et les transitions
dans d’autres vallées (L ou X par exemple) représentées sur la figure 1-2, le comportement
des propriétés optiques de tels semi-conducteurs est essentiellement relié a la structure de
bande au point I', méme dans le cas d’un peuplement des niveaux d’énergie hors équilibre

(effet laser par exemple).
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Figure 1-2 : Structure de bandes calculée par une méthode de pseudo-potentiels pour InP (a),[ Cohen89] et
représentation schématique des niveaux d’énergie liants ou antiliants de type s et p associés a la création des
liaisons atomiques (b).[Stier00]

La méthode EP permet de représenter la structure de bandes d’un matériau tel qu’InP avec
peu de parametres ajustables. La méthode des perturbations appliquée au voisinage d’un point
de la zone de Brillouin est appelée méthode kep. Elle doit permettre de décrire correctement
la structure de bandes autour de I', avec un nombre comparable de parametres d’entrée du
calcul. D’apres la structure de bandes présentée dans la figure 1-2, la décomposition de la
fonction d’onde électronique sur les états s et p semble €tre adaptée au probleme. Ainsi, une
base de huit fonctions de Bloch s1, x1, y1, z1, s|, x|, y|, z], permet d’appliquer ce modele de
perturbations. X, y, et z sont les fonctions de Bloch de type p, suivant les trois directions du
cristal, et les fleches 1 et | sont utilisées pour les deux états de spins opposés. Le Hamiltonien

permettant de décrire les électrons dans la bande de conduction (CB) I'¢ ou dans les bandes de
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valence (VB) I'; et I'g est ainsi défini par la fameuse méthode kep huit-bandes. [Gershoni93]
[Kane82] [Stier00] [Bahder90] [Bahder92] [Enders95a] [Enders95b] [Chuang95]
[Sauvage02]

1.1.1.b  Le Hamiltonien k®p huit-bandes

L’application de la méthode kep ne peut étre valide que dans le cadre de 1’approximation
de la fonction enveloppe.[Kane82] [Altarelli86] [Bastard88] Le théoreme de Bloch stipule
que la fonction d’onde électronique dans un réseau cristallin cohérent et possédant des
symétries de translation, peut-€tre séparée en deux parties indépendantes. La premiere partie
(fonction de Bloch), possede la périodicité du réseau cristallin, et varie donc sur des courtes
distances. La deuxieme partie est remplacée dans les hétérostructures par une fonction appelée
« fonction enveloppe »,. Par la théorie des perturbations de Lowdin, les fonctions de Bloch
(oscillant a courte distance) peuvent étre éliminées du Hamiltonien électronique, laissant les

propriétés électroniques ne dépendre que de la fonction enveloppe.

Pour illustration, le Hamiltonien kep électronique a une bande peut s’écrire sous la forme :

Hkp=H0+H'
A2 2712
- h-. hk
Avec H, =p—+V(r) et H'=—k.p+
2m m 2m

La théorie des perturbations est alors appliquée en traitant le second terme H’ (provenant

de la simplification par les fonctions de Bloch) en tant que perturbation du premier Ho.

Dans le modele de Kane [Kane82], la base de fonctions d’onde (fonctions enveloppe)

choisie { ¥ } est définie par :
{‘P}: ﬂ\PsT >’ lPXT>’ ‘PYT >’ ‘Psi >’ ‘le >}

Dans cette base de fonctions d’ondes, le Hamiltonien kep huit-bandes possede une

lPZT >’ ‘le>’ \Pyi >’

structure en blocs du type :

- Ky T
=0 T
-I' G(-k)
ou G et I sont des matrices 4x4 agissant alternativement sur les fonctions d’onde de la
base de type 1 ou |. La matrice I permet de coupler les spins 1 et | par I'intermédiaire de

I’interaction de Spin-Orbite (SO), responsable de la séparation des bandes I's et ['; d’un écart

de A() .
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0 0 0 0

L_|oo 0 A3
0 0 0 —iA,/3
0 —A,/3 iAJ3 A3

La matrice G, elle, peut se décomposer en plusieurs contributions : une partie d’énergie
potentielle G;, une partie d’énergie cinétique G, une partie provenant de I’interaction SO

Gso, et une partie dépendante des déformations Ggissue de 1I’Hamiltonien de Pikus-Bir :
[Gershoni93] [Bahder90] [Enders95b] [Bir74]

G=G,+G,+G,, +G,

avec les expressions suivantes pour les différentes contributions :

E. Pk, iPk, iPk,
—iPk, E, 0 0
—iPk, 0 E, 0
~iPk, O 0 E

1

-2
Alk] Bk, k, Bk, k, Bk k,
G, =| Bk, L'k, +M(k,” +k,”) Nk, k, Nk k,
Bk, k Nk, k, L'k, +M(k,” +k,”) Nk, k,
Bk k, Nk k, Nk, k, L'k, +M(k,” +k,)
0 0 0 0
0 0 —iA/3 0
Gyo = .
0 iA/3 0 0
0 0 0 0
a.(Ey +&,+€,) be,—iPe k’ b’e, —iPe, k’ b'e,, —iPe, k’
| bley, +iPey kT ley +mlgy, +€,,) ne,, ne,,
N b'e,, +iPe,k’ ne,, l€,, +m(Eyy +E,,) ne,,
b'e,, +iPe, k’ ne,, ne,, le,, +m(€,, +&,y)

ou la notation J est utilisée pour décrire une sommation d’Einstein avec permutation sur les
différents indices J = x, y, z. Dans le cas de matériaux semi-conducteurs contraints, les termes
&;j sont les composantes du tenseur des déformations.[Saada89] Ainsi, il est possible de

déterminer :[Gershoni93][Kane82] I’énergie de la bande de conduction Ec,

E.=E, +V, +E,

ext
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I’énergie absolue et moyenne de la bande de valence E’v,

, A
EV = EV +Vexl _?0

tous les parametres de Kane A’, L', M, N’ et P,

w1 (Ep)E+(24,/3)
2my\ m, \ E, E,+A,

2
P= h E,
2m,
, P* R
=—- I+y, +4
2 2mo( %, +47,)
hZ
M=- (1+71_272)
2m,
, P> 3n’
N'=—=""y,
E, m,

ainsi que les coefficients I, metn :
[=2b, +a.—ag

m=a.—a;—b,

nzx/gdv

Dans ces différentes grandeurs interviennent ainsi les parametres Ej, gap du matériau
considéré, Ay I’énergie de SO, E,; le parametre de Kane des transitions optiques entre VB et
CB, Ey I’énergie de la VB, m. la masse électronique en centre de zone, y;, y» et y3 les
parametres de Luttinger, B le parametre de Kane, a. le potentiel de déformation hydrostatique
dans la CB, a, le potentiel de déformation hydrostatique du gap, b, et dy les potentiels de
déformation uniaxiaux suivant les deux directions du cristal, b’ le parametre de couplage entre
les énergies de CB et les contraintes de cisaillement, et pour finir, Ve un potentiel scalaire
optionnel, permettant de décrire 1’effet d’un champ externe sur le matériau considéré (par
exemple un champ électrique du a une jonction p-n, a un effet pi€zoélectrique, ou un champ
magnétique). Une discussion détaillée sur le choix de ces parametres est présentée dans le

manuscrit de these d’O. Stier.[Stier00] Il faut noter que ces parametres sont connus en général
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a basse température (T = 0 K). Pour obtenir certains parametres équivalents a température
ambiante, il est possible d’utiliser des formules données dans la littérature.[ VurgaftmanO1] I1
est toutefois intéressant d’effectuer si possible une comparaison avec des données
expérimentales de spectroscopie basse température, étant donnée la difficulté d’interprétation

des effets thermiques sur les hétérostructures.

1.1.1.c  Cas des hétérostructures

Dans le cas des hétérostructures (puits quantiques, fils quantiques, ou QDs), la deuxieme
partie de la fonction d’onde présentée précédemment ne varie au plus que sur des distances
mésoscopiques, et est appelée fonction enveloppe. Les parametres propres aux matériaux
deviennent dépendants des coordonnées d’espace. Des produits du type Qk; ou Qkik;
apparaissent alors dans la matrice G, ou Q représente un parametre du matériau, et k;, k; des
composantes du vecteur d’onde suivant X, y ou z. Afin de retrouver I’hermiticité du
Hamiltonien dans les hétérostructures, une symmétrisation de ces produits est préférable. La

forme choisie est en général :

Ok, — (Qk, +k,0)/2
Ok.k, = (k.Ok, +k,0k, )2
Lj=Xx,9,2

Cette symétrisation a deux avantages majeurs, car elle permet une conservation du flux de
probabilité aux interfaces de I’hétérostructure considérée,[Baraff91] et permet également de
traiter le probleme de I’inhomogénéité de la contrainte dans une telle hétérostructure

(primordial pour les QDs).[Zhang94]

1.1.1.d  Etapes de calcul

A partir du Hamiltonien présenté précédemment, les propriétés excitoniques sont calculées
pour ces boites quantiques, a 1’aide d’une implémentation a 3D du modele kep, et de la
méthode des interactions de configuration. Les effets de contraintes et déformations
inhomogenes, de champ piézo-électrique, des interactions inter- et intrabandes et des
interactions Coulombiennes sont pris en compte.[Stier99] [Rodt05] Une représentation des 5
étapes développées dans le calcul est illustrée sur la figure 1-3. (a) La simulation commence
par la formulation d’hypotheses sur la forme, la taille, et la composition des boites, guidée par
les caractérisations structurales présentées dans les parties précédentes (AFM, X-STM). (b)
Par la suite, les distributions spatiales des contraintes/déformations, et du potentiel piézo-
électrique sont calculées et deviennent des parametres d’entrée pour (c) le hamiltonien kep

huit-bandes. En résolvant I’équation de Schrédinger, les fonctions d’onde monoélectroniques
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sont ainsi déterminées. Enfin, ces fonctions sont utilis€ées comme fonctions d’onde de base
pour (d) le modele d’interaction de configuration, appliqué ici pour calculer les propriétés
excitoniques, incluant les phénomenes de corrélation et d’échange.[Rodt05] [Seguin0O5] (e)

Les spectres d’absorption excitoniques sont finalement calculés.

(@) Hypotheses sur la forme de la boite
(allure, taille, composition)

|

(b) Contrainte, Piézo-électricité
(c) Etats mono-électroniques :
Modéle K.p 8 bandes

|

(@) Etats a N-corps :
Modéle d’interaction de configuration

|

(e) Spectres d’absorption optiques

Figure 1-3 : Les 5 étapes servant a la modélisation des propriétés électroniques et optiques des boites

quantiques, a partir des investigations structurales.

1.1.2 Les parametres d’entrée du calcul

1.1.2.a Calcul des déformations

Le calcul des déformations possede plusieurs degrés d’approximation. Dans une premiere
approche simple et peu coliteuse en temps de calcul, I’hypothese de la contrainte homogene a
I’intérieur de la boite quantique peut-€tre considérée. Dans ce cas, la déformation ne dépend
pas des coordonnées spatiales. Aucune relaxation des contraintes n’est alors envisagée, ce qui
entraine une déformation nulle en dehors de I’hétérostructure envisagée, et une valeur
constante non nulle a I’intérieur. Les valeurs utilisées pour décrire la déformation dans
I’hétérostructure sont alors directement liées aux coefficients d’élasticité Ci;, Ci2 et Cyy du
matériau a l'intérieur de la boite, et au désaccord de maille dans

I’hétérostructure.[Miska]PCO02]

Pour une description plus précise des déformations, il est nécessaire d’introduire la non-

inhomogénéité de la répartition des contraintes. Dans ce cas, nous utilisons le modele CM
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(Continuum Mechanical model). L’énergie élastique de déformation dans le modele CM est
donnée localement par :[Saada89]

1
Uy = E z Cijklgijgkl

i,jk.l

Pour une structure donnée, 1’énergie totale est minimisée. La méthode des différences

finies est appliquée sur les termes de déformationé;; = du, / dx; , oll u est le champ de vecteur

relatif au déplacement. Les Cjj sont les constantes élastiques pour un cristal cubique. (valeurs
mesurées sur InP: C;; = 101 GPa; Cj;, = 56 GPa; C4y = 46 GPa).[Nichols80] Le calcul est
effectué pour un volume appelé « boite de calcul » contenant la boite quantique et une partie
du substrat. Les conditions aux limites sont imposées par la continuité du tenseur des

contraintes.

1.1.2.b Effet piézoélectrique et brisure de symétrie sur substrat (100)

Le modele de contrainte choisi est un modele continu, et rend partiellement compte de la
symétrie cubique du cristal considéré. Dans le cas d’un systeme isotrope, C;j, Cjy et Cu
répondent a la condition Cyg = (C1;-Cy2)/2. La symétrie des déformations dépend alors de la
géométrie de 1’hétérostructure considérée (C.y pour un cone ou une forme lenticulaire a base
circulaire, C4y pour une pyramide a base carrée). Dans le cas du systeme cubique (Csa #
(C11-C12)/2), la symétrie des déformations dépend a la fois de la géométrie de
I’hétérostructure et de la symétrie du systeme : pour un cone ou une lentille a base circulaire
dont I’axe de symétrie coincide avec un axe cristallographique, la symétrie des déformations
est réduite de Coy a Cy4y; pour une pyramide tronquée, la symétrie reste C4y. Pour tenir compte
dans le cadre du modele continu de la symétrie C,, du cristal de type Zinc-Blende considéré,
il faut ajouter I’effet de charge piézoélectrique. [Hiibner73] [Zeller74] [DeGironcoli89]
[DeGironcoli90] [Grundmann95] A partir du tenseur des déformations (g;), et de la
composante du tenseur piézoélectrique ej4, la densité de charges piézoélectriques est ainsi

calculée :
pp(r)= div[em(?) : {gyz tTEyExy TELExy TEK }(;)]

ou x, y et z représentent les axes cristallographiques de la maille de type Zinc-Blende.
Cette équation permet donc d’introduire la symétrie C,, dans le Hamitonien, méme si (&)
possede la symétrie C4y (pyramide a base carrée), o méme la symétrie C, (cOne ou lentille a
base circulaire). Nous verrons par la suite que la plus importante conséquence de 1’inclusion

des charges piézoélectriques dans le calcul est I’expansion préférentielle suivant [0 1 1] de la
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fonction d’onde électronique comparée a celle suivant [0 1 -1]. Cela induit une levée de
dégénérescence des états P de boites initialement dégénérés pour une symétrie Csy ou Cyy.
Une expression du potentiel piézoélectrique peut €tre déduite de la densité de charges ainsi

calculée, en utilisant I’équation de Poisson :
p,(F)=£,V]e,(FHVV, ()]

pp(F) 1
E,E,(F) &4(7)

S AV, (F)= VV,(r)-Veg(r)

ou g représente ici la constante diélectrique statique du matériau considéré a la position r.
La figure 1-4 ci-dessous représente les charges et potentiels piézoélectriques d’une boite
quantique InAs/GaAs pyramidale, mettant ainsi en évidence la nécessité de prendre en compte

I’effet piézoélectrique afin de rendre compte de la symétrie du probleme considéré.

piezoelectric piezoelectric potential (meV)
charges

25

-21

Figure 1-4 : Potentiel et charges piézoélectriques d’une boite quantique pyrzmidale InAs/GaAs [Stier00]

I1 faut noter que dans le cas ou une approche atomistique des déplacements est utilisée (par
exemple de type « Valence Force Field » (VFF)), la symétrie C,, apparait méme en 1’absence
d’effet piézoélectrique. O. Stier a néamoins montré que les calculs de type VFF et CM
donnaient des résultats similaires pour les déformations dans les boites InAs/GaAs.[Stier00]
Une étude récente montre toutefois que pour une surface orientée selon (100), pour des
pyramides InAs/GaAs de facteur de forme (rapport hauteur/base) élevé, la prise en compte du
terme de piézoélectricité n’est pas suffisante.[Bester05] En ajoutant les relaxations atomiques
et les asymétries d’interfaces, il est méme possible d’obtenir une levée de dégénérescence des
états P en sens opposé. Pour des facteurs de forme plus faibles et des formes lenticulaires, la
levée de dégénérescence est plus faible et les effets de relaxation atomique ou d’interface sont

plus faibles que I’effet piézoélectrique.
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1.1.2.c Géométrie et composition

La géométrie choisie pour la boite est d’une grande importance dans 1’étude de ses
propriétés électroniques et optiques. En effet, I’extension de la fonction d’onde dans la boite
est directement reliée a sa géométrie. Ainsi, diverses géométries peuvent étre envisagées
suivant I’étude menée. Alors qu'une géométrie conique (tronquée ou non) permet aisément
d’étudier les effets de symétrie ponctuelle dans les boites quantiques, une géométrie elliptique
permet de rendre compte de maniere simple de 1’anisotropie des boites. De méme, une
géométrie pyramidale (tronquée) a base carrée peut également rendre compte de 1’aspect

« facetté » des boites quantiques.

Les parametres « matériau » sont également des parametres clefs d’entrée du Hamiltonien
pour le calcul. Les principaux parametres (€lasticité, gap, etc...) sont issus entre autre d’un
travail de compilation récent,[VurgaftmanO1] faisant I’état de I’art des mesures et calculs des
parametres physiques concernant les différents types de semi-conducteurs. Ces parametres
peuvent étre définis par domaine, mais ils peuvent également étre introduits sous la forme de
fonctions variant continiiment de la barriere vers la boite, pour rendre compte de phénomenes
de croissance comme I’ « intermixing », c'est-a-dire la diffusion d’atomes d’un milieu vers un
autre lors de la croissance. Bien d’autres parametres peuvent étre intégrés dans le calcul

comme le potentiel induit par un champ magnétique appliqué aux boites.

1.1.3 Les parametres de sortie du calcul

1.1.3.a Energies propres et fonctions propres monoélectroniques
Les niveaux d’énergie et fonctions d’onde pour les états liés d’électrons et de trous sont

calculés en utilisant la méthode kep huit-bandes décrite dans la section précédente.

| N —
450| & ]

S 400} \’;:*\‘ el,e2-

[ © >4

g 350] e 1BC

— \

o e0

2

g 400} ho |

c o @ o

w O: W v BV
450l T h1,h2-
-500

2 3 4 5 6 7 8 9 10
Hauteur des boites (nm)

Figure I-5 : Niveaux d’énergie de BC et BV en fonction de la hauteur de boite et fonctions d’onde

monoélectroniques dans des boites quantiques InAs/InP (100).
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L’équation de Schrodinger correspond a 8 équations différentielles couplées pour

I’ensemble des huit fonctions enveloppes { ¥ } :

H(x’y’Z’aX’aY’aZ’aXX’aXY’aXZ’aYY’aYZ’aZZ)lP(x’y’Z) =EY¥(x,y,2)

Avec {¥}= {“Pﬂ>, Ty¢>"lyz¢>}

P,,).

Y

¥, ),

lPXT>’ lPSi>"lPxi>’

Les énergies et fonctions propres (E,, W¥,) provenant de cette équation permettent ainsi
d’avoir acces aux états liés dans la boites quantique considérée. A titre d’exemple, les niveaux
d’énergie et les fonctions d’onde pour des boites quantiques InAs/InP (100) sont présentées

sur la figure 1-5. Le Hamiltonien est discrétisé par la méthode des différences finies.[Stier00]

Les niveaux d’énergie ainsi calculés pour les électrons et pour les trous, permettent de
remonter aux dipOles de transition associés et donc aux propriétés optiques des boites

quantiques.

1.1.3.b  Dipoles des transitions optiques
Dans 1’approximation dipolaire, la section efficace d’absorption d’un photon par une boite

quantique dépend de 1’élément de matrice : [Blood00]

2

Mab:|é'ﬁab

ou e est le vecteur unitaire du champ électrique de la lumiere incidente polarisée

rectilignement, et p, 1’élément de matrice du moment dipolaire entre les états

|a> et|b> .[Enders95b]

Dans I’approximation de la fonction enveloppe, en considérant les états |a> et|b>, il est

possible de réécrire 1I’élément de matrice M,, de la maniere suivante :[Enders95b]

_ Mo, 9H
pab_ h <a| a]’(\ b>
et
m, |-, 0H, [
M, == -(al==Ib)
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P représente le parametre de Liittinger défini dans la partie 1.1.1.b. I est proportionnel a la
force d’oscillateur a un facteur 1/ pres, ou o représente la pulsation caractéristique de la
transition considérée. 1 est donc la grandeur caractérisant 1’absorption des différentes

transitions.[Stier00]

1.1.3.c Effets a N-corps : excitons, biexcitons, trions
Afin de rendre compte de maniere fine de la structure électronique des boites quantiques, il
est nécessaire d’introduire dans le calcul des effets d’interaction entre états monoélectroniques
appelés aussi effets « a N-corps ». En effet, les électrons et les trous confinés dans les boites
quantiques peuvent interagir par I’intermédiaire d’un champ Coulombien, provoquant ainsi

une perturbation dans le Hamiltonien, et donc dans la structure électronique.

Biexciton

S o
! § X
@ DD

Figure 1-6 : Les différents types d’interaction a N-corps envisagés dans le calcul : exciton, trions, et biexciton

Exciton

0,
D 2
:

Pour prendre en compte ces effets a N-corps, la méthode de configuration d’interaction
(CI) est utilisée. Le principe (détaillé par Rodt et al.[Rodt05] [Stier00]) est de diagonaliser le
Hamiltonien a N-particules sur une base de fonctions obtenue a partir de 1’antisymétrisation

des fonctions propres d’électron et de trous précédemment obtenues @, et @'y, :
[i—~ ja] [i—~ j—n]_l[i—~ oo oo i—n]
D, (1), @, (r)]— AP, (r), P, (") 7 D, (1), @, (r")=®;(r), P, (1)

ou A est 'opérateur d’antisymétrisation, et 1 (j) rendent compte du nombre d’électrons
(trous) li€s pour I'interaction considérée. Les parametres (i,j) permettent ainsi de définir la
configuration du systeme : (1,1) est une situation excitonique, (1,2) et (2,1) rendent compte
des trions, et (2,2) permet de décrire les effets biexcitoniques. Ainsi les valeurs propres pour
ces différentes configurations sont obtenues par la diagonalisation du Hamiltonien
correspondant au nombre de particules envisagées. Ainsi, pour l’exciton, il suffit de

diagonaliser le Hamiltonien suivant a deux particules (électron et trou) :

H(r,r')y=H(F)+H(r")+C(r,r")
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ou H(r) et H(r’) représentent les Hamiltoniens mono-particules, et C représente 1’opérateur
d’interaction Coulombienne a deux particules. La procédure est la méme pour décrire les états
de trions et biexcitons. Ainsi, une estimation de la structure fine de nos boites quantiques

peut-étre donnée grace a cette méthode.

Dans cette partie, les principes généraux du calcul kep ont été expliqués. Il a été montré
qu’en prenant un Hamiltonien kep incluant les contraintes, les effets de champ piézo-
électriques, et en appliquant un modele de configurations d’interactions s’appuyant sur les
fonctions et énergies propres ainsi calculées, on pouvait aboutir a une description fine des
boites quantiques moyennant un temps de calcul raisonnable. Toutefois, le traitement complet
de ce calcul nécessite l'utilisation d’un super-calculateur. Ainsi, un programme de calcul kep
a une bande a été développé sous Matlab au laboratoire, pour étre utilisé sur un ordinateur
de bureau. La prochaine partie présente son utilisation pour une premiere description de la
structure électronique des boites quantiques émettant a différentes longueurs d’onde (1.55, 2-

5 um). Les limitations de ce type de calcul sont également mises en évidence.

1.2 Approximation kep 1 bande pour une premiere

description

Cette partie décrit les travaux réalisés a [’aide des calculs k®p a une bande, dont les
principaux résultats ont été publiés dans les articles [CornetPLAOS], [CornetJAPOS] et
[Doré06].

1.2.1 Approximation kep 1 bande

1.2.1.a  Présentation et justification du modele a 1 bande

La méthode kep huit-bandes présentée précédemment a prouvé a de nombreuses reprises
un bon accord entre les calculs et I’expérience, et particulierement dans le systéme maintenant
bien connu InAs/GaAs. [Grundmann96] [Stier99] [Sauvage02] Toutefois, cette méthode, bien
qu’avantageuse en temps de calcul comparée aux méthodes de type pseudo-potentiels, reste
assez lourde a mettre en place, vu la taille des Hamiltoniens considérés. En effet, il a
précédemment été montré que pour des boites quantiques InAs/GaAs en forme de pyramides
tronquées, un modele kep a une bande judicieusement couplé a I'utilisation de potentiels et de

masses effectives renormalisés par les effets de contraintes, a donné des résultats exploitables

au moins qualitativement.[Bastard88] [MiskaJPC02] Cette méthode d’approximation a pour

52



CHAPITRE 1 : Propriétés électroniques et optiques des boites quantiques : Théorie

principal avantage de réduire considérablement les temps de calcul, et permet donc une

grande facilité d’utilisation. Son principe sera détaillé dans la suite.

1.2.1.b  Principe de I’approximation

L’approximation kep 1 bande postule que les bandes électroniques des semi-conducteurs
massifs sont indépendantes. L’Hamiltonien kep 8 bandes avec un modele de contraintes
uniformes est diagonalisé pour les matériaux massifs ; les raccords de bandes et les masses
effectives sont ainsi renormalisées. Les équations différentielles initialement couplées entre
elles, sont découplées. Lors du passage des semi-conducteurs massifs aux hétérostructures, on
considere que ce découplage reste valable pour les fonctions enveloppes. Il est donc possible
de résoudre I’équation de Schrodinger suivante pour une bande N uniquement :
[Rosencher98] [Miska]PC02]

/R [ - ~ -
_?VWV +Vrruervre (F) | @y () = (E —€no )¢N (r)

Les fonctions d’onde solutions de cette équation sont celles d’un porteur de la bande N
soumis au potentiel Vgtructure(r). L’influence de 1’environnement cristallin est prise en
compte par I’intermédiaire de Vsrructure(r), de la masse effective mN* et de I’énergie eno de
la bande concernée au point I'. Cette équation, appliquée aux boites quantiques, est ainsi
résolue numériquement au laboratoire en utilisant des coordonnées paraboliques ou par la
méthode des différences finies. Cette résolution est appliquée dans ce travail a des boites

quantiques possédant une symétrie cylindrique (C.y).

1.2.2 Boites quantiques idéales — coordonnées paraboliques

1.2.2.a Les coordonnées paraboliques
Des calculs sont réalisés en coordonnées paraboliques, avec un potentiel de confinement
infini. L’équation de Schrodinger est alors équivalente a 1’équation d’Helmholtz.[Even03] I1
est possible a 1’aide d’un jeu de trois coordonées paraboliques sans dimension (u, v, k)
d’obtenir des solutions séparables a I’équation d’Helmoltz. Ces coordonnées sont reliées aux

coordonnées cartésiennes par :

X = auv cos(K)
y =auvsin(k) ,ou a estle parametre de la métrique parabolique.
z=au’ -v*)/2
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L’intersection de deux paraboles confocales (fig. 1-7 (a)) permet de définir un volume
lenticulaire définissant le volume de la boite quantique (fig. 1-7 (b)). Les états
monoélectroniques, ainsi que les transitions excitoniques et biexcitoniques sont calculées a
I’aide d’un calcul kep une bande, associé€ a un calcul perturbatif. Les deux premieres fonctions

d’ondes issues du calcul, de type 1S et 1P, sont représentées figure 1-7 (b).

u=U

V:Vo

(a) (b)

Figure 1-7 : (a) Projection des surfaces en coordonées paraboliques dans le plan (y,z) L’intersection de deux
paraboles confocales permet de définir un volume de forme lenticulaire. (b) Maillage parabolique définissant la
boite quantique dans le plan (y,z), avec son état fondamental 1S et son premier état excité IP.

1.2.2.b Limitations du modele : vers une description fine

Une telle description voit son champ d’application restreint a une étude des phénomenes au
premier ordre, étant donnée sa précision. En effet, les calculs présentés dans la partie
précédente ont ét€ menés sur des boites quantiques InAs/InP de forme lenticulaires et de
rapport de forme égal a 1/4 dans un potentiel de confinement infini. Avec une boite de rayon a
la base de 17.5 nm, I’énergie de liaison excitonique est calculée égale a 20.3 meV. Ceci est en
bon accord avec les calculs précédemment menés, ainsi qu’avec les résultats expérimentaux
présentés dans la suite de ce travail de theése (magnéto-photoluminescence en particulier). En
régime de confinement fort (boites de petite taille), il est possible de calculer 1’énergie de
liaison moléculaire E,, biexcitonique, a partir d’'une somme des termes perturbatifs du
second ordre (termes de corrélation) car les termes du premier ordre se compensent
exactement.[CornetPLAOS] Cette énergie de liaison est définie comme la différence entre
I’énergie d’un biexciton et 1’énergie de deux excitons indépendants. Dans une approche
simplifiée, on peut dire que I’énergie d’un exciton est Ex=E.+Es+Js, ou E. et Ej
correspondent au énergies monoélectroniques de I’électron et du trou et J., est 1’énergie
d’interaction é€lectron-trou toujours négative. De la méme maniere, I’énergie d’un biexciton

est donnée au 1% ordre par: Exx = 2Ee + 2E, + 4Jen + Jee + Jun . L'énergie de liaison du

54



CHAPITRE 1 : Propriétés électroniques et optiques des boites quantiques : Théorie

biexciton au 1% ordre est donc égale a Ejxx = 2Ex — Exx = - (Jee + Jun + 2Jen). Les deux
premiers termes sont positifs et compensent exactement les termes attractifs dans
I’approximation du potentiel de confinement infini utilis€é en coordonées paraboliques. Pour
des boites InAs/InP I’énergie de liaison a donc été calculée a 1’ordre 2. Elle est égale a 3.6
meV et est indépendante du volume de la boite. Cette énergie est ici positive, I’interaction
entre excitons est donc liante, quelque soit le volume de la boite. Si I’ordre de grandeur pour
I’énergie semble raisonnable, le fait de trouver une énergie de liaison du biexciton toujours
positive est en contradiction avec les valeurs expérimentales habituellement
données.[Seguin05] En effet, des biexcitons antiliants sont généralement observés pour des
boites suffisamment grandes. Nous verrons plus loin qu’en réalité, les effets a N-corps ne se
compensent pas a I’ordre 1 dans un développement perturbatif correct. Il a de plus été montré
a partir d’un développement perturbatif a I’ordre 3, pour une boite en confinement infini, que
I’énergie de liaison du biexciton décroit quand la taille augmente (tout en restant
positive).[Hu90] Ainsi, le modele kep a 1 bande présente des limitations quand il s’agit
d’étudier des phénomenes complexes tels que les effets a N-corps. Nous verrons dans la partie
3 que ces effets Coulombiens peuvent étre décrits correctement en introduisant dans le calcul
les effets de corrélation a partir d’'une méthode kep huit-bandes. Toutefois, il a ét€ montré par
Bastard et al. que la méthode de calcul kep a 1 bande était apte a décrire la structure
électronique des boites quantiques, et plus particulierement la structure électronique de la
bande de conduction.[Bastard84] Dans ce cadre bien précis, ce type de calcul peut donc étre
utilis€. Nous nous proposons d’appliquer ces méthodes a la description de la structure
électronique des boites quantiques émettant dans le proche infra-rouge (1.55 um), ou dans le

moyen infra-rouge avec une longueur d’onde comprise entre 2 et 5 micrometres.

1.2.3 Boites quantiques InAs/InP pour le 1.55 um

1.2.3.a Justification de la géométrie choisie
La géométrie de la boite quantique considérée pour ce calcul est encore une fois de
symétrie cylindrique C.y. Les approximations liées a 1’utilisation de cette géométrie pour les
boites InAs/InP (311)B sont présentées dans [MiskaO3]. La boite quantique considérée est
modélisée par un volume de forme lenticulaire, a base circulaire, éventuellement tronquée en
hauteur. Le fait de tronquer la boite en hauteur est directement reli€é a la méthode de
croissance double cap utilisée. En effet, lors de cette procédure, il est réalisé un « rabotage »

des boites dans leur hauteur. L’effet de cette procédure de croissance est visible sur les images
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de Microscope Electronique a Transmission (TEM) présentées sur la figure 1-8a.

[ParanthoenO1]

10 mn

flots de référence flots double cap

Figure 1-8a : Images obtenues par TEM de boites quantiques InAs/InP(311)B observés en coupe transversale
[Paranthoen01]. Ces images illustrent bien l'effet de la croissance par double-cap, et permettent de justifier la

forme choisie dans le modele.
1.2.3.b Fonctions d’onde, symétries et niveaux d’énergie

En considérant cette forme lenticulaire a base circulaire tronquée dans le systeme
InAs/InP, le Hamiltonien kep 1-bande est diagonalisé afin de déterminer les fonctions propres

et valeurs propres du probleme considéré.

Les probabilités de présence correspondant aux premiers états li€s obtenus sont présentées
dans la figure 1-8b pour les électrons et les trous, vus de dessus, et en coupe.[Miska03] Il est
ainsi aisé de déterminer la symétrie de ces fonctions propres. Pour les électrons et pour les
trous, 1’état de plus basse énergie est un €tat deux fois dégénéré (dégénérescence de spin), de

symétrie 1S.

L’état suivant de type 1P est quatre fois dégénéré en énergie. En effet, il peut se
décomposer en composantes 1Px et 1Py chacune deux fois dégénérée (dégénérescence de
spin). Cette dégénérescence d’ordre 4 est directement reliée a la symétrie de I’hétérostructure
envisagée C.y. En effet, dans le cas de ’approximation kep 1 bande choisie, I’Hamiltonien
électronique ne prenant pas en compte les effets de symétrie cristalline sur substrat (311)B en

particulier, laisse inchangée la symétrie associée a la morphologie.

De la méme maniere, un état de type D de dégénérescence 4 est ensuite observé. Les
niveaux d’énergie et les forces d’oscillateur, donc les transitions optiques peuvent étre déduits

de ces calculs.

56



CHAPITRE 1 : Propriétés électroniques et optiques des boites quantiques : Théorie

1Se 1Pe 1De

1Sh 1Ph 1Dh

Figure 1-8b : Probabilités de présence radiales et angulaires des trois premiers niveaux 1Se, 1Pe et 1De
d'électrons et 1Sh, 1Ph et 1Dh de trous.[Miska03] La boite choisie posséde un rayon de 12.5 nm et une hauteur
de 3 nm (cf. figurel- 8a)

La figure 1-9 représente la structure énergétique de boites quantiques de hauteur 3 nm et de
rayon 17.5 nm avec les transitions optiques associées. Etant donné la large taille de la boite,
un état 2S apparait également dans la structure énergétique. Les transitions de type 1S-1S, 1P-
1P,1D-1D, et 2S-2S sont les principales transitions dans le spectre optique considéré.
Toutefois, cette description ne permet pas de rendre compte de maniere précise de tous les
résultats expérimentaux obtenus, mais permet d’obtenir des ordres de grandeur des écarts
entre les niveaux d’énergie, et ainsi d’étudier I’influence de plusieurs parametres comme la

hauteur des boites, les différents matériaux considérés, le rapport de forme des boites, etc...
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Figure 1-9 : Diagrammes des niveaux d’énergie (a) et des transitions électroniques (b) pour des boites InAs de
hauteur 3 nm et de rayons 17.5 nm a T = 0 K.[Miska03] Les transitions optiques fondamentales 1Se-1Sh

mesurées (points) et calculées (lignes) en fonction de la hauteur de boite sont également représentées (c).

1.2.4 Boites quantiques InAsSb/InP pour le 2-5 um

Une application directe des calculs kep 1 bande réalisée dans le cadre de ce travail de these
est présentée ici. L’objet de cette étude est de fournir une premiere approche du probleme
suivant : comment, en utilisant des boites quantiques sur substrat InP, peut-on atteindre des
longueurs d’onde d’émission entre 2 et 5 um, domaine spectral ou I’on trouve de nombreuses
applications déja citées précédemment ? Nous proposons d’utiliser pour de telles applications
des boites quantiques InAsSb enterrées dans différents matériaux ou alliages en accord de
maille sur substrat InP (100). Nous étudions ainsi théoriquement I’influence de ces matériaux,
ainsi que les proportions d’As et de Sb sur la longueur d’onde d’émission de ces boites et sur

le type de confinement obtenu (type I, II ou III).

1.2.4.a  Position du probleme et motivations

L’émission ou la détection dans la fenétre de longueur d’onde (2- 5 um) n’a pour I’instant
pas trouvé de solution technologique adaptée dans les semi-conducteurs, fiable et peu chere.
De nombreux systemes a base de semi-conducteurs ont déja été essayés. Des diodes lasers a
puits quantiques GalnAsSb/AlGaAsSb de type I ont déja montré de bonnes performances a
température ambiante jusqu’a 2.7 pum.[Kim03] [Adamiec04] Ces diodes de type I sont
préférées en général a celles de type II ou III car le recouvrement dans de telles structures
entre les fonctions d’onde d’électrons et de trous est alors beaucoup plus grand. Pour les

grandes longueurs d’onde (fenétre 5 — 12 pum), les lasers a cascade quantique sont souvent
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envisagés. Le principe de ce laser est d’activer I’émission stimulée sur les transitions intra-
« bande de conduction ». Des émissions de tels lasers a température ambiante ont également
été démontrées.[Faist94] Cependant, ces lasers a cascade quantique sont limités vers les plus
courtes longueurs d’onde, a cause du faible décalage de bande de conduction (CB) possible
dans le systeme AllnAs/GalnAs habituellement choisi.[Faist98] De plus, la commercialisation
de tels lasers est difficile, et limitée par le substrat GaSb utilisé, et 1a complexité des structures

épitaxiées.[Zhu05] [Foxon03]

Sur le substrat InP, le systeme maintenant bien maitrisé du point de vue technologique et a
base de puits quantiques InGaAsP est toutefois limité en émission a une longueur d’onde de 2
pum.[Oishi97] Cette barriere spectrale peut-étre en principe franchie en incorporant dans les
puits quantiques du Sb, qui permet de réduire le gap du matériau (cf. figure 0-6). Nous
proposons ici d’utiliser plutdt des boites quantiques, ce qui permet d’accorder deux matériaux
de parametre de maille tres différents, sans formation de dislocations. Dans ce cas, divers
matériaux peuvent également étre envisagés dans la barriere, afin de réduire 1’ Absorption
Intra-Bande de Valence (IVBA). Enfin, les lasers a boites quantiques sont normalement plus
efficaces a température ambiante que les lasers a puits quantiques, a cause du bas taux de
recombinaison par effet Auger. Le caractere 0D de nos états de boites, et la plus basse
concentration de porteurs au seuil favorise un tel comportement. Au vu de toutes ces
constatations, nous proposons ici d’étudier théoriquement les boites quantiques InAsSb sur
substrat InP, afin d’obtenir une émission au dela de 2 pm. Une émission laser de boites
quantiques InAsSb sur substrat InP a déja été observée a 1.96 um.[Qiu04] Nous montrons
dans les parties suivantes par un calcul kep 1 bande prenant en compte des masses effectives
et anisotropes inhomogenes, et une contrainte homogene,[MiskaSST02] [MiskaO5]
[Cusack97] que la limite en longueur d’onde de ces boites est en principe beaucoup plus

grande dans le systeme InAsSb/InP.

1.2.4.b Raccords de bande pour différents alliages massifs (matériaux
barriere) et masses effectives
Les parametres matériaux sont essentiellement repris des deux références :
[WurgaftmanO1] et [Chuang95]. Les alignements des bandes de conduction et de valence, et
les gaps pour les matériaux étudiés sont présentés dans la table 1-1. La figure 1-10 montre les
variations des raccords de bande de différents matériaux a T=300 K en fonction de la

composition en Sb dans un alliage contraint InAsxSbx sur substrat InP.
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Figure 1-10 : Variation des alignements de bande a T = 300 K en fonction de la composition en Sb dans le
matériau massif constraint InAs;..)Sb, sur substrat InP, relativement a [’énergie de la bande de valence de I'InP
(VB). Les variations des bandes de conduction (CB) et de valence HH de InAs,;.,)Sb, sont représentées par des
traits pleins. Les énergies de VB et CB pour I'InP et le GaAsSb sont aussi représentées.

Les valeurs en énergie sont données en prenant pour référence égale a 0 I’énergie de la
bande de valence (VB) pour InP. Les bandes de conduction et de valence (HH) pour 1’alliage
InAsSb en fonction de la composition en Sb sont représentées en traits pleins. Les raccords de
bande de conduction ou de valence, pour InP et GaAsSb sont illustrés par des pointillés et des
tirets. D’autres matériaux de barriere que I'InP (comme InGaAsP et InAlGaAs) sont
également considérés dans ce calcul, et ne sont pas sur cette figure pour des raisons de clarté,

mais les valeurs en énergie correspondantes sont exposées dans la table 1-1.

La premiere constatation est que le gap minimum pour le matériau massif contraint InAsSb
(0.228 eV (5.5 pum) pour xSb ~ 0.5 a 300 K) est plus grand que celui de I’alliage massif non-
contraint, égal a 0.16 eV (7.75 um). La longueur d’onde d’émission pour un tel matériau est
donc limitée a température ambiante autour de 5 um (ce qui est d’ores est déja prometteur
pour la fenétre de longueur d’onde visée). Il est également visible ici que le raccord de bande
InAsSb/InP est de type I pour xSb<0.5, de type II pour 0.5<xSb<0.8 et de type III pour
0.8<xSb<1.0. Ces résultats sont en bon accord avec les précédents calculs réalisés pour InAs

pur ou InSb.[Utzmeier97] [Platz05]
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Parametres InP  InAs InAsgs Sbps InSb  GaAsgsSbps Qiis IngspAly2oGag19As

Enn (eV) 0 0.549 1.087 1.566 0.892 0.190 0.225
Ecg (eV) 135 0.959 1.315 1.890 1.619 1.231 1.354
EG (eV) 1.35 0410 0.228 0.324 0.727 1.041 1.129

Table 1-1 : Parametres d’alignements des bandes a T = 300 K utilisés dans les calculs pour différents matériaux
barriere et hétérostructures a base d’antimoine. Le Q; ;s est I’alliage quaternaire IngsGayp»AS0.435P0.565. Enn st
I’énergie de bande de valence de trous lourds. Ecp est I’énergie électronique de bande de conduction. Eg est
I’énergie du gap. La référence est prise égale a 0 pour la bande de valence Eyy de I’InP.

Trois autres matériaux barriere ont également €té€ envisagés. IngsGap2As0435P0 565 (Q1.18)
et Ing 50Alp20Gap 19As sont deux exemples d’alliages quaternaires en accord de maille utilisés
dans les zones actives afin d’assurer le confinement optique dans les lasers a boites
quantiques émettant a 1.55 um. Le quaternaire Q1.18 a un gap autour de 1.18 pum. D’apres les
valeurs de la table 1, une plus grande discontinuité de bande de conduction, et une plus grande
gamme de fonctionnement en type I est attendue pour le systeme InAsSb/InAlGaAs. En effet,
quand I’alliage quaternaire InAlGaAs est utilisé, la bande de conduction est a 1.354 eV alors
que la bande de valence est a 0.225 eV. Ainsi, la bande de conduction est tres proche de celle
de I'InP, ce qui permet de conserver une hétérostructure de type I en-dessous de x = 0.5 et
offre donc une grande gamme de fonctionnement de ce systeme en type I en fonction de la
composition x en As dans la boite quantique. Les raccords de bande pour le ternaire
GaAssSbps en accord de maille sur InP sont également présentés sur la figure 1-10. Ce
matériau peut €tre intéressant a deux titres : Premicrement, il permet d’ajouter un fort
confinement dans la CB. Deuxiemement, la croissance de boites InAsgsSbgs/GaAsysSbgs
peut étre obtenue en principe en changeant le flux d’éléments III (Indium en Gallium), ce qui
peut simplifier le travail d’épitaxie et peut-&tre apporter une meilleure qualité d’interface. De
plus, ce systeme est similaire au systeme InAs/GaAs qui présente un fort désaccord de maille
(~7%). L’inclusion de la méme quantité d’atomes de Sb a la fois dans la boite quantique et

dans la barriere, permet de décaler en bloc les énergies de gap vers les basses énergies.
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La figure 1-11 est une illustration des effets induits par la contrainte sur les masses
effectives des porteurs de charge. L’évolution de la masse effective de 1’électron en fonction
de la composition en Sb de I’alliage InAsSb non contraint est comparée a la méme variation
pour la masse dans le plan m, et la masse en dehors du plan m, dans I’alliage contraint

InAsSb.
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Figure 1-11 : Evolution de la masse effective électronique en unité de masse de l’électron libre (my) en fonction
de la composition en Sb dans I’alliage non-contraint InAs;.xSb, comparé a la méme variation pour les masses

dans le plan des boites (m,) et en dehors du plan (m,) dans l'alliage contraint InAs; ,)Sh..

Les masses effectives présentées sont clairement plus grandes dans le cas de I’alliage
contraint que dans le cas de 1’alliage non contraint. Ceci est un bienfait dans la perspective de

limiter les effets de confinement présentés dans la partie suivante.

1.2.4.c Boites quantiques InAsSb : effets de confinement
On associe généralement une augmentation du gap intrabande, aux effets de confinement
quantique des charges dans les boites quantiques. Comme il a été€ vu dans la partie précédente,
la longueur d’onde d’émission pour 1’alliage massif InAsSb est limitée par les effets de
contraintes a environ 5 pm. Cette limite supérieure doit encore €tre revue a la baisse si I’on
considere les effets supplémentaires de confinement quantique dans les boites quantiques.

Pour prendre en compte ces effets, nous avons ici considéré une boite quantique d’InAsSb
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(figure 1-12) dont la hauteur et le diametre sont respectivement 5 et 35 nm, encapsulée dans
les quatre matériaux barrieres considérés précédemment : InP, GaAsSb, Q1.18 et InAlGaAs.
L’encart de cette figure représente les raccords de bande pour le systeme
InAsp5Sbgs/GaAsysSbgs sur substrat InP a 300 K, tracé a partir des valeurs de la table 1-1.
transitions optiques suffisamment fortes) peut &tre obtenu avec une composition de Sb
d’environ 0.5 pour une barriere en GaAsSb. De plus, la figure ci-dessous représente 1’énergie
fondamentale de transition de boites InAsSb en fonction de la concentration en Sb, et pour les
différentes barrieres considérées. Ces résultats sont obtenus a partir du calcul de type kep 1
bande, et sont limités au cas du raccord de bande de type I, pour lesquels les transitions

optiques dans les boites sont les plus efficaces.
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Figure 1-12 : Variation de I’énergie de la transition fondamentale de boite a T = 300 K pour chaque matériau
barriere en fonction de la composition en Sb dans les boites quantiques InAsSb ne présentant que des raccords
de bande de type I. Les matériaux barriéres considérés sont IngsGapAS0.435P0.565 InP, Ings3Alp20Gag 16As et
GaAssSbys. L’encart montre les raccords de bande considérés pour le systeme InAsg sSbys/GaAsg sSby s/InP.

Pour InggGag2AsS0435P0.565, InP et Ing s50Alp20Gag 19As, les concentrations maximales en Sb
sont respectivement €gales a xSb=0.45, 0.47, et 0.53 (pour avoir le raccord de bande de type
I). Dans le cas du ternaire GaAs(sSbg s, le résultat est un peu différent, la concentration en Sb,

permettant de conserver un confinement de type I, est alors limitée a la gamme [0.37-0.74].
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Pour les quatre barrieres considérées, la longueur d’onde maximale d’émission pour un
alignement de bande de type I est abaissée de 5.5 um (0.228 eV) a environ 3.3 um (0.37 eV)
par I’effet du confinement quantique dans une boite de dimension classique (35x5 nm). Pour
repousser cette nouvelle limite en longueur d’onde, il sera sans doute nécessaire d’envisager

des boites plus grosses, afin de réduire les effets du confinement quantique.

1.2.4.d  Compétition entre les transitions optiques : un probleme

Les énergies de transitions optiques mises en jeu dans de telles structures sont basses. Elles
peuvent donc entrer en compétition avec des transitions intra-bandes de valence (IVBA) du
matériau barriere. Cet aspect est crucial pour la réalisation d’un laser fonctionnant a
température ambiante car cela se traduit par des pertes optiques conséquentes. La transition
optique associée a la séparation des niveaux de trous par couplage spin-orbite (SO) est alors
une des transitions optiques de type IVBA les plus importantes. La figure ci-dessous montre
I’évolution de la transition due a la séparation des niveaux de trou a cause du couplage spin-
orbite en fonction de la proportion d’arsenic dans le quaternaire In;«GasAs,P;., en accord de

maille sur InP a température ambiante.

P1 non-contraint

y

Inq_xGa,As

-y

8
'S

=
w

Ing.gGag 2As 435P0.565

Energie de séparation
de Spin-Orbite (eV)
o
)

090 02 024 06 08 1.0

InP Ing 53Gag 47As
yAs

Figure 1-13 : Evolution de I’énergie de séparation de Spin-Orbite (SO) a T = 300 K en fonction de la
composition en Arsenic yAs dans alliage In; Ga,As,P,., en accord de maille sur InP comparée a I’énergie

correspondant a la longueur d’onde optique 3.5 pm.
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D’apres la figure 1-13, la valeur du parametre de SO tombe en plein dans la gamme des 3.5
pm (0.35 eV) pour le ternaire Ings3Gapa7As. Les transitions intra-VB dans une telle barriere
risquent d’induire de grosses pertes dans le systeme considéré, et donc d’entrainer une grande
perte d’efficacité des composants optoélectroniques. Pour éviter cela, il faut un matériau
barriere avec une grande différence en énergie entre la transition principale, et les transitions
intra-bandes (SO). Pour cette raison, un systeme tel que InAs(.xSbx / IngsGag2Aso.435P0 565
(Q1.18) / InP, correspondant a des énergies de SO faibles dans la barriere (0.21 eV pour le
quaternaire Q1.18, et 0.11 eV pour I'InP), parait plus intéressant. Dans le cas des matériaux
GaAsSb(ix), le terme de courbure (« bowing ») pour le parametre SO n’est pas tres bien
connu.[WurgaftmanO1] Ainsi, si ce parametre est égal a la valeur la plus couramment admise,
c’est a dire 0.6 eV, I’énergie de SO pour GaAssSbos est alors de 0.4 eV. Une telle valeur
pourrait alors correspondre a de fortes pertes optiques susceptibles de dégrader les
performances des composants a boites quantiques dans ce systeme (InAsg sSbgs/GaAssSbos).
Dans le cas d’un alliage quaternaire InAlGaAs en accord de maille sur InP, la situation devrait
étre encore moins favorable, car I’énergie de SO est dans tous les cas proche de 0.35 eV (~3.5

pum), quelque soit la composition de I’alliage.

1.2.4.e Conclusion

Un petit récapitulatif est proposé a présent afin de synthétiser les résultats. Nous avons
effectué une premiere étude des propriétés optiques et électroniques de boites quantiques
InAsSb sur substrat InP, en vue de réaliser des sources de lumiere émettant dans le moyen
infra-rouge, au dela de 2 pum. Différents matériaux dans la barriere ont été considérés. Les
boites quantiques InAssSbys/GaAsysSbys permettent d’obtenir la plus basse énergie
d’émission. La croissance de boites quantiques par changement d’éléments III s’apparente au
systtme déja tres connu InAs/GaAs. Toutefois, a cause des effets de contraintes et de
confinement quantique, la plus grande longueur d’onde pouvant étre obtenue dans ce systeme
devrait étre d’environ 3.5 pum (tout en gardant le caractere «type I»). De plus, pour ce
systeme, d’autres transitions optiques peuvent potentiellement entrer en compétition avec la
transition principale de la boite quantique. Ce sont les transitions IVBA de type SO, justement
actives autour de 3.5 pum dans le matériau barriere. Pour y remédier, d’autres matériaux
peuvent étre considérés dans la barriere, comme le quaternaire Q1.18. Mais la solution la plus
simple et probablement la plus efficace reste de contrdler la taille des boites afin d’augmenter
la longueur d’onde d’émission et d’essayer de réduire 'IVBA. Un grossissement de la taille

des boites pourrait permettre d’aller au-dela de 3.5 um. Il faudra également considérer des
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raccords de bandes de type II, qui peuvent, malgré une réduction de I’efficacité de la
transition, permettre d’atteindre des longueurs d’onde encore plus grandes. Parmi les
phénomenes susceptibles de diminuer I’efficacité des transitions optiques, on peut citer aussi

I’effet Auger dans le matériau barriere. Il n’a pas été abordé dans ce travail.

1l a ainsi été montré dans cette partie, grdace a des calculs kep a une bande, qu’il était
possible d’obtenir une premiere description rapide de la structure électronique des boites
quantiques. Une premiere étude en coordonées paraboliques a permis de rendre compte de
maniere approximative de la structure de nos boites quantiques émettant a 1.55 um. Cette
approche, bien qu’ayant montré ses limites dans la description des effets a n-corps, a été
utilisée pour l’étude des phénomenes du premier ordre. Elle nous a notamment permis
d’étudier la possibilité de réaliser des boites quantiques pouvant émettre dans le moyen
infrarouge, entre 2 et 5 um. Il a alors été démontré qu’avec la transition optique
fondamentale inter-bande de boites InAsSb/InP, il était possible d’atteindre de telles
longueurs d’onde. Cette approche sera également réutilisée dans les chapitres 2 (effet du
champ magnétique) et 3 (calculs sur des réseau de boites quantiques dans [’espace
réciproque). Dans la derniére partie de ce chapitre, un calcul K*p a huit bandes est réalisé
sur des boites quantiques InAs/InP (100) et (311)B. La précision du calcul utilisé permet de
mettre en évidence la différence fondamentale entre les boites sur les deux substrats, et
permet également d’introduire une description complete des effets Coulombiens a N-corps

décrits précédemment (excitons, biexcitons, trions) dans les boites.

1.3 Structure fine des boites InAs/InP et influence du

substrat par la méthode kep 8 bandes

Cette partie décrit les travaux réalisés a l’aide des calcul k®p a huit bandes réalisés en

coopération avec la TU Berlin.[CornetPRB06]

1.3.1 Parametres d’entrée du calcul : choix de la structure

1.3.1.a  Motivations et cadre général de |’étude
Comme nous I’avons déja décrit précédemment, le faible désaccord de parametre de maille
dans le systeme InAs/InP comparé au systeme InAs/GaAs favorise la formation de grandes

boites quantiques a faible confinement électronique, en faibles densités. Cet écueil peut étre
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contourné en prenant une surface de croissance de haute énergie (« instable ») comme la
surface (311)B par exemple.[CaroffJJAPO5] [CornetPRB05] [SaitoO1] Ceci permet
d’atteindre de fortes densités de boites, et une réduction de leur dispersion en taille. De faibles
courants de seuil pour les lasers émettant a 1.55 um sont ainsi obtenus. [CaroffAPLO5] La
hauteur des boites est controlée par le processus double cap (DC) expliqué dans le chapitre
0.[ParanthoenO1] Alors que de nombreuses études expérimentales ont déja étudié 1’influence
de D’orientation du substrat sur les propriét€s optiques des boites quantiques, [Wang0S5]
[SanguinettiO0] [Patane00] [TemkoO3] aucune étude théorique complete sur les boites
quantiques sur substrat d’orientation (N11), en accord avec les données expérimentales, n’a
été menée a notre connaissance. [PovolotskyiO4] [Xia90] [Li94] [Bahder95] [Henderson95]
[Tomasini98] [MiskaJPC02] D’un autre coté, de nombreuses études théoriques completes et
précises (en accord avec les données expérimentales) ont été menées sur d’autres types de
boites dans d’autres systemes III-V classiques comme InGaAs/GaAs ou InAs/GaAs sur
substrat (100). Ces études utilisent des approches de type pseudo-potentiels, [Wang0O0]
[Wang99] [Bester05] ou la méthode kep huit-bandes.[Grundmann96] [GuffarthO1] [Stier99]
[Rastelli04] [Heitz05] [Rodt05] [Sauvage02] Nous nous proposons ainsi d’étudier ici I’effet
de I’orientation du substrat sur les propriétés électroniques et optiques des boites quantiques
InAs/InP de maniere précise a I’aide de la méthode kep huit-bandes, puis de décrire les effets
Coulombiens dans les boites InAs/InP. L’étude présentée ici est appliquée aux boites
InAs/InP, mais certaines conclusions a propos des effets de 1’orientation du substrat tirées de

cette étude pourraient également étre transposées au cas des boites InAs/GaAs.

1.3.1.b Géométrie des boites choisies

La procédure de controle de la longueur d’onde d’émission DC est entierement basée sur la
possibilité de controler la hauteur des boites quantiques.[Paranthoen01] La hauteur des boites
est donc un parametre clef dans la compréhension des propriétés électroniques et optiques des
boites quantiques utilisées au laboratoire, et réalisées a 1’aide de la procédure DC. Cependant,
la structure électronique des boites quantiques dépend également de la forme considérée, et de
son extension spatiale. La géométrie est ainsi un parametre d’entrée crucial pour les calculs.
La figure 1-14 (a) est une image AFM (Atomic Force Microscopy) d’une boite quantique
typique dans le systeme InAs/InP sur substrat (311)B. La hauteur moyenne pour ce type de

boites non recouvertes est d’environ 8 nm avec un diametre d’environ 35 nm.
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(b) X-STM

35 nm

Hauteur des QDs

|

(c) ) 35 nm

Figure 1-14 : Caractérisations structurales de boites quantiques InAs/InP sur substrat (311)B. A partir des
images AFM (a) et des images par X-STM (b), ou les régions claires représentent les zones riches InAs, une
géométrie de cone tronqué (c) est utilisée pour les calculs.

La forme précise en 3D des boites quantiques ne peut pour autant étre donnée a partir des
images AFM, car I’'image représente une convolution entre la hauteur réelle des boites, et la
taille de la pointe utilisée. De plus, sur cette représentation AFM, la boite quantique
considérée n’est pas recouverte (« cappée »), or de sérieuses modifications de la forme de la
boite sont observées lors de ce processus de recouvrement comme le montre une étude
précédente en microscopie électronique (TEM).[Paranthoen01] Récemment, des images de
tres grande qualité ont été réalisées par X-STM (Cross-sectionnal Scanning Tunneling
Microscopy) sur des échantillons de méme type. La mesure est réalisée en chambre UHV
(Ultra-high-vacuum chamber), avec une pression inférieure 2 4.10™"" Torr sur la surface clivée
(1 =1 0). Les pointes sont préparées par gravure électrochimique de fils de tungstene poly-
cristallin. [OffermansphysEO5] [Gong04] [OffermansPRBOS] La figure 1-14 (b) représente
une image X-STM d’une boite InAs déposée sur de 1’'InP, et recouverte avec un « simple
cap » d’alliage quaternaire : IngsGap,Asp435P0.s565 (Q1.18). Pour cette étude, la procédure DC
n’a pas été utilisée pour définir la hauteur de la boite. Ainsi, naturellement, la boite considérée
possede un profil de triangle tronqué a son sommet. Les deux images AFM et X-STM
présentées dans la figure 1-14 (a) et (b) permettent de définir et justifier une géométrie de
référence qui sera utilisée pour les calculs de structure fine dans les boites quantiques,
présentée dans la figure 1-14 (c). Ainsi, la géométrie de la boite quantique considérée dans les
calculs, est de type conique tronqué, ou la hauteur totale du cone est égale a 8.8 nm (soit 30
mono-couches (MC) atomiques, ou 1 MC ~ 0.29 nm sur le substrat (100)), et la largeur a la

base est de 35 nm. Nous ne considérons pas ici d’éventuels effets d’intermixing qui
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engendreraient des gradients de composition des boites. Cependant, comme les images de X-
STM ne permettent pas de remonter a la structure complete des boites dans le plan (x,y), une
symétrie cylindrique est alors choisie, méme si les boites ne sont pas isotropes sur substrat
(311)B, et encore moins sur substrat (100). En effet, des fils sont obtenus sur substrat (100)
[Gendry04], et les boites quantiques sur substrat (311)B présentent une Iégere
anisotropie,[Caroff ThO5] [Fréchengues99] dont les conséquences seront étudiées au chapitre
3. Mais ce choix est motivé par la comparaison des effets de 1’orientation du substrat sur les
propriétés électroniques et optiques des boites. Cette géométrie permet ainsi de conserver un
haut degré de symétrie structurale (C.y), afin de mettre en avant les effets de perte de
symétrie dus a I’orientation du substrat. En prenant comme axe de référence la direction [1 0
0], la géométrie choisie a la plus haute symétrie C,, pour le substrat (100). Cette symétrie est
réduite a Cy4y, quand un modele continu (comme la méthode kep) est utilisé, ne prenant pas en
compte les asymétries d’interface, les relaxations atomiques, ou les effets de champ piézo-
électrique.[Bester05] Dans un tel cas de figure, aucune levée de dégénérescence des états P
de boite ne doit étre envisagée. En revanche, quand la symétrie atomique est prise en compte
dans les calculs (effet du champ piézo-électrique dans notre cas), la symétrie est une fois de
plus réduite jusqu’a atteindre la symétrie cristalline C,, liée a la maille Zinc-
Blende.[BesterO5] Dans ce cas, 1’isotropie dans le plan des boites n’est plus conservée, et une
levée de dégénérescence est attendue sur les états P de boite. On peut remarquer que les
valeurs données par Bester et al.[BesterOS] sont déterminées pour le systeme InAs/GaAs, ol
le désaccord de maille est plus grand. La levée de dégénérescence des états P devrait donc

encore étre plus faible dans les boites InAs sur substrat InP.

Sur substrat (311)B, la symétrie associée a la morphologie des boites choisies est
également de type Coy (figure 1-14). Quand la symétrie des déformations est prise en compte,
cette symétrie initiale est drastiquement réduite a Cs=(E,c), ou ¢ est la symétrie plane (0 1 -1).
Les notations S et P ne sont alors plus justifiées, mais seront gardées pour des raisons de
commodité. Dans ce cas, aucune dégénérescence des états P de boite n’est attendue, quelque
soit la forme de la boite considérée. La structure dans ce cas perd toute symétrie de rotation de
type C,, incompatible avec la symétrie cristalline considérée. Il parait raisonnable de penser
que cette perte de symétrie peut et doit avoir des conséquences visibles sur les propriétés

électroniques et optiques des boites quantiques €pitaxiées sur substrat (311)B.

La figure 1-14 montre également I’'importance de la couche de mouillage. En effet, la

hauteur de nos boites étant faible, la différence entre la hauteur de la boite considérée et la
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couche de mouillage n’est plus négligeable comme dans le systeme InAs/GaAs. Ainsi, la
prise en compte de I’effet de la couche de mouillage sur les propriétés électroniques et

optiques des boites quantiques est essentielle.

Dans ce contexte, des boites quantiques InAs/InP de forme conique tronquées ont été
définies sur les deux substrats ((311)B et (100)), avec différentes hauteurs (8 MC (1 MC ~
0.29 nm), 10 MC, 12 MC, 16 MC et 30 MC), , et épaisseurs pour la couche de mouillage (2
MC ou 4 MC).

1.3.1.c Calcul des contraintes et déformations
Le modele de calcul utilisé est le modele CM présenté dans le paragraphe 1.1.2.a. Il permet
ainsi d’obtenir les composantes du tenseur des déformations et des contraintes. La figure 1-15
représente les différentes composantes du tenseur des déformations pour les boites InAs/InP
coniques non tronquées dont la hauteur est égale a 30 MC (8.8 nm), sur substrat (100), avec
un épaisseur de couche de mouillage de 1.2 nm. A partir de ces résultats, un calcul du champ

piézo-électrique peut-&tre proposé.

1.3.1.d  Calcul du champ piézo-électrique
Le calcul du champ piézo-électrique est réalisé a l’aide de la méthode présentée
précédemment au paragraphe 1.1.2.b. Les charges et le potentiel piézo-€lectrique associé issus
de ce calcul sont représentés dans la figure 1-16. L’orientation du champ piézo-électrique est
ici mise en évidence, et I’influence du champ cristallin est prise en compte de maniere précise.

La symétrie C,, du potentiel piézoélectrique apparait clairement.

Une comparaison quantitative peut-étre donnée entre les effets du champ cristallin sur les
substrats (311)B et (100). La figure 1-17 présente une comparaison des potentiels piézo-
électriques dans des boites quantiques sur les deux types de substrat. Le potentiel

piézoélectrique sur substrat (311)B présente clairement une symétrie Cs.

Ce champ piézoélectrique est faible dans les deux cas. Mais cet effet, méme si il est
quantitativement faible, a des conséquences tres importantes pour la structure €lectronique. I1
change a lui seul la symétrie sur substrat (100). Dans le cas du substrat (311)B, la symétrie Cs
est introduite plus directement par les déformations et I’Hamiltonien de Pikus-Bir dans les

calculs de structure électronique.
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Composante Coupe suivant .
de la Coupe suivant (100) Echelle
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Figure 1-15 : Distribution spatiale des déformations dans et a proximité de la QD conique InAs/InP (100) avec
un diametre de base de 35 nm et une hauteur de 8.8 nm (30 MC). Cette QD est posée sur une couche de
mouillage de 2 monocouches (~1.2 nm). Les composantes du tenseur des contraintes sont représentées dans le
plan (001) coupant la QD I monocouche au-dessus de la couche de mouillage, et dans le plan (100) passant par

le barycentre de la QD.
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(a) Potentiel piézo-électrique (mV) dans le (b) Représentation 3D des

plan (001) iso-Potentielles +/- 6 mV

Figure 1-16 : Potentiel piézo-électrique dans une boite quantique conique InAs/InP (100) ayant un diamétre de
base de 35 nm. Une représentation 2D (a) permet de quantifier le potentiel piézo-électrique dans la boite
quantique. Une représentation 3D (b) permet de comprendre la distribution spatiale du potentiel piézo-

électrique. L’effet de la symétrie cristalline est ainsi illustré.

De plus, ces effets mémes faibles ont des conséquences sur les effets Coulombiens a N-
corps dans ces boites. Etant donné que le champ piézo-€lectrique éloigne les électrons dans un
sens et les trous dans 1’autre, il change les parametres de I'interaction Coulombienne entre
électrons et trous. Enfin, le champ piézoélectrique dépend de la taille de la boite, car il dépend
de la distance entre les charges piézoélectriques définies précédemment. Ainsi, plus la boite
est grande, plus les charges piézoélectriques localisées dans la boite sont éloignées les unes

des autres, plus le champ électrique résultant est intense.

(a) (100) substrate (b) (311) substrate

-Tm‘:.-' +8m<f_\
S

-12mV

[100]

Figure 1-17 : Orientation et représentation du potentiel piézo-électrique (isopotentielles) pour des boites
quantiques InAs/InP sur substrat (100) (a) et (311)B (D).
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1.3.1.e Propriétés générales du potentiel de confinement dans le systeme
InAs/InP

Avant de rentrer plus dans les détails de la structure électronique fine des boites quantiques
InAs/InP, une analyse détaillée du potentiel de confinement InAs/InP, ainsi qu’une
comparaison avec le systeme InAs/GaAs de référence permet d’analyser les contributions des
différentes bandes énergétiques. Dans la figure 1-18, les potentiels de confinement des deux
systemes cités précédemment sont comparés dans le cas de boites quantiques pyramidales sur
substrat (100) a T=0K. Dans la partie centrale (b) de la figure 1-18, les structures de bande
non contraintes relatives a I'InAs sont présentées. Les raccords de bande sont différents,
illustrant la différence fondamentale entre les deux systemes : dans le systeme InAs/GaAs, un
anion commun est partagé, alors que dans le systeme InAs/InP, c’est un cation qui est mis en
commun. En présence des déformations, les énergies de la structure de bande sont modifiées
(cf. section (a) pour InAs/InP et (c) pour InAs/GaAs) par la déformation hydrostatique
(affectant principalement la bande de conduction), et par la déformation biaxiale (qui elle,
permet de lever la dégénérescence HH/LH au point I' de centre de zone). De maniere
quantitative, cet effet est beaucoup plus fort pour de I’'InAs dans du GaAs, a cause du fort
désaccord de parametre de maille (6.6 % sur GaAs comparé a 3.1% pour I'InP), et de

I’augmentation de la déformation hydrostatique qui I’accompagne.

L’€élément le plus marquant ici est la différence trés importante entre le gap contraint
d’InAs dans I'InP (~475 meV), et dans le GaAs (~775 meV a 0K). Cette différence
fondamentale permet d’envisager d’atteindre assez facilement 1'émission a 1.55 pm avec de

I’InP, ce qui est tres difficile dans le systeme de boites InAs/GaAs.

Etant donné que la profondeur du potentiel de confinement pour les électrons est similaire
dans les deux cas, il semble raisonnable de s’attendre a obtenir les mémes spectres en énergie
dans la bande de conduction, toute chose étant égale par ailleurs (et notamment la
morphologie et les masses effectives). Ceci n’est en revanche pas vrai pour les états de trou de
la bande de valence, étant donné que le potentiel de confinement dans les boites InAs/InP est

beaucoup plus profond, et qu’alors la levée de dégénérescence HH/LH est plus petite.

Les parametres matériaux d’entrée de 1’analyse kep présentée ici, sont tirés de la référence

[Stier99] pour I’InAs, et de la référence [VurgaftmanO1] pour I'InP.
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Figure 1-18 : Profil du potentiel de confinement a T = 0 K pour une boite d’InAs encapsulée dans de I’InP (100)
(a) ou dans du GaAs (100) (c). Dans la section centrale (b), est présentée la structure de bande pour InP et

GaAs non contraints relativement a I’InAs.

1.3.2 Propriétés optiques des boites quantiques :validation du modele

1.3.2.a  Fonctions d’onde monoélectroniques

La figure 1-19 représente les trois premieres fonctions d’onde pour les électrons et les trous
dans les boites quantiques InAs/InP (isosurfaces a 70%) pour les deux substrats (100) et
(311)B. Les symboles €0, et hO sont utilisés pour décrire les états 1Se et 1Sh d’électrons et de
trou (i.e. avec une symétrie de type S dans le plan des boites, en suivant les notations
usuellement adoptées en coordonnées cylindriques).[MiskaJPC02] el, e2, hl et h2 sont
utilisés pour décrire les états 1Pe et 1Ph d’électrons et de trou (i.e. avec une symétrie de type

P dans le plan des boites en coordonnées cylindriques).
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(b) Substrat (311)B

Figure 1-19 : Représentation des fonctions d’onde pour les électrons et les trous pour les trois premiers états
confinés de boite sur substrat (100) (a) et sur substrat (311)B (b), avec une hauteur de boite de 2.93 nm. €0, el,
e2, décrivent les états électroniques de type S et P. hO, hl, h2 décrivent les états de trous de type S et P.
L’utilisation du substrat (311)B induit une anisotropie de la fonction d’onde.

1.3.2.b Confrontation a [’expérience - validation du modeéle

L’utilisation de ce modele a déja prouvé a maintes reprises son bon accord avec les
données issues de I’expérience dans le systeme InAs/GaAs.[Seguin05] Toutefois, nous avons
montré précédemment que les boites quantiques InAs/InP présentaient de nettes différences
avec les boites InAs/GaAs, tant du point de vue des potentiels de confinement, que du point
de vue structural. Une validation du modele dans le systetme InAs/InP parait donc nécessaire.
Ainsi, une comparaison entre les énergies des transitions excitoniques fondamentales issues
du calcul, et la position des pics de photo-luminescence mesurées pour des boites quantiques
InAs/InP (311)B permet de valider le modele choisi. La figure 1-20 représente les transitions
excitoniques de type 1Se-1Sh mesurées (triangles), calculées d’une part a 1’aide de
I’approximation kep 1 bande présentée en partie 2 de ce chapitre, [MiskaJPCO02] (tirets), et
d’autre part calculées a I’aide de la méthode kep 8-bandes dans ce travail (traits pleins), en
fonction de la hauteur des boites quantiques InAs/InP. La photoluminescence présentée ici a
été mesurée a 4.2 K dans un cryostat a Hélium. En effet, tous les résultats présentés ici sont
issus de calculs réalisés a 0 K, car il est tres difficile de rendre compte des effets thermiques
dans les calculs. Un laser Krypton continu (longueur d’onde de 647 nm) est utilisé pour
exciter 1’échantillon, avec une puissance moyenne de 1 mW (puissance suffisamment faible
pour éviter qu’une grande partie de I’émission de photons ne puisse provenir d’éventuels
niveaux supérieurs en énergie). Les échantillons choisis sont congus avec différentes
épaisseurs de premier cap, et donc différentes hauteurs de boites (2 nm, 3 nm, 4 nm, 5 nm), en

utilisant la procédure de croissance DC. [Paranthoen(1]
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Figure 1-20 : Energies des transitions excitoniques dans les boites quantiques InAs/InP coniques tronquées,
calculées (trait plein pour la méthode kep 8-bandes, tirets pour I’approximation kep 1-bande présentés dans la

référence [MiskaJPCO02]), et mesurées (carrés), en fonction de la hauteur des boites.

La hauteur des boites quantiques reportée sur la figure 1-20 est une approximation de la
hauteur réelle des boites. En effet, en premiere approximation, la hauteur expérimentale des
boites, proposée sur la figure ci-dessus, est fixée égale a 1’épaisseur d’InP déposée pendant la
premiere étape de la procédure DC. Cependant, d’apres l’analyse des mécanismes de
croissance mis en jeu dans la procédure DC, il a été montré précédemment que 1’épaisseur
déposée d’InP durant le premier cap de la procédure DC est plus grande que la hauteur
effective des boites d’environ 2 MC (~0.6 nm).[ParanthoenO1] La position en énergie des pics
de luminescence est déterminée avec une tres bonne précision. Nous pouvons considérer que
les calculs kep 8-bandes présentent un trés bon accord avec les données expérimentales, étant
donné qu’une simple translation de la hauteur des boites d’environ 0.6 nm suivant la direction
horizontale permet de faire coincider les deux courbes expérimentales et théoriques (les
fleches sur la figure 1-20 illustrent la translation constante a réaliser entre les courbes
expérimentales et théoriques permettant de valider le modele utilisé). La figure 1-20 permet
également de montrer les limitations de 1’approximation kep 1 bande, ajustée ici a

I’expérience,[MiskaJPC02] tout particulierement pour de grosses boites (au-dela de 3 nm).
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1.3.2.c Spectres d’absorption excitonique
La figure 1-21 présente le spectre d’absorption excitonique pour une boite InAs/InP de

hauteur 8.8 nm sur substrat (311)B, la couche de mouillage est ici choisie avec une épaisseur

de 4 MC.

Spectre d'absorption pour le cone entier
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Figure 1-21 : Spectre d’absorption excitonique calculé par la méthode kep 8-bandes, sur des boites quantiques
InAs/InP (311)B coniques de hauteur 8.8 nm. Influence de I’épaisseur de la couche de mouillage sur la

transition fondamentale 1Se-1Sh de la boite quantique InAs/InP (311)B en fonction de la hauteur de boite.

Le spectre d’absorption présenté ici est constitué de transitions principales de type 1Se-
1Sh, et 1Pe-1Ph, ainsi que de transitions croisées de type 1Se-1Ph ou 1Sh-1Pe. Ces transitions
ne sont pas prévues par les calculs kep 1 bande présentés dans la figure 1-9. En effet, ces
transitions croisées ne peuvent étre prédites que si I’on ne prend en compte la symétrie
cristalline. Ce point sera détaillé dans la suite. De plus, on ne considere dans les spectres de la
figure 1-21 que les niveaux d’énergie de type 1S et 1P, et non ceux de type 1D et 2S. Les
temps de calculs mis en jeu en prenant en compte ces niveaux d’énergie sont tres longs. Sur
ces spectres, un éclatement de la transition 1Pe-1Ph est observée contrairement aux spectres
présentés dans la figure 1-9. Cet éclatement est li€ a la levée de dégénérescence des niveaux
qui résulte également du fait que le calcul prend en compte la symétrie cristalline du systeme.
Enfin, I’écart mesuré entre la transitions fondamentale 1Se-1Sh et la transition excitée de type
1Pe-1Ph est d’environ 70 meV pour cette boite quantique conique de hauteur 8.8 nm et de

diameétre 35 nm.

L’influence de I’épaisseur de la couche de mouillage est également présentée dans la figure

1-21. Dans la référence [CornetPRBO05], il a été montré que la couche de mouillage pouvait
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avoir une importance non négligeable dans la description de la structure électronique de la
boite quantique. Dans cette figure, la transition excitonique fondamentale de boite est tracée
pour deux structures avec une épaisseur de couche de mouillage de respectivement 0.6 (2MC)
et 1.2 nm (4 MC). Comme attendu, 1’énergie de la transition excitonique fondamentale est
plus petite pour la plus grande épaisseur de couche de mouillage considérée. Ceci est
logiquement relié au taux de pénétration de la fonction d’onde dans la couche de
mouillage.[CornetPRB0S] Ainsi, I’influence de 1’épaisseur de la couche de mouillage sur les
déformations et le champ piézoélectrique dans la boite est faible. Les calculs présentés dans la
suite sont ainsi réalisés avec des structures dont la couche de mouillage est de 1.2 nm. Ce

choix est motivé par I’épaisseur mesurée en X-STM, qui est autour de 1 nm.

La figure 1-22 présente les spectres d’absorption excitonique pour des boites de différentes
hauteurs sur substrat (100). Les spectres d’absorption calculés sont ici tracés suivant la
polarisation [0 1 -1], étant donné que cet axe appartient au plan des boites pour les deux
substrats considérés ([0 1 -1] est en effet perpendiculaire aux deux axes de croissance [3 1 1]
et [1 0 0]). Dans ce cas, I’énergie de liaison de 1’exciton est environ de 15 meV quelques
soient les différentes hauteurs de boite considérées. Les spectres montrent un décalage vers
les hautes énergies de 135 meV de la transition fondamentale lorsque la boite passe d’un cone
entier a un cone tronqué de hauteur 8 MC (2.3 nm). Ce décalage est la conséquence directe de
I’effet de confinement quantique dans les boites. Les transitions excitées n’ont pas le méme
décalage en énergie que la transition fondamentale. Ceci est dG au fait que le rapport de forme
de la boite considérée n’est pas constant. La boite quantique étant tronquée en hauteur, et cet
€cart entre niveaux d’énergie étant reli€é au confinement latéral dans 1’hétérostructure
considérée, pour des boites quantiques non tronquées, il existe une zone en haut de la boite
pour laquelle le confinement latéral est fort. Ainsi, les niveaux d’énergie sont plus éloignés.
La boite quantique tronquée a une forme quasi cylindrique, et n’a donc pas de zone ou le
confinement latéral est fort. Ainsi, ’écart entre €état fondamental et états excités est plus

faible.
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Figure 1-22 : Spectres d’absorption excitonique calculés par la méthode kep 8 bandes sur des boites quantiques
InAs/InP (100), en fonction de la hauteur des boites, pour une polarisation suivant la direction [0 I -1] et pour T
= 0 K. Une boite quantique conique tronquée, de diametre de base 35 nm est considérée.

Les spectres calculés avec la méthode kep 8-bandes et présentés sur la figure 1-22
permettent ainsi d’accéder a un niveau de précision bien plus grand que les calculs réalisés
précédemment.[MiskaJPC02] Une comparaison entre les différents substrats (311)B et (100)
peut étre réalisée précisément. La derniere partie de ce chapitre est donc consacrée a 1’étude
de I’effet de I’orientation du substrat sur les propriétés électroniques et optiques des boites

quantiques.

1.3.3 Influence de 1’orientation du substrat sur les propriétés optiques

des boites quantiques

1.3.3.a Transitions excitoniques fondamentales sur (311)B et (100)
Dans la figure ci-dessous, la transition excitonique fondamentale (X) est représentée en

fonction de la hauteur des boites quantiques pour les deux substrats considérés.
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Figure 1-23 : Comparaison entre les transition excitoniques fondamentales calculées dans des boites InAs/InP

(311)B (trait plein), et des boites InAs/InP (100) (pointillés), en fonction de la hauteur des boites. La différence

entre les deux courbes est principalement reliée aux déformations hydrostatiques.

Deux principaux renseignements peuvent en étre déduits : (1) Plus la taille de la boite est
petite, plus I’énergie de la transition (X,) devient grande ; c’est 1’effet de confinement
quantique li€é a I’extension spatiale de la zone confinée. (2) L’énergie de transition (Xj) est
toujours plus grande dans le cas de boites quantiques sur substrat (311)B, presque
indépendamment de la hauteur de boite considérée. Afin de mieux comprendre et approfondir
cette derniere observation, une analyse (a) des énergies d’électrons et de trous et (b) des

énergies de transition (Xj) est présentée dans la suite.

(a) Les états monoélectroniques :L’énergie fondamentale monoélectronique peut-€tre

séparée en plusieurs contributions : E=E__ +E’ +E"" 4 E

quant conf hydro piezo

+ E, , ot Eguanc représente

strain

la partie énergie cinétique du Hamiltonien, E, 7" le décalage en énergie induit par la

déformation hydrostatique (e +e, +e.), E viero = (P V iero|¥) le décalage en énergie induit
par le champ piézo-électrique interne, et Ecoonf = (‘I’ V eons ‘P> I’énergie locale de confinement

reliée a la position de la bande de conduction « non contrainte ». Cette énergie est minimale

dans le cas ou la fonction d’onde est enticrement localisée dans la boite, et augmente plus la
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fonction d’onde pénetre dans la barriere. Cette grandeur est donc un «indicateur de
délocalisation » de la fonction d’onde en dehors de la boite. Eo contient les contributions
induites par les composantes non diagonales du Hamiltonien se rapportant au tenseur des
déformations (déformations tétragonales et de cisaillement), et le couplage avec la bande de

valence. Pour les états de trous, un terme additionnel apparait alors dans 1’énergie :

E;m =<‘P|b(8xx +€, —2¢€ )|‘P> , reflétant I'influence des déformations tétragonales, ou b
est le potentiel de déformation de cisaillement. Le fait que quelque soit la hauteur de boite
considérée, I’énergie de transition est toujours plus haute sur substrat (311)B que sur (100)
comme présenté précédemment (figure 1-23), n’est pas véritablement surprenant, car I’effet
de déformation hydrostatique est plus grand pour le (311)B, que pour le (100),

(Eyaro (€0))311) > (E, ,,,(€,))(100), comme il a déja été montré par Miska et al.

[MiskaJPCO02] Cette différence entre les deux substrats pour la « contribution hydrostatique »
est de 10 meV pour les grandes boites et de 15 meV pour les boites tronquées les plus plates
(figure 1-24 (c)). Le saut de bande de conduction est plus petit sur substrat (311)B, et la

fonction d’onde électronique plus délocalisée.

Ainsi, en comparaison aux boites équivalentes sur (100), I’énergie locale de confinement

dans la bande de conduction non contrainte Efonf (e,) augmente et I’énergie cinétique Eqyant

(ep) diminue pour les boites (311)B (figures 1-24 (a) et (b)). Dans le cas du substrat (311)B,
une légere contribution du potentiel piézo-€lectrique est observée méme pour 1’ état
fondamental électronique, contrairement au cas du substrat (100). Cette contribution est de
3.2 meV pour les plus hautes boites, et de 0.4 meV pour les boites InAs/InP (311)B les plus
plates. Ceci est du au fait que le potentiel piézo-électrique attire 1’électron dans une partie de
la boite quantique, et repousse le trou dans la partie opposée. Dans le systeme (100), les
fonctions d’onde sont distordues et allongées, mais les barycentres des fonctions d’onde pour
les électrons et les trous coincident malgré tout avec le barycentre de la structure. Ainsi,

I’effet du potentiel piézo-électrique est assez sensiblement augmenté sur substrat (311)B.
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Figure 1-24 : Energie fondamentale électronique en fonction de la hauteur de QD décomposée en diverses

o L. L ). . . 0
contributions : (a) I’énergie cinétique Eqy, (b) I’énergie de confinement EC

onf » €1 (c) le décalage en énergie

induit par la déformation hydrostatique pour les deux substrats (311)B et (100). E,;,., n’est pas présenté ici, car
proche de 0 pour I’ état fondamental.

(b) Les énergies excitoniques de transitions : L’énergie de transition excitonique (Xo) est
principalement fonction de I’extension spatiale des fonctions d’onde d’électrons et de trous, et
de leur positions respectives. L’état fondamental électronique sur substrat (311)B est
légerement délocalisé, et les barycentres des fonctions Wep et Who sont 1égerement décalés par
le champ piézoélectrique. L’énergie de liaison de I’exciton (Xo) est donc légerement plus
petite sur le substrat (311)B. Cependant, la différence entre les deux substrats reste tres faible

a morphologie équivalente: AE,,=E,,(100)—E,,(311)=2meV, ce qui accentue

légerement le décalage vers les hautes énergies dii a 1I’augmentation de la déformation

hydrostatique sur substrat (311)B.

La différence entre les deux énergies des transitions fondamentales sur les deux substrats
est cependant plus faible ici que celle calculée dans la référence [MiskaJPC02]. Dans cette
référence, cependant, I’influence de E,ic,o et d’éventuelles variations de Eguan: (dues a des
variations de masses effectives), n’ont pas pu étre prises completement en compte. Ainsi, la
partie du Hamiltonien se rapportant au tenseur des contraintes incluant les déformations
hydrostatiques et de cisaillement joue le role le plus important dans 1’explication de la

différence de comportement entre les substrats (311)B et (100). La différence de
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comportement entre les contraintes de cisaillement, tétragonales, et hydrotatiques sur les deux
substrats (100) et (311)B a déja été démontrée pour des couches de semiconducteurs séparées
par des interfaces cohérentes.[DeCaro93] L’influence de ces déformations sur les propriétés
électroniques des boites quantiques a également été observée dans le systeme
InAs/GaAs.[Povolotskyi04] Le décalage en énergie induit pas le champ piézoélectrique sur
substrat (311)B a aussi ét¢ démontré expérimentalement sur des boites quantiques
InAs/GaAs.[Patane00] En conclusion, nous proposons d’interpréter la différence entre les
deux substrats InP (311)B et (100) comme la conséquence directe de I’effet des différences de
contraintes tétragonales/cisaillement et hydrostatiques entre les deux substrats. La principale
différence observée entre les deux substrats est reliée a la contrainte hydrostatique, quelque
soit la taille de la boite. La différence entre les contraintes tétragonales/hydrostatiques sur les
deux substrats est faible, mais dépend de la taille des boites envisagées. L’effet

piézoélectrique ajoute également une correction en énergie.

1.3.3.b Spectres d’absorption des boites sur (311)B et (100)

L’analyse complete pour la totalité du spectre d’absorption peut maintenant étre réalisée
sur les substrats (311)B et (100). La figure 1-25 représente la comparaison entre les spectres
d’absorption pour des boites coniques (de hauteur 30 MC (8.8 nm)) sur les deux substrats. Les
spectres d’absorption sont convolués artificiellement apres le calcul par une fonction
Gaussienne de largeur a mi-hauteur égale a 2 meV. Dans le cas des boites quantiques sur
substrat (100), les transitions croisées du type 1Se-1Ph et 1Sh-1Pe n’apparaissent pas sur le
spectre, ce qui révele la différence profonde de symétrie entre les deux systemes considérés
ici. Dans les deux cas, I’écart moyen entre transitions 1Se-1Sh et 1Pe-1Ph est d’environ 40
meV, pour des boites dont la transition fondamentale 1Se-1Sh est a 0.8 eV (1.55 um) a
température ambiante. Cette observation est en accord avec les calculs réalisés dans
I’approximation kep 1 bande,[MiskaJPC0O2] mais ne correspond pas a tous les résultats
expérimentaux obtenus dans le chapitre 2, et en particulier dans les boites InAs/InP. Le
spectre d’absorption des boites sur substrat (100) parait décalé dans son ensemble vers les
basses énergies par rapport a celui des boites sur substrat (311)B. L’écart entre transitions

fondamentale et excitées est identique en premiere approximation.

La figure 1-26 (a) et (b) représente la variation des énergies des transitions excitoniques
pour les deux orientations de substrat en fonction de la hauteur de QD. Ces transitions sont
pointées a partir des spectres d’absorption polarisés suivant [0 1 —1], qui est une direction

appartenant au plan des boites pour les deux substrats considérés.
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Figure 1-25 : Comparaison entre les spectres d’absorption a T = 0 K des boites quantiques coniques (de

hauteur 30 MC) pour les deux orientations de substrat (311)B (trait plein) et (100) (tirets). Les transitions

croisées sont activées optiquement sur substrat (311)B.

Nos résultats indiquent que la levée de dégénérescence des états a caractere P dépend

principalement de la taille des boites, et de maniere curieuse assez peu de I’orientation du

substrat.
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Figure 1-26 : Comparaison entre les transitions calculées pour des boites InAs/InP (100) (a) et pour des boites
InAs/InP (311)B (b), en fonction de la hauteur des boites, a T = 0 K. Sur substrat (311)B, les transitions du

second ordre (+) deviennent optiquement actives.
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Il faut noter qu'un splitting des états P doit étre observé sur substrat (311)B méme en
I’absence d’effet piézoélectrique. Ceci est du au fait que la symétrie des déformations Cs est

tres différente de la symétrie Cay.

Sur substrat (311)B, la séparation de ces niveaux d’énergie AEp est aussi en partie reliée au
champ piézo-€lectrique.[Stier99] Sur substrat (100) et dans la méthode kep huit-bandes, la
levée de dégénérescence des états électroniques et de trous de type P, en présence d’une
symétrie structurale de type C.yn’est dii qu’a I’effet piézoélectrique. Si AEp est similaire pour

les deux substrats, cela résulte d’un effet de compensation dans le cas du substrat (311)B.

le champ piézo-électrique lui-méme est tres différent dans sa force, et dans sa symétrie
(figure 1-17). Dans le cas du substrat (100), les lobes des surfaces isopotentiel positives et
négatives respectent la symétrie C,,, ce qui n’est pas le cas pour le substrat (311)B. Sur ce
substrat, le potentiel piézo-€électrique a pour symétrie Cs. Les maxima des parties positives et
négatives ne sont pas égaux. Pour la boite quantique conique non tronquée sur substrat (311)B
(figure 1-17 (b)), le potentiel piézo-électrique varie entre —25.2 mV et 12.8 mV, ce qui est a
comparer avec les valeurs de + 8.5 mV pour les boites InAs/InP sur substrat (100) (figure 1-

17 (a)).

Dans les deux cas, la levée de dégénérescence des états P est aussi dépendante de la taille
des boites, ce qui est a relier a la dépendance du champ piézo-électrique avec la taille des
boites. Cette dépendence est bien connue pour des boites InAs/GaAs sur substrat
(100),[Stier99] et peut-etre étendue sans probleme au cas du substrat (311)B, d’apres ce qui

peut €tre observé sur la table 1-2.

QD height [nm] | Substrate orientation | Min(Viezo)[mV] | Max(Vpiezo)[mV]
23 (100) -2.5 2.5
2.5 (311)B -10.6 7.9
8.8 (100) -8.5 8.5
9.0 (311)B -25.2 12.8

Table 1-2 : Valeur du potentiel piézo-électrique en fonction de la taille de la boite et de I’orientation du substrat.

L’amplitude du champ piézo-€lectrique est donc plus grande dans les boites sur substrat
(311)B que sur substrat (100), cependant cela ne reflete pas la faible levée de dégénérescence
observée sur les états P. Le champ piézo-électrique dans le cas du substrat (311)B ne
s’applique pas dans le plan des boites, et ne respecte pas la symétrie des états P. En

considérant que les effets de 1’augmentation de I’effet piézoélectrique sur substrat (311)B, et
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de la diminution de la symétrie ne vont pas dans le méme sens, un phénomene de

compensation entre les deux effets est alors possible.

Une autre différence visible (figure 1-26), entre les deux types de substrats, est I’apparition
de transitions du second ordre pour des boites sur substrat (311)B. Tandis que sur substrat
(100) (figure 1-26 (a)), les spectres d’absorption sont principalement constitués de transitions
du premier ordre de type 1Se-1Sh, ou 1Pe-1Ph, les spectres d’absorption sur substrat (311)B
permettent également de mettre en évidence des transitions interdites d’ordre 2 de type 1Se-
1Ph ou 1Sh-1Pe. Sur substrat (100) en ’absence d’effets excitoniques et pour une symétrie
des états monoélectroniques de type C,y, Csy ou Cyy, ces transitions sont interdites. Pour des

boites ayant au moins la symétrie C,,, I’intégrale de recouvrement entre les fonctions

lPho >

disparait car les fonctions enveloppes choisies correspondent a des représentations

enveloppe des électrons de type P : W, et les fonctions de trous de type S : Who : <‘Pel

irréductibles différentes. Ces transitions peuvent étre toutefois tres faiblement activées si 1’on
prend en compte les effets excitoniques. Par ailleurs, la symétrie associée au spin (découplage
trous lourds - trous légers par exemple) doit étre prise en compte pour calculer les dipdles
associés aux transitions optiques. L’état fondamental de trous posseéde un caractere « trou

léger » dont il faut tenir compte.

Pour les boites (311)B, la symétrie du systeme étant C, ces transitions ne sont plus
interdites. Le barycentre de I’état fondamental de trou est translaté vers un des bords de la

boite, tandis que les états P électroniques sont translatés vers le bord opposé de la boite. Ainsi,

I’intégrale <‘Pel

‘Ph0> ne peut plus s’annuler pour des raisons de symétrie. Cependant, plus les

boites sont petites, plus faibles sont ces transitions.

En conclusion, toutes les différences observées entre les deux substrats peuvent étre reliées
a la perte de symétrie C, dans le systeme (311)B qui a pour conséquence d’augmenter les

contraintes de cisaillement, ce qui est visible sur I’amplitude du champ piézo-électrique.

1.3.3.c Discussion : effets des symétries
Les transitions « interdites » optiquement activées dans les cas de boites quantiques sur
substrat (311)B posent le probleme de la perte de symétrie dans ce systeme. Le probleme de
I’influence de la symétrie considérée sur les calculs et les propriétés optiques prédites dans les
boites quantiques ont déja été étudiées par Bester et al.[Bester05] Cependant, dans cette
référence, les boites quantiques ne sont envisagées que sur substrat (100). Nous avons montré

dans la partie précédente que la prise en compte dans la méthode kep 8 bandes de la symétrie
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du cristal via I’effet piézo-électrique nous amene a considérer une symétrie de type C,y, pour
une boite quantique sur substrat (100). Le substrat (311)B réduit la symétrie globale du
systtme jusqu'a Ce=(E,c), méme en I’absence d’effet piézo-électrique. La principale
conséquence de cette perte de symétrie est la présence de fortes valeurs de déformations
tétragonale et de cisaillement.[DeCaro93] La fonction d’onde est ainsi plus sensible a
I’ orientation du cristal sur substrat (311)B que sur substrat (100), et plus spécialement dans le
cas des petites boites ou les composantes de déformations tétragonale et de cisaillement ont
une plus grande importance (la relaxation des contraintes est moins efficace). Cette perte de
symétrie a donc des conséquences importantes sur la symétrie et I’anisotropie des fonctions
d’onde. Pour le substrat (100), les états propres calculés par la méthode kep 8-bandes en
symétrie C,, conservent quasiment la symétrie C,, ou Cs4. Une tres faible levée de
dégénérescence des états P est observée, avec de faibles conséquences sur le calcul des
niveaux d’énergie. Dans ce cas, les états P sont respectivement allongés suivant les directions
[01 1]et[01-1]. Dans la symétrie C, considérée pour le substrat (311)B, les états propres
n’ont pas cette symétrie. Ainsi, 1’état fondamental n’est plus purement S, et les états excités
ne sont plus des états purement P. Les états excités sont alors alignés suivant [0 1 -1] et [-2 3
3], avec une différence importante entre les deux directions. Ce large écart entre les deux
directions peut €tre directement relié a I’écart important du systéme par rapport a la symétrie
Cyy, contrairement au cas du substrat (100). Nous avons considéré ici uniquement des boites
coniques tronquées. Cependant, la conclusion présentée ici peut étre appliquée a toutes les

formes de boites sur (311)B.

1.3.4 Structure fine : excitons, biexcitons et trions

L’ultime degré de description fine de la structure électronique des boites quantiques réside
dans la compréhension des effets Coulombiens a N-corps analysés dans la partie
1.1.3.c.[Rodt05] [Stier00] [Seguin05] Le modele de calcul utilisé est le modele d’interactions
de configurations. Le développement des états a une particule sur une base de 6 fonctions
d’onde, correspondant aux fonctions monoélectroniques symétrisées a la maniere d’un
déterminant de Slater, permet ainsi de décrire les premiers états li€s a N-corps comme les
excitons, biexcitons et trions, et leur énergie de liaison. L’énergie de liaison de 1’exciton est,
comme il a été précisé auparavant, d’environ 15 meV. La figure ci-dessous permet de rendre
compte des énergies de liaison des biexcitons, et trions par rapport a I’exciton en fonction de

la hauteur des boites considérée, pour les deux substrats étudiés. Pour des faibles hauteurs de

boite, il n’y a pas de différences fondamentales entre les deux substrats. Les énergies de
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liaison trouvées sont alors d’environ Elx, = 0.5 meV, Elxx = 1.4 meV et Elx. = 1.7 meV,
quelque soit le substrat utilisé. Les effets a N-corps sont ainsi tous dans ce cas des effets
« liants », ou encore « stabilisants ». Pour les grandes hauteurs de boites, en revanche, certains
de ces états deviennent antiliants, et le comportement observé est différent pour les deux
substrats. Au regard du paragraphe 1.1.3.c présenté précédemment, les résultats sont analysés
en termes d’effets de corrélation. En effet, il ne semble pas naturel au premier abord d’obtenir
une énergie de liaison du biexciton négative. Pour comprendre cette observation, il est

nécessaire d’entrer un peu dans les détails du calcul utilisé pour déterminer ces énergies de

liaison.
(a) Substrat (100) (b) Substrat (311)B
- 2 | X+ ] - 2 | T T T T T T T T |
A -0 e ] S o
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Figure 1-27 : Evolution de I’énergie de liaison du biexciton et des trions pour différentes hauteurs de boites, sur
les substrat (100) (a) et (311)B (b).

En effet, deux effets rentrent en compte ici: (1) les interactions coulombiennes directes
décrites dans la partie 1.1.3.c. et 1.2.2.b. Un bref rappel est proposé ici pour le biexciton.
Dans un biexciton, il existe a I’ordre 1 deux contributions liantes J(e,h) négatives, et deux
antiliantes J(e,e) et J(h,h) positives. L’énergie de liaison peut donc s’écrire Exx = -
(2J(e,h)+J(e,e)+J(h,h)). Dans I’approche simple en potentiel de confinement infini (partie

1.2.2), ce terme est exactement nul.

Jee + ‘]hh

Par la méthode kep 8-bandes, on trouve au contraire que |J eh| < : le biexciton est

donc toujours antiliant si ces interactions coulombiennes sont les seules prises en compte.

(2) Les effets de corrélations permettant de rendre liant le biexciton. Ils interviennent a
I’ordre 2 dans le calcul en coordonnées paraboliques (partie 1.2.2). Ces effets de corrélations
ne sont pas faciles a décrire qualitativement. La corrélation est une contribution qui permet

N

aux états a plusieurs particules de se réarranger, afin d’atteindre une configuration
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énergétiquement plus favorable. Mathématiquement, la base de fonctions utilisées pour écrire
le Hamiltonien a plusieurs particules est augmentée, et prend donc en compte la contribution
des configurations des états excités (qui sont simplement des déterminants de Slater créés a
partir des états a une particule). Cette contribution des corrélations permet toujours de
diminuer I’énergie totale du systeme. Elle dépend principalement de trois facteurs : (a) du
nombre d’états excités pris en compte dans le calcul (i.e. la taille de la base choisie pour le
Hamiltonien),[Hu90] (b) I’écart entre les niveaux d’énergie et (c) I’écart en énergie entre le
minimum d’énergie du systtme (équilibre) et I’énergie de la configuration a plusieurs
particules considérée. Si I’électron et le trou sont spatialement séparés par le champ piézo-
électrique, la force de Coulomb peut les rapprocher, minimisant ainsi 1’énergie totale du
systeme. Si I’électron et le trou sont déja spatialement au méme endroit, il n’y a plus de place

pour une renormalisation en énergie.

Ainsi, dans notre cas de figure, les effets de corrélations permettent d’expliquer les
énergies liantes du biexciton observées. Mais la différence entre les deux substrats pour ces
tailles de boites doit étre reliée a la présence du champ piézo-électrique. En effet, comme il a
été vu précédemment, le champ piézo-électrique est le plus important pour les boites les plus
hautes sur substrat (311)B. Ceci a pour effet d’écarter les uns des autres les électrons et les
trous, permettant ainsi de réduire le terme d’interaction J(e,h) et d’augmenter légerement
J(e,e) et J(h,h). Cela a pour conséquence de rendre le biexciton et les trions plus antiliants
sous I’effet d’un champ piézo-élecrique plus fort, et donc notamment dans le cas des boites
les plus hautes sur substrat (311)B. Par ailleurs, les effets de corrélation tendent généralement

a diminuer quand la taille de la nanostructure augmente.[Hu90]

L’influence de I’orientation du substrat a ainsi été étudiée dans cette partie. A partir de
caractérisations structurales de type AFM et X-STM, il a été montré que les calculs Kep huit-
bandes réalisés sur des boites quantiques de forme coniques tronquées présentent un bon
accord avec des mesures de photoluminescence réalisées précédemment sur des boites
épitaxiées sur substrat (311)B, en fonction de la hauteur de boite. Il a ensuite été démontré
que des boites épitaxiées sur substrat (311)B ou (100) ont des signatures optiques différentes
principalement pour deux raisons. La premiere est la plus grande contrainte hydrostatique
observée dans les boites sur substrat (311)B qui entraine un décalage en énergie des niveaux
électroniques dans la boite quantique, et donc un décalage vers les hautes énergies de

I’énergie excitonique de transition. La seconde raison est la plus faible symétrie du systeme
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(311)B, et la présence d’un champ piézoélectrique plus important qui permettent d’activer

des transitions du second ordre pour les boites sur substrat (311)B.

Plus généralement, ce chapitre de theése a permis de mettre en ceuvre des outils de calcul
permettant de mieux comprendre la structure électronique des boites quantiques. Une
description approximative et rapide a d’abord été mise en ceuvre pour les boites InAs/InP et
InAsSb/InP. Dans un deuxieme temps, une description précise a été mise en place pour les
boites InAs/InP pour étudier ’effet de |’orientation du substrat ((311)B ou (100)) et les effets
multiexcitoniques. Dans la suite du mémoire, des caractérisations expérimentales sont

présentées. Elles concernent toutes les boites InAs sur substrat InP émettant a 1.55 um.

Le prochain chapitre rend ainsi compte de la mesure et de la compréhension des
propriétés électroniques et optiques fondamentales des boites quantiques InAs sur substrat

InP.
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CHAPITRE 2

2. Propriétés €lectroniques et optiques

des boites quantiques : Mesures

Nous présentons dans cette partie les résultats expérimentaux concernant la mesure des
propriétés électroniques et optiques fondamentales des boites quantiques InAs sur substrat
InP. Les techniques expérimentales utilisées dans ce chapitre sont tout d’abord présentées, i.e.
les expériences de spectroscopie d’absorption infra-rouge par transformée de Fourier (FTIR),
de photoluminescence, et de magnéto-photoluminescence (en coopération avec la Katholieke
Universiteit Leuven). Nous montrons ensuite que le coefficient d’absorption des boites
quantiques peut-étre déterminé a partir des mesures FTIR a différentes températures, et
étudions I’influence de ce parametre sur les composants a boites quantiques. La magnéto-
photoluminescence permet de déterminer la masse effective, le rayon de Bohr, et I’énergie de
liaison de I’exciton dans nos boites quantiques. Ces mesures couplées a des mesures de
photoluminescence en puissance sont utilisées afin de déterminer I’influence des couches de
recouvrement des boites sur le confinement latéral des porteurs dans ces boites. L’inter-
diffusion atomique dans les boites quantiques InAs/InP (« intermixing ») est ainsi mise en

évidence, et confirmée par des mesures de microscopie par effet tunnel par la tranche (X-

STM) réalisées a la TU Eindhoven.
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2.1 Techniques expérimentales

Cette partie a pour but de décrire les techniques expérimentales utilisées dans cette these,
afin de mesurer les propriétés électroniques et optiques fondamentales des boites quantiques
InAs sur substrat InP. Les expériences de spectroscopie d’absorption infra-rouge FTIR, de

luminescence, et de magnéto-photoluminescence sont présentées.

2.1.1 Emission/Absorption dans les semiconducteurs : généralités

2.1.1.a Généralités sur la luminescence des boites quantiques
La luminescence d’un objet, est la lumiere que celui-ci émet apres avoir recu lui-méme de
I’énergie sous forme de lumiere (photons), ou de matiere (porteurs de charges, par exemple).
Dans le cas ou la luminescence est «activée» par de la lumiere, on parle de
photoluminescence, si elle est activée par des électrons, on parle d’électroluminescence.
Ainsi, la figure 2-1 présente le schéma de principe de la photoluminescence sur les boites

quantiques.

NN .|

hl boite >V boire

hyv

pompe > tpompe

Détecteur

guantigue

Figure 2-1 : Schéma de principe de la photoluminescence sur des boites quantiques.

Grace a cette technique, nous obtenons des renseignements sur les niveaux d’énergie les

plus bas des boites.

2.1.1.b Généralités sur I’absorption des boites quantiques
Si ’on envoie de la lumiere polychromatique sur un objet, seules les longueurs d’onde

reliées aux énergies de transitions possibles dans 1’objet sont absorbées. Le spectre
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d’absorption en fonction de 1’énergie est une signature de la structure électronique de I’objet
étudié, et dans ce cas précis de la boite quantique. La figure 2-2 représente le schéma de

principe de 1’absorption sur les boites quantiques.

; hv,
boite
’\/\»
W /\/h:] II

Detecteur

Boite
guantigie

Figure 2-2 : Schéma de principe de I’absorption sur des boites quantiques. Une lumiere polychromatique
traverse les boites quantiques Seul le photon a [’énergie de transition hv,,;, correspondant a une transition de

boite quantique est absorbé.

2.1.2 Mesure d’absorption par spectroscopie FTIR

2.1.2.a L’appareil de mesure FTIR

Le « FTIR » (Fourier-Transform Infrared Spectrometer) est un spectrometre a transformée
de Fourier dans le domaine de [I'Infrarouge. Le modele utilisé est un FTIR Bruker, modele
IFS 113. Le principe en est simple : une source de lumiere blanche éclaire un interférometre
de Michelson fonctionnant en lame d’air. Celui-ci crée un systeme d’interférences qui est
renvoyé sur 1’échantillon. L’échantillon ne laisse passer qu’une partie de l'intensité du signal,
I’ autre étant absorbée. Le signal transmis est détecté pas un détecteur Germanium actif entre 1
et 2 um (ou InSb si I’on désire un spectre étendu aux plus basses énergies, entre 1 et 3 um).
Une transformée de Fourier du signal est ensuite réalisée par ordinateur, et I’on a ainsi acces
directement au coefficient de transmission (T), a I’absorbance (o), ou a la densité optique

(D. O.) de I’échantillon par la relation de la figure 2-3.
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Figure 2-3 : Définition de la densité optique et du coefficient d’absorption

ou Iy est I'intensité incidente sur I’échantillon, I I’intensité émergente de 1’échantillon, « le

.. . -1 . N
coefficient d’absorption en m , L la largeur de la couche traversée en metres.

2.1.2.b Problemes expérimentaux

Il n’est pas simple de réaliser des mesures d’absorption avec des densités optiques de
I’ordre de 10 comme c’est le cas pour les boites quantiques. Les limitations expérimentales
peuvent se décomposer en trois parametres : (a) le procédé de mesure, (b) les limitations
optiques, et (c) le probleme de reproductibilité. En effet, (a) le procédé de mesure doit tenir
compte de I’absorption conséquente du substrat de 1’échantillon considéré. L’absorption de ce
substrat, beaucoup plus épais que la zone active, masque considérablement 1’absorption des
boites quantiques. Mais ce substrat ne peut tre enlevé, puisqu’il est nécessaire pour faire
croitre la couche active en épitaxie. Pour s’en affranchir, il suffit de réaliser deux mesures :
I’une avec I’échantillon a mesurer, et ’autre avec seulement la plaque de substrat. Les
densités optiques €tant additives, on peut, par soustraction, accéder a la densité optique de la
couche active. Un écart en épaisseur pour le substrat entre les deux échantillons peut étre
aussi compensé par une soustraction en densité optique. Pour un domaine spectral ou la zone
active n’absorbe pas, I’absorption apres soustraction doit €tre en effet nulle. La constante
soustraite est ainsi mesurée dans ce domaine. Ce processus de mesure implique alors d’avoir a
disposition une référence (le substrat) pour toute mesure concernant un échantillon. En
pratique, a température ambiante, les échantillons et les références sont placés sur une roue

dont I’axe de rotation est parallele a 1’axe optique, pilotée par un moteur pas a pas.

Des limitations optiques (b) existent également pour la mesure. En effet, la premiere
source d’incertitude, est directement due a 1’instabilité de la source lumineuse utilisée. De
plus, le faisceau de lumiere blanche qui traverse 1’échantillon, n’est pas toujours bien focalisé.
Toutefois, ces incertitudes ne suffisent pas a expliquer les écarts observés pour des mesures
répétées dans des conditions expérimentales similaires. I est donc nécessaire d’étudier les

causes de la non reproductibilité (c) des résultats.

94



CHAPITRE 2 — Propriétés électroniques et optiques des boites quantiques : Mesures

Ces fluctuations d’une mesure a 1’autre sont mises sur le compte de 1’alignement de
I’échantillon sur le faisceau optique. En effet, la roue utilisée comme porte-échantillon, a une
certaine inertie, elle « joue » légerement dans son support. Ceci a pour conséquence que la

roue ne revient pas exactement au méme endroit d’une mesure a 1’autre.

Concernant les mesures a basse température, 1’échantillon et sa référence sont placés dans
un cryostat. Le doigt froid de ce cryostat (figure 2-4) est tourné a la main pour aligner
I’échantillon sur le faisceau optique. Ceci entraine donc un probleme de reproductibilité des

conditions de mesures (angle d’incidence notamment).

Référence
Iy 1
—_— > e
Echantillon

Figure 2-4 : Cryostat utilisé au FTIR vu du dessus

En effectuant des séries de mesures dans les mémes conditions expérimentales, des
fluctuations non négligeables apparaissent d’une mesure a I’autre. Un écart d’'une amplitude
de 2x10™ en densité optique est observé entre le minimum de bruit de la mesure donnant la
plus faible densité optique et le maximum de bruit de la mesure donnant la plus forte densité

optique.

Ainsi, la mise en ceuvre de cette mesure d’absorption pour les boites quantiques reste

délicate, et en limite de détectivité de 1’appareil de mesure.

2.1.3 Expériences de photoluminescence réalisées au LENS

2.1.3.a Luminescence basse puissance, et transition fondamentale de
boite quantique.

Le laser de pompe utilisé est un laser Krypton continu émettant a 647 nm, avec une
puissance moyenne maximale de 300 mW, non focalisé, résultant en une puissance surfacique
inférieure 2 1 kW.cm™. Le laser pompe I’échantillon, avec un angle d’incidence d’environ 45
degrés. De nombreux détecteurs sont disponibles sur cette expérience, dépendant de la gamme
spectrale et de la sensibilité désirée, les plus utilisés étant les détecteurs InSb, InGaAs, ou
PbS. Deux cryostats a transfert d’Hélium ou d’Azote sont également disponibles. Cette
expérience de photoluminescence ne permet pas de remplir suffisamment les états de boites

quantique, pour pouvoir atteindre les états de plus haute énergie confinés dans les boites
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quantiques. Sa puissance de pompe est en effet trop faible. Il est toutefois possible a basse
température, de bloquer la redistribution des porteurs de la couche de mouillage vers les
boites quantiques, et ainsi d’observer I’émission de la transition fondamentale associée a la

couche de mouillage.

2.1.3.b Luminescence polarisée forte puissance, et transitions excitées
de boite quantique.

Une expérience de pompage optique (figure 2-5) congue initialement au LENS pour
I’étude des VCSELs (Vertical Cavity Surface Emitting Lasers) dans le cadre du travail de
these de C. Levallois, a été adaptée afin de recueillir la luminescence sous forte excitation de
nos boites quantiques, ainsi que la dépendance en polarisation de cette émission. Un laser
Nd:YAG continu est utilisé comme laser de pompe, avec une puissance moyenne maximale
de 250 mW, et une polarisation rectiligne perpendiculaire au plan de propagation du faisceau
optique. Le faisceau de pompe est focalisé sur I’échantillon avec un objectif de micrososcope
a courte focale (~lmm). Ainsi, une puissance surfacique de 170 kW.cm™ peut-8tre atteinte
avec une telle distance focale, grice a la faible extension spatiale de la tiche du laser de

pompe sur I’échantillon : environ 10 um de diametre.

4—Fibre optique
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¢ Objectif de
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Figure 2-5 : Schéma de principe de la photoluminescence en puissance et polarisation
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Le signal de luminescence est collecté par le méme objectif de microscope. Une fibre
optique renvoie le signal sur un analyseur de spectre doté d’une barette CCD InGaAs. Entre
I’objectif de microscope et la fibre, il est possible d’intercaler un polariseur, dont les
directions de polarisations sont paralleles au plan cristallographique perpendiculaire a 1’axe de
croissance. Ainsi, d’éventuelles sensibilités a la polarisation des transitions optiques dans les

boites quantiques peuvent étre décelées.

2.1.4 Expériences de magnéto-photoluminescence réalisées a la KU

Leuven

2.1.4.a  Influence d’'un champ magnétique sur un électron dans une
boite quantique
Afin de mieux expliciter I’expérience de magnéto-photoluminescence et son utilité, nous
allons décrire briecvement dans un premier temps les connaissances théoriques requises

permettant de comprendre 1’influence d’un champ magnétique sur des boites quantiques.

1=+3 I=+2

200

I=+1

100

Energie (meV)

0 10 20 30 40 50
Champ magnétique (T)

Figure 2-6 : Evolution des niveaux d’énergie électroniques en fonction du champ magnétique pour une boite

quantique de rayon a la base 17.5 nm.

En considérant le modele en coordonnées paraboliques présenté dans le chapitre 1, il est
possible d’introduire en premiere approche des termes diamagnétique et paramagnétique dans

le Hamiltonien considéré par une méthode des perturbations : [Even05]

_e'B’ ;// éﬂ/
AI{mag - p 8m + ﬂB 2

Avec m la masse effective de 1’électron, p la coordonnée radiale associée a la boite
quantique considérée, up le magnéton de Bohr, B le champ magnétique appliqué verticalement

par rapport au plan des boites quantiques, et / le nombre quantique principal associé au niveau
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d’énergie sur lequel est appliqué la perturbation. Une évolution diamagnétique est attendue
pour le niveau fondamental (1= 0, i.e. les états de type S), alors qu’une superposition d’effets

diamagnétiques et paramagnétiques est attendue sur les niveaux excités (1# 0 ). (figure 2-6)

2.1.4.b  Influence d’un champ magnétique sur un exciton dans une boite
quantique : modele excitonique
L’évolution des niveaux d’énergie excitoniques en fonction du champ magnétique dépend
de plusieurs parametres, dont la masse effective de I’exciton, I’extension spatiale de la
fonction d’onde (rayon de Bohr de I’exciton) et de 1’énergie de liaison de I’exciton. En
mesurant I’évolution de I’énergie de 1’exciton fondamental par magnéto-photoluminescence,

il est ainsi possible avec un traitement approprié, de remonter a ces grandeurs.

Les mesures obtenues sont composées d’une suite de 110 spectres par échantillon, répartis
régulierement de 0 a 50 T. La figure 2-7 (a) met en évidence I’évolution des spectres de
luminescence sous 1’influence du champ magnétique et la figure 2-7 (b) illustre I’évolution de

la position du pic de photoluminescence des courbes mesurées en (a).
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©
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Figure 2-7 : Evolution du pic de luminescence associé a la transition fondamentale avec le champ magnétique
(a) pour des boites quantiques InAs/InP. L’application du modeéle excitonique permet de déterminer les masses

effectives, rayons de Bohr et énergies de liaison de I’exciton (b) pour différents systemes.

Ces courbes expérimentales peuvent étre exploitées de plusieurs manieres, dont nous ne
présenterons que deux variantes. Ces deux modeles sont basés sur une simple constatation : il
existe deux régimes différents de confinement pour une boite quantique soumise a un champ
magnétique. Dans le cas d’un faible champ magnétique, I'intensité du champ ne suffit pas
pour confiner 1’exciton plus que ne le fait déja la boite quantique, comme il est illustré sur

I’encart de la figure 2-7 (b). Le champ est ainsi traité comme une perturbation, comme il a été
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présenté dans la partie précédente. Le décalage en énergie de la transition fondamentale est

alors un décalage diamagnétique similaire a celui précédemment calculé dans la partie

2.1.4.a: AE = e2<p2>Bz/8,u, oll <p2> représente le rayon de Bohr de I’exciton dans le plan

(x,y) des boites quantiques, et U, la masse effective réduite de I’exciton fondamental
(approximation uniquement valide dans le cadre d’une symétrie cylindrique, et pour un
champ magnétique appliqué dans le plan perpendiculaire au plan des boites). Dans la limite
des forts champs, la fonction d’onde de 1’exciton n’est alors plus confinée que par 1’effet du
champ magnétique, comme illustré sur I’encart de la figure 2-7 (b). Le confinement
« structural » de la boite n’a plus alors aucun effet sur la fonction d’onde de 1’exciton, et
I’évolution de la transition fondamentale en fonction du champ magnétique est parallele au

plus bas niveau de Landau de I’exciton, et devient donc : AE =heB/2u, .

Dans le régime intermédiaire, aucune expression triviale ne peut étre donnée de ce
décalage en énergie. Janssens et al. [JanssensO1] [JanssensO1b] ont proposé d’utiliser une
expression déterminée a partir de calculs sur des boites cylindriques dans un potentiel de
confinement fini. Cette référence montre ainsi un bon accord entre théorie et expérience, si

I’on considere que la translation en énergie du pic de luminescence prend la forme :

2
AE = BB 1+ aB ou o et B sont deux parametres ajustables, pouvant étre reliés au rayon de

Bohr et a la masse effective de 1’exciton. Ainsi, la figure 2-7 (b) peut étre traitée a 1’aide de

cette expression, moyennant I’ajustement de deux parametres libres.

Mais ces courbes expérimentales peuvent également €tre traitées en utilisant un modele
plus simple. Ce modele est basé sur la combinaison des deux régimes présentés
précédemment. La particularit¢ de ce modele est d’imposer une transition stricte entre les
deux régimes de confinement présentés ci-dessus. Ce choix peut paraitre étrange au premier
abord, mais sera confirmé par la suite avec les mesures. En considérant que la boite est bien
définie spatialement, le modele est ainsi justifié. De plus, il est clair sur les mesures en champ
magnétique (cf. figure 2-7 (b)), qu’il existe deux régimes bien distincts. Ainsi, en imposant
I’existence des deux régimes dans deux domaines distincts de champ magnétique séparés par
une valeur du champ B¢ donnée, et en imposant une continuité entre ces deux domaines, il

vient :
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2 2
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Ainsi avec cette unique fonction, un ajustement des données sur toute la gamme de champ
magnétique peut étre réalisé. Ce modele a déja fait ses preuves a de nombreuses reprises.
[HayneOO] [Hayne0O4] [Maes0O4b] Dans cette analyse, le champ critique entre les deux
domaines dépend uniquement du rayon de Bohr de I’exciton. L’ajustement de la courbe
permet ainsi de déterminer le rayon de Bohr et la masse effective de I’électron de maniere
indépendante. Ce modele a été utilisé dans le cadre de ce travail, du fait de sa simplicité
d’utilisation, et de son bon accord avec I’expérience. Le détail de la discussion sur le choix de

la méthode est entierement présenté dans la these de doctorat de J. Maes.[Maes04]

2.14.c Magnéto-photoluminescence : montage expérimental
Le montage expérimental permettant des mesures de luminescence sous fort champ

magnétique est présenté en figure 2-8.
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Figure 2-8 : Schéma de I’expérience de magnéto-photoluminescence utilisée dans le cadre de cette these,

expérience réalisée a la KU Leuven (Belgique).

Un laser de pompe de type Nd:YAG (2w) continu émettant a 532 nm est utilis€ & une
puissance d’environ 100 mW. L’échantillon est pompé a I’aide d’une fibre optique dans

laquelle on a injecté le laser Nd:YAG. Le signal de luminescence est directement collecté par
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I’ensemble des fibres présentes autour de la fibre d’injection et envoyé sur un détecteur
linéaire a photodiodes InGaAs refroidi. Une impulsion de champ magnétique entre 0 et 50 T
est générée par un ensemble de condensateurs se déchargeant tous en méme temps dans une

bobine.

Le détecteur InGaAs (temps d’acquisition de 500 us en utilisation standard) permet de
réaliser jusqu’a 17 spectres pour différentes valeurs du champ magnétique, pendant
I’impulsion de champ magnétique ( ~20 ms). En répétant I’opération sur plusieurs impulsions,
mais avec une valeur créte de champ différente, il devient ainsi possible d’obtenir plus d’une
centaine de spectres de photoluminescence sous champ magnétique variant de 0 a 50 T.
L’évolution temporelle du champ magnétique est donnée en figure 2-9. Ainsi, un traitement
de ces mesures peut enfin €tre réalisé afin d’en extraire les différents grandeurs présentées

précédemment : masses effectives, rayons de Bohr et énergies de liaison de 1’exciton.
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Figure 2-9 : Evolution temporelle du champ magnétique, et fenétres d’acquisition de spectres optiques

correspondant a une durée de 0.5 ms, temps caractéristique de la diode InGaAs de détection.
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Dans cette partie, les principales techniques expérimentales utilisées dans cette these pour
la mesure des propriétés optiques fondamentales ont été présentées. Ainsi, les expériences
d’absorption, de photoluminescence et de magnéto-photoluminescence ont été détaillées. La
prochaine partie présente la mesure du coefficient d’absorption réalisée par spectroscopie

FTIR.

2.2 Mesure du coefficient d’absorption des boites quantiques

par spectroscopie FTIR

Cette partie décrit les travaux réalisés a [’aide de la spectrosopie par transformée de

Fourier FTIR, dont les principaux résultats ont été publiés dans [’article [ CornetAPLO4].

2.2.1 Contexte de 1’étude et travaux préliminaires

2.2.1.a  Motivations

Au vu de la place attendue pour les boites quantiques dans les applications
optoélectroniques pour les télécoms (lasers, amplificateurs optiques, absorbants saturables,
etc..), ainsi que dans des domaines variés, comme les mémoires optiques, [Bimberg03]
[Sugawara99] [Bimberg98] la connaissance profonde de tous les parametres fondamentaux
concernant ces boites est essentielle pour la bonne compréhension et I’optimisation des
composants optoélectroniques. En particulier, I’'une des caractéristiques optiques parmi les
plus fondamentales est le coefficient d’absorption. Sa valeur est requise avec une grande

précision pour la simulation des propriétés électroniques et optiques des composants.

De nombreux calculs ont été réalisés sur ces boites quantiques, afin d’estimer le coefficient
d’absorption,[Cusack97] [Stier99] qui semble par contre difficile a mesurer
expérimentalement de maniere directe, comparativement a celui des puits quantiques. De
nombreuses techniques de spectroscopie indirectes ont été utilisées afin d’essayer de
déterminer le coefficient d’absorption des boites, comme la technique de
photocourant,[FryOO] de capacitance,[Petterson99] d’effet Stark,[Alen03] d’excitation de
photoluminescence,[Heitz00] ou encore de spectroscopie d’absorption
calorimétrique.[Grundmann95b] Tous les spectres d’absorption présentés dans ces références
sont présentés en unités arbitraires. Ils ne permettent donc qu’une simple comparaison des
intensités relatives entre les différentes transitions, et non une estimation de la force

d’oscillateur des différentes transitions optiques. La spectroscopie infrarouge par transformée
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de Fourier (FTIR) a déja été utilisée précédemment sur les boites quantiques, pour mesurer la
différence de transmission d’un échantillon sous I’effet d’un champ électrique.[Warburton97]
Nous présentons dans ce mémoire la premiere étude a notre connaissance quantitative et
directe du coefficient d’absorption réalisée sur des boites quantiques InAs/InP, qui ont déja

montré une émission laser a 1.55 um.[Paranthoen(2]

2.2.1.b Travaux préliminaires et choix de I’échantillon.

Des mesures préliminaires réalisées au LENS avaient montré qu’il n’est pas possible de
mesurer 1’absorption sur un seul plan de boites quantiques, le spectrometre FTIR n’étant pas
assez sensible. Le rapport signal sur bruit n’est, dans ces conditions, pas suffisant pour
distinguer 1’absorption du plan de boites. Il faut donc superposer les plans absorbants séparés
par des couches d’InP appelées espaceurs, ou « spacer ». Un spacer trop important oblige a
allonger considérablement les temps de dépdt en MBE. Si le spacer est trop mince, en
revanche, un couplage électronique entre les différents plans de boites apparait dont il faut
tenir compte dans I’étude du systeme.[Miska05] De plus, dans une mesure d’absorption,
I’échantillon tout entier doit étre traversé, et ceci entraine nécessairement un effet de cavité et
des réflexions multiples de type Fabry-Pérot visibles sur les spectres d'absorption. Toutes ces
remarques nous ont amené a définir soigneusement les parametres de croissance de nos

échantillons.

Un premier échantillon avec 2x6 plans de boites quantiques, un spacer de 200 A et un
double cap de 30 A a éé étudié. Les effets de cavité du type Fabry-Pérot se sont avérés tres
génants pour I’observation de 1’absorption (figure 2-10 (a)). La période d’oscillation due aux
effets de cavité était trop grande, et du méme ordre de grandeur que la largeur du pic
d’absorption des boites. Dans ces conditions, il était tres difficile de séparer les deux
contributions. Cette période étant identifiée comme la conséquence des réflexions multiples
sur les parois de la couche épitaxiée, il a donc été décidé de choisir un spacer de 1200 A pour

s’affranchir des oscillations dues aux effets de cavités (figure 2-10 (b)).
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Figure 2-10 : (a) Les mesures d’absorption préliminaires sur un échantillon avec un spacer de 20 nm montrent
qu’une mesure d’absorption n’est possible que si I’on s’affranchit des effets de cavité. (b) Une structure

définitive avec un spacer de 120 nm est dessinée.

La période des oscillations observées sur les effets de cavité peut dans une premiere
approximation étre reliée a la taille de la cavité considérée (couche épitaxiée). Ainsi, plus le
spacer est grand, plus la période des effets de cavité devient petite, permettant ainsi de

distinguer le pic d’absorption des boites quantiques.

Les boites quantiques considérées sont des boites InAs/InP sur substrat (311)B, avec une
densité surfacique de 5.10" cm™. La technique de double cap a été utilisée pour contrOler la
hauteur des boites quantiques, et donc leur énergie d’émission.[ParanthoenO1] Le choix de 12
plans de boites quantiques est motivé par la nécessité d’atteindre une absorbance
suffisamment forte pour €tre détectée par notre appareil de mesure. Cette structure possede
des boites quantiques dont la transition fondamentale correspond a 1.55 pm (0.8 eV) a

température ambiante.[MiskaSST02]

2.2.2 Mesures brutes et simulation des effets de cavité

2.2.2.a  Mesures brutes de 4 K a 293 K
Des mesures a différentes températures sont réalisées, afin de différencier les effets de
cavité (indépendants de la température) de 1’absorption des boites quantiques (variant avec la
température). Le faisceau d’analyse du FTIR a une puissance égale a 16 mW.cm™. Le nombre
maximum de paires électrons trous photo-générés, déterminé a 1’aide des mesures
préliminaires, est égale 2 1.25.10° par cm’, ce qui est largement en dessous de la densité
surfacique de boites quantiques, nous assurant de rester ainsi dans le régime linéaire

d’absorption. Un substrat de référence d’InP (311)B est utilisé pour mesurer 1’absorption
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résiduelle (280 cm™), principalement liée a I’absorption des porteurs libres. La référence et
I’échantillon de mesure ont été polis en méme temps, ce qui assure une qualité de polissage
identique et donc des coefficients de diffusion et réflexion aux interfaces similaires. Les
mesures brutes obtenues sont présentées sur la figure 2-11. Sur ce schéma, les courbes
d’absorbance sont présentées en densité optique pour I’échantillon complet a deux

températures.

Des effets de cavité de type Fabry-Pérot (FPCE), provenant de la différence d’indice entre
les différentes couches épitaxiées, sont visibles entre 0.6 et 0.8 eV. Comme le changement
d’indice est faible comparé au décalage du gap dans les boites quantiques en fonction de la
température, il est aisé d’identifier et de séparer les contributions des boites quantiques et des

FPCE, qui ont les mémes ordres de grandeur.
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Figure 2-11 : Mesures d’absorbance brutes sur I’échantillon complet. Des effets de cavité sont malgré tout

visibles a basse énergie.

Les pics d’absorbance des boites quantiques sont visibles a environ 0.8 et 0.9 eV
respectivement a 293 K et 4 K. Ce décalage en énergie de ces pics avec la température est
similaire a celui trouvé pour le matériau massif InAs avec la loi de Varshni, compris entre 50
et 100 meV. [VurgaftmanOl] Nous avons simulé les effets de cavité, afin de pouvoir
déterminer une valeur précise du coefficient d’absorption des boites quantiques,

indépendamment de I’environnement.
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2.2.2.b Simulation des effets de cavité
Afin de simuler les effets de cavité dans la structure pour s’en affranchir, et de déterminer
ainsi 1’absorption des boites quantiques, nous avons appliqué la méthode des matrices de
propagation au cas des boites quantiques en « cavité ».[Chuang95] Cette méthode est basée
sur le calcul des coefficients de réflexion et de transmission aux différentes interfaces de

I’échantillon.[Folliot99] Le schéma de principe des matrices de propagation est proposé sur

la figure 2-12. Les champs E;" représentent les amplitudes du champ électrique, ol i est

I’indice de la couche, + et — sont les sens de propagation.

D @

El-

Z

Figure 2-12 : Schéma de principe de la méthode des matrices de propagation

Les équations de propagations sont connues :

EI(Z) — eiat (E1+e—iklz + El—eikIZ)

EZ(Z) — eia)t (E;-e—ikz(z—a) +E2—eik2(Z—a))

ou k; désigne le vecteur d’onde selon I’axe z dans la couche i et a pour expression :

27 Q. . , .. .
k, :/l_ni — 17’, n; est alors I'indice réel ete; le coefficient d’absorption de la couche
0
considérée.

En écrivant la continuité de E et de 8_ a I’interface, on relie les différents coefficients par
Z

la matrice A :
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eikza 1+_2 e*ikza 1__2
Ef | 2 eikza(l_k_z) e_,-kza(Hk_z) E; E;

kl kl

On pose maintenant les coefficients r et t définis par: E, =rE, et E; =tE; pour une
onde se propageant vers les z croissants. Les coefficients r’ et t’ sont définis de la méme
maniere pour une onde se propageant vers les z décroissants. On peut alors exprimer la

matrice de propagation par la formule :

1 r

A=|1 t'
rott'—rr'
t t

En multipliant les différentes matrices de propagation des différentes couches de la
structure €tudiée entre elles, on en déduit finalement les coefficients de transmission et de

réflexion de la structure globale, et donc sa densité optique par la méme occasion.

Dans un premier temps, seuls les effets de cavité observables a basse énergie sur la courbe
expérimentale ont été simulés. Dans cette simulation, prenant en compte les différentes
épaisseurs et indices optiques des différentes couches, les oscillations observées sont a relier
directement a 1’épaisseur de la zone active, et donc du spacer. Un ajustement de la courbe
expérimentale dans la premiere partie de la courbe [0.6 — 0.8 eV] peut donc étre proposé sur la
figure 2-13. Cet ajustement est réalisé en faisant varier 1’épaisseur du spacer. La valeur
déterminée par ajustement est de 116 nm, en tres bon accord avec la valeur déterminée aux
rayons X, qui est de 119 nm. L’amplitude des oscillations peut €tre en premiere

approximation reliée aux différences d’indice dans la structure.
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figure 2-13 : Simulation des effets de cavité en I’absence de boites quantiques, et ajustement a la courbe

expérimentale a basse température

Pour réaliser ces simulations, un indice variant avec la longueur d’onde a été pris pour
I'InP & partir de la référence [Adachi82], avec un coefficient d’absorption de 8 cm™ a 1.55
pum, ce qui est tres faible, et n’a donc pratiquement aucune incidence sur la détermination du
coefficient d’absorption. La couche active, composée en partie d’InAs et d’InP, peut étre
considérée d’épaisseur €gale a environ 3 nm, et d’indice égal a 3.5. Un changement de 10 %
de la valeur de cet indice n’induit qu’une variation de I’amplitude des FPCE inférieure au
bruit de mesure. Les variations de cet indice en fonction de la longueur d’onde sur la gamme

d’énergie étudiée n’ont donc pas été prises en compte.

2.2.2.c Spectres d’absorption des boites quantiques apres traitement
numérique
Les spectres d’absorption des boites quantiques ont été obtenus numériquement de manicre
auto-cohérente. Un premier tableau de valeurs pour 1’absorption d’une couche active est
associé au programme des matrices de propagation afin de déduire la densité optique totale
pour I’échantillon et de la comparer avec les mesures expérimentales. (cf. figure 2-14 (a)) En
fonction de 1’écart observé par rapport aux mesures, le programme ajuste les valeurs
d’absorption et réinjecte les nouvelles valeurs trouvées dans les matrices. Par itérations
successives, la convergence entre les mesures expérimentales et les densités optiques

calculées est obtenue.
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Figure 2-14 : Un programme auto cohérent permet d’extraire le spectre d’absorption d’un plan de boites
quantiques. Le spectre d’absorbance de I’échantillon complet mesuré est ajusté par la simulation (a) dans
laquelle a été injecté le spectre d’absorption complet pour un plan de boites quantiques (b), déterminé par essais
successifs.

Ainsi, il a été possible d’extraire les spectres d’absorption pour une couche active (boites
quantiques, couche de mouillage, et couche de recouvrement (qui n’absorbe presque pas dans
la gamme de longueur d’onde qui nous intéresse)) considérée, en fonction de la température,

entre 4 K et 293 K, comme indiqué sur la figure 2-14 (b).

2.2.3 Le coefficient d’absorption des boites quantiques

2.2.3.a Influence de la température

Les spectres d’absorption concernant un plan de boites quantiques sont ainsi présentés sur
la figure 2-15. En utilisant des fonctions d’ajustement de forme Gaussienne pour simuler
I’élargissement associé a la distribution inhomogene des boites quantiques, les pics
d’absorbance de la transition fondamentale des boites quantiques sont ainsi déterminés a
0.880 eV (4 K) et a 0.802 eV (293 K). En plus de ces pics d’absorbance, des mesures de
photoluminescence sont également proposées sur la figure 2-15, pour le méme échantillon.
L’émission des transitions fondamentales est ainsi mesurée a 0.845 eV (4 K) et 0.785 eV (293
K). Le « Stockes shift » (SS) (décalage vers les hautes énergies) entre la photoluminescence et
les mesures d’absorbance est ainsi mis en évidence pour les deux températures : 35 meV a 4
K, et 17 meV a température ambiante. Ce SS du a la thermalisation des porteurs, a déja été
observé précédemment pour des boites quantiques IngsGapsAs sur substrat GaAs.[Patane00b]
Dans cette référence, il est montré que cette description n’est plus valide a basse température

a cause de la compétition entre les processus de diffusion des porteurs et de recombinaison.
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Figure 2-15 : Mesures d’absorbance FTIR pour un plan de boites prenant en compte les FPCE a 4 et 293 K (a).
L’absorption des boites quantiques est extraite des spectres proposés en utilisant un ajustement gaussien (b). La
photoluminescence du méme échantillon est également présentée (c).

Dans notre cas, le comportement de ce SS avec la température peut ainsi €tre analysé en
utilisant I’équation SS = 0.18W2/ka, ou W est la largeur a mi-hauteur du pic d’absorbance et
T la température du cristal.[Patane00b] Pour une largeur a mi-hauteur de 54 meV estimée sur

le spectre d’absorbance a 4 K, le SS calculé (21 meV) est proche de celui mesuré (17 meV).

D’apres les spectres d’absorbance présentés sur la figure 2-15, la transition fondamentale
de couche de mouillage est également observée (WLg), autour de (1.100 £ 0.020) (4 K) et
(1.040 = 0.020) eV (293 K). Cette transition est aussi visible sur le spectre de
photoluminescence a 1.020 eV (4 K), mais pas a 293 K, a cause de la capture efficace des
porteurs dans les boites a une telle température.[MiskaO3b] Le décalage entre absorbance et
luminescence sur cette transition de couche de mouillage est estimé égal a 80 meV, et peut
étre attribué a la capture des excitons sur les défauts d’interface,[Bastard84] méme si le

pointage de cette transition n’est pas aisé sur les spectres d’absorbance obtenus en FTIR.
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La premiere transition entre états excités de couche de mouillage WL; est également
clairement visible a 1.150 eV (293 K). Ainsi, I’écart WL-WL; est égal ici a 130 meV, en bon
accord avec la valeur déduite par la technique de photoluminescence résolue en temps

proposée dans les références [Miska03b] et [MiskaSSTO02].

2.2.3.b  Mesure du coefficient d’absorption

L’absorbance (al) de la transition fondamentale de boites quantiques, pour une couche
active contenant des boites quantiques de densité surfacique 5.10" cm™” et d’une couche de
mouillage a été mesurée égale 2 1.65.107 et 1.32.107 4 4 et 293 K respectivement, avec une
précision de 20 %. L’absorbance des boites quantiques a température ambiante peut-étre
comparée a |’absorbance mesurée pour un échantillon comprenant 20 puits quantiques
InGaAs/InP en accord de maille sur InP (8.5 nm/10 nm), émettant a 0.8 eV. La croissance
d’un tel échantillon a été réalisée sur le méme bati d’épitaxie, pour deux orientations de

substrat (table 2-1).

La méme technique a été utilisée sur les spectres obtenus avec les puits quantiques pour
s’affranchir des effets de cavité (FPCE). A 1.55 um et 293 K, I’absorbance d’un seul puits
quantique est de 7.80x10 pour le substrat (311)B. Le rapport R entre 1’absorbance des puits
quantiques et celle des boites quantiques est environ égal a 6 pour une seule zone active

considérée.

Ainsi, une zone active dans une structure laser aura besoin de six fois plus de plans de
boites quantiques (InAs/InP) que de puits quantiques, pour obtenir la méme absorbance en
régime linéaire. Sur substrat (100), un seul puits quantique avec une absorbance de 7.3%x107 a
1.55 pm est équivalent a 5.5 plans de boites quantiques. Ces considérations permettent
également de relier absorption et nombre d’atomes optiquement actifs a 1.55 um dans la

structure.
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Références Ce travail Ce travail Ce travail [Sugawara99]
Type de zone active QD QW Qw QW
Composition de la zone active (InAs/InP)  (InGaAs/InP) (InGaAs/InP) (InGaAs/InP)
Orientation du substrat (311)B (311)B (100) (100)
Absorbance : ol 1.32x10° 7.80x10™ 7.30x10° 9.00x10™
Epaisseur de la zone active 3.0 8.5 8.5 10.0
Coefficient d’absorption : o (cm™) 4400 9176 8588 9000
Largeur a mi-hauteur du pic 54 14 14

d’absorption (meV)

Table 2-1: Caractéristiques comparées des boites quantiques (QD) et puits quantiques (QW) sur substrat (311)B

et (100) a température ambiante, et a la longueur d’onde de 1.55 um.
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Figure 2-16 : Spectres d’absorption pour des boites quantiques InAs/InP et des puits quantiques InGaAsP/InP

en cm’’ tenant compte des effets de cavité FPCE pour un plan de boites quantiques et un puits quantique & 293

K. (a) Absorption des boites quantiques avec un ajustement gaussien (b), de largeur a mi-hauteur 45 meV.

Spectre d’absorption d’un puits quantique sur substrat (311)B (c) et sur substrat (100) (d).
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2.2.3.c Lien entre absorption optique et nombre d’atomes actifs
En prenant en compte les épaisseurs associées aux puits quantiques (8.5 nm) et aux plans
de boites quantiques (3 nm), ainsi que le facteur d’occupation de la surface (48 % pour une
densité surfacique de 5.10' cm™), le rapport entre le volume de matériau actif associé 2 un
seul puits quantique, et a un plan de boites quantiques est proche de 6, comme le rapport R
précédemment défini. Ce résultat, pourrait nous amener a la conclusion suivante: le
parametre essentiel est donc le nombre d’atomes « actifs » impliqués dans 1’absorption (et

donc le « volume actif »).[KlopfO1]

Pour aller plus loin, en considérant que 1’absorption de I'InP est négligeable (200 cm™) a
1.55 um, nous pouvons ainsi extraire le coefficient d’absorption a 1.55 um pour une zone

active composée d’un puits quantique ou d’un plan de boites quantiques (table 2-1, figure 2-

16).

L’absorption d’un puits quantique dans nos échantillons est égale a, respectivement 9176
et 8568 cm’! pour les substrats (311)B et (100), pour une épaisseur de zone active de 8.5 nm,
a 1.55 ym. Le coefficient d’absorption, pour un plan de boites quantiques InAs/InP sur

substrat (311)B est quant 2 lui égal 2 4400 cm’™".

Toutefois, toute comparaison directe entre coefficients d’absorption des puits et des boites
serait hasardeuse, n’ayant a notre disposition que 2 échantillons. De plus, il faudrait pour cela
prendre en compte les effets excitoniques, ainsi que les effets de largeur inhomogene
caractéristiques des ensembles de boites quantiques. Ce point devra étre développé dans de

futurs travaux.

2.2.3.d  Conclusion
Une mesure d’absorption a été réalisée sur un échantillon constitué de 12 plans de boites
quantiques InAs/InP sur substrat (311)B. Un procédé de mesure et de simulation a été mis au

point afin d’extraire 1’absorption des boites quantiques des spectres bruts mesurés par
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spectroscopie FTIR. A 1.55 um, I’absorbance des boites quantique mesurée est égale a
1.32x107 pour un plan de boites quantiques, une densité surfacique de boites de 5%10" cm™,
et une hauteur de 3 nm, permettant ainsi de déterminer un coefficient d’absorption de 4400
cm™. Nous avons ainsi montré qu’un puits quantique et six plans de boites quantiques sont

équivalents en absorbance a 1.55 um.

Une mesure du coefficient d’absorption a ainsi été présentée dans cette partie. Pour
poursuivre [’étude des propriétés optiques fondamentales, des expériences des magnéto-
photoluminescence sont montrées par la suite. L’exploitation de ces données amene a
différencier les différents types de boites quantiques suivant le matériau utilisé pour les

recouvrir.

2.3 Influence du recouvrement des boites quantiques étudié

par magnéto-photoluminescence

Cette partie décrit une partie des travaux réalisés a ['aide de la magnéto-

photoluminescence a Leuven (Belgique).[CornetAPLOS]

2.3.1 Magnéto-photoluminescence sur des boites InAs/InP, ou

InAs/alliage quaternaire.

2.3.1.a  Motivations et cadre général de I’étude

L’intérét des boites quantiques n’étant plus a démontrer, [Bimberg99] nous allons nous
focaliser ici tout particuliecrement sur 'un des avantages classiquement attribué aux boites
quantiques : le caractere 0D des états de boite quantique (cf. chapitre 0). Un tel confinement
0D est de premiere importance, pour garantir I’insensibilité a la température des composants
lasers. En suivant un des principaux criteres habituellement considérés pour garantir une
bonne insensibilité a la température des composants optoélectroniques, il est nécessaire que
I’écart entre la transition fondamentale et la transition des niveaux excités soit supérieure a
kyT=25 meV a température ambiante. Cet écart est relié directement aux propriétés de
confinement latéral de nos boites quantiques, qui feront 1’objet de cette partie. De ce point de

vue, les parametres physiques tels que le rayon de Bohr, I’énergie de liaison et I’écart entre
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transitions fondamentales et transitions de niveaux excités sont bien adaptés pour décrire

I’effet de confinement latéral dans les boites quantiques.

Dans la procédure double cap utilisée (DC),[Paranthoen03] deux « cap » sont utilisés, soit
deux étapes de recouvrement des boites. La compréhension de I’impact du premier « cap » et
du second « cap » sur les propriétés électroniques et optiques des boites quantiques est donc
au centre du probleme du confinement latéral étudié. Dans la suite, la notation
boite/1%cap/2"™cap est utilisée. Dans le systéme InP, les boites quantiques InAs/InP/InP sont
d’habitude considérées comme boites quantiques de référence.[Paranthoen03] [CornetAPLO04]
Mais ce systeme a un confinement optique trés limité, et n’est donc pas approprié pour les
applications lasers. Les boites quantiques InAs/InP/Q1.18, ou Q1.18 représente 1’alliage
quaternaire InggGap2Aso435Po 565 émettant a une longueur d’onde de 1.18 pm, ont été utilisées
au départ pour générer une émission laser.[Platz05] Récemment, des boites quantiques
InAs/Q1.18/Q.1.18 ont également été utilisées pour produire une émission laser, tout en
s’affranchissant de I’effet de barriere de la couche d’InP pour la diffusion des porteurs.
[Platz05] [CaroffJCGOS5] Dans ce travail, nous étudions les propriétés de confinement latéral
par magnéto-photoluminescence,[Hayne04] [RaymondO3] et photoluminescence sous forte
puissance d’excitation, et nous allons montrer que le choix du matériau est crucial pour les

applications lasers a 1.55 pm.

2.3.1.b  Echantillons étudiés

Six échantillons comportant un seul plan de boites ont été étudiés ici. Les matériaux
choisis sont respectivement InAs/InP/InP (échantillons A et A’), InAs/InP/QI1.18
(échantillons B et B’) et InAs/Q1.18/Q1.18 (échantillons C et C’). La croissance des boites
quantiques est réalisée sur substrat (311)B. Les échantillons étudiés sur les deux expériences
sont différents, afin de s’adapter aux gammes de détection des détecteurs InGaAs étudiés. Les
échantillons A, B et C sont réalisés pour émettre autour de 0.8 eV a basse température pour
les expériences de magnéto-photoluminescence.[Paranthoen03] Le échantillons A’, B” et C’
sont réalisés pour émettre autour de 0.8 eV a température ambiante pour les expériences de
photoluminescence sous forte puissance d’excitation. La figure 2-17 montre des images AFM
de boites quantiques InAs déposées sur une couche d’InP (similaires a celles des échantillons
A et A’) (a) et des boites d’InAs déposées sur une couche de Q1.18 (similaires a celles des

échantillons B, B’, C et C’).

115



CHAPITRE 2 — Propriétés électroniques et optiques des boites quantiques : Mesures

TS, T .

(a)

Figure 2-17 : Image AFM 2x2 um’ de boites quantiques non recouvertes InAs/InP similaires aux échantillons A
et A’ (a), et InAs/Q1.18 similaires aux échantillons B, B’, C et C’ (b). Les densités surfaciques et les rayons
moyens des boites sont similaires. Les hauteurs mesurées varient entre 0 nm (zones sombres correspondant a la

couche de mouillage) et 8 nm (zones claires correspondant aux boites les plus hautes).

Les densités surfaciques mesurées sont égales 2 5.8x10'° cm™ pour les boites déposées sur
InP, et 6.1x10" cm™ pour les boites déposées sur Q1.18. Les rayons moyens des boites sont
voisins de (18 = 3 nm) pour les boites sur Q1.18, et (19 £ 4 nm) pour les boites sur InP. Ces
valeurs sont reportées en table 2-2. La similarité entre ces deux échantillons nous permet
d’interpréter toute différence future observée dans la suite de I’étude entre les échantillons A,
B et C, comme la conséquence de la procédure de recouvrement, et/ou de la différence de

confinement induite par la différence de matériaux dans la barriere.

2.3.1.c Mesures sous champ magnétique
Les mesures de magnéto-photoluminescence sont réalisées dans un cryostat Hélium a 4.2
K, dans I’entrefer d’un électro-aimant pulsé avec un champ maximum de 50 T (cf. partie
2.1.4.c), avec un champ parallele a I’axe de croissance z.[HayneOO] [Maes04b] La transition
fondamentale observée en photoluminescence se décale vers les hautes énergies sous 1’effet
du champ magnétique.[HayneOO] [HayneO4] Le modele excitonique décrit dans la partie
2.1.4.b est utilisé pour traiter les mesures. Ce décalage est quadratique lorsque le champ est

suffisamment faible, puis devient linéaire lorsque le champ devient fort. A la limite entre les
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deux domaines, la valeur de champ magnétique est appelée champ critique B¢, et ne dépend
que du rayon de Bohr de I’exciton. Ainsi, la visualisation du champ critique donne
directement une idée du rayon de Bohr de I’exciton. Il s’ensuit la détermination des masses

effectives et énergies de liaison de 1’exciton.

Cette analyse a donc été menée sur les trois échantillons considérés. Les valeurs pour les
rayons de Bohr, les énergies de liaison et les masses effectives de 1’exciton sont présentées

dans la table 2-2.

Echantillons Diametre X : .
APM (. Eiison (meV) -V (P) @m) \ (unitesdemy)  AEy AE; (meV)
ActA’ 38 7 7.7 0.09 9/24
(InAs/InP/InP)
BetB’ 36 7 7.8 0.09 10/23

(InAs/InP/Q1.18)
CetC 36 12 6.9 0.07 26/39

(InAs/Q1.18/Q1.18)

Table 2-2: Parametres caractéristiques du confinement latéral pour les échantillons A, A’, B, B’, C et C’. Les

N . . p . .. X 2 .
diametres des boites quantiques, les énergies de liaison E;, ; , rayons de Bohr 4| < ,0> , masses effectives de

I’exciton u,, et I’écart en énergie entre la transition fondamentale, et les transitions des états excités AE,/ AE).

La figure 2-18 (a) représente I’évolution des spectres de photoluminescence avec un champ
magnétique en augmentation pour 1’échantillon A, a partir desquels sont tirés les parametres
obtenus dans la table 2-2. La figure 2-18 (b) représente 1’évolution du pic de
photoluminescence pour les échantillons B et C en fonction de B’ (la dépendance sous champ
magnétique de 1’échantillon A n’est pas présenté sur la méme courbe par souci de clarté, mais
est pratiquement identique a celle de 1’échantillon B). La droite en pointillés représente
I’extrapolation de 1’ajustement linéaire de la courbe expérimentale pour I’échantillon C sur la

gamme [0 ;713 T?].
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Figure 2-18 : Spectres de photoluminescence de la transition fondamentale pour diverses valeurs du champ
magnétique appliquées sur des boites quantiques InAs/InP/InP (échantillon A) (a), et mesures équivalentes pour
les échantillons B et C (b). L’évolution de la transition fondamentale est tracée en fonction du carré du champ
magnétique.

Les deux courbes expérimentales présentées ici pour les échantillons B et C dévient du
régime linéaire en B”a partir d’un champ critique B¢. Le champ critique, ne dépendant que du
rayon de Bohr de I’exciton, nous pouvons donc en déduire que 1’extension spatiale de la
fonction d’onde de I’exciton est plus petite pour 1’échantillon C que pour les échantillons B et
A (cf. table 2-2). Le premier « cap » apparait trés important pour le confinement latéral, qui
est augmenté quand le Q1.18 est utilisé, plutdt que 1I’InP. L’énergie de liaison de I’exciton
(table 2-2), est par ailleurs 70 % plus grande pour 1’échantillon C que pour les échantillons A
et B. Il est possible de remarquer que I’augmentation du confinement a lieu malgré une 1égere
réduction de la masse effective de I’exciton visible sur 1I’échantillon C, de 0.07 fois la masse

de I’électron libre en comparaison a 0.09 fois la masse de 1’électron libre pour les échantillons

A et B.

2.3.1.d  Interprétation
InP a un gap plus grand que le Q1.18, ce qui devrait entrainer un meilleur confinement, i.e.
une plus grande énergie de liaison de I’exciton, et un plus petit rayon de Bohr.[Folliot98]

[MiskaJ]PCO2] [MiskaO3b] Les parametres mesurés ici, comme |’énergie de liaison de

I’exciton E,,, . le rayon de Bohr de I’exciton <p>2, ou la masse effective réduite de

I’exciton ., indiquent le contraire. Ainsi, la différence de confinement entre les échantillons
ne peut étre expliquée par la nature du matériau barriere, mais ne peut étre qu’une
conséquence de la procédure de croissance. En effet, nous avons montré qu’une différence de
confinement apparait lorsque la composition du matériau de premier « cap » change. La force

du confinement latéral est reliée a deux parametres principaux : la hauteur relative de la
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barriere de confinement, et I’extension spatiale de la zone confinante (du potentiel de
confinement). Alors que la hauteur de la barriere de confinement ne peut €tre changée,
I’extension spatiale de la zone confinante n’est pas forcément constante durant la croissance.
La diffusion latérale des atomes durant la croissance peut entrainer un gradient de
composition dans la boite quantique ainsi formée, et donc un gradient dans le potentiel de
confinement de la boite quantique considérée. Plusieurs mécanismes de croissance sont
fondés sur cette diffusion, comme la ségrégation de I’Indium, le «demixing» ou
I’ « intermixing ».[BrulsO2] Lorsque 1’on compare nos résultats avec les études théoriques
effectuées récemment au laboratoire,[Folliot98] [MiskaJPC02] [Miska0O3b] une plus grande
différence entre théorie (calculs de type kep du chapitre 1) et expérience (magnéto-
photoluminescence et photoluminescence) est relevée sur les échantillons InP que sur les
échantillons Q1.18. [MiskaO3b] En effet, ces calculs ne tiennent pas compte d’éventuels
phénomenes de croissance qui pourraient intervenir lors du recouvrement des boites
quantiques (étape de premier «cap »). En considérant que 1’arrét de croissance sous P,
augmente les échanges As/P durant la croissance (apres le dépdt du premier
« cap »),[Paranthoen03] I’intermixing latéral entre 1’InAs et la premiere couche d’InP déposée
durant la procédure DC peut expliquer cette différence. Cet effet d’ « intermixing » entraine
donc un gradient de composition dans le plan latéral, réduisant le confinement latéral pour les
échantillons InP (A et B). Ces échantillons A et B ayant le méme premier cap, ont alors la
méme signature optique sous magnéto-photoluminescence. Cet effet serait alors plus faible
lorsque le Q1.18 est utilisé comme matériau de premier « cap ». Ainsi, 1I’échantillon C a un
meilleur confinement latéral que les échantillons A et B. Afin d’étudier les conséquences
d’une telle différence sur les propriétés électroniques et optiques de nos boites quantiques, des
expériences de photoluminescence sous haute puissance d’excitation ont été réalisés sur des

échantillons similaires (A’, B’ et C’).

2.3.2 Effets du confinement latéral sur les propriétés optiques

2.3.2.a  Etats excités et confinement latéral
Les études précédentes réalisées au LENS ont montré des doubles émissions lasers
distantes de 40 meV sous pompage optique dans les systémes InAs/Q1.18/Q1.18,[Joulaud06]
et InAs/InP/Q1.18,[Platz05] attribués a un effet laser a la fois sur la transition fondamentale,
et sur la premiere transition entre états excités. Dans les mesures de photoluminescence

résolue en temps, un €cart de 50 meV a été choisi pour le traitement des données dans des
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boites quantiques InAs/InP/InP.[MiskaSSTO02] [Miska0O3b] Toutefois, aucune mesure directe

de cet écart n’a pu €tre réalisée jusqu’a présent.

L’expérience de photoluminescence sous forte puissance d’excitation dont le principe est
expliqué dans la partie 2.1 a été utilisée ici. La puissance maximale atteinte est de 170
kW.cm™. Les spectres obtenus 2 partir des différents échantillons A’, B’ et C sont présentés

sur la figure 2-19.
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Figure 2-19 : Spectres de photoluminescence sous forte puissance d’excitation des échantillons A’, B’ et C’ a
température ambiante pour (a) des boites quantiques InAs/InP/InP avec des transitions d’états excités a E;=E,
+9meV et E;=Ej+ 24 meV. (b) des boites quantiques InAs/InP/Q1.18 avec des transitions a E;= Ey + 10 meV
et E;=E)+ 23 meV. (c) des boites quantiques InAs/Q1.18/Q1.18 avec des transitions a E;= Ey + 26 meV et E,
=E)+ 39 meV. Ces valeurs sont reportées dans la table 2-2.

Les expériences de photoluminescence présentées ici sont réalisées pour plusieurs
puissances de pompe afin d’identifier plus facilement les transitions associées aux états
excités. Les écarts mesurés entre transitions fondamentales et transitions d’états excités sont
reportés dans la table 2-2. La nature électronique de ces états excités (1S, 1P ou 1D) est
encore male connue. Toutefois, la forte dépendence en puissance et polarisation de ces états
nous permet d’établir qu’il ne s’agit pas de différentes familles de boites, mais plutot d’états
électroniques excités. En conséquence, 1’échantillon C’ semble tres différent des échantillons
A’ et B’. Plus le confinement latéral est fort, plus les transitions des niveaux excités sont
éloignées de la transition fondamentale.[Schmidt97] Ainsi, ces mesures confirment que les

boites quantiques InAs/Q1.18/Q1.18 possédent le plus fort confinement latéral.

2.3.2.b Conséquences pour les lasers a boites quantique : Discussion
Ces considérations spectrales sont de premiere importance pour les applications laser. Un

des principaux facteurs de qualité habituellement utilisé pour garantir 1’insensibilité des

120



CHAPITRE 2 — Propriétés électroniques et optiques des boites quantiques : Mesures

composants lasers a la température est donné par : AE; et AE; > kyT = 25 meV a température
ambiante. De ce point de vue, les échantillons A et B avec un premier « cap » d’InP paraissent
peu adaptés pour les applications lasers, alors que I’échantillon C, possédant un « double
cap » de Q1.18, se rapproche davantage de la condition d’insensibilité a la température des
lasers a boite quantique. De plus, les échantillons C et C’ ont un meilleur confinement
optique, amenant une meilleure injection des porteurs.[Platz05] L’insensibilit¢ a la
température des lasers a boites quantiques pourrait encore etre améliorée en utilisant d’autres
matériaux, ou en changeant I’allure des boites quantiques utilisées, et tout spécialement leur
rapport de forme. Dans un tel systeme utilisant le Q1.18, de fortes densités surfaciques de
boites quantiques peuvent également €tre atteintes,[CornetPRBO05] permettant d’atteindre de
tres faibles densités de courant de seuil.[Platz05] [CaroffJCGO5] Pour de telles densités de
boites quantiques, nous montrerons au chapitre 3 que les écarts entre transition fondamentale
et transition entre états excités sont légerement modifiées a cause du couplage électronique
latéral. Toutefois, les boites quantiques InAs/Q1.18/Q1.18 semblent posséder des propriétés
permettant a la fois d’atteindre des basses densités de courants de seuil et de limiter la
sensibilité a la température, deux des principaux criteres de fonctionnement pour les lasers a

boites quantiques.

2.3.3 Conclusions et perspectives : confirmation par X-STM

2.3.3.a Conclusions

En conclusion, ce chapitre nous a permis d’étudier différents types de boites quantiques
InAs/InP/InP, InAs/InP/Q1.18, et InAs/Q1.18/Q1.18 par magnéto-photoluminescence, et
photoluminescence sous haute puissance d’excitation. Sur les deux premieres structures, le
confinement latéral est plus faible, ce qui est interprété comme une conséquence d’un
phénomene de diffusion atomique de type « intermixing » durant la croissance. Ces propriétés
électroniques rendent ces structures peu adaptées aux applications lasers d’autant plus que le
premier cap InP est une barriere pour la diffusion des porteurs.[Platz05] D’un autre coté, les
boites quantiques entierement recouvertes d’alliage quaternaire Q1.18 ont une signature
optique tres différente, que nous associons a un fort confinement. L’influence et I’importance
du premier «cap» sont ainsi démontrées. Le systtme des boites quantiques de type
InAs/Q1.18/Q1.18 semble étre le bon compromis entre faibles courants de seuil, et faible

sensibilité a la température pour I’émission a 1.55 pm.
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2.3.3.b Confirmation par X-STM

L’étude précédente nous a permis de déduire des propriétés optiques des boites quantiques
un certain nombre de renseignements structuraux, et de formuler des hypotheses a propos de
certains mécanismes de croissance. Pour vérifier ces hypotheses, une étude par X-STM
(cross-sectionnal  scanning tunneling microscopy) a été réalisée a la TU
Eindhoven.[OffermansPRBO0S5] [OffermansphysE05] Cette méthode de caractérisation permet
de sonder nos boites quantiques avec un pouvoir de résolution de 1’ordre de grandeur de
I’atome. Ainsi, toute diffusion d’atomes d’un milieu vers un autre milieu ol sont présents des
atomes différents, est visible a condition que le contraste chimique entre les deux types
d’atomes soit suffisamment grand. La figure 2-20 représente ainsi un cliché de X-STM réalisé
sur un échantillon contenant trois plans différents de boites quantiques, réalisé en coopération

avec 1’équipe de la TU Eindhoven.

InP (20 nm)

nGass (20nm) _____»
—_— A

InP {40 nm)

(311)B InP Subs.

Figure 2-20 : Images de X-STM (cross-sectionnal scanning tunneling microscopy) d’un échantillon contenant
des boites quantiques InAs/InP, InAs/InGaAs, et InAs/InGaAsP (Q1.18). Une seule étape de recouvrement est
utilisée ici.

Le premier plan contient ainsi des boites quantiques InAs/InP, le deuxieme plan contient
des boites quantiques InAs/InGaAs, (ternaire InGaAs accordé sur InP), et le troisieme plan
contient des boites quantiques InAs/Q1.18. Les boites ont un contour assez précisément défini
quand le Q1.18 est utilisé, ce contour devient plus flou quand de I’InP ou du ternaire InGaAs
accordé est choisi. Ceci confirme donc le fait qu’en utilisant I’InP, on favorise la diffusion
d’atomes entre la boite et la barriere, entrainant tres nettement un défaut de confinement
latéral dans de telles structures. Le manque de confinement latéral est donc confirmé, méme si

il ne s’agit pas a proprement parler du phénomene d’intermixing tel qu’il est décrit dans la
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littérature. Cette étude toujours en cours permettra de définir les processus de croissance mis
en jeux lors de la formation de ces boites quantiques. Toutefois, ces images ont €té réalisées
sur des échantillons n’utilisant pas la procédure double cap (DC). Il n’est donc pas possible de
comparer directement ces images aux résultats expérimentaux précédents. De nouvelles
études par X-STM seront réalis€ées prochainement afin de comprendre quels sont les
mécanismes mis en jeu lors de la croissance d’échantillons InAs/InP et InAs/Q1.18 avec une
procédure double cap. De plus, une étude spectroscopique complete sera également
nécessaire, afin de s’assurer de la nature des états excités observés. (Etude de

photoluminescence en puissance et polarisation notamment)

Nous avons montré a partir d’expériences de magnéto-photoluminescence que [’utilisation

de l'alliage quaternaire Q1.18 permet de mieux confiner les porteurs dans les boites.

Plus généralement, ce chapitre de these a permis de mettre en ceuvre des outils de mesure
permettant de mesurer les paramétres et caractéristiques fondamentales des boites
quantiques. Les principales conclusions de ce chapitre sont les suivantes : (a) Un plan de
boites quantiques posséde un coefficient d’absorption de 4400 cm’.(b) L’absorbance d’un
puits quantique est environ équivalente a I’absorbance de 6 plans de boites quantiques. (c)
L’utilisation de !’alliage quaternaire 1.18 permet de mieux confiner les porteurs dans les
boites quantiques. (d) L’utilisation de I’InP comme matériau barriere entraine de la diffusion
atomique entre I’'InAs et I'InP. (e) Le choix de boites quantiques InAs/Q1.18 parait étre le
meilleur compromis entre la possibilité d’atteindre de fortes densités surfaciques de boites
quantiques (faibles courants de seuil) et un fort confinement (faible sensibilité a la

température).

Dans la suite, nous allons nous intéresser plus particulierement a [’effet des fortes densités
surfaciques de boites sur les propriétés optiques et électroniques des boites quantiques. Le
couplage latéral de boites quantiques sera ainsi étudié théoriquement et expérimentalement,
et une discussion sera présentée sur les aspects négatifs et positifs de ce couplage pour les

applications lasers.
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CHAPITRE 3

3. Le couplage latéral de boites

quantiques et ses conséquences

Nous présentons dans cette partie les résultats théoriques et expérimentaux obtenus dans le
cadre de cette these concernant I’étude des échantillons avec des fortes densités surfaciques. Il
est montré tout d’abord qu’en optimisant les conditions de croissance, il est possible
d’atteindre de tres fortes densités de boites quantiques. Celles-ci s’organisent alors dans le
plan de croissance. Il est ensuite démontré par une méthode de calcul originale dans 1’espace
réciproque que des effets de couplage sont attendus sur de tels échantillons. Ces effets sont
décrits, ainsi que leur conséquences sur les propriétés €lectroniques et optiques des boites
quantiques. Enfin, une étude expérimentale utilisant des moyens de caractérisation variés et
complémentaires sur de tels échantillons est proposée. Elle tend a montrer 1’existence du
couplage latéral des boites quantiques. Une discussion est ainsi proposée sur 1’influence de ce

couplage dans les applications a boites quantiques.
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3.1 Croissance de boites quantiques hautes densités : auto-

organisation

Cette partie a pour but de décrire comment, en optimisant les conditions de croissance, il
est possible d’obtenir de tres hautes densités de boites quantiques, et comment ces boites
s’organisent dans le plan de croissance. Les principaux résultats présentés dans cette partie
proviennent du travail de these de P. Caroff, [CaroffThO5] ou sont en cours de publication
dans l’article [CornetPRB0O6b].

3.1.1 Vers les hautes densités

Les plus récents développements au laboratoire FOTON-LENS ont porté sur I’étude de la
croissance de boites quantiques en fortes densités.[CornetPRB05] [CaroffJJAPOS] Cette étude
est motivée par la recherche de densités de courants de seuil faibles pour les dispositifs laser.
Les résultats les plus spectaculaires ont été obtenus dans le systeme InAs/Q1.18/Q1.18, sur
substrat InP (311)B, ou Q1.18 est Ialliage quaternaire InGaAsP utilisé pour le confinement

optique dans la zone active du laser.

En diminuant le flux d’As, pour une méme quantité d’InAs déposé, la densité surfacique de
boite (QDD) peut atteindre des valeurs aussi élevées que 1.6x10" cm? La figure 3-1
représente les images AFM réalisées sur trois échantillons de respectivement 1, 3 et 6 plans de
boites quantiques, séparés avec un espaceur de 40 nm de Q1.18. L’image représente a chaque
fois le dernier plan de QDs non recouverts. Une pointe AFM ultra-fine est utilisée pour la
mesure (modele BS-Cont du fabricant Budget Sensor, avec un rayon de courbure typique
inférieur a 10 nm), afin de réduire au maximum les effets de pointe dans la détermination des

rayons et de la morphologie des boites quantiques.

3.1.2 Auto-organisation

3.1.2.a  Mise en évidence de I’auto-organisation
Comme le montre la figure 3-1, plus I’empilement de plans de boites quantiques est
important, plus 1’organisation des boites dans le plan est marquée. La présence d’auto-
organisation des boites quantiques est clairement démontrée par 1’observation de maxima
locaux d’intensité (« spots ») sur la transformée de Fourier (FFT) 2D des images présentées,
dans les encarts de la figure 3-1. Les mesures AFM montrent que cette organisation est déja
présente depuis le premier plan de boites quantiques, et devient vraiment conséquente sur le

troisieme plan.
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Figure 3-1 : Image (2 um x 2 um) de microscope a force atomique (AFM) sur 3 échantillons avec 1, 3 et 6 plans
de boites quantiques empilés. Un zoom sur I'image AFM de I’échantillon contenant 6 plans de boites quantiques
est également proposé, avec les directions cristallographiques. Les directions cristallines sont ici
exceptionnellement définies par rapport a un substrat d’orientation (113)B. Les rayons moyens des boites
quantiques sont également indiqués, ainsi que la transformée de Fourier 2D des images en encart.

La figure 3-2 (a) représente les transformées de Fourier a 2D (2D-FFT), les diagrammes
d’auto-corrélations, et les distances moyennes a entre les boites, pour les échantillons non-
cappés utilisés dans cette étude. L’auto-corrélation est ici de premiere importance, car elle

permet de quantifier 1’organisation des boites dans le plan sur les échantillons considérés.

Nombre Auto- Distance o T T T
de plans 2D-FFT | corrélation inter-QD %
1 -
8
1 33 nm .
- First order
O - . .
s . organizations-
3 38 nm g /
8 3
]
3 0.0 mrwv\
6 43 nm g (b') 1p|‘an . D R
(a) 200 -100 0 100 200
distance (nm)

Figure 3-2 : (a) Table représentant les transformées de Fourier 2D des images AFM, les images d’auto-
corrélations, et les distance moyennes inter-QD en fonction du nombre de plans de boites quantiques. (b) Une
projection du spectre d’auto corrélation 2D montre qu’un ordre a courte distance apparait y compris sur le
premier plan.[CornetPRB0O6b]

Comme I’'indique la figure d’autocorrélation en coupe sur la figure III-2 (b), I’organisation

présentée précédemment est déja présente pour le premier plan, au moins pour les plus
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proches voisins, a courte distance, alors que I’échantillon avec 6 plans de boites quantiques a
une organisation a longue distance (au moins jusqu’au 6"™ voisin). Ce phénomene a déja été
observé et expliqué par Xu et al.[XuO1], qui ont démontré que, méme pour un seul plan de
boites quantiques, une organisation dans le plan peut apparaitre quand une forte densité de
boites est obtenue, et plus particulierement pour les substrats d’orientation (N11). Pour de tels
substrats, les boites quantiques tendent a s’organiser suivant la direction du plus petit module
d’Young, i.e. suivant la direction de plus petite déformation. Cet aspect peut également étre
compris de la maniere suivante : pour une telle densité de boites quantiques dans le plan, une
nucléation aléatoire résulterait en une grande perte d’énergie. Ainsi, une organisation
périodique apparait dans le plan afin de minimiser I’énergie du systéme.[Lippen04] Dans des
empilements conséquents de plans de boites, cette organisation est accrue par le champ de
contrainte induit par les plans précédents. Ceci a été démontré par Tersoff et al. qui ont

modélisé le champ de contrainte dans les empilements de plans de boites quantiques.

3.1.2.b Topologie du réseau de boites quantiques et interprétation

Le zoom présenté sur la figure 3-1 montre que les boites quantiques sont allongées suivant
la direction [-2 3 3],[Fréchengues99] [Fréchengues99b] tandis que la direction principale du
réseau de boites est alignée suivant la direction de facile déformation (environ 45 ° par
rapport a la direction [-2 3 3] ).[CaroffThO5] Ainsi, les axes principaux du réseau ne sont ni
les directions [-2 3 3], ni [0 1 -1], axes privilégiés de croissance des boites quantiques. Ces
boites quantiques ayant une forme anisotrope, une sensibilit¢ a la polarisation de la
luminescence de ces boites quantiques est attendue. Dans un tel systeme, il est alors possible
d’envisager deux directions préférentielles de polarisation : une pour les boites, I’autre pour le

réseau.

La figure 3-3 montre I’évolution de la densité de boites quantiques, et du facteur de
compacité en fonction du nombre de plans de boites quantiques empilés a partir des images
AFM de la figure 3-1,[CornetPRBO5], (C = nR?/a2, rapport entre la surface occupée par les
boites quantiques, sur les images, et la surface totale de I'image). Les rayons de boites
correspondants a ces échantillons sont donnés dans la figure 3-1. Toutes les valeurs présentées
ici ont été extraites des images AFM en utilisant le logiciel « SPM-image magic ». Etant
donné qu’une pointe ultra-fine est utilisée, et que le rapport d’aspect vertical des boites est
tres faible (la hauteur typique des boites quantiques non recouvertes est d’environ 5 nm), les
images AFM sont supposées étre en grande partie peu sensibles aux effets de convolution par

la forme de la pointe.
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Figure 3-3 : Evolution du facteur de compacité et de la densité de boites quantiques en fonction du nombre de

plans de boites quantiques empilés.

Comme le montre la figure 3-3, la densité surfacique de boites quantiques décroit quand le
nombre de plans empilés augmente, mais la valeur reste toujours forte en moyenne (entre

7%10' et 9x10'° cm™).

1 (arb. units)

0 (arb. units)

Figure 3-4 : Images AFM (0.5 um x 0.5 um) d’un échantillon contenant 6 plans empilés de boites quantiques,
avec (a) une faible densité de boites quantiques de 4x 1 0" em?, et (b) une haute densité de boites de 7x10"° cm
2. Les zones claires représentent la hauteur maximale des boites quantiques (i.e. environ 6 nm). Les encarts

représentent la transformée de Fourier 2D de I'image correspondante.

Le facteur de compacité décroit pour un nombre de plans de boites variant de 1 a 3 (les

boites ont le méme rayon, mais la densité décroit). Ce facteur de compacité redevient ensuite
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plus grand pour 6 plans (la densité surfacique de boites est quasiment constante, alors que le
rayon moyen des boites augmente). Il faut toutefois garder a 1’esprit que ces trois points de
mesures ne sont pas suffisants pour dégager une tendance significative d’évolution des
différents parametres. Ils permettent simplement de donner des mesures AFM pour des

échantillons dont la luminescence sera étudiée dans la partie 3.3.

Sur la figure 3-4, ’organisation latérale des boites est comparée sur des échantillons
comprenant 6 plans de boites quantiques, avec (a) des faibles densités, et (b) des hautes
densités. L’échantillon haute densité révele ainsi une forte organisation latérale en translation
et en orientation, absente pour 1’échantillon a faible densité. Ainsi, cela démontre clairement
que I’organisation latérale bien qu’amplifiée par le processus d’empilement, a son origine
dans les hautes densités surfaciques de boites. Sur ces images, la question du couplage latéral
entre les boites quantiques est soulevée. Les fonctions d’onde électroniques dans les boites
quantiques doivent alors étre sensibles a ces effets de hautes densités et de périodicité de ce

réseau de boites.

Dans cette partie, les principales techniques de croissance pour atteindre des fortes
densités de boites ont été présentées. Avec de telles densités, il a été démontré qu’une
organisation apparait, pouvant faire penser a un éventuel couplage latéral entre boites. Des
calculs ont ainsi été mis en place, afin de comprendre quelles sont les conséquences de ce

couplage pour les boites quantiques, et sont présentées dans la suite.

3.2 Description théorique du couplage entre boites

quantiques, importance de la couche de mouillage

Cette partie décrit les travaux théoriques réalisés afin de décrire le couplage latéral de

boites quantiques, dont les principaux résultats ont été publiés dans I’article [CornetPRB0S].

3.2.1 Contexte de 1’étude

3.2.1.a  Motivations et position du probleme
La méthode double cap présentée précédemment permet de tronquer des boites quantiques
initialement peu élevées, en hauteur, jusqu’a une hauteur d’environ 3 nm pour une émission a
1.55 pm.[Paranthoen03] Dans un tel systeme, la formation d’une couche de mouillage
d’environ 1 nm est une conséquence directe du mode de croissance Stransky-Krastanov. Avec
une hauteur de boite du méme ordre de grandeur que celle de la couche de mouillage, et des

fortes densités surfaciques de boites quantiques, la question de I’effet de la proximité entre la
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couche de mouillage sur les états de boite, ainsi que du couplage électronique entre boites

quantiques devient légitime.

3.2.1.b  Etat de l’art sur le sujet.

Cette idée selon laquelle des boites en fortes densités pourraient avoir une influence les
unes sur les autres n’ayant jamais été exploitée auparavant, il est intéressant de rassembler
dans une méme partie les différentes données dont nous disposons dans la littérature pour
mener a bien cette étude. Des études spectroscopiques précédentes ont déja analysés les états
fondamentaux des boites quantiques (GS), les états excités (ES), et les états de couche de
mouillage (WL), par différents moyens de caractérisation, comme la photoluminescence,
[Paranthoen03] [CornetAPLO4], la spectroscopie infra-rouge par transformée de Fourier
FTIR, [CornetAPLO4] et les expériences de photoluminescence résolue en temps (TRPL).
[MiskaSSTO02] [Miska03b] [Jang06] Dans les références [Paranthoen03] et [CornetAPLO04],
deux pics de photoluminescence sont obtenus a basse température, interprétés comme étant
les contributions des transitions fondamentales des boites quantiques et de la couche de
mouillage respectivement. Ainsi, en considérant la couche de mouillage et les boites
quantiques, nous avons réussi a obtenir une description des niveaux électroniques profonds de
ces boites quantiques, en utilisant des calculs de type kep 1 bande,[MiskaJPC02] ou de type
kep huit bandes.[CornetPRB06] Dans les boites quantiques InAs/InP,[CornetAPLO0O4]
[MiskaSSTO02] [Miska0O3b] un continuum en énergie est également observé entre les niveaux
d’énergie de boites quantiques et de couche de mouillage. Kammerer et al. ont déja montré
I’influence de I’environnement de boites quantiques InAs/GaAs sur la structure électronique.
[KammererO1, -02, -02b, -02c] Melnik et al. ont montré que les états de boites quantiques
sont affectés par la présence de la couche de mouillage, d’apres un calcul prenant en compte
un modele d’équation a une bande. [Melnik02] L’approche de Johnson et al. est également a
souligner. En effet, afin de se rapprocher le plus des conditions de croissance réelles, ils ont
étudié un motif de 30 boites quantiques. Des états partiellement localisés dans la couche de
mouillage, et des états de trous 1égers partiellement délocalisés sont simulés pour des boites
quantiques InAs/GaAs.[Johnson03 -02] Ces résultats ont permis d’interpréter les résultats
expérimentaux de Robinson et al.[Robinson00 -01 -99] Dans ces calculs, des conditions aux
limites périodiques sont choisies, afin de mieux décrire les états de couche de mouillage qui
ont une extension spatiale infinie. Cependant I'influence de la densité surfacique de boites

quantiques (QDD) sur les propriétés €lectroniques des boites quantiques n’a pas été étudiée.
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Pour décrire correctement le systeme {états localisés de boites quantiques (QD) ; états
infiniment étendus de couche de mouillage (WL)}, nous proposons ici une nouvelle
approche.[Bryant89] [TkachOO] Nous allons présenter la structure électronique calculée de
maniere extrémement simple dans I’espace réciproque d’un super-réseau 2D de boites
quantiques cylindriques InAs/InP sur une couche de mouillage. Le couplage électronique
entre les boites quantiques et la couche de mouillage, et le couplage électronique entre les

boites elles méme sera ainsi étudié.

3.2.2 Principe du calcul dans I’espace réciproque

Des calculs préliminaires dans [’espace réciproque ont été présentés dans la theése de

doctorat de C. Platz. [PlatzO4]

3.2.2.a Equation de Schrodinger pour la bande de conduction

Notre but est donc ici de décrire la bande de conduction de 1’ensemble du systeme
{QD+WL}. L’étude présentée ici est volontairement limitée a la bande de conduction, car si
ils existent, les effets de couplage sont sensibles avant tout sur les électrons, au vu de la
différence de masses effectives entre électrons et trous (mobilité plus grande pour les
électrons). Plusieurs méthodes de calcul conventionnelles, comme les différences finies, sont
basées sur I’utilisation d’une « boite de calcul » permettant de définir une zone particuliere de
I’espace dans laquelle est minimisée 1’énergie du systeéme considéré.[Melnik02] [Robinson00
-01 -99] [Lee04] Les boites quantiques doivent €tre alors suffisamment €loignées des limites
de la boite de calcul. Ces conditions aux limites classiques ne permettent donc pas de rendre
compte d’états délocalisés et infiniment étendus, pour des objets comme la couche de
mouillage. Pour y remédier, une description dans I’espace réciproque 2D de notre systeme
périodique est proposée.[Bryant89] [TkachOO] En développant les fonctions d’onde sur une
base de fonctions d’onde planes 2D de vecteur d’onde Kk, il est possible assez facilement de
décrire des états de continuum, et le couplage entre des états de WL et des états de QD. La
transformée de Fourier (FT) de 1’équation de Schrodinger de type kep 1 bande est ainsi

résolue pour les états électroniques de la bande de conduction :

(|9 I e i)+ X (F Vi) = B3 )
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Le potentiel de confinement est égal a Vo = 423 meV dans tout le volume confinant, i.e.
dans tout le volume composé d’InAs (QD et WL). Les autres parties de la structure (parties
composées d’InP) ont un potentiel nul : V = 0. [Miska04] Dans cette approche simple, des
masses anisotropes (verticalement et horizontalement) et inhomogenes (InAs et InP) sont

choisies pour la partie cinétique du Hamiltonien.[MiskaJPC02] La FT du potentiel est

calculée de maniere analytique : V. . =<l€ "V(F)‘Ig > Pour améliorer la convergence du calcul,

la diagonalisation du Hamiltonien peut étre réalisée numériquement, sur une base mixte de

fonctions de Wannier localisées |(pn(? )> et d’ondes planes ‘lg > :[Bryant89][Tkach00]

@)=Y e lo. )+ e k)
n k
Les états localisés de Wannier sont des fonctions de type Bessel compatibles avec la

symétrie Cy des boites isolées.[Le Goff93]

3.2.2.b Utilisation d’un réseau périodique

Afin de résoudre 1’équation de Schrodinger dans 1’espace réciproque, de maniere efficace
et rapide, il est nécessaire de séparer les dimensions du probleme. Une méthode de quadrature
Gaussienne est utilisée pour résoudre le probleme dans la direction z. Le probléme considéré
ici rend compte d’un réseau périodique de boites quantiques 2D dans le plan (x,y), comme
indiqué sur la figure 3-5 (a). La zone de Brillouin associée a un réseau 2D carré est présentée
sur la figure 3-5 (b), avec la zone irréductible associée, et les vallées et points particuliers.
L’effet de réseau permet ainsi d’obtenir des courbes de dispersion dans 1’espace réciproque
(figure 3-5 (c)). Sur de telles courbes, les états « non dispersifs » Eq et E; représentent les
niveaux d’énergie 1S et 1P des états confinés des boites quantiques, et Ewp les états

« dispersifs » 2D de couche de mouillage.

En réalité, des effets minibandes (élargissement des niveaux d’énergie) peuvent apparaitre
sur les états de boites quantiques (cf. encart de la figure 3-5 (c)), lorsque des effets de
couplage entre les boites quantiques sont présents. Ces effets de minibandes dépendent
essentiellement de la périodicité du réseau envisagée (i.e. de la distance inter-QDs) et peu de
la symétrie du réseau. Dans un cas réel, les boites quantiques ne sont pas toutes similaires, et
les niveaux d’énergie d’une boite quantique a I’autre sont différents, ce qui doit diminuer les

effets de minibandes).
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(c) courbe de dispersion des états électroniques
ky 1 (b) :
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Figure 3-5 : Réseau de boites quantiques cylindriques vu du dessus (a), et représentation du réseau dans
I’espace réciproque (b), avec sa zone de Brillouin, et sa zone irréductible. Des courbes de dispersion sont ainsi
obtenues dans l’espace réciproque (c), pour la bande de conduction. L’encart de la figure est un zoom sur la

dispersion du niveau E; montrant un faible effet de mini-bande.
3.2.2.c  Application a un réseau héxagonal de boites cylindriques
Les calculs sont réalisés sur la bande de conduction de boites quantiques InAs/InP (311)B.

Dans une premicre approche, ces boites sont considérées comme des objets cylindriques,

(figure 3-6).

/ (’gDs+W|_)
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>
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Figure 3-6 : Densité d’états électroniques d’un super-réseau héxagonal de boites quantiques (QDs), d’une
couche de mouillage (WL) et d’un super-réseau de boites quantiques sur une couche de mouillage (QD + WL),
avec une compacité de 51 %. La différence entre les systemes {QDs} + {WL} et {QDs + WL} est une mise en
évidence des effets de couplage. L’encart de la figure montre les boites quantiques, la couche de mouillage et

leur dimensions.

Cette approximation de boites cylindriques permet de simplifier les calculs, et de bien

distinguer les effets de réseau sans avoir en plus d’éventuels effets liés a 1’anisotropie des
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boites quantiques. Des essais ont été faits pour traiter le cas des batonnets quantiques, et les
résultats de ces calculs sont similaires en ce qui concerne la description générale du couplage
électronique. Une étude plus approfondie de 1’effet de 1’anisotropie est nécessaire, et en

particulier pour les boites que nous avons étudiées expérimentalement (figure 3-1).

Les rayons des boites quantiques choisies sont égaux a R = 15 nm, et ils dépassent de la
couche de mouillage de L = 2.5 nm. L’épaisseur de la WL (Hw) est prise égale a 1
nm,[Paranthoen03] portant ainsi la hauteur totale de confinement dans la boite quantique a 3.5
nm. L’inclusion des états de Wannier dans la base de fonctions d’onde permet d’avoir une
meilleure convergence des calculs, pour décrire le systtme {QDs + WL}, étant donnée la
géométrie du probleme considérée. Les calculs sont appliqués a un réseau de boites hexagonal
2D, ou les QDs sont situées aux noeuds du réseau considéré (cf. Figure III-6). Le facteur de

compacité C (rapport entre la surface couverte par les QDs, et la surface totale), pour un

2
réseau hexagonal est égal a: C= 2”R/ Ba’ ou a est le parametre du réseau. Le réseau
a

hexagonal est le réseau 2D permettant d’obtenir la plus forte compacité, ce qui a justifié notre

choix pour cette premiere étude.

La FT du potentiel pour ce réseau de boites est égale a :

R N E ik, (L+Hw)
><sinc(—|kZ 2kz|Lje k*[ 2 }

G -G

2
V. —_v 27R°L .

C
k.k'QD 0 2 Ji
e 3a a

avec jc(x)= J1(27zx)/7£x et sinc(x) =sin(x)/x ot J; est la fonction de Bessel du premier

ordre, G

. est un vecteur du réseau réciproque dans le plan (X,y), et k, est la projection du

vecteur d’onde k suivant I’axe z. La FT du potentiel pour la couche de mouillage est égale a :

V.. =-V,Hwsin chZ - k'Z|HW/2)5(é, - é'z)

k,k'WL

L’expression finale de la FT du potentiel pour la structure complete est la somme des deux

potentiels :

+V.

k'oD k.k'wWL

s

Il faut noter que si des masses effectives différentes sont considérées pour les boites (InAs)
et la barriere (InP), une contribution supplémentaire pour le potentiel de confinement doit tre

ajoutée. Cette contribution possede aussi une FT analytique.
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3.2.3 Principaux résultats sur le couplage

3.2.3.a Effet du couplage sur les états de boite quantique

Les densités d’états électroniques pour les QDs seules (avec dans ce cas L = 3.5 nm), la
WL seule, et I’association des deux QDs + WL, sont reportés sur la figure 3-6, pour un
parametre du réseau a = 40 nm (i.e. un facteur de compacité de C = 51 %). Un profil Gaussien
de largeur a mi-hauteur 5 meV est ajouté pour convoluer artificiellement les spectres calculés,
afin de rendre compte de I’élargissement inhomogene. La densité d’états du systeme global
{QDs + WL} est différente de la somme des densités d’états des systemes indépendants
{QDs} (0OD), et {WL} (2D), et plus particulierement dans la gamme d’énergie des niveaux
confinés [-100 ;0] meV. La modification des spectres en énergie démontre clairement les
effets de couplage QDs/WL. La densité d’état 2D de la WL devient ainsi fragmentée. Il n’est
pas possible de séparer les contributions des QDs et de la WL. Le systeme {QDs + WL} doit
donc étre considéré comme un systeme unique, ne pouvant étre dissocié. Dans la gamme
d’énergie [-200 ;-100] meV, la densité d’états OD des QDs est par contre similaire au premier
ordre pour les systemes {QDs} et {QDs + WL}. Un petit décalage en énergie (inférieur a 10

meV pour les premiers états confinés) est la seule conséquence des effets de couplage.

Cet effet de couplage est fortement dépendant de la densité surfacique de boites (QDD). Le
couplage entre les boites est logiquement fortement augmenté pour un grand facteur de
compacité C, i. e. pour une haute QDD. Afin d’estimer I’influence de la couche de mouillage
sur ce couplage, il est possible de tracer 1’évolution des niveaux d’énergie des boites
quantiques avec ou sans la WL, en fonction du facteur de compacité C. La figure 3-7

représente cette variation pour les niveaux d’énergie 1S, 1P et 1D dans les boites quantiques.

Dans la limite des boites isolées (infiniment loin les unes des autres, 1. e. C = 0), les états
1P et 1D sont dégénérés a cause de la symétrie cylindrique. La levée de dégénérescence de

ces états est donc une conséquence du couplage latéral entre boites quantiques.

Pour une faible QDD, i.e. pour une valeur de C dans la gamme [0 ; 64] % (Figure 3-7,
domaine (a)), on peut remarquer une différence en énergie entre les deux systemes
considérés : {QDs + WL} et {QDs}. [Melnik02] Cette différence est intrinsequement liée a la
différence de confinement dans les structures considérées.[Lee04] En présence d’une couche
de mouillage, la fonction d’onde électronique dans les boites quantiques peut alors s’étendre
plus facilement dans la barriere (de plus faible énergie), ce qui permet de stabiliser le systeme

par rapport a la situation initiale. Cet effet est d’autant plus important que les niveaux
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d’énergie considérés sont hauts (1P, 1D ou supérieurs..), a cause de la plus grande extension
spatiale des fonctions d’onde associées. Nos calculs kep huit-bandes prédisent le méme effet

(chapitre 1).
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Figure 3-7: Comparaison entre les systemes {QDs + WL} et {QDs}, pour les énergies des niveaux 1S (EOQD),
IP (EIQD) et 1D (E2QD), en fonction du facteur de compacité. Nous avons défini 3 zones de couplage : la zone
de faible couplage QD/WL (a), la zone de couplage inter-QD assisté par la WL (WLaiQD) (b) et la zone de
couplage direct entre boites quantiques (c).

Dans le domaine (a), le couplage QD/WL est clairement visible sur les états de plus haute
énergie (cf. figure 3-6), mais le couplage inter-QDs est négligeable (pas de levée de

dégénérescence, ou d’effets mini-bandes).

Pour un facteur de compacité compris entre C = 64 % et C = 75 % [Figure 3-7, domaine
(b)], 1.e. pour des densités comprises entre 8.4x10" et 1.0x10" cm?, qui n’est pas la plus
haute valeur obtenue expérimentalement en densités surfaciques de boites quantiques sur
substrat InP : 1.6x10" cm'z,[Jang04] [CaroffJJAPOS] une nette différence est observée entre
les systemes {QDs + WL} et {QDs}. La dégénérescence des états P et D n’est levée (a cause
du couplage inter-QDs) que dans le cas du systeme {QDs + WL}, et non dans le cas du
systeme {QDs}. La figure 3-8 représente les densités d’états électroniques pour les systemes
{QDs + WL} et {QDs}, pour un facteur de compacité de 75 % (1.0x10"" cm™). L’état 1S ne

change pas sensiblement. L’état 1P, qui est deux fois dégénéré pour des boites isolées, devient
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légerement non dégénéré en présence de la couche de mouillage (le pic associé a ce niveau
d’énergie s’élargit, et baisse en intensité). Ceci est la premiere preuve du role important de la
couche de mouillage dans le couplage inter-QDs. Enfin, une forte levée de dégénérescence est

observée sur I’état 1D également dégénéré deux fois pour des boites isolées, en présence de la

1P| QDs C=75% I

couche de mouillage.

N
: \ 1D
" :'
QDs+WL " (1
.l [ [ ]
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Figure 3-8 : Densités d’états des systemes {QDs + WL} et {ODs}, pour un facteur de compacité de C = 75 %.
La figure montre ’influence de la WL sur la levée de dégénérescence et les effets de mini-bandes sur les niveaux
d’énergie.

Sur la figure 3-8, I’amplitude de la densité d’états associée au niveau 2S diminue en
présence de la WL. Cette diminution de 1I’amplitude est en fait due a un élargissement spectral
du niveau d’énergie, c’est I’effet de mini-bande. Ces effets de mini-bandes sont encore plus
visibles sur les états de plus hautes énergies. Les états excités des QDs perdent alors leur
caractere OD. La densité d’états est tres différente de celle du systtme {QDs}. C’est une
deuxieéme démonstration du role prépondérant de la couche de mouillage dans le couplage
inter-QDs. Sur la figure 3-7, domaine (b), la couche de mouillage augmente fortement le
couplage initialement tres faible entre les boites quantiques. C’est ce phénomene que nous
avons appelé couplage inter-QDs assisté par la WL (WLaiQD) dans la publication
[CornetPRBO5].
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Pour un facteur de compacité de C =75 % a C = 91 % [Figure III-7, domaine (c)] (91 %
est le facteur de compacité maximum pour un super-réseau 2D hexagonal de boites
quantiques), une levée de dégénérescence des niveaux d’énergie a lieu quelque soit le systeme
envisagé, {QDs + WL} ou {QDs}. Dans cette configuration, chaque boite est tres proche de
ses voisins. Ce sont des conditions de couplage fort. Dans le domaine (c), il y a donc a la fois
du couplage direct inter-QDs, et du couplage de type WLaiQD. Pour C = 91 %, la différence
pour les densités d’états entre les systemes {QDs + WL} et {QDs} est alors tres faible.
Chaque boite est en contact direct avec ses voisines. Le couplage direct inter-QDs est donc le
phénomene dominant, et la couche de mouillage n’a plus d’effet prépondérant sur la structure
électronique. De telles densités (> 1.6.10"" cm™) de boites quantiques n’ont, 2 notre

connaissance, pas €té atteintes en pratique dans le systetme InAs/InP.

3.2.3.b  Effet du couplage sur les états de couche de mouillage

Au vu de ce qui précede, il est clair que la WL augmente le couplage latéral inter-QD, en
modifiant la densité des états électroniques des boites quantiques. Mais il est maintenant
également possible d’étudier I'influence du couplage sur les états de couche de mouillage. La
figure 3-6 montre une modification de la densité d’états de la WL, dans la gamme d’énergie [-
75 ;0] meV. Cet effet peut étre corrélé avec les spectres d’absorption expérimentaux (figure 2-
15),[CornetAPL04] et les spectres de photoluminescence résolue en temps,[MiskaSSTO02]
[Miska03b] qui montrent 1’existence d’états excités de couche de mouillage. Nous proposons
ainsi d’interpréter la structuration des transitions optiques de couche de mouillage, comme
une conséquence du couplage inter-QD assisté par la WL. Dans la vision traditionnelle (non
couplée) des boites quantiques, les états de boites quantiques ont un caractere purement 0D, et
les états de couche de mouillage, un caractere purement 2D. D’apres nos calculs, les états de
QD et de WL ne sont pas clairement distincts sur les spectres obtenus. Notre hypothese,
d’apres les résultats des calculs, est de considérer que ces états de hautes énergies n’ont ni un
caractere purement OD, ni un caractere purement 2D. Ce sont des états hybrides a caractere
0D/2D. En conséquence, les fonctions d’onde électronique dans la gamme d’énergie [-75 ;0]
meV doivent étre localisées en partie dans les boites quantiques, et en partie dans la couche de
mouillage. Une fonction d’onde électronique dans 1’espace réel correspondant a I’un des états
de plus basse énergie de la couche de mouillage peut étre visualisée (figure 3-9), en utilisant
la FT des états propres issus du calcul pour un super-réseau 2D hexagonal de boites

quantiques cylindriques. Les densités de probabilité électronique d’un état de WL sont

139



CHAPITRE 3 — Le couplage latéral de boites quantiques et ses conséquences

calculées pour une configuration non couplée (C = 8 %) et une configuration couplée (C = 75

%), et représentées dans le plan (x,y).
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Figure 3-9 : Densités de probabilité (unité arbitraire) d’un état de couche de mouillage pour un super-réseau
2D hexagonal de boites quantiques cylindriques sur une couche de mouillage (WL). Cet état de WL est
représenté pour une situation découplée (a), et couplée (b). Les états de couche de mouillage perdent leur

caractere 2D avec le couplage.

Les cercles blancs représentent les positions des boites quantiques cylindriques dans le
plan (x,y). Les zones blanches représentent les maxima de densité de probabilité (0.84 en
unités arbitraires). Dans la configuration « non-couplée », la densité électronique est localisée
en majeure partie dans la couche de mouillage (a I'extérieur des QDs). Dans la situation
« couplée », une grande partie de la fonction d’onde s’étend dans la région définie par la boite
quantique. Il y a méme un maximum local de la densité dans cette région. De plus, dans la
configuration non couplée, la fonction d’onde électronique est infiniment délocalisée suivant
un axe incliné dans le plan (X,y). Dans des conditions de couplage suffisamment fort, cet état
de WL semble remplir préférentiellement certaines zones du plan (X,y), conférant un caractere
« pseudo-0D » a la fonction d’onde. Ceci confirme la nature hybride des états de couche de
mouillage 0D/2D pour des fortes compacités. Le méme type d’analyse sur I’ensemble du
spectre en énergie montre que les états de QDs les plus profonds restent bien localisés (surtout
I’état 1S), méme dans des conditions de couplage assez fort. D’un autre c6té, les états de plus
basse énergie de la WL, perdent leur caractere 2D, et les états de plus haute énergie de QDs
perdent leur caractere 0D. Ceci explique ainsi pourquoi la WL contribue a structurer la densité

d’états électroniques lorsque le couplage augmente.
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3.2.4 Application a des réseaux réels de boites quantiques

Toutes les valeurs déterminées ici pour les densités sufaciques de boites quantiques et les
facteurs de compacité ne peuvent pas €tre comparés précis€ément a celles déterminées dans la
premiere partie de ce chapitre 3. En effet, le logiciel comportant 1’outil statistique permettant
de traiter une image AFM dans son ensemble n’était pas disponible au laboratoire au moment
de cette étude. Ainsi, les densités et les facteurs de compacité ont été déterminés a partir d’une
taille moyenne de boites quantiques, et d’une distance inter-boites moyenne, en supposant que
les boites forment un réseau carré périodique. Ceci a pour conséquence de légerement

surévaluer les densités et les facteurs de compacité présentés ici.

Du point de vue des composants, le couplage peut avoir un effet positif sur les taux de
capture de la barriere vers la boite quantique, et sur la redistribution des porteurs entre les
boites quantiques, a condition de conserver un caractere atomique sur I’état fondamental de
QDs.[Ducommun04] Cet effet est attendu pour une forte densité de boites quantiques. Une
telle densité, comme nous 1’avons montré précédemment, est attendue lorsque le quaternaire
Q1.18 est utilisé avec un faible flux d’As pour faire croitre les boites quantiques sur substrat
(311)B.[CaroffJCGO5b] [CaroffJ]JAPOS] La figure 3-10 (a) montre une image AFM
caractéristique de ces boites quantiques InAs/InGaAsP (cf. premiere partie de ce chapitre).

1 (arb. units)

= 1 (arb. units)

0 (arb. units)

Figure 3-10 :Images AFM (0.5x0.5) um’ de boites quantiques InAs/InGaAsP, montrant un réseau carré de
boites quantiques en forte densité en premiére approximation (a). La 2D-FT de cet échantillon est également
présentée pour justifier la modélisation du systeme par un réseau carré (b).

La densité de boites quantiques est ici supposée égale  8.10'" cm™, et le rayon moyen est
d’environ 15 nm sur cet échantillon. Les boites quantiques sont organisées selon un réseau 2D
(presque) carré (fig. 3-10 (b)). Un réseau 2D carré de boites quantiques a donc été aussi
considéré pour le calcul de la structure électronique. Pour une telle structure, le potentiel de

confinement est maintenant égal a Vo = 391 meV dans tout le volume de confinement pour
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simuler le remplacement d’InP par 1’alliage quaternaire Q1.18 dans la barriere. Le facteur de
compacité C est égal a C = nR*/a” (réseau carré), avec a, périodicité du réseau. La valeur de
compacité maximale (C = 78 % ) est plus faible que dans le cas hexagonal. La figure 3-11
montre 1I’évolution des niveaux d’énergie électroniques 1S, 1P et 1D en fonction du facteur de

compacité avec ou sans couche de mouillage.

Les effets de couplage apparaissent alors pour un facteur de compacité plus bas que dans le
réseau hexagonal étudié précédemment (la distance inter-boite jouant un role important dans

ces effets de couplage).
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Figure 3-11 : Evolution des niveaux d’énergie 1S, 1P, et 1D dans les systemes {ODs + WL} et {QDs} en
fonction du facteur de compacité d’un réseau carré de boites quantiques InAs/InGaAsP. Les effets de couplage
faible (a), du couplage inter-QDs assisté par la WL (b) et du couplage fort inter-QDs (c) sont montrés. Les
calculs prédisent un couplage assisté par la WL pour I’échantillon de la fig. 3-10.

Une fleche indique que nos boites quantiques ont un facteur de compacité de 59 %, ce qui
est a la limite entre les domaines (b) (couplage inter-QDs assisté par la WL) et (c) (couplage
inter-QDs direct). D’apres ces calculs, un effet de mini-bande du a la présence de la WL est
attendu pour la structure électronique (états de plus haute énergie). La partie suivante présente
ainsi des résultats expérimentaux venant a 1’appui de ce calcul pour mettre en évidence le
couplage latéral, et sonder I'impact de ce couplage sur les composants lasers a boites

quantiques.
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Une méthode de calcul originale dans l’espace réciproque a donc été développée dans
cette partie, et a permis de rendre compte de maniere simple des phénomenes de couplage
entre boites quantiques, en présence d’une couche de mouillage. Les phénomenes de
couplage indirect, censés apparaitre sur les échantillons de hautes densités disponibles au
laboratoire, doivent avoir une signature optique correspondant a des effets de mini-bandes
sur les états excités de boites quantiques (visibles par pholuminescence), ou de délocalisation
de la fonction d’onde (visibles par magnéto-photoluminescence). La prochaine partie
présente ainsi une série de mesures de magnéto-photoluminescence, de photo-luminescence,
et d’électro-luminescence, réalisés sur des échantillons fortes densités, avec comme objectif
de démontrer qu’il peut exister du couplage latéral entre boites quantiques, et que ce

couplage peut avoir un réle positif sur les composants a boites quantiques.

3.3 Mise en évidence expérimentale, conséquences sur la

redistribution des porteurs

Cette partie décrit une part des travaux réalisés a l’aide de la magnéto-photoluminescence
a Leuven (Belgique), couplés a des études expérimentales de photo-luminescence et d’électro-

luminescence faites au laboratoire dont les principaux résultats sont publiés dans [’article

[CornetPRBO6D].

3.3.1 Le couplage latéral des boites quantiques par 1’expérience

3.3.1.a  Motivations et cadre général de |’ étude

Classiquement, plusieurs études ont été réalisées sur des boites quantiques uniques,
[VaroutsisO5] [Baier04] ou sur des plans des boites quantiques indépendants, pour les
applications aux composants optoélectroniques. [Rastelli0O4] Plus récemment, des « doubles
boites quantiques » (deux boites quantiques couplées latéralement) ont été développées afin
de réaliser du calcul quantique. D’un autre coté, des boites couplées verticalement ont été
utilisées afin d’améliorer les caractéristiques des composants lasers a boites
quantique,[Sugawara99] [Miska05] et également comme point de départ pour le calcul
quantique. Dans tous ces composants, le probleme de 1’injection des porteurs est crucial. Le
principal défi est d’amener le maximum de porteurs dans les boites quantiques, avec le
minimum d’énergie, ce qui implique qu’il faut atteindre une redistribution efficace des

porteurs de charge entre les boites. Actuellement, la redistribution des porteurs de charge a été

exclusivement discutée en terme de redistribution thermique entre les boites, en passant par la
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barriecre (WL ou matrice de QI1.18). [MarkusO5] [Grundmann0OO] Dans le systéme
classiquement étudié InAs/GaAs, ceci est raisonnable, car I’€paisseur de la WL est beaucoup
plus faible que la hauteur des boites quantiques, laissant ainsi une énergie de confinement
beaucoup plus grande, et les états de couche de mouillage séparés de ~ 200 meV de la
transition fondamentale de boites quantiques. L’effet tunnel des porteurs est le plus souvent
négligé dans les calculs.[Markus05] [Grundmann0O] Cependant, dans le systeme InAs/InP, la
hauteur typique de boites quantiques €émettant a 1.55 um est d’environ 2-3 nm, alors que
I’épaisseur typique des la couche de mouillage est de 1 nm. Les états de couche de mouillage
sont énergétiquement plus proches dans un tel systeme ( ~ 140 meV ), et les effets du
couplage latéral de boites quantiques doivent étre considérés, comme le montrent les calculs
réalisés dans la partie précédente. Il est a remarquer que cette méthode de calcul a été
développée parallelement par Gunawan et al.[Gunawan05] et notre groupe.[CornetPRBO05] de
facon indépendante. Les calculs réalisés dans la partie précédente peuvent donc se résumer
comme suit : il existe trois différents régimes de couplage, (a) le régime de faible couplage
(les fonctions d’onde n’interagissent pas entre elles), (b) le régime de couplage intermédiaire
(couplage assisté par la WL), ou seuls les états de plus haute énergies sont couplés, et voient
I’apparition de mini-bandes, et de délocalisation de la fonction d’onde, (c) le régime de
couplage fort, ou les boites se touchent quasiment, et les fonctions d’onde sur tous les niveaux

d’énergie sont couplées directement.

3.3.1.b La magnéto-photoluminescence et le couplage

Une des facons de sonder I’extension latérale spatiale de la fonction d’onde dans la boite
quantique, est de réaliser des mesures de photoluminescence (PL), sous haut champ
magnétique, appliqué suivant la direction de croissance. Les expériences de magnéto-
photoluminescence ont été réalisées dans les mémes conditions que décrites dans le chapitre
2.[Hayne04] [Raymond04] Le traitement des mesures est réalisé avec le modele excitonique
décrit dans le chapitre 2. Les mesures sont réalisées sur deux échantillons contenant
respectivement un plan de boites quantiques en basse densité, et un plan de boites quantiques
en forte densité (cf. figure 3-12 (a)), émettant autour de 0.8 eV a basse température. La figure
3-12 ci-dessous montre 1’évolution des pics de luminescence en fonction du champ

magnétique (a), et du champ magnétique au carré (b).

Comme nous ne prenons en compte que I’évolution de la transition fondamentale, et que
nous ne considérons pas les variations d’intensité de luminescence, les effets de remplissage

des boites par les porteurs de charge qui dépendent de la densité de boites quantiques ne sont
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pas considérés ici.[Sidor06] Ainsi (cf. chapitre 2), les diametres de Bohr de 1’exciton déduits
des mesures sont respectivement égaux a 13 nm pour I’échantillon a faible densité de boites
(QDD), et 15 nm pour I’échantillon avec les fortes QDD. En prenant 1’échantillon a faible

QDD comme référence, il est possible de définir un coefficient de confinement standard pour

ces boites quantiques : FozDXO =0.3421, ou Dxgo = 13 nm et Dpy = 38 nm sont
DO

respectivement les diametres de Bohr des excitons, et les diametres de boites mesurés par

AFM.
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Figure 3-12 : (a) Evolution du pic de luminescence en fonction du champ magnétique appliqué suivant la
direction de croissance pour I’échantillon a forte densité de boites quantiques, avec sa courbe d’ajustement
excitonique. (b) Evolution du pic de luminescence en fonction du carré du champ magnétique pour les
échantillons forte densité et faible densité (un décalage artificiel de la courbe forte densité de 20 meV a été
introduit pour la présentation). Le champ critique de transition entre les régimes linéaires et non-linéaires est

indiqué par des fleches.

A partir des mesures AFM présentées dans la figure 3-2, il est ainsi possible de calculer le

coefficient de confinement « couplé » défini par I, = Dye =0.5=1.5T,, ot Dxc = 15 nm et
DC

Dpc = 30 nm sont respectivement les diametres de Bohr de I’exciton, et les diametres mesurés
par AFM de nos boites quantiques pour 1’échantillon a forte QDD. Ce résultat montre que la
fonction d’onde est de méme dimension ou méme s’étale un peu plus pour I’échantillon a

forte QDD, alors que la taille des boites est plus petite.

Dans un régime de confinement fort, [MaesO4b] [Bimberg98] cette observation pourrait
étre expliquée par une extension de la fonction d’onde hors de la boite quantique. Dans le
systeme InAs/InP, Maes et al. [Maes04b] ont montré que le confinement est faible, quand la

dimension typique des nanostructures considérées est plus grande que 8 monocouches
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atomiques (environ 2.5 nm). L’augmentation de la taille des nanostructures entraine alors un
accroissement de 1’extension spatiale de la fonction d’onde. Au contraire, si le confinement
est fort, i.e. quand la dimension typique des nanostructures considérées est plus petite que 8
monocouches atomiques, une réduction de la taille caractéristique de la nanostructure entraine
un accroissement de I’extension spatiale de la fonction d’onde. Ici, si I'on applique ces
considérations a notre étude, une dimension latérale typique de nos boites quantiques
d’environ 30 nm implique que nous sommes latéralement en régime de confinement faible et
loin du régime de confinement fort. Ceci nous permet plutdt d’interpréter la délocalisation de
la fonction d’onde de I’exciton comme une conséquence directe du couplage latéral entre les
boites quantiques, comme décrit précédemment dans la partie 2 de ce chapitre.[CornetPRB05]
Les états excités de nos boites quantiques ne peuvent étre sondés avec le montage
expérimental de magnéto-photoluminescence, a la longueur d’onde de pompe disponible,
I’échantillon briile avant que nous puissions atteindre des densités de porteurs suffisantes.
Cependant, des mesures de photoluminescence en puissance réalisées au laboratoire

permettent de caractériser les transition excitées des boites quantiques.

3.3.1.c Photoluminescence sous haute puissance d’excitation

Des expériences de photoluminescence polarisée sous haute puissance de pompe ont donc
été réalisées sur deux échantillons InAs/Q1.18/Q1.18 a faible (échantillon C’ du chapitre 2) et
forte QDD, émettant a 0.8 eV a température ambiante. La puissance de pompe sur les
échantillons est utilisée & son maximum : 170 kW.cm™. Le but de cette expérience est ici de
déterminer les transitions fondamentales et excitées avec une bonne précision, plutdt que
d’étudier le remplissage des boites quantiques en fonction de la puissance du laser de pompe,
sur les échantillons a faible et forte QDD. Cette étude pourrait d’ailleurs €tre menée
ultérieurement au laboratoire. De plus, la forme anisotrope des boites quantiques entraine une
dépendance en polarisation de la photoluminescence (cf. partie 1). En effet, dans de telles
boites quantiques anisotropes, les fonctions d’onde doivent étre alignées avec un maximum
d’extension spatiale suivant la direction [-2 3 3], et un minimum d’extension spatiale suivant
[0 1T -1]. En considérant toutefois que 1’état fondamental fortement localisé a une symétrie
(type 1S) qui s’écarte peu de la symétrie C., présentée au chapitre 1, il doit étre assez
insensible a la polarisation. D’un autre c6té, pour les états excités de type 1P, une levée de
dégénérescence est attendue (cf. chapitre 1). Ces états sont supposés étre tres sensibles a la
polarisation : la luminescence d’un des états excités doit avoir une force d’oscillateur plus

grande pour un faisceau polarisé suivant la direction [0 1 -1] ou [-2 3 3]. La figure 3-13
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montre les spectres de photoluminescence polarisés suivant les directions [-2 3 3] et [0 1 -1]
pour les faibles (a) et fortes (b) densités. Ces spectres sont normalisés par rapport au
maximum d’intensité de la transition fondamentale. En considérant la transition E,
précédemment définie, un minimum d’intensité est alors observé suivant la direction [0 1 -1],

et un maximum suivant [-2 3 3].
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Figure 3-13 : Dépendance en polarisation de la photoluminescence sous forte puissance d’excitation (170
kW.cm?). L’échantillon basse densité montre un écart entre transition fondamentale et excitée égal a AE = 41
meV, alors que I’échantillon avec de fortes densités montre un écart moyen égal a AE = 23 meV, et un effet
mini-bande.

La transition excitée E; n’est pas clairement identifiable, et en particulier pour I’échantillon
a faible densité. La transition excitée E, est partiellement polarisée suivant la direction [-2 3
3]. Pour I’échantillon a faible QDD, la différence entre la transition fondamentale et la
transition excitée est de AE = E; — Eg = 41 meV. Cette mesure permet également de mettre en
évidence la luminescence associée a la WL a 0.94 eV, et celle associée au matériau barriére a
1.18 um (1.05 eV) a température ambiante, qui ne sont pas montrées ici par souci de clarté.
La transition entre états excités a une largeur de raie a mi-hauteur égale a 6E = 27 meV pour
les faibles QDD. Pour 1’échantillon a forte QDD, la zone de transition entre états excités n’a
plus la méme allure. Au lieu d’étre bien définie, la transition entre états excités est plus large,

et plus proche de la transition fondamentale. En prenant la valeur moyenne pour les deux
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transitions E; et E, entre états excités, la différence entre la transition fondamentale et la
transition excitée est AE = 23 meV. Cette observation peut étre interprétée comme une
conséquence directe du couplage latéral. En effet, des boites quantiques avec un grand rayon
(faibles densités) doivent normalement avoir leur transition entre états excités plus proche de
la transition fondamentale que des boites quantiques dont le rayon est plus petit (fortes
densités). Or, nous mesurons exactement 1’inverse, ce qui peut €tre attribué a un effet direct
du couplage latéral entre boites,[CornetPRB05] comme nous 1’avons déja fait pour les
mesures du rayon de Bohr de I’exciton dans la partie précédente. De plus, la largeur a mi-
hauteur de cette transition est d’environ OE = 38 meV pour les fortes densités. Cet
élargissement de la transition peut €tre attribué a un effet de minibandes, résultant également
du couplage latéral inter-QD. Le modele utilis€ dans la partie précédente,[CornetPRBOS]
prévoit également une levée de dégénérescence des niveaux d’énergie excités P et D. Dans
ces mesures, la levée de dégénérescence n’est pas mise en €vidence de maniere distincte,
méme si deux pics E; et E, semblent apparaitre sur la figure 3-13 (b). Si 'on regarde
maintenant plus en détail la transition fondamentale, aucun effet de mini-bande n’est visible.
La faible délocalisation de la fonction d’onde et le manque d’effet mini-bande sur 1’état
fondamental est cependant toujours cohérent avec les calculs réalisés précédemment, et nous
permet de supposer que le systeme est dans le régime intermédiaire de couplage (couplage
inter-QD assisté par la WL). Le principal point démontré ici est que les échantillons a faible et
forte QDD ont une signature optique différente, avec des effets mini-bandes qui semblent
apparaitre, et un décalage vers les basses énergies des transitions entre états excités pour les
fortes QDD. Ces données, combinées a celles obtenues par la magnéto-photoluminescence
sont des arguments en faveur de I’existence du couplage latéral, via les états excités de boites
quantiques. Il convient toutefois de rester prudent ici, car les écarts en énergie AE sont du
méme ordre de grandeur que les largeurs oE estimées pour les pics. I n’est donc pas facile de

séparer les différentes contributions.

3.3.2 Conséquences du couplage latéral sur la redistribution des

porteurs de charge

3.3.2.a  Etude expérimentale de la largeur spectrale de I’émission laser
Dans la partie précédente, nous avons présenté plusieurs arguments expérimentaux en
faveur de I’existence d’un couplage latéral dans les boites quantiques InAs/Q1.18/Q1.18 aux
fortes densités. Un tel phénomene doit avoir une influence assez nette sur la redistribution des

porteurs de charges entre les boites quantiques pour des taux de remplissage des boites encore
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plus élevés. La redistribution des porteurs de charge entre les boites quantiques est souvent
attribuée a I’excitation thermique des ces porteurs de charges (électrons et trous), vers des
niveaux d’énergie supérieurs délocalisés de barriere (incluant la couche de mouillage), et
peuvent étre modélisées a 1’aide de modeles dynamiques, a I’'image du modele de paires
abordé dans le chapitre 4.[Grundmann(00] Dans notre cas, notre résultat précédent montre que
la diffusion thermique n’est pas le seul moyen d’obtenir la redistribution des électrons et des
trous, mais que le couplage électronique (effet tunnel) doit également €tre considéré. Pour
cette raison, nous nous limiterons a une description qualitative de la maniere dont les porteurs
de charge se redistribuent, et allons étudier celle-ci a partir d’expériences

d’électroluminescence présentées et discutées dans la suite.

Deux échantillons InAs/Q1.18/Q1.18 a faible et forte QDD ont donc été préparés pour
obtenir de [I’électroluminescence. Chaque échantillon contient trois plans de boites
quantiques, les boites quantiques ont a priori la méme hauteur, et émettent a la méme
longueur d’onde, le tout controlé par la méthode de double cap. Des structures lasers sont
ainsi réalisées avec une largeur de cavité de 100 pm, une hauteur de 100 pm, et une longueur
de cavité de 3 mm. Les facettes du laser ne possedent pas de traitement de surface. Les
spectres d’émission de ces structures lasers ont donc été mesurés entre 110 K et 300 K sous
modulation directe (impulsions de 0.5 us, et taux de répétition de 2 kHz). [CaroffAPLO5] 110
K est la température la plus basse pouvant E€tre atteinte sur notre banc de mesure
d’électroluminescence. A cette température, kyT est donc beaucoup plus petit que les
différences d’énergies typiques entre nos transitions optiques dans ces boites quantiques

(entre 20 et 40 meV).

Les spectres d’électroluminescence a 110 K pour les échantillons a forte QDD (Cry), et
pour les échantillons faible QDD (Uro) pour des courants d’injection correspondant a 1.5 fois

le courant de seuil laser, sont présentés sur la figure 3-14.

Une large différence de largeur spectrale entre les deux spectres d’électroluminescence est
visible sur la figure 3-14. Les lasers étant assez largement multimodes, les spectres
d’électroluminescence se composent d’un grand nombre de pics voisins. Pour cette raison,
plutdt que d’utiliser la « largeur a mi-hauteur » pour caractériser la fenétre d’émission du
laser, nous avons choisi de redéfinir la fenétre d’émission spectrale comme étant la largeur du
spectre d’émission limité a un dixieme du maximum d’intensité. Avec cette définition, les

largeurs spectrales mesurées sont de 5.5 meV et 13 meV respectivement pour les échantillons
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fortes et basses QDD, avec une erreur de mesure d’environ 1 meV, ce qui donne un rapport de

2.4 entre les largeurs mesurées.
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Figure 3-14 : Emissions lasers mesurées par électroluminescence a 110 K pour des échantillons a faible et forte
densités de boites quantiques. Les largeurs spectrales d’émission laser révelent une grande différence entre les
deux lasers. L’encart représente |’émission en photoluminescence des échantillons correspondants a faible et
forte QDD, a 4.2 K. La différence de largeur de photoluminescence (largeur inhomogéne) ne permet pas
d’expliquer la différence de largeur observée en électroluminescence.

En ne prenant pas en compte le couplage électronique, et en supposant qu’a 110 K, les
principaux effets thermiques sont bloqués (redistribution thermique), la différence entre les
deux échantillons devrait étre liées aux largeurs inhomogenes. Ces largeurs inhomogenes a
mi-hauteur mesurées par photoluminescence sur ces échantillons sont de 48 meV pour les
fortes densités de boites, et 66 meV pour les basses densités (encart de la figure 3-14). Cela
donne un rapport de largeur inhomogene de 1.4 entre les deux échantillons a la différence du
rapport de 2.4 mesuré en électroluminescence sur la figure 3-14. Pour les comparer, il faut
d’abord tenir compte des différences de température. L’augmentation de largeur pour la
photoluminescence entre 4 K et 110 K est au grand maximum égale a 20 %.[ParanthoenThO1]
Cela ne suffit pas a expliquer une telle différence entre les largeurs mesurées en
électroluminescence. En effet, la figure 3-15 montre 1’évolution de la largeur spectrale de
I’émission laser a 1.5 fois le courant de seuil en fonction de la température. Alors que
I’échantillon a forte QDD a une largeur spectrale quasiment constante de 5 meV, la largeur
spectrale de 1’échantillon a faible QDD décroit fortement jusqu’a une température de 180 K,

et est presque constante entre 180 K et 300 K.
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Figure 3-15 : Largeurs spectrales des émissions lasers en fonction de la température pour les échantillons a
faible QDD et forte QDD.

Notre interprétation de I’évolution des largeurs de raie laser présentées sur la figure 3-15
est la suivante : si la redistribution des porteurs n’existe pas, ou est tres peu efficace, alors
toutes les boites quantiques de 1’échantillon participent a I’émission laser indépendamment, et
la largeur du spectre d’émission laser se rapproche de la largeur inhomogene.[Grundmann00]
[SugawaraO5] Si la redistribution est efficace, alors tous les porteurs se redistribuent
préférentiellement vers une famille de boites quantiques sur laquelle le gain sera maximum.
Dans ce cas, la largeur du spectre d’émission laser se rapproche de la largeur homogene
(environ 150 peV a 4K).[Saint-Girons06] Il reste donc a expliquer pourquoi la redistribution

parait plus favorable pour 1’échantillon a forte densité.

La figure 3-16 est une représentation schématique des deux mécanismes de redistribution
en compétition pour (a) des boites non couplées, et (b) des boites couplées latéralement. Le
premier mécanisme (a) est la redistribution thermique classique Ry : un porteur sur 1’état
fondamental de boite quantique peut étre thermiquement excité vers la barriere (Q1.18), puis
capturé par une autre boite quantique. Le processus Rt est fortement dépendant de la

température. Le second mécanisme (b) décrit ici est le mécanisme de redistribution des
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charges par effet tunnel via le couplage inter-QD assisté par la WL : Rc. Dans ce cas, un
porteur dans un état fondamental de boite quantique peut atteindre des niveaux d’énergie
supérieurs (en particuliers les états hybrides 2D/0D). Ils passent dans une autre boite par effet
tunnel a travers la barriere de potentiel. Le processus Rc nécessite donc moins d’énergie
(thermique) que le processus Rt et entraine donc une meilleure efficacité de redistribution des
porteurs. Autrement dit, pour une méme énergie thermique, il y aura plus de transferts de
porteurs boite/boite si Rc est présent (Rt est toujours présent quelque soit 1’échantillon
considéré). Dans ces diagrammes, les densités de probabilités associées a chaque niveau
d’énergie sont représentées en échelle de gris. La couleur noire équivaut a une probabilité de

1, et le blanc équivaut a une probabilité de 0.
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Figure 3-16 : Représentation schématique [CornetPRBO6b |du diagramme en énergie de la bande de conduction
pour (a) des QDs découplées, et (b) pour des boites couplées latéralement. La densité de probabilité
électronique associée a chaque niveau d’énergie est représentée en échelle de gris (blanc = 0 et noir = 1). Les
deux mécanismes de redistribution sont : la redistribution thermique Ry, et la redistribution par effet tunnel
assisté par la WL R.

Le diagramme en énergie des boites couplées révele des mini-bandes délocalisées pour les
états excités (cf. partie 3.2). Ces états hybrides OD-2D, s’étendent spatialement a travers la
couche de mouillage, mais avec une partie principale localisée malgré tout dans la boite
quantique. [CornetPRBO05] On peut supposer qu’entre 180 et 300 K, les deux mécanismes Rt

et Rc sont tous les deux actifs. Aucune différence notable dans 1’évolution de la largeur
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spectrale avec la température ne peut étre relevée entre les deux échantillons. Pour des
températures plus basses (entre 110 K et 180 K), le processus Rt devient moins actif. Pour
I’échantillon a faible QDD, la redistribution des porteurs de charge devient beaucoup moins
efficace et la largeur spectrale de 1’émission laser commence a augmenter. Pour 1’échantillon
a forte QDD, les porteurs de charge continuent a se redistribuer entre les boites quantiques,
via le processus Rc. Finalement, dans la limite des basses températures (0 a 110 K), nous
devrions nous attendre a voir la largeur spectrale de 1’échantillon a forte QDD augmenter a

son tour, ce que nous n’avons pas pu tester expérimentalement au laboratoire.

3.3.3 Discussion

3.3.3.a  Largeur inhomogeéne et recouvrement des fonctions d’onde

Nous avons décrit dans les parties précédentes un ensemble de mesures réalisées sur des
échantillons a faible et forte QDD de boites InAs/InP qui tendent toutes a montrer la présence
d’un couplage latéral entre boite assisté par la WL. Ce couplage est décrit théoriquement dans
la partie 3-2, et permet selon nous de mieux redistribuer les porteurs entre les différentes
boites quantiques. Il y a cependant deux aspects dans les expériences réelles, qui ne sont pas
pris en compte dans les calculs décrits précédemment (partie 3.2), et doivent €tre examinés a
présent : P’effet de la largeur inhomogene, et ’effet du recouvrement des fonctions

d’onde entre les boites quantiques.

La largeur inhomogene dans nos échantillons de boites quantiques a pour principale
conséquence une variation des niveaux d’énergie d’une boite a 1’autre. [Sugawara0S5]
[Markus05] [Grundmann0OO] L’impact d’un tel élargissement inhomogene sur les propriétés
thermiques de redistribution, et sur I’effet laser a déja été étudié précédemment. Grundmann a
démontré que si la largeur inhomogene est beaucoup plus grande que la largeur homogene ce
qui est notre cas),[GrundmannOO] alors les boites quantiques participent a I’effet laser
indépendamment les unes des autres. Ainsi, tant que I’état fondamental n’est pas affecté
par le couplage (induisant une augmentation de largeur homogene), aucune conséquence
facheuse n’est attendue en ce qui concerne l’inversion de population de I’état

fondamental nécessaire pour I’effet laser

La largeur inhomogene affecte le couplage lui-méme. Le couplage (effet tunnel) est
maximum pour deux niveaux boites quantiques lorsque les énergies des deux états concernés
sont égales. Dans le cas des boites quantiques, le couplage est usuellement considéré dans le

contexte d’états fondamentaux de boites couplées verticalement, séparés par une fine couche
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de matériau barriere. Plusieurs groupes ont déja travaillé sur ce type de couplage, avec par
exemple des empilements de boites InAs/GaAs, [MaesO4c] [Fafard0O] [Colocci99] InAs/InP,
[Miska05] InP/GaInP,[Zundel97] [Provoost99], et InGaAs/InGaAsP.[Jang06] Il a donc déja
été démontré que les boites peuvent étre couplées électroniquement méme si elles ne sont

pas parfaitement identiques.

Dans notre étude, nous considérons un couplage latéral, et non vertical entre les boites
quantiques. Ceci réduit la probabilit¢ de couplage entre les boites quantiques car le
recouvrement entre fonctions d’onde ne peut étre aussi grand que dans le cas d’un couplage
vertical. D’un autre c6té, nous ne considérons pas uniquement deux boites quantiques ou un
réseau vertical 1D, mais un réseau quasi-infini de boites quantiques organisées a 2D dans le
plan de croissance. Une deuxieme différence entre les boites couplées verticalement, et
latéralement, est la barriere a franchir par effet tunnel. Dans les boites couplées verticalement,
la barriere est plus haute car elle est composée du matériau de recouvrement (Q1.18 dans
notre cas), alors que pour les boites couplées latéralement, le matériau a franchir par effet
tunnel est en partie le méme (InAs dans la WL) que celui des boites quantiques. Une
troisieme différence est que nous ne discutons pas du couplage entre états fondamentaux
des boites quantiques, mais entre états excités, dont I’extension spatiale est typiquement

entre 1.5 et 2 fois celle de I’état fondamental. [Sidor06] [Stier99] [Guffarth(01]

Pour un seul plan de boites, le degré d’organisation latérale est faible, ce qui devrait
réduire un peu l’effet mini bande, et le couplage. La distance moyenne entre boites est
toutefois relativement petite (33 nm), et a peine plus grande que le diametre des boites (26
nm). L’effet tunnel a travers les états excités de boites est donc attendu. Pour les échantillons
contenant 3 et 6 plans de boites quantiques, la distance inter-QD devient plus grande, avec
respectivement 38 et 43 nm (cf. partie I), mais I’organisation latérale et le diametre des boites
augmentent. Ainsi, le couplage dépend a la fois de la distance inter-QD, du degré
d’organisation, et du diametre des boites quantiques. Ces trois parametres varient avec
le nombre de plans empilés, mais nous pensons que la variation d’un de ces parametres

doit étre en partie compensée par la variation des deux autres.

3.3.3.b  Effet sur les courants de seuil lasers
Une analyse compléte sur I’optimisation des courants de seuil dans les lasers a boites
quantiques a déja été réalisée dans de précédents travaux. [CaroffAPLOS] [CaroffThOS]
[ParanthoenThO1] [Platz04] [Platz05] Ces courants de seuils dépendent essentiellement du

gain et de I’efficacité de I’injection dans la zone active.[Bimberg98] Les densités de courants

154



CHAPITRE 3 — Le couplage latéral de boites quantiques et ses conséquences

de seuils (i.e. les densités de courants a laquelle 1’émission laser arrive) sont égales a
JTOhighQDD = 32 Acm’ pour la configuration (Crp) et JTolowQDD = 39 Acm’ pour la
configuration (Utg) a 110 K (Fig. 3-15). A température ambiante, les densités de courants de
seuil sont égales a JRThighQDD =190 A.cm™ pour la configuration (Cgrr) et JRTIOWQDD = 520
A.cm™ pour la configuration (Ugrr). Les accroissements observés entre les valeurs de courants
de seuil a basse température et a température ambiante sont classiquement attribués au renvoi
des porteurs dans la barriere (augmentation des pertes par recombinaison non-

radiative).[Asryan02]

Les rapports entre les courants de seuil a basse température et température ambiente sont
ici respectivement égaux a JRThighQDD / JTOhighQDD =59 et JRTlowQDD / JTolowQDD = 13.3. La
différence entre les deux rapports peut €tre ici interprétée comme une conséquence de la
présence d’effet tunnel dans la structure laser possédant une forte QDD. Alors que la
redistribution est en partie bloquée pour 1’échantillon a faible QDD a basse température, la
redistribution des porteurs continue par effet tunnel dans 1’échantillon a fortes QDD. Un tel
procédé a d’ailleurs été imaginé pour augmenter 1’efficacité d’injection dans les lasers a boites

quantiques.[Asryan03]

Toutefois, ces différents accroissements de courants de seuil ne peuvent étre seulement
interprétés comme une conséquence directe d’une redistribution par effet tunnel. Les effets
liés a I’augmentation de la densité par exemple peuvent venir expliquer aussi ces différences
d’accroissements de courants de seuil (figure 3-17). Si I'on considére deux échantillons a
faible et forte QDD avec la méme concentration de défauts non-radiatifs, alors la probabilité
de capture d’un électron par un défaut est deux fois plus grande pour I’échantillon a faible

QDD (en considérant que la distance inter-boite est deux fois plus grande sur cet échantillon).

Toutefois, ces descriptions qualitatives devront étre complétées par des mesures a basse
température (4K), afin de déterminer quantitativement 1’importance relative de ces

phénomenes.
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Pcapture
El e Forte QDD
EO
W ¥
2 x Pcaptm‘e
El T
B0 Faible QDD

* = centre de recombinaison non-radiative (impurete)

Figure 3-17 : Illustration de ’effet de la densité surfacique de boites quantiques sur la redistribution des
porteurs. Pour une concentration de défauts non-radiatifs équivalente, la probilité de capture par ces défauts est

deux fois plus petite sur I’échantillon a forte QDD (pour une distance inter-boite deux fois plus petite).

3.3.3.c Les boites quantiques couplées dans les composants

Le couplage latéral pourrait €tre considéré comme une source de dégradation des
propriétés des boites quantiques, en supprimant leur caractere 0D. Toutefois, si des boites
non-couplées ont une structure électronique de type atomique, elles ont aussi une moins
bonne efficacité pour la redistribution des charges par effet tunnel. Nous pensons qu’un
régime de couplage intermédiaire (sur les états excités) peut €tre avantageux s’il permet de
conserver la structure 0D de I’état fondamental (ce qui est crucial pour l’inversion de
population), tout en augmentant 1’efficacité de redistribution des porteurs de charge grace aux
états excités couplés. Cela doit €également améliorer la relaxation des porteurs dans les boites
quantiques, car le couplage implique des effets de minibandes. En supposant ainsi que les
temps de relaxation sont plus rapides dans les boites quantiques couplées que dans celles non-
couplées, les lasers a boites quantiques couplées devraient avoir une meilleure réponse
dynamique aux hautes fréquences de modulation (bande-passante plus grande en fréquence).
En revanche, I’écart entre les transitions optiques fondamentale et excitée semble réduit dans
les échantillons a forte densité (cf. figure 3-13) ce qui peut avoir des conséquences néfastes

pour le chirp.
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Le couplage latéral de QDs et ses conséquences sur la redistribution des porteurs dans les
ODs ont été étudiés. Il a été démontré qu’il était possible de faire croitre des boites
quantiques en fortes densités, possédant alors une auto-organisation dans le plan. Une
méthode de calcul originale a été développée dans ce travail de these afin de décrire le
couplage latéral dans un tel réseau de boites quantiques. Ces calculs permettent de décrire
des effets de mini-bandes et de délocalisation de la fonction d’onde électronique. Enfin, la
notion de couplage latéral est utilisée pour interpréter des résultats expérimentaux obtenus
par magnéto-photoluminescence, photoluminescence polarisée, et électroluminescence. Les
conséquences sur la redistribution des porteurs dans les lasers sont discutées qualitativement.
Ainsi, si le régime de couplage est bien choisi (régime intermédiaire), alors il peut étre

bénéfique pour les composants a base de boites quantiques.

Dans la suite, nous allons nous intéresser plus particulierement aux effets de dynamique
liés au niveau fondamental dans les boites quantiques. Une mesure des durées de vie de

[’exciton et du biexciton est ainsi proposée.
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CHAPITRE 4

4. Dynamique des transitions optiques

interbandes dans les boites quantiques

Nous présentons dans cette partie les résultats expérimentaux portant sur I’étude de la
dynamique des transitions dans les boites quantiques. Ce chapitre explicite dans un premier
temps les motivations qui nous ont amené a étudier les dynamiques des transitions dans les
boites quantiques. Nous montrons ensuite la nécessité de connaitre précisément les valeurs
des durées de vie des niveaux d’énergie pour affiner les modeles de simulation des
composants. Dans un deuxieme temps, le dispositif expérimental de mesure pompe-sonde
utilis€ pour mesurer les durées de vie est présenté. Enfin, a partir des mesures effectuées en
pompe-sonde, nous montrons comment les durées de vie de 1’exciton et du biexciton dans les
boites quantiques ont pu étre déterminées. Les conséquences en vue des applications visées

sont finalement discutées.
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4.1 La dynamique des transitions dans les boites

quantiques : Position du probleme

Cette partie a pour but d’expliquer pourquoi une connaissance précise des temps de vie
associés aux différentes transitions dans les boites quantiques est nécessaire pour la bonne
compréhension des composants tels que les absorbants saturables, ou les lasers modulés. Les
travaux présentés dans cette partie 4.1 ont été développés conjointement dans le cadre des

travaux de thése de P. Miska,[Miska03] K. Veselinov, et de moi-méme.

4.1.1 Aspects dynamiques des composants optoélectroniques

4.1.1.a Généralités

Dans le cadre de 1’étude des boites quantiques InAs/InP pour les télécommunications a
longue distance a 1.55 pm (cf. chapitre 0), la transmission d’information par fibre optique
s’effectue par modulation de I’intensité lumineuse du laser excitateur a I’entrée de la fibre.
Cette modulation est le plus souvent externe (donc indirecte). Or les boites quantiques sont
envisagées pour la fabrication de lasers a modulation directe. Cette derniere méthode
nécessite une capacité de réponse accrue de la structure aux variations de courant imposées, et
jusqu’a des fréquences les plus élevées possibles, afin de transmettre un maximum
d’informations. La réponse d’un tel systéme aux variations de courant dépend de la capacité
du systetme a évacuer rapidement et efficacement les porteurs arrivés dans les boites
quantiques, sous forme de photons. De la méme maniere, pour la régénération du signal
optique sur les longues distances, des absorbants saturables sont parfois utilisés, et doivent

impérativement avoir une dynamique rapide.

Ainsi, la durée de vie des porteurs sur les niveaux d’énergie des boites quantiques, avant
leur recombinaison sous forme de photons, est une grandeur fondamentale pour améliorer les
performances des composants a boites quantiques. Elle dépend d’ailleurs d’un temps radiatif
(associé au niveau d’énergie lui-méme), et d’un temps non-radiatif (associé a la relaxation
non-radiative des niveaux d’énergie supérieurs vers des niveaux plus bas en énergie), et
dépend donc de la température. Logiquement, plus la durée de vie associée a ces transitions
optiques est courte, plus la réponse en modulation du composant final sera rapide. Il faut noter
que d’autres temps caractéristiques interviennent comme les temps de capture des porteurs ou
les temps de relaxation intra-boite. La connaissance précise de la durée de vie des transitions
des boites quantiques est donc ici encore une information cruciale pour comprendre et simuler

le fonctionnement de tels composants.
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4.1.1.b Remplissage des boites : effets multiexcitoniques
Afin de préciser le type des transitions et les dynamiques associées, un schéma de principe
de la structure électronique envisagée dans les boites quantiques InAs/InP est présenté figure

4-0.

E, (N22)

v

Figure 4-0 : Schéma Description de la structure électronique considérée dans ce chapitre.

Dans toute 1’analyse développée dans cette partie, seuls deux niveaux d’énergie confinés
dans la boite quantique seront considérés, avec une dégénérescence de deux (dégénérescence
de spin...). Dans un souci de simplification, nous ne considérons que des niveaux de paires
(boites non chargées). Comme il a été présenté dans le chapitre 1, sur substrat (311)B, les
transitions ne sont pas dégénérées, méme pour des boites dont la géométrie posséde la
symétrie Cy. Les boites n’étant treés probablement pas cylindriques, I’hypothese de considérer
les deux transitions E; et E, de type 1P comme non dégénérées est encore plus justifiée. La
transition fondamentale Eq correspond donc a I’état excitonique X, et I’état biexcitonique
XX. La transition excitée E; correspond a X; et XX;. Les niveaux d’énergie supérieurs tels
que E; sont considérés comme appartenant a un continuum en énergie. Cette hypothese est
justifiée par le fait que seuls les deux premiers niveaux d’énergie confinés de la boite
quantique participent a I’émission laser.[Platz05] De plus, les propriétés optiques des
composants a 1.55 pm, sont liées a la transition fondamentale de nos boites quantiques. Ainsi,

autant le détail de ce qui se produit sur les premiers niveaux d’énergie est essentiel, autant la
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connaissance des mécanismes exacts de relaxation sur les niveaux d’énergie supérieurs n’est

pas cruciale pour le sujet qui nous intéresse.
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Figure 4-1 : Schéma en énergie des niveaux, transitions, et durées de vie associées de nos boites quantiques (a),

et exemple de relaxation en cascade (D).

La figure 4-1 représente un schéma des transitions énergétiques et des durées de vie dans
nos boites quantiques. Les temps caractéristiques associés aux deux premiers niveaux
d’énergie confinés peuvent étre séparés en deux contributions sur chaque niveau : le temps
caractéristique pour passer de deux paires a une paire, et le temps caractéristique pour passer
de 1 paire a 0 paire sur ce méme niveau. On parlera par la suite d’état biexcitonique ou
excitonique sur le niveau (i) considéré, associés aux temps de relaxation txx; et txi. Ces temps
ne sont pas a priori égaux, car les configurations biexcitoniques, et excitoniques sont
différentes. A ces transitions sont également associées des énergies hv; et hvi’, qui sont a
priori différentes, d’apres les calculs présentés dans le chapitre 1 (I’énergie de liaison du
biexciton par rapport a 1’exciton est d’environ 1.5 meV). Cette énergie de liaison du biexciton
est tres faible en comparaison avec I’écart en énergie entre les deux niveaux Ep et E; et la
largeur inhomogene. Elle sera négligée dans la suite de 1’étude (hv; = hv;’). Le systeme
d’étude étant maintenant défini, une simulation des propriétés dynamiques optiques des
composants a boites quantiques passe par la définition d’un modele de paires d’électrons et de

trous.
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4.1.2 Simulation des effets de dynamique dans les composants

4.1.2.a  Modele de paires a 5 réservoirs
Dans le modele de paires utilisé, la différence entre 1’état biexcitonique, et I’état
excitonique n’est pas prise en compte, en premiere approximation (Txxi = Txi = Ti), pour le
niveau i. Le schéma de principe du modele de paires utilisé ici pour simuler la dynamique des

composants lasers ou de luminescence est présenté sur la figure 4-2.

Ife
l La théorie des réservoirs

” NC}W
-

Nem
(o)

réservoir de portenrs
dans [a barriére

NI
réservoir de porteurs
dars [étar excité

réservalr de photons d B,
la fréquence v,

Na
réservair de porteurs
dans [état fordamental

réservoir de photons &
la fréquence v,

Figure 4-2 : Schéma de principe du modele de réservoirs utilisé pour simuler le comportement dynamique de

luminescence et des lasers a boites quantiques.

N;i représente le nombre de paires électrons-trous présents dans le réservoir i, i.e. le nombre
d’électrons et de trous présents simultanément sur le i™ état en énergie de leurs bandes
respectives (CB ou VB). La « barriere » considérée ici représente tous les niveaux d’énergie
supérieurs aux deux premiers niveaux confinés de boites quantiques et notamment les niveaux

d’énergie dans la couche de mouillage.

Tir représente le temps caractéristique associé au passage d’une paire électron trou d’un

réservoir i, a un réservoir f.
S; représente le nombre de photons a la fréquence hv; du réservoir S;.

7;"F représente le temps caractéristique associée a I’émission spontanée d’un photon par le

niveau d’énergie i.

Bsp est la proportion du nombre de photons émis par émission spontanée pouvant participer

a ’émission laser (i.e. émis dans ’axe de la cavité, avec la bonne polarisation, et la bonne
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énergie). Ce coefficient n’est a priori pas constant, et dépend du nombre de photons dans la

cavité.

I/e représente le nombre de charges injectées dans le systeéme, directement dans la barricre.
C’est la modulation plus ou moins rapide de ce parametre qui permet de tester la réponse du

systeme a diférentes fréquences d’excitation.
P; est la puissance laser émise a la fréquence hv;.
Tp est le coefficient de pertes dans la cavité laser considérée.

Il est également important de noter qu’'un « canal d’injection » direct de la barriere vers le
niveau fondamental a été considéré dans ce modele. Ce canal d’injection reflete en réalité
I’injection par effet Auger mesuré par Miska et al. en photoluminescence résolue en temps.
[Miska05] [Miska0O3b] Tous ces parametres sont cruciaux pour comprendre la réponse sous

modulation des lasers a boites quantiques.

Ce modele a servi sous une forme moins développée, pour interpréter dans un premier
temps les mesures de photoluminescence résolues en temps, réalisée par P. Miska et al.

[MiskaO5] [MiskaO3b]

4.1.2.b  Equations dynamiques, et composants laser

Dans un tel modele, il est possible d’écrire les équations dynamiques de conservation de
nombre de particules dans chaque réservoir (annexe A).[BergO1] [Markus05] Certains termes
de ces équations peuvent €tre commentés plus précisément ici. I représente I’intensité injectée
dans le laser (i.e. proportionnel au nombre de porteurs arrivant effectivement dans les boites
quantiques), c’est cette intensité qui peut €tre modulée ou non. Les temps caractéristiques
associés aux différents niveaux d’énergie apparaissent sous la forme de termes du type
(A+CN) pour différents coefficients A et C, pour prendre en compte 1’effet Auger. Le
couplage des réservoirs de porteurs se fait par I’intermédiaire du gain linéarisé (coefficient a)
et du coefficient d’émission spontanée ,,. Ces équations, résolues analytiquement dans le cas
stationnaire, permettent d’obtenir dans un premier temps des caractéristiques statiques de type
P(I), puis dans un deuxieme temps, apres avoir choisi un point de fonctionnement, la réponse
du laser ou des propriétés de luminescence a une excitation dépendante du temps P(t). La
figure 4-3 est un exemple de caractéristique P(I) obtenue avec un tel modele, ou I’effet de la
double émission laser sur deux niveaux d’énergie observé par Platz et al. [Platz05] est simulé.

La simulation montre ici la possibilité de définir deux seuils différents pour 1’émission laser.
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Figure 4-3 : Caractéristique P(I) (Puissance émise en fonction de 'intensité injectée) simulée, et mise en
évidence de ’effet de la double émission laser des deux niveaux d’énergie sur les propriétés optiques de tels
lasers a boites quantiques.

Ainsi, en injectant des porteurs, la transition fondamentale E, atteint en premier 1’inversion
de population, et participe a I’effet laser : c’est le premier seuil. L’effet laser étant atteint (et
donc le régime stationnaire sur 1’état fondamental également), I’augmentation du nombre de
porteurs aide alors a peupler le premier niveau excité E;, et a atteindre ainsi I’inversion de
population sur cette transition : c’est le deuxieme seuil laser. En poussant plus loin I’intensité
injectée dans le systeme, une saturation (non présentée ici) de la puissance laser est observée,

quand les deux premiers niveaux d’énergie sont saturés.

Des expériences de photoluminescence résolue en temps (non résonantes) ont ét€ menées
dans de précédentes études pour déterminer les temps caractéristiques du
systeme.[MiskaSSTO02] La photoluminescence résolue en temps est basée sur 1’observation du
signal de photoluminescence en fonction du temps, juste apres 1’excitation de 1’échantillon.
Les porteurs sont donc d’abord envoyés dans les niveaux de haute énergie, et ces niveaux
émettent les premiers. Puis, les porteurs qui ne se sont pas encore recombinés se désexcitent
non-radiativement sur les niveaux d’énergie plus bas, et finissent par se recombiner a leur
tour. Au final, il est ainsi possible de déterminer les durées de vie des différents niveaux
d’énergie, et en particulier les durées de vie radiatives excitoniques associées a la transition

fondamentale Ey (t ~ 1000 ps a 10 K, pour des boites InAs/InP (311)B de hauteur 2 nm

165



CHAPITRE 4 —Dynamique des transitions optiques interbandes dans les boites quantiques

excitées par un laser Titane-Saphire impulsionnel accordable entre 680 et 1080 nm).
[MiskaSSTO02] [MiskaO3b] Ces mesures ont été€ complétés par des calculs de durées de vie qui
ont permis d’aboutir a des durées de vie radiative excitonique entre 800 ps et 850 ps suivant la
taille de la boite quantique considérée.[Miska03] Ces valeurs sont mesurées de maniere non
résonante, et ne sont donc pas completement déconvoluées des durées de vie des autres
niveaux d’énergie, en particulier dans le systtme InAs/InP ou les niveaux d’énergie

supérieurs sont tres proches.

Afin d’obtenir des mesures plus précises des temps de vie associés a ces transitions, et pour
se rapprocher des conditions d’opérations in situ des composants a 1.55 um, les précédentes
études sont donc complétées dans les parties qui suivent par des mesures de pompe-sonde

résonante sur les boites quantiques étudiées.

Dans cette partie, les motivations et les enjeux pour étudier la dépendance dynamique des
phénomenes dans les boites quantiques ont été présentées. Un modele dynamique a ainsi été
développé et appliqué au cas de nos boites quantiques. Le manque de données concernant les
temps caractéristiques des transitions étudiées démontre la nécessité d’obtenir
expérimentalement ces temps de vie. La prochaine partie montre comment obtenir de telles

mesures avec la pompe-sonde.

4.2 Dispositif expérimental pompe-sonde en transmission

Cette partie décrit I’expérience de pompe-sonde utilisée pour la mesure des dynamiques de

transitions dans les boites quantiques.[ Guézo04]

4.2.1 Principe de la mesure

N

Les techniques de mesures pompe-sonde résonante a impulsions femtosecondes sont
classiquement utilisées au laboratoire pour exciter des porteurs dans les multipuits quantiques,
[Guezo03] [Guezo03b] [Gicquel04] et analyser les processus de recombinaison. De tres
faibles durées de vie des porteurs dans des puits quantiques dopés fer peuvent étre ainsi
atteints (290 fs), en incorporant du fer dans des multipuits quantiques

InGaAs/InP.[Gicquel04] La difficulté est ici de transposer ces techniques de mesures aux
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boites quantiques. En effet, nous avons montré au chapitre 2 que 1’absorbance dans les boites
quantique est environ six fois plus faible pour un plan de boites quantiques que pour un puits
quantique. Il faut donc disposer de suffisamment de matiere pour garder une absorbance

toujours supérieure a la limite de détectivité du montage.

Un faisceau de forte intensité (dit « pompe ») génere de facon résonante des excitons,
biexcitons, ou multiexcitons. Electrons et trous se recombinent alors au bout d’un certain
temps, c’est la durée de vie (multi-)excitonique. De tels processus dynamiques, souvent
rapides (de I’ordre de la ps), peuvent étre mis en évidence grace a I’utilisation d’impulsions
femtosecondes. En effet, un second faisceau, de faible intensité (« sonde »), et de méme
longueur d’onde, vient sonder les phénomenes physiques engendrés par la pompe a un temps
ultérieur. L’évolution temporelle de 1’absorption de ce faisceau par la structure (avant et apres
la pompe) permet de caractériser 1’absorption non-linéaire du matériau. Les effets qui
interviennent dans la saturation de I’absorption de la sonde sont essentiellement dus aux
effets multi-excitoniques qui saturent 1’absorption excitonique. La figure 4-4 illustre le
principe d’une mesure pompe-sonde. L’évolution temporelle de la transmission différentielle
normalisée (DTR) de la sonde est mesurée. Cette DTR est définie telle que :[Guézo04]

£: IT'(N)-T, — phatl
T, T,

-1

ou T(N)est la transmission de la sonde en présence de la pompe, out N est la densité de

porteurs injectés par la pompe, et 7, est la transmission de la sonde en absence de pompe.

La variation d’absorption A = ¢, —a(N) est la différence entre 1’absorption linéaire (ay)

et 1’absorption non-linéaire (a(N)). L correspond a la longueur de la zone absorbante
constituée par les boites quantiques, le substrat n’absorbant pas a ces longueurs d’ondes. Pour
de faibles variations de la transmission différentielle, celle-ci est proportionnelle a la variation

d’absorption.
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Figure 4-4: Principe d’une mesure pompe-sonde : évolution de la transmission de la sonde en fonction du retard

qu’elle présente par rapport a la pompe. Les positions relatives dans le temps des impulsions femtosecondes de

sonde (petite impulsion) et de pompe (grande impulsion) sont indiquées schématiquement.

4.2.2 Montage expérimental

4.2.2.a  Description de I’expérience

Le dispositif mesurant de telles non-linéarités dans les boites quantiques est représenté
dans la figure 4-5 dans sa configuration en transmission. Un laser Ar de forte puissance
(13W), multi-raies, pompe en continu un laser Titane-Saphir (Ti-Sa), dont le blocage de
modes permet la génération d’impulsions femtosecondes (de largeur 80 fs) a une cadence de
82 MHz. La puissance en sortie de ce second laser est de I'ordre de 2.3 W. La longueur
d’onde qu’il délivre (A = 810 nm) permet de pomper un oscillateur paramétrique optique. Ce
dernier fournit des impulsions de largeur a mi-hauteur de 130 fs, a un méme taux de répétition
(82 MHz), dans la gamme de longueurs d’onde de 1.35 um a 1.6 um (puissance moyenne en
sortie de I’ordre de 250 mW). L’impulsion laser en sortie de 1’oscillateur paramétrique est
séparée en deux faisceaux polarisés perpendiculairement, a 1’aide d’un cube séparateur. La
répartition de la puissance des deux faisceaux est contrdlée par la rotation de la lame A/2
placée avant le cube séparateur, et la plus grande intensité est dirigée sur le chemin de la

pompe. Le faisceau sonde est encore atténué par une densité optique de 3.
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Figure 4-5: Banc de mesures pompe-sonde en transmission.

Le trajet de ce faisceau « sonde » comprend une ligne a retard. Les deux faisceaux (pompe
et sonde) sont focalisés précisément sur I’échantillon a 1’aide d’une lentille a gradient
d’indice, de facon a ce que leur recouvrement spatial soit parfait. Le diametre des taches
focales a 1/e” a été évalué a 60 pm [Marceaux01]. La ligne a retard est contrlée par un
moteur pas-a-pas de résolution 1 pm. On détecte I’intensité transmise par la sonde a 1’aide
d’une photodiode InGaAs, la pompe étant atténuée a 1’aide d’un polariseur croisé par rapport
a la sonde et d’une discrimination spatiale du faisceau pompe sur le détecteur. Une détection
synchrone et un chopper permettent d’améliorer le rapport signal-sur-bruit. Un hacheur
mécanique permet de détecter la transmission différentielle quand il est placé sur le faisceau
pompe, ou Ty quand il est placé sur la sonde. Nous disposons également d’un carrousel de
densités optiques. La résolution temporelle de la mesure pompe-sonde est limitée par la

largeur de I’impulsion (130 f5s).

4.2.2.b Difficultés expérimentales

Parmi les difficultés expérimentales rencontrées avec ce type de mesures pompe-sonde,
nous pouvons citer a titre d’exemples 1’alignement optique des faisceaux de pompe et de
sonde en sortie de 1’oscillateur paramétrique optique et le recouvrement spatial et temporel
des spots de pompe et sonde au niveau de I’échantillon. Concernant ce dernier point, le
recouvrement spatial s’effectue de maniere visuelle, d’ou une difficulté expérimentale a
satisfaire cette condition. Le recouvrement spatial supposé parfait est cependant atteint en
maximisant le signal recu par la détection synchrone. Lorsque les recouvrements spatiaux et

temporels sont bien réalisés, les faisceaux de pompe et de sonde, en principe en configuration
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de polarisations croisées, interférent cependant suffisamment pour géner assez
considérablement la mesure au niveau du O temporel. Ces interférences sont expliquées par
les taux de dépolarisation partiels, engendrés par les différents éléments optiques présents sur

le trajet de la lumiere.

Enfin, la principale difficulté rencontrée est essentiellement liée a la faible absorbance des
boites quantiques comparée aux puits quantiques (1 puits = 6 plans de boites quantiques en
absorbance, cf. chapitre 2). Cette derniere remarque est de premiere importance, car elle va

considérablement compliquer les conditions de mesure.

En effet, les limitations en détectivité de 1’expérience, et les limitations propres a la
croissance des boites quantiques nous obligent a réaliser les mesures dans des conditions
limites de 1’expérience. Ainsi, le rapport signal/bruit est pour I’ensemble des mesures tres
faible, et une optimisation des conditions expérimentales, et de 1’échantillon sont nécessaires
(limitation de la diffusion sur les bords de I’échantillon, optimisation du rapport intensité de
pompe/intensité de sonde, optimisation de 1’alignement optique, séparation spatiale

(alignement sonde/détecteur) et optique (contrdle des polarisations), etc.).

Dans cette partie, le principe et le montage expérimental pompe-sonde de mesure des
dynamiques de transition ont été présentés. Les limitations de [’expérience ont ainsi été
démontrées. La prochaine partie s’attache a décrire les principaux résultats concernant les
mesures de dynamique réalisées sur les boites quantiques, et présente les mesures de durées

de vie radiative de [’exciton, et du biexciton.

4.3 Détermination des durées de vie de P’exciton et du

biexciton dans les boites quantiques InAs/InP

Cette partie décrit les principaux résultats obtenus en pompe-sonde sur un échantillon de

72 plans de boites quantiques.[CornetAPL0O6]

4.3.1 Cadre général de I’étude, définition de 1’échantillon

4.3.1.a  Motivations et cadre général de I’étude
Comme nous 1’avons déja présenté auparavant, une étude du comportement dynamique de
boites quantiques est d’'une importance fondamentale pour pouvoir analyser le comportement
des composants a base de boites quantiques a hautes fréquences. Récemment, des études
dynamiques ont été réalisées sur des boites quantiques InAs/InP sur substrat (100), [Salem03]

[Bogaart05], et sur substrat (311)B. [Miska05] [MiskaSST02] Cependant, aucune d’entre
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elles n’était réalisée de maniere résonante. Les effets de relaxation non-radiative des porteurs,
et les durées de recombinaison radiative des porteurs doivent €tre considérés simultanément
pour interpréter ces expériences. Nous proposons donc ici d’étudier la dynamique des
porteurs dans des boites quantiques InAs/InP (311)B sur la transition fondamentale E,, avec
un montage pompe-sonde résonant a 1.55 pum. La priorité est donnée a la mesure de

I’évolution des temps de vie radiatifs en fonction de la puissance d’excitation.

4.3.1.b  Echantillons étudiés

Deux échantillons ont été utilisés dans le cadre de cette étude. Ils ont été épitaxiés par
MBE sur substrat InP (311)B dopé n. Le premier échantillon a servi a la mesure d’absorption
(chapitre 2). Cet échantillon est constitué de 12 plans de boites quantiques InAs/InP, et permet
d’effectuer des mesures de photoluminescence sous haute puissance d’excitation, tout en
s’affranchissant des problémes liés a I’augmentation de la largeur inhomogene pour de trop
grands empilements. En effet, lorsqu’un grand nombre de plans est empilé, la dispersion en
taille des boites quantiques augmente assez largement (ct chapitre 0). Le second échantillon
est constitué d’un empilement de 72 (6x12) plans de boites quantiques InAs/InP, afin
d’obtenir une absorbance équivalente a 12 plans de puits quantiques, en limite de détectivité
de notre banc de mesure pompe-sonde.[CornetAPL0O4] Les plans de boite sont espacés de 150
nm d’InP afin de réduire I’accumulation des contraintes dans la structure. Tous les 12 plans,
une couche de 500 nm d’InP est ajoutée. Des observations RHEED (Reflection High Energy
Diffraction) durant la croissance ont montré que les 500 nm d’InP laissaient une surface 2D
lisse entre chaque série de 12 plans de boites quantiques. Pour les deux échantillons, les
conditions de croissance permettent d’avoir des rayons de boites quantiques d’environ 35 nm,
une densité surfacique de boites quantiques de 5%10" cm™ et une hauteur de boites de 3 nm

obtenue par la procédure DC.[Paranthoen(1]

4.3.2 Mesures en photoluminescence et en pompe-sonde

4.3.2.a  Mesures préliminaires de photoluminescence
La figure 4-6 présente les spectres de photoluminescence (PL) réalisés sur I’échantillon 12
plans défini précédemment. La largeur a mi-hauteur du spectre de PL a basse puissance
d’excitation est de 48 meV. Le spectre de photoluminescence sous forte puissance
d’excitation (120 kW/cm™) présente deux états excités a respectivement 14 et 26 meV du
fondamental, confirmant ainsi les écarts mesurés dans le chapitre 2. Cet écart est a comparer
avec la largeur spectrale du laser de pompe utilis€ dans le montage expérimental pompe-

sonde (10 meV), ce qui entraine des difficultés supplémentaires dans I’interprétation des
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mesures présentées dans la suite.[CornetAPLOS] L’encart de la figure 4-6 montre les spectres
de PL a 4K et température ambiante. Ainsi, il est possible d’estimer 1’efficacité quantique de
PL 2 0.27 en intégrant les deux intensités de PL, c'est-a-dire la part des porteurs qui reste dans
les boites quantiques et qui contribue a la recombinaison radiative électron-trou. On ne tient

pas compte ici d’éventuels niveaux de défauts présents dans le gap.[Popescu04] [Markus02]
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Figure 4-6: Spectres de photoluminescence sous basse (tirets) et haute (traits pleins) puissance d’excitation, sur
I’échantillon de 12 plans de boites quantiques InAs/InP. Les fleches montrent la transition fondamentale E,, et
les transitions excitées a E; = Ey+ 14 meV et E; = Ey+ 26 meV. Les spectres a 4K (pointillés) et a température

ambiante (traits pleins) sont illustrés en encart de la figure.

4.3.2.b Transmission différentielle de 72 plans de boites quantiques

Afin de comparer les deux échantillons et de mettre en relief la transmission différentielle,
nous avons d’abord réalisé la photoluminescence sur 1’échantillon 72 plans. La figure 4-7
montre 1’intensité de PL mesurée a 1’aide du laser Krypton a 647 nm, a basse puissance sur
I’échantillon contenant les 72 plans de boites quantiques. L’intensité maximale de
photoluminescence est centrée a 795 meV (1.559 um), avec une largeur a mi-hauteur de 84
meV, i.e. 1.75 fois plus large que I’échantillon contenant les 12 plans de boites quantiques, a
cause du processus d’empilement. Etant donné le nombre de plans empilés, cette largeur
n’apparait pas si important. De futures études de croissance sur les grands empilements
devraient permettre de confirmer que des boites quantiques de bonne qualité sont encore

présentes sur les derniers plans.
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Figure 4-7: Intensité de photoluminescence (traits pleins) et DTR (points reliés) a température ambiante de
I’échantillon contenant 72 plans de boites quantiques InAs/InP. La différence entre les deux maxima d’intensité
est d’environ 13 meV.

La réponse dynamique non-linéaire est donc mesurée en utilisant la technique de pompe-
sonde résonante en transmission. Avec une densité d’excitation de 6x10'° photons/(pulse.cm?)
qu’on notera p/p.cm” par la suite, nous pouvons mesurer puis estimer par le calcul que seuls
0.01 porteurs par boites sont créés, ce qui permet de ne pas saturer 1’absorption avec le
faisceau sonde. Le faisceau de pompe est « choppé » a une fréquence de 0.5 kHz. La largeur
de raie de I'impulsion laser envoyée sur 1’échantillon est de 2.5 THz (10 meV). Toutes les
mesures de DTR sont réalisées a température ambiante. Ainsi, sur la figure 4-7, les valeurs de
DTR pour une densité d’excitation de 3x10" p/p.cm2 sont présentés. Cette courbe est centrée
a 808 meV (1.536 um), et la largeur a mi-hauteur est de 43 meV. La différence en énergie de
13 meV entre les spectres de PL et de DTR est attribuée au décalage vers le rouge

usuellement observé entre émission et absorption.[Patane00b]

Sur la figure 4-8, la DTR est mesurée a la longueur d’onde correspondant au maximum
d’absorption pour différentes puissances pour une longueur d’onde de pompe de 1.540 pm
(805 meV), i.e. centrée proche de la premiere transition entre états excités E; (809 meV).
Pour plus de clarté, les mesures normalisées sont présentées avec une échelle logarithmique.
La pompe ayant une largeur spectrale assez grande, elle permet a certains porteurs d’atteindre
des niveaux d’énergie supérieurs. Les porteurs ainsi photo-générés « relaxent » alors vers le
niveau fondamental de maniere non-radiative. Le rapport signal sur bruit produit une

incertitude d’environ + 100 ps, et ne permet pas de mesurer les temps de déclin liés a ces
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relaxations non-radiatives ( < 100 ps). Pour une densité d’excitation de 0.57x10" p/p.cm?, le
signal est monoexponentiel avec un temps de déclin de 1720 ps (a). En augmentant la
puissance de pompe, la décroissance devient biexponentielle (1720-530 ps) (b), puis
monoexponentiel (1.3x10" p/p.cm”:530 ps) (c). Une variation similaire du temps de déclin
(1) avec la densité d’excitation a déja été observée sur le systeme InAs/GaAs (t ~ 2000-500

ps), [MazurO1] et sur d’autres systemes de type structures InAs/InP (t ~ 2600-1000 ps).

[Bogaart05]
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Figure 4-8 : Durées de vie moyennées et normalisées mesurées a trois différentes densités d’excitation : (a)
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0.57x10" p/p.cm® :1720 ps, (b) 0.75x10" p/p.cm’ : 530-1720 ps, (c) 1.3x10" p/p.cm’ :530 ps.

4.3.3 Interprétation : durée de vie excitonique et biexcitonique

La figure 4-9 (a) montre la durée de vie des porteurs en fonction de la densité d’excitation.
Les temps de vie présentés ici sont déduits des ajustements monoexponentiels (a partir des
spectres moyennés) réalisés sur les données de la figure 4-8. Les durées de vie montrées ici
décroissent pour des densités d’excitation comprises entre 0.57x10" et 1.3x10" p/p.cm’.
Entre 1.3x10" p/p.cm® et 1.8x10" p/p.cm’, les durées de vie remonte assez nettement. Une

deuxiéme décroissance des durées de vie est observée également dans la gamme entre

1.8x10" et 4.0x10" p/p.cm® (1550 ps — 640 ps).
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Figure 4-9: Dépendance des temps de déclin monoexponentielles (a) a 1.54 um (805 meV), et de la DTR (b) des
boites quantiques en fonction de la densité d’excitation (1 0" p/p.cm’ ) et de la population de porteurs par boites.
La population de porteurs par boites est déduite de la puissance d’excitation par un facteur 1.51x10™"°. Les
tirets et pointillés permettent de faciliter la lecture de la figure.

Au-dela de 4.0x10" p/p.cm®, le signal reste monoexponentiel avec une durée de vie
constante ( ~ 550 ps). Ces valeurs mesurées de temps de déclin autour de 1700 ps et 500 ps
correspondent approximativement a celles trouvées pour 1’exciton (X) et le biexciton (XX)
dans le systeme de boites quantiques InAs/GaAs (tx ~ 1400 ps — txx ~ 600 ps), [Moreau01] et
dans notre systeme (tx ~ 1700 ps).[Miska0O5] Afin d’interpréter les temps de déclin mesurés
en terme de durées de vie des excitons et biexcitons, la correspondance entre les densités

d’excitation et le nombre de porteurs de charges par boite doit étre connue.
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Un calcul simple peut étre réalis€ en premiere approximation afin d’établir cette
correspondance. Un coefficient de pertes par diffusion et réflexions sur les surfaces de
I’échantillon a été mesuré (69 %). En tenant compte du coefficient d’absorption linéaire des
boites quantiques déterminé dans le chapitre 2 (4400 cm™), et de 1’épaisseur des couches
actives de 3 nm, répétées sur 72 plans,[CornetAPL04] I’intensité absorbée dans 1’échantillon
est égale a 9 % de I'intensité incidente. Un coefficient d’efficacité quantique représentant la
part de porteurs photo-générés qui sont effectivement capturés par les boites quantiques est
égal a 0.27. Ainsi, une correspondance peut étre faite entre la densité d’excitation et la
population de paires électron-trou par boite (figure 4-9), en tenant compte de la densité
surfacique de boites quantiques. Des longs temps de déclin sont ainsi mesurés pour 1 et 3
paires électron-trou par boite, alors que des temps de déclin plus courts sont mesurés
lorsqu’on a 2 ou plus de 4 paires de porteurs par boites. Ceci permet donc d’attribuer aux
excitons et triexcitons (trois excitons par boite) des fortes valeurs de temps de déclin, et
d’attribuer aux biexcitons et multiexcitons (d’ordre supérieur a 3) des faibles valeurs de temps
de déclin. [DekelOO] En effet, si une dégénérescence de 2 (dégénérescence de spin) est
attribuée a 1’état fondamental Ey , et au premier état excité E;, chaque niveau d’énergie peut
étre rempli avec deux porteurs de charges (cf. partie 4.1.1.b). Comme il est montré sur le
schéma en encart de la figure 4-9, 1 paire de porteur par boite correspond a la configuration
excitonique sur I’état fondamental, et trois paires de porteurs de charge correspond a une
configuration triexcitonique, i.e. un biexciton sur I’état fondamental, et un exciton sur 1’état
excité. En toute rigueur, le « triexciton », état a trois paires par boite, ainsi que tous les multi-
excitons ne peuvent étre séparés en différentes contributions excitoniques ou biexcitoniques.
Toutefois, nous verrons par la suite qu’au vu des mesures effectuées, nous pouvons supposer
que la configuration triexcitonique considérée est constituée d’un exciton et d’un biexciton
indépendants. Avec la méme approche simple, 2 ou 4 paires de porteurs par boite
correspondent a une configuration biexcitonique ou quadriexcitonique. La configuration
quadriexcitonique sera donc également comprise en premiere approximation comme la

contribution de deux biexcitons indépendants.

Au regard de ces nouvelles considérations, la figure 4-9 peut étre réinterprétée (cf. figure
4-1 (a) et (b) et encart de la figure 4-9). La pompe, centrée a 805 meV, excite a la fois 1’état
fondamental, et 1’état excité. Pour de faibles puissances d’excitation, les porteurs injectés sur
I’état excité redescendent tres rapidement (canal de relaxation non-radiatif) sur 1’état

fondamental. Pour des faibles densités d’excitation, la durée de vie de ’exciton est alors

176



CHAPITRE 4 —Dynamique des transitions optiques interbandes dans les boites quantiques

mesurée (t’x = 1720 ps). Lorsque la puissance augmente, la population excitonique sur 1’état
fondamental commence a saturer. La durée de vie du biexciton sur 1’état fondamental est alors
mesurée (1°xx = 530 ps), suivie en principe a des temps plus longs par le temps de vie de type
excitonique. Mais la fenétre temporelle ( < 600 ps avec le systtme de mesure actuel), ne
permet pas d’obtenir cette mesure. En augmentant encore la puissance d’excitation, on mesure
un mélange des durées de vie associées au biexciton sur 1’état fondamental, et a 1’exciton sur
I’état excité (rlx = 1550 ps), car le détecteur integre les deux transitions. Le canal de
relaxation non-radiative entre 1’état excité et 1’état fondamental est alors fermé a cause du
blanchiment de I’état fondamental. Enfin, pour des densités d’excitation plus fortes, la durée
de vie du biexciton sur le premier état excité est probablement mesuré (t'xx = 550 ps). Cette
interprétation devra toutefois étre complétée par des liens avec la structure électronique

calculée, tenant compte de la forme réelle de nos boites quantiques.

En augmentant la puissance de pompe au-dela de 4 porteurs de charges par boite, le
blanchiment de 1’exciton sur le deuxieme €tat excité E, devrait étre observé. Etant donné le
faible confinement dans les boites quantiques InAs/InP (chapitre 2), les états de plus haute
énergie  sont probablement resserrés, et doivent former une sorte de
continuum.[CornetPRB05] [Kammerer02] Nous supposerons ici que le deuxieme niveau
d’énergie excité est contenu dans un niveau d’énergie réservoir, hautement dégénéré. Ceci
permet d’interpréter la mesure. La pompe (et la sonde), centrée a 805 meV, excite la transition
fondamentale (795 meV), et la transition excitée (809 meV), mais aussi cette transition entre
niveaux réservoirs (817 meV), a cause de la largeur spectrale conséquente de 1’impulsion
laser : 10 meV. Sur un tel niveau réservoir hautement dégénéré, un temps de déclin de type
excitonique ne peut €tre mesuré, car le niveau considéré absorbe a la fois la pompe et la sonde
dans un premier temps. En effet, étant donné le nombre d’états accessibles sur ce niveau
d’énergie réservoir, un exciton photo-généré dans ce niveau sera tres loin de saturer ce niveau,
et ne participe donc pas a la transmission différentielle. Il faut alors un grand nombre de
porteurs avant d’arriver a saturer le niveau. La valeur maximale de porteurs par boite donnée
sur la figure 4-9 est 40. Toutefois, ce chiffre est déterminé a 1’aide du coefficient d’absorption
linéaire, alors que dans cette gamme de mesures, nous sommes dans un régime a priori

fortement non-linéaire.

La figure 4-9 (b) représente la DTR mesurée au maximum des courbes de temps de déclin.
Trois domaines sont visibles sur la courbe (notés 1,2,3, sur la figure 4-9 (b)). Le premier

domaine correspond a la transmission différentielle engendrée par 1’absorption de la transition
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fondamentale, et de la premiere transition excitée. Le domaine 2 montre la saturation de ces
deux niveaux, a travers une DTR plus ou moins constante, sur une gamme d’injection de 6
porteurs par boite environ. Parallelement a cette situation, une partie de la pompe et de la
sonde est absorbée par le niveau réservoir situé au-dessus, ou il est possible de stocker plus
de deux porteurs par boite. Pour une population totale supérieure a 10 porteurs par boite, le
niveau réservoir, a cause de sa propre saturation, commence a laisser passer une partie de la
sonde. Ainsi, dans le domaine 3 de la courbe, la DTR réaugmente une fois de plus. Les
valeurs mesurées de DTR devraient pouvoir étre comparées avec le coefficient d’absorption
mesuré. Toutefois, en raison de la différence de modes opératoires entre les deux expériences,
ainsi que de la différence entre les échantillons étudiés, il semble pour I’instant difficile de

faire un lien direct entre la DTR et le coefficient d’absorption.

Une mesure des durées de vie radiative de ’exciton et du biexciton a ainsi été exposée
dans cette partie. Les valeurs ainsi mesurées sont d’environ 1700 ps pour [’exciton, et 500 ps

pour le biexciton.

Plus généralement, ce chapitre de these a permis de montrer que 1’étude de la dynamique
des transitions dans les boites quantiques était de premiére importance pour la
compréhension des phénoménes mis en jeux lors de [utilisation des composants
optoélectronique a boites quantiques sous haute fréquence de modulation. Un procédé
expérimental pompe-sonde a été mis en place ici afin de mesurer les temps de déclin de
I’exciton et du biexciton. Le procédé ainsi développé devra par la suite étre améliorée,

notamment par l’incorporation des boites quantiques en microcavités.
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Récapitulatif des principaux résultats

Ce travail de these porte principalement sur I’étude de la structure électronique et optique

des boites quantiques sur substrat InP, tant d’un point de vue expérimental, que théorique.

Le chapitre 0 est une introduction sur les enjeux, les intéréts et les limitations de
I’utilisation des boites quantiques dans les composants optoélectroniques. Ce chapitre
présente les processus d’élaboration des boites quantiques par épitaxie, et en particulier,
I’intérét d’utiliser des boites quantiques InAs/InP pour 1’émission a la longueur d’onde des

télécommunications optiques : 1.55 um.

Le chapitre 1 décrit les travaux théoriques sur les propriétés électroniques et optiques des
boites quantiques indépendantes réalisés dans le cadre de cette these. Des calculs de type kep
1 bande ont ainsi été menés sur différents types de boites quantiques. Pour les boites
quantiques InAsSb/InP nous prévoyons une émission de lumiere a des longueurs d’onde entre
2 et 3.5 um, utiles pour la détection de gaz, ou encore la transmission d’informations en
espace libre. Des calculs de type kep 8 bandes ont été réalisés en coopération avec la TU
Berlin, afin de décrire la structure fine des boites quantiques InAs/InP, en comparant les deux

substrats (100) et (311)B.

Le chapitre 2 expose ensuite les travaux expérimentaux menés pour mesurer des constantes
fondamentales dans les boites quantiques. Les techniques expérimentales de mesure
d’absorption FTIR, de photoluminescence, et de magnéto-photoluminescence sont d’abord
présentées (réalisées en partie a la KU Leuven). Les résultats obtenus a 1’aide de ces moyens
de caractérisations sont exposés. Le coefficient d’absorption des boites quantiques a ainsi été
mesuré et est égal 2 4400 cm™ 2 la longueur d’onde de 1.55 pm. Les rayons de Bohr, énergies

de liaison et masses effectives réduites de I’exciton ont ensuite été déterminés par magnéto-
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photoluminescence sur différents échantillons. Il est ainsi démontré que, de maniere
surprenante, le confinement latéral dans les boites quantiques est moins bon en utilisant de
I’InP, plutdt qu’un alliage quaternaire Q1.18 de plus petit gap. L’effet d’inter-diffusion entre

I’InAs et I’InP est proposé pour analyser ce résultat.

Le chapitre 3 présente une étude complete sur le couplage latéral électronique entre les
boites quantiques lorsque celles-ci sont utilisées en fortes densités. Les méthodes de
croissance pour atteindre des fortes densités sont ainsi décrites dans un premier temps. Une
méthode de calcul originale dans I’espace réciproque a ensuite été développée afin de décrire
la structure électronique de tels réseaux de boites quantiques. Il est ainsi montré que la couche
de mouillage joue un rdle primordial pour la structure électronique des boites quantiques
InAs/InP en fortes densités. Une série de mesures de magnéto-photoluminescence, de
photoluminescence, et d’électroluminescence viennent confirmer que les boites quantiques

dans un tel systeéme sont effectivement couplées.

Le chapitre 4 concerne la dynamique des recombinaisons radiatives dans les boites
InAs/InP. Des simulations a 1’aide d’un modele de réservoirs, réalisées dans le cadre de cette
thése, montrent la nécessité de bien connaitre les durées de vie des porteurs dans les boites
quantiques. Le montage expérimental de pompe-sonde résonante utilisé est ensuite présenté et
détaillé. Les mesures réalisées sur un échantillon a forte absorbance (72 plans) de boites
quantiques InAs/InP montrent que les durées de vie de 1’exciton et du biexciton dans I’état

fondamental sont respectivement égales a 1720 ps et 530 ps.
Perspectives

Cette these, dans le prolongement de la these de P. Miska réalisée au laboratoire, a permis

d’améliorer la compréhension des propriétés €électroniques et optiques des boites quantiques

InAs/InP.

» Du point de vue théorique, ce travail de thése a permis d’améliorer nettement les
approches utilisées jusqu’a présent, et de décrire notamment la structure fine des boites
quantiques. Une comparaison avec des résultats expérimentaux sur les boites quantiques
uniques pourrait permettre de conforter ces nouveaux résultats. Ainsi, de futures
expériences réalisées en collaboration avec d’autres laboratoires devraient nous permettre
d’accéder a la structure fine des boites quantiques InAs/InP. D’autre part, la prédiction
théorique de 1I’émission de boites quantiques InAsSb/InP jusqu’a 3.5 pm doit encore étre

validée expérimentalement.
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» D’un point de vue expérimental, la magnéto-photoluminescence ainsi que la
photoluminescence en puissance et polarisation ont apporté beaucoup de renseignements
sur les propriétés de confinement de nos boites quantiques. Cela a permis d’établir des
hypotheses sur des mécanismes de croissance jusque la méconnus dans notre systeme et
en particulier I’« interdiffusion InAs/InP ». Ces résultats ont été confirmés par la suite de
maniere assez démonstrative par des observations structurales en X-STM. Il reste
maintenant a sonder le confinement vertical des boites quantiques, et a réaliser une étude
plus complete en photoluminescence polarisée. Cette étude est déja en cours au
laboratoire. Les études structurales par X-STM sont également en cours de réalisation,

afin de mieux comprendre la technique du double cap.

» Ce travail de thése a également permis d’utiliser des techniques expérimentales présentes
au laboratoire, afin de mesurer de nouveaux parametres concernant les boites quantiques.
Ainsi, la spectroscopie par transformée de Fourier (FTIR) a permis de réaliser des
mesures d’absorption. Cette mesure pourra étre reproduite par la suite sur d’autres
nanostructures (fils, ...). Les mesures de dynamique réalisées en pompe-sonde résonante
ont également été appliquées pour la premiere fois aux boites quantiques. Ces mesures
encore incompletes sont toutefois encourageantes. La mise en cavité des boites
quantiques permettra notamment d’étudier I’intérét de celles-ci pour les absorbants

saturables.

» Enfin, la question du couplage latéral est un sujet unique dans la bibliographie concernant
les boites quantiques. Toutes les mesures expérimentales présentées dans le chapitre 3
demandent a étre confirmées par d’autres études. Il est possible d’envisager a court terme
des mesures de photoluminescence polarisée a basse température par exemple, ou encore
des mesures de diffusion (mobilité) des porteurs de charge sur une surface contenant des

boites quantiques en forte densité.
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ANNEXES

L’annexe A détaille les équations d’évolution du modele décrit qualitativement au chapitre
4. L’annexe B est une liste des publications liées ce travail de these. L’annexe C présente les

références bibliographiques utilisées dans le manuscrit.
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Annexe A : Equations d’évolution

Les équations de dynamiques pour le modele de paires décrit chapitre 4 sont reportées ci-
dessous :
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Les coefficients utilisés dans la simulation sont :

1°- Vem = 1.06e-11 cm3, volume effectif de la barriere pour I’injection (contenant notamment
la couche de mouillage)

2°-Va=1.7e-11 cm3, volume total de I’ensemble des boites quantiques

3°- Vioite = 1.92e-18 cm’ volume d’une boite quantique

4°- p; dégénérescence du niveau i

5°- Bsp = 8.69¢-5 coefficient pour I’émission spontanée

6°- Acm = 1.35e10 s coefficient de relaxation des porteurs a partir de la barriere par
émission de phonons

7°- Cem1 = 5e-9 cm’.s”! coefficient de relaxation des porteurs a partir de la barriere assistée par
effet Auger

8°- Ajo=1el0 s coefficient de relaxation des porteurs a partir du réservoir 1 vers le niveau 0
par émission de phonons

9°- Cj9=9e-8 cm’.s" coefficient de relaxation des porteurs 2 partir de la barridre assistée par
effet Auger

10°- 7™ = 500 ps temps de vie des porteurs dans la barriere

11°- rspl = 500 ps temps de vie des porteurs dans le réservoir 1

12°- rspo = 1200 ps temps de vie des porteurs dans le réservoir 0

13°- 1, =2.77e-12 ps coefficient de pertes dans la cavité laser

14°- E., = 1.05 eV Energie de la barriere

15°- E; =0.98 eV Energie de la transition optique associée au réservoir 1

16°- Ep = 0.94 eV Energie de la transition optique associée au réservoir 0

17°- Np = 2.5¢17 cm™ densité volumique de boites quantiques

18°- m.* = 4.1e-32 kg masse de I’électron

19°- T =298 K température considérée

20°- Vo, =7.14286¢9 cm.s” vitesse de groupe de I’onde lumineuse en cavité

21°- a =4.6e-14 cm’ gain différentiel

22°- L = 0.6e-9 m épaisseur de la couche de mouillage

23°- W = le-6 m dimension latérale de la surface considérée

24°- T = 3e-3 coefficient de recouvrement entre boites quantiques et onde électromagnétique
25°- e =1.602e-19 C charge de I’électron

26°- h = 6.626e-34 J.s constante de Planck

27°- kg =1.38e-231] K! constante de Boltzmann
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Résumé:

Cette these est consacrée a 1’étude des boites quantiques sur substrat InP. Ces boites sont
étudiées d’abord d’un point de vue théorique par une méthode de calcul de type kep a huit
bandes. L’influence de la composition de la boite (InAs ou InAsSb) ainsi que celle du substrat
((311)B ou (100)) est analysée en vue d’applications télécoms ou pour la détection de gaz
entre 1.5 et 5 um. L’étude de ces boites quantiques est ensuite réalisée d’un point de vue
expérimental. Des techniques de spectroscopie variées (photoluminescence, magnéto-
photoluminescence, spectroscopie d’absorption) sont utilisées afin de déterminer les
constantes fondamentales des boites quantiques. Il est ainsi montré que I’utilisation d’un
alliage quaternaire InGaAsP comme matériau de recouvrement des boites est un choix
judicieux pour les applications lasers. Dans un tel alliage, de fortes densités surfaciques de
boites quantiques engendrent un couplage électronique latéral. Les temps caractéristiques
associés a la dynamique des niveaux d’énergie dans les boites quantiques sont mesurés, et les
conséquences sur les composants a boites quantiques sont discutées.

Abstract:

This thesis deals with the understanding of InAs quantum dots on InP substrate. These dots
are first studied from a theoretical point of view, by a eight-band kep calculation. The impact
of the dot composition (InAs or InAsSb) and of the substrate orientation ((311)B or (100)) on
quantum dots optical properties is analyzed for telecoms or gas detection applications
between 1.5 and 5 um. These quantum dots are then studied experimentally. Various
experimental spectroscopic setups have been used (photoluminescence, magneto-
photoluminescence, absorption spectroscopy) in order to determine fundamental constants of
our quantum dots. It is then demonstrated that using a quaternary alloy InGaAsP is a judicious
choice for laser applications. In such an alloy, high quantum densities generate electronic
lateral coupling. Decay times of quantum dots energy levels are measured, and consequences
for quantum dots-based devices are discussed.

Mots-clefs :

Boites quantiques

Calculs kep
Magnéto-photoluminescence
Coefficient d’absorption
Applications laser

Couplage latéral

Dynamiques des transitions optiques
Structure électronique

Propriétés optiques



