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Introduction

Le couplage fort entre la lumiére (photons) et kEtiare (excitons) est a 'origine de
'émergence d’'une nouvelle génération de dispasitiptoélectroniques: les lasers a
polaritons, qui ont la particularité de présentefaible seuil d’émission cohérente.

Le couplage fort est possible lorsque deux systequesitiques discrets sont en
interaction. Le premier systéme quantique est uimeocavité. Le second est constitué par
exemple d'un cristal massif. Dans le régime de @g® fort, les spectres relatifs a
I'absorption ou a I'émission d’une microcavité soatacterisés par la présence de deux raies
bien distinctes dont I'écart en énergie est apgétibublement ou « splitting » de Rabi.

Les avancées technologiques dans le domaine desoselucteurs, notamment le
développement de I'épitaxie sous jets moléculamaspermis d’élaborer des couches minces
ou puits quantiques, dont I'épaisseur est d’'un eelgues plans atomiques seulement. Cette
prouesse a largement contribué au développementéiesteurs de lumiere a base de
semiconducteurs. Contrairement a ce qui se passelemcristaux massif, le confinement des
excitons dans un puits quantique modifie les reglessélection pour linteraction entre
photon et exciton si bien que I'on peut définir temps de vie radiatif intrinseque des
excitons. Ainsi, il devient tout a fait concevaldle modifier I'émission d’'un puits quantique
en l'insérant dans un résonateur optique. Cettectstre a été réalisée pour la premiére fois
par Yokoyama et al. [1] en 1990, qui a élaboré witspquantique a lintérieur d’'une
microcavité semiconductrice planaire, de type Fa@yot.

Le couplage fort est obtenu par insertion d'ungqgitantique dans une microcavite. Il
a été observé pour la premiére fois par Weisbuchl.een 1992 dans une microcavité
semiconductrice planaire a puits quantiques [2].

L’insertion de puits quantiques (a base de GaNepample) dans des microcavités
constitue une des principales voies de recherche améliorer le couplage fort, car les
nitrures tels que GaN, possedent une force d’'aseil et une énergie de liaison importante
permettant aux excitons d’exister a températureiamd malgré I'agitation thermique. Il est
donc possible de conserver, méme a températureaatabiun dédoublement de Rabi
important et par la méme de maintenir le couplage Cependant, cet enjeu est fortement
compromis par l'influence du champ piézoélectrigquésent dans les puits quantiques. Un
axe de recherche intéressant est donc d’évalupotintiel offert par les puits quantiques

insérés  dans une microcavité et de dégager lelemeilcompromis élargissement
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spectral/force d'oscillateur conduisant a la mieeégidence du couplage fort a température
ambiante avec le plus grand splitting de Rabi.

C'est dans ce contexte que ce travail a porté ®iude des propriétés optiques et

électroniques de puits quantiques GaN/AlGaN élabsué silicium et saphir.

Le premier chapitre sera consacré a quelques dé@®raur les semiconducteurs
nitrurés. Nous nous intéresserons au formalismgétiermination des états excitoniques dans

un puits quantique.

Le second chapitre sera dédié a I'environnemengraxental et aux principales
techniques utilisées lors de [I'étude spectroscapiquéflectivité résolue en angle,

photoluminescence (PL) et photoluminescence résaitemps (TRPL).

Le troisieme chapitre présentera les résultatsnoBtesur des structures a multipuits
quantiques GaN/AlGaN de différentes épaisseursmposition. Ces résultats portent sur les
mesures sous excitation continue, i.e. les expéiede réflectivité résolue en angle ainsi que
les expériences de photoluminescence. La simulatés spectres de réflectivité a permis
I’évaluation de la force d’oscillateur des excitoBes simulations sur la base de la théorie de
la fonction enveloppe ont aussi été effectuées poatyser les résultats de Gurioli et al.[3]

sur | e splitting entre les excitons A et B.

Enfin, dans le dernier chapitre nous nous intéresseaux résultats obtenus sur les
mémes eéchantillons mais cette fois-ci par la teqplmide photoluminescence résolue en
temps. L’ajustement des spectres de TRPL permeicéler au temps de recombinaison
radiative des excitons du puits quantique. A palira, il est possible d’en déduire la force
d’oscillateur qui est inversement proportionnellt@mps de vie radiatif.

[1] H. Yokohama, K. Nishi, H. Yamada, S. D. Brorset E. P. Ippen, Appl. Phys. LeH7,

(26), 2814 (1990).

[2] C. Weisbuch, M. Nishiola, A. Ishikawa, et Y. a#awa, Phys. Rev. Let9, (23), 3314
(1992).

[3] M. Gurioli, F. Stokker-CheregiA. Vinattieri, E. Feltin, D. Simeonov, J.-F. CarliR.

Butté, and N. Grandjean, F. Sacconi, M. Povolotskys. Rev. B79, 245316 (2009).
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Chapitre 1 :

Notions fondamentales sur les nitrures

d'éléments lll et leurs hétérostructures

Ce chapitre a pour but d’apporter les notions fomelstales et les outils indispensables a
'analyse des résultats de spectroscopie des samibcteurs nitrurés et de leurs
hétérostructures. Ces notions s’appuient sur uneaissance approfondie de la structure de
bande des matériaux. De la découlent tous lesrgdras nécessaires a la détermination des
propriétés excitoniques d'un puits quantique G N/GaN/ALGa.xN. Seront ainsi
rappelées les techniques de calcul utilisées poulétermination des propriétés optiques et
électroniques d’'une telle structure, a savoir lafioement d’'un exciton dans un puits
quantique, son énergie de liaison et sa force diataur.

Mais avant d’aborder tous ces points nhous commensgrar un bref historique et exposerons

guelques propriétés relatives aux matériaux nisr@g&ucture cristalline, substrats, épitaxie).

1. Généralités sur les nitrures d’éléments Ill

1.1L’évolution des nitrures d’éléments Il

Les premiers éléments nitrurés ont été synthééisére la fin des années 1920 et le début des
annees 1930 par Tiede etetl Johnson el [1]. Cependant, ce n'est qu’en 1971 que I'on voit
apparaitre les premiers monocristaux de GaN avekdva et al. [2-3]. L’élaboration de ces
derniers a permis de mesurer I'énergie de la bartdedite du GaN [4]. Trés rapidement, le
premier dispositif électroluminescent a base de ®all le jour [3]. Néanmoins, dans les
anneées qui suivent, se heurtant a des difficutélsnologiques (comme l'absence de substrat
adapté en maille de GaN conduisant a des taux dlecdtions élevés dans les couches de
GaN épitaxiées, la difficulté d’obtenir un dopagetgpe p efficace, et un dopage résiduel
trop élevé, le développement de dispositifs & dasaitrures cesse de progresser.

C’est 'amélioration des techniques de croissangepgrmettra de surmonter ces obstacles.

En 1983, Yoshida et al. synthétisent les premiemshes de bonne qualité grace a la
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technique d'épitaxie en phase vapeur par précwssetganométalligues MOCVD (pour
Metal-Organic Chemical Vapor Deposition). En 1981 dopage p devient possible [5], et
sera amélioré par S. Nakamura. Puis, la compagigbidNcommercialisera les premieres
diodes électroluminescentes a base de GaN en J93Hn 1997 naissent les premiéres
diodes laser [3]. Dés lors, les hétérostructurdsase de nitrures trouvent de nombreuses
applications dans le domaine de I'optoélectroniglies que le format Blue-Ray ou encore le
HD-DVD offrant une plus grande capacité de stockegmparativement au CD et au DVD
(les longueurs d’onde utilisées sont 780 et 63%nonr le CD et le DVD). En effet, comme le
matériau GaN émet dans le bleu, les limites deugeadues aux phénoménes de diffraction
sont repoussées. Il devient alors possible de wsoirceles dispositifs a base de semi-
conducteurs nitrurés capables de stocker plus dieé#s sur une méme surface.

L'introduction de puits quantiques permet d'augererna plage de longueurs d'onde
accessible. Un puits quantique est congcu en insé@rencouche d’'un semi-conducteur A entre
deux couches d’'un semi-conducteur B dont le gapu@ysérieur a celui du matériau A. Cela
conduit a une discontinuité des bandes de valeinde eonduction a l'origine de la création
d’'un puits de potentiel aussi bien pour les trous gour les électrons. Une telle structure
confine les porteurs dans la direction croissahes.états électroniques ne se situent plus ni
au sommet de la bande de valence ni au minimumadeahde de conduction mais sont

quantifiés en niveaux d’énergie discrets.

1.2 Structure cristalline

La phase qui est thermodynamiquement la plus stadole les nitrures d’éléments Il est la
phase wurtzite avec une symétrie hexagonale. Les dgpstructure dépend de l'orientation du
substrat. Pour obtenir une phase hexagonale, liseutin substrat hexagonal orienté [0001],
par exemple AlO; ou SiC. La phase wurtzite est caractérisée pax dmus-réseaux
hexagonaux compacts décalés selon laxee premier sous-réseau est formé par les atomes
d’azote et le second par les atomes de galliunogelipent la moitié des sites tétraédriques.
La maille est décrite par deux parametres de maillet c; a correspond au cété de
I'hexagone dans le plan (0001) eta la hauteur de la maille selon I'axe [0001] (elle

correspond a deux monocouches (MC) atomiques). Damsstructure wurtzite idéale, le

rapportc/a vauty 8/3 = 1633. Dans les structures réelles, ce rapport pernwditehir une
indication de I'écart par rapport a la structurertzite idéale. Les puits quantiques qui sont
étudiés dans le cadre de cette thése sont réaliz@dir de couches de GaN insérées entre des

10
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couches de AGaN. Il est donc nécessaire de connaitre les pré@wiéte ces deux

matériaux.
face Ga
=), | l0001]
C

GaN AIN
a (A 3.189 3.112

Y [0001]
c (A) 5.185 4,982
faceN c/a 1.626 1.600

Fig. 1.1 Maille hexagonale de la structure wurtzif@bleau (1) donnant les paramétres de
maille de GaN et AIN a 300K.

1.3Energie de bande interdite

1 " 1 i 1 L 1 " 1

i
6 4 ? AIN Gap direct -200
emnmurs Gap indirect
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Parametre de maille (nm)

Fig. 1.2 : Semi-conducteurs Il a gap direct etinedt.

Les semi-conducteurs Il présentent le plus souuertstructure de bande a gap direct ou le
maximum de la bande de conduction et le minimumadeande de valence coincident au
centre de la zone de Brillouin. Les premiéres nessde la bande interdite de GaN a basse
température datent des années 1970 [4], et ontédana valeur de gap d’environ 3.5eV.
Depuis, la détermination des énergies de bandeditéedes nitrures a été le sujet de

nombreuses études [9-12]. Les nitrures d’élémeltsont des matériaux a large bande
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interdite, ce qui en fait d’excellents candidatsupdoptoélectronique. Le gap de AIN
correspond a une longueur d’'onde située dansduititet profond (200 nm ou 6.2 eV a 300
K [13]), tandis que celui du GaN correspond a deglieurs d’onde situées dans le proche
ultraviolet (354nm 3.5 eV a 300K).

La figure 1.2 montre la valeur de I'énergie de hkmndterdite des principaux semi-
conducteurs binaires en fonction de leur paramé&emaille. La tendance générale qui
apparait est la suivante : plus le paramétre ddlemast faible, plus I'énergie de bande
interdite est élevée. Ceci vaut également poualiésges ternaires, dont I'énergie de bande
interdite s’écarte de la moyenne pondérée des bantkrdites des deux composés binaires

les constituant.

1.4Les alliages

Lorsqu'on réalise une structure avec des matétiaunaires, les parametres associés a ces
matériaux sont évalués par la loi de Végard. Eetgilf est possible de décrire les propriétés
physiques des alliages a partir d’'une pondératies propriétés des éléments binaires le
composant. Ainsi, si on consider@®" un paramétre du ternaire,&a.,N, et BN et B3N,

le méme parameétre mais associé aux binaires GANNeglors :

PACaN(y) = (1-x) BN+ x PN (1.1)

La plupart des grandeurs associées &alN étant obtenues par interpolation linéaire des
paramétres de GaN et AIN (loi de Végard), les pataes de maillea et c a température
ambiante de AIN et GaN sont reportées dans ladi@7-8]. On en déduit que le parameétre
de maille de AIGA;xN est inférieur a celui de GaN. Lorsque les couadikesGaN sont
épitaxiées selon I'axe sur un substrat de &ba«N, le puits quantique subit une contrainte
compressive planaire. Nous détaillerons ultérieemmles conséquences que peuvent
engendrer cette contrainte. Contrairement aux sygaeametres de AlGaN, la loi de Végard
ne peut pas étre utilisée pour calculer I'énergee la bande interdite. Dans la phase
hexagonale, un gap direct en fonction de la contipasen aluminium est attendu dans les
alliages AGayxN.

L’évolution de I'énergie de bande interdite avecdmposition peut étre approximée par la

relation suivante :

E ALGa N _ (1_ X) EgGaN + XEgAIN —CX(l— X) (1.2)

[¢]
Ou C est le parametre de courbure qui est de Bodérl eV dans &Ba «N [14], comme on
peut le voir sur la figure 1.3. Il traduit la nandarité de la variation de I'énergie de bande
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interdite en fonction de la composition et quaetifiécart par rapport a la loi de Végard.
L’origine physique du ccefficient de courbure, ggprésente la non-linéarité, est le désordre.
Il est d’autant plus important que le désordrelidigé est faible. Nous remarquerons que la
détermination expérimentale du gap d’un matériastnpas chose aisée. Non seulement la
composition du matériau va entrer en jeu mais égate la contrainte présente dans la
couche comme nous allons le découvrir ultérieurém@aci se traduit par une dispersion
importante des mesures expérimentales. Pour mepugersément I'énergie de la bande
interdite d’'un semi-conducteur, il faut ajouter 'anergie mesurée (en émission ou en
absorption) I'énergie de liaison excitonique Ry. I@ucertitude sur les masses effectives

nécessaires au calcul de Ry se répercute suntastin du gap.

T 7 T © 1 T 1 —
E,(GaN)=3.48eV T=1
80T E (AIN)=6.25eV
58

6.2

56

54
L b=0 -

32 A gap: b~0.9eV .-

50
4.8

4.6

Energie (eV)

4.4
4.2

Symboles fermés: PL |
Symboles ouverts: refl. |

L X 1 L | L 1 P L | L 1 | L
00 00 02 03 04 05 06 07 08 089

Fig. 1.3: Evolution du gap d’ABa;xN en fonction de la concentration de I'alliage [14]

2. Croissance des nitrures

2.1 Epitaxie sous jets moléculaires

Il existe plusieurs techniques pour I'élaborati@s aitrures (EPVOM pour Epitaxie en Phase
Vapeur aux Organo-Metalliques, EPVH pour EpitaxieRihase Vapeur aux Hydrures, EJM

pour Epitaxie sous Jets Moléculaires). Nous notecla¢rons a la description de I'épitaxie
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sous jets moléculaires, technique couramment égiligour la réalisation d’hétérostrucutres
guantiquesL’Epitaxie sous Jets Moléculaires est une techndgieroissance permettant de
déposer des couches de semi-conducteurs sur urragubsonocristallin porté a une
température appropriée a la croissance épitatialeroissance est réalisée dans une enceinte
dans laquelle regne une trés faible pression. Allégiitaxie va permettre aux matériaux de
cristalliser via des réactions entre les flux diae des différents constituants, la surface du
substrat étant maintenue a une température éleveée.

L'EJM présente I'avantage de pouvoir travaillercades vitesses de croissance lentes afin de
laisser le temps aux atomes arrivant a la surfacendgrer par diffusion vers les sites
cristallographiques. Ainsi, elle est particuliéeretnadaptée pour I'élaboration de structures
multicouches constituées de couches extrémemerdeminEn revanche, 'EJM est moins
bien adaptée que d’autres techniques de croissaameme 'EPVOM ou I'EVPH pour la
croissance de couches dont les épaisseurs somtesurpé a quelques microns, ceci justement
en raison de la faible vitesse de croissance.

L’environnement ultravide permet l'utilisation dechniques de caractérisation et de controle
de la croissance. Il est ainsi possible d’effecngallelement a la croissance, des expériences
de diffraction d’électrons de haute énergie endaece rasante (RHEED) ou encore de
microscopie a effet tunnel qui permettent de cdmmaien temps réel, le nombre de
monocouches déposeées, la variation du parametrae, la rugosité des couches ou encore

la vitesse de croissance.

2.2 Les substrats

Le développement tardif des nitrures d’élémentpdi rapport aux autres semiconducteurs
IV-IV, 1lI-V et II-VI est lié en grande partie a dbsence de substrats pour la croissance
épitaxiale. Liu et al. [16], ou encore O AmbachEr][font un état de I'art des caractéristiques
de la croissance de GaN sur différents substraigsMllons exposer dans la suite quelques
considérations générales. Les substrats les plusizonent utilisés sont le saphir {§8%), le
carbure de silicium (6H-SIC) et le silicium (Si).

Dans le cas du saphir, la croissance s’effectuérgéament sur le planavec un désaccord
de maille de 16% apres rotation de 30° des axé3aié par rapport a AD; dans le plan de
croissance. Le désaccord de maille est défini fara;)/a, ou a est le paramétre de maille
du substrat etcacelui de la couche. Les principaux inconvénierdgscd substrat sont une
faible conductivité thermique (environ 0.25 W/cmaK100°C) et son caractere isolant. Le

désaccord de maille avec GaN conjugué a une diiférede coefficient de dilatation
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thermique induit une forte densité de dislocatidas couches de GaN et d’AIN directement
épitaxiées sur saphir (1010'%cm2). En revanche, le saphir est moins onéreuxejaarbure

de silicium et est transparent dans la gamme d%amsdes nitrures. Il est possible
d’améliorer la qualité cristalline en utilisant uneuche tampon déposée sur le saphir. Les
couches tampon ont pour réle de réduire les distota et les fissures (cracks) dues au fort
désaccord de maille qui dégradent les propriétéquEs et électroniques de la couche [19].
Le deuxieme substrat est le carbure de siliciunt t®molytype hexagonal le plus souvent
utilisé est le 6H-SIC. Contrairement au saphirdemier possede une conductivité thermique
élevée (3.8 W/cm.K), une caractéristique particahgent recherchée pour I'évacuation de la
chaleur dans les dispositifs de puissance. De jills,I'avantage de présenter un faible
désaccord de maille avec GaN qui est de -3.5%. &lalusement, sa rareté le rend trés
colteux. La densité de dislocations des coucheGaié épitaxiées est de I'ordre de®10
10'%cn?, comparable & celle sur substrat saphir. La cioméraésiduelle est généralement une
contrainte en tension, due a la différence dedficaafts de dilatation thermique.

Le silicium cristallise dans une phase cubique ntaiplan (111), dont la symétrie est
hexagonale, permet I'épitaxie des nitrures en phasezite. Le silicium (111) est trés
avantageux du point de vue du co(t, de la qualité cristalline et de sa disponibilité
dans des grandes tailles. Le probleme majeur réside dans la difference estie
coefficient de dilatation thermique et celui de Gahi peut entrainer I'apparition de fissures
dues a la contrainte en extension lors du refreg@iieent des échantillons de la température de
croissance a la température ambiante. Le désadeondhille par rapport au GaN est de 17%
et la densité de dislocations de I'ordre de Hcte¥.

Le GaN massif est a pride meilleur substrat, mais sa fabrication restéailé et onéreuse.
Des substrats de haute qualité d’épaisseur deur66t de 1 cm? de surface sont produits par
dissolution d’azote sous haute température et hawéssion dans le gallium fondu.
Cependant, ces substrats sont fortement dopésla pggsence d’'impuretés oxygene avec des
concentrations qui peuvent atteindré%@n’.

Une alternative a l'utilisation des cristaux massle GaN sont les pseudo-substrats de GaN
élaborés grace a la technique de croissance paxipiatérale (ELO pour Epitaxial Lateral
Overgrowth) [18], qui permet de réduire la dendiéédislocations a £aL0/cn?.

AIN est un substrat prometteur pour les nitruresikcarésente I'avantage de cumuler des
propriétés telles qu’'une bonne conductivité thermi§2.85 W/cm.K), une bonne résistivité
électrigue et un coefficient de dilatation therr@gadapté au GaN. Plusieurs techniques

basées sur la sublimation, I'évaporation ou lesti@as en solution sont utilisées pour la
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fabrication des cristaux massifs. Un des problemmegeurs reste la contamination par
I'oxygene, qui dégrade les propriétés structuratabermiques du matériau.
Dans ce travail nous avons utilisé les substratsagéir (0001) et Si (111). La partie active,

contenant les puits, est épitaxiée sur des couahgson de GaN et/ou d’AlIN.

a (A) Désaccord paramétrique aver Coefficient de dilatation thermique
GaN (%) (10°%/K) & 300K

Saphir | 4.758| 16 (rotation de 30°de GaN par 7.5
rapport a AlO; dans le plan dg

1%}

croissance)

6H-SiC | 3.080 35 4.7
Si (111)| 3.840 16.9 2.59
GaN | 3.189 - 5.59

Tableau 2. Caractéristiques de croissance de GalNdes substrats saphir, carbure de
silicium et silicium (111).

2.3 Coefficient de dilatation thermique

La dilatation thermigue modifie les distances iagmiques dans le réseau cristallin,
I'épitaxie d’hétérostructures composées de maténmssédant des coefficients de dilatation
différents peut engendrer des contraintes impatardu sein de I'hétérostructure qui

modifient la structure de bandes.

Ainsi, il est nécessaire de connaitre le coefficide dilatation thermigque non seulement lors
de I'élaboration des couches hétéroépitaxiées masi pour I'étude des propriétés optiques
des semi-conducteurs a différentes températurexokéficient de dilatation thermique est

donné par :
a= 1da (1.3)
adT

Ou a est le paramétre de maille du matériau. Maruslkh ¢15] ont mesuré cette grandeur en
fonction de la température pour du GaN en phasézitel€pitaxié sur saphir. Le coefficient
de dilatation thermique vauot = 5.59x10 K* dans I'intervalle de température [300 — 900 K]
alors que le coefficient de dilatation thermiguerarie en fonction de la température avec une
rupture & 700K. Ainsi, est égal & 3.17x10K™ entre 300 et 700K et 7.75x1&™ entre 700

et 900 K.
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3. Propriétés électroniques des matériaux massifs

3.1 Structure de bandes et dispersion dans un semiconcieur a symeétrie hexagonale en

I'absence de contraintes

Pour étudier les propriétés excitoniqgues et élaajrees d'un semi-conducteur, il est
important de connaitre la structure de bandes denatriau. Dans un matériau semi-
conducteur tel que le GaN, les fonctions des higitteons de valence (3+5) par cellule
élémentaire du réseau direct s’hybrident pour dodies liaisons tétraédriques. On dispose
donc de six orbitales p et deux orbitales s (tooistales p liantes, trois orbitales p antiliantes,
une orbitale s liante et une orbitale s antiliartigbridation sp). Deux électrons occupent les
états s liants et les six autres remplissent lats ¢t liants. Les états antiliants sont vides. Si
I'on considere maintenant la totalité (N) des deBlelémentaires du réseau, les niveaux liants
et antiliants sont élargis en bandes. La bandeodduction, formée par les états s antiliants
est vide et les 3N orbitales p liantes formentsttmandes de valence pleines, qui en I'absence
de couplage spin-orbite, sont dégénéréesken0. Nous verrons par la suite que cette
dégénérescence est levée sous l'influence du cleastpllin et du couplage spin-orbite. Les

relations de dispersioE(k) s'obtiennent en résolvant I'équation de Schrodirigan électron

suivante :

2 -
HY = {me +%(DV 0p).& |¥ = EW (1.4)
2m, 4myc

Le premier terme représente I'énergie cinétiqueladgarticule, le deuxiéme le potentiel
périodiqueV () du cristal et le troisieme I'interaction spin-dei

p = —in0 est la quantité de mouvement, ta masse de I'électron, @ représente le spin de
I'électron. Pour résoudre cette équation, on etilisméthodek.p . Cette approche consiste &

déterminer la dispersion locale des bandes de emlende conduction au voisinagelde 0.

On se base sur la connaissance des fonctions éneegies propres ek =0 et en utilisant
une approche perturbative en tenant compte seutadesrbandes avoisinant le gap.
Dans le cristal, les solutions de I'équation der8dimger sont les fonctions de Bloch, qui

sont des produits d’ondes planes de la fodfieet de fonctions périodiques,, T ( )

W, =€, () (1.5)

Ou n est I'indice de la bande. Par conséquenteoi \@rifier que:
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p2W = (p2+ 2k.p+k2)u,  (F)e" (1.6)
Et (OV D P)a(eu,, (7)) = € [(OV O p)or+ (@V OK)alu, . (F) (1.7)

Ainsi, la nouvelle équation de Schrodinger vérifpsg les parties périodiques des fonctions
de Bloch s’écrit :

RN S R B )
HyUnk = {H+V(r) + 2m, +Rk.p+ 4n'bZCZ(DV O p)a}unyk(r) = E, U, (1) (1.8)

Pour déterminer I'HamiltonierHy, on suppose que I'on connait les fonctions propres
U,o(F) =u,(r) ainsi que les énergies proprélsn‘Hkp(k =O)|un> =E,, =E,en k=0. Les

fonctions propres  sont répertoriées dans la référence [21]. Lémeéhts de matrice de

I’'Hamiltonien sont alors obtenus en projetarg bur la base des;:u

<un.|Hkp|un>:(En+h2kzj5nn.+<un.|i|2.p|u,,>+<un.| "_(Bv Optu,) (1.9)
2m, | m, 4myc2?

La base desuétant infinie, on se restreint a un certain nomdeefonctions propres. En

général on considére n = 8. Les fonctions a considgont des combinaisons linéaires des
orbitales (]S>, |[X>, |[Y> et [Z>) au point et des fonctions de spin>| et |>. La
diagonalisation de I'Hamiltonien conduit aux énesgides différentes bandes et a leurs
dispersions. Bien que la dimension de I’'Hamiltoniensit importante (8x8), erk =0,

I'annulation de plusieurs composantes permet lardéhation des valeurs propres:
E,=E,+A +A,

EN =0, 44,

o - A1;A2 +\/(Al;A2T Lo (1.10)
2

e CE

A1, A et Az sont des grandeurs liées au champ cristallin Bint@raction spin-orbite et
peuvent étre déterminées par I'expérience. Si Benplace dans I'approximation quasi-
cubique, alors A1= Acret A= Az = Asd/3.

Sous l'action du champ cristallin, la bande de nedese divise en deux niveaux qui sont
séparés de la quantitg,. L'interaction spin-orbite entraine une levée alelégénérescence de
la bande de symétrie p{) en éclatant cette derniere en deux niveaux. &meant, la bande

de valence est constituée de 3 bandes, correspoadarirous lourds, aux trous légers et a
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ceux issus du couplage spin-orbite. Ces trois mmstent notées couramment A, B et C. Le
schéma 1.4 illustre I'éclatement de la bande denea en trois bandes A, B et C.

A A Energie

Bande de f
condtM

by

Energie
g
i

v A k=0
Y W
— & 4

A, 7
r, ///P
Champ _I'7¥? ¢ N

cristallin

Bande de
valence

Champ
A=A, c1‘1sT11111
Ago=0 . .
Spin orbite
(Ago=3 A=
3A,% 0)

Fig. 1.4 : Structure de bandes &n= Odans le GaN en phase wurtzite.

Dans le cas particulier de l'alliage des&k «N, un croisement des bandes de valence A et B
se produit pour une composition d’alliage x donogela valeur dé\, est négative pour AIN
alors qu’elle est positive pour GaN. Bien que dasdux aient été menés sur AN, les valeurs
des parametres concernant ce matériau restenteepoodiscussion. Les paramétres de la
bande de valence de,&a N sont encore une fois obtenus en appliquant urgeld®/égard
aux parameétres de AIN et GaN. Les valeurs des mgaramde GaN ont largement été étudiées
dans la littérature. Elles sont généralement déteras & partir des énergies des excitons A, B
et C, mesurées expérimentalement. Dans GaNjarie entre 9 et 22 meV, tandis gugo
varie entre 11 et 20 meV [4, 14, 20, 21]. Vurgaftne al. [22,23], qui ont effectué une
analyse trés critique de nombreux résultats détérdture, recommandem,, =10 meV et
Aso =17 meV. En revanche, dans AIN, le termgest négatif et varie entre -58 et -244 meV,
ce qui implique que la bande de valence la plugehan énergie est la bande B)( Aso

varie entre 11 et 20 meV [14, 22-26]. Dans leda®\IN, Vurgaftman et al. recommandent
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A= -169 meV etAsp =19 meV. Ainsi, les énergies des bandes A, B deCalliage varient
en fonction de la composition, comme [lillustre daurbe suivante. On constate que les
bandes A et B se croisent pour une compositiorudiadium qui dépend de la valeur du

champ cristallin de AIN et GaN. Par contre il n'pas de croisement avec la bande C.

1 v T 7 I T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T
200 | . A200F { 200 | a
= L ]
A b ooy iy
qé r A(GaN)=17meV P A(3al)mlmeY © A (AIN)=-150meV
= A (AIN)=-210meV A_(AIN)=-150meV o N
L2150 LA, (AIN)=19meV 150 L AL(AIN)=19meV 1450 L =
- r
< 7
m -
T L
C
8
®© 100 100 | 100 |
0
=
o - -
o
Q.
&
g 50 50 |- 50 |
-‘;% xAl=0.07 xAl=0.11
@ I r7SO - /Tg T7SO
5 \
o] \ 0
@ ° ° <] °F N
/.-’lfI | N 1 \ 1 N /ﬁ | 1 | 1 | 1
00 02 04 06 08 10 00 02 04 06 08 10 00 02 04 06 08 10
XAl xAl xAl

Fig. 1.5 Energies des bandes de valence en foncleota composition de I'alliage pour
différentes valeurs du champ cristallin par rapparténergie de la bande A [14]. La valeur
qui change entre deux figures consécutives estéepaar un point.

3.2Influence de la contrainte

3.2.1 Relations de dispersion

Le modéle de Kane ne permet cependant pas dealpogicisément la bande de valence. Une
description plus réaliste nécessite I'addition elenies perturbatifs du second ordre issus de
linteraction k.p avec d’autres bandes éloignées. Cette interaaticsecond ordre est décrite
par I'Hamiltonien de Luttinger-Kohn qui s’obtiedains la base [X>, |Y>, |Z>, grace a une
méthode similaire a celle du modele de Kane. Nofostement, que contrairement a la
matrice de Kane, I'Hamiltonien de Luttinger-Kohrt ase matrice de dimension 6x6 car elle

est uniguement associée aux bandes de valencedsEligagonale par blocs et s’écrit :
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(X.,Y,Z) 1 (X.Y,Z)!

H o (K) = | Heg 0 (1.11)
O H (3x3)
_ Lk + M.kZ + M,K? Nk K, Nk K,
AveC 'H (3x3)(k) = lexky L1k§ + Mlkf + MszZ NZkzky (112)
Nokk, Nokk, LK + M (kg +k;)

La bande de valence est décrite par 'Hamiltorigp (k , qu) est la somme de I'Hamiltonien

de Luttinger-KohnHe,e(k) et de I'Hamiltonien enk = 0. Cette derniére matrice s’obtient
aisément en posant k=0 dans la matrice de Kdgg.k = 0). La matrice de Kane étant écrite
dans la base deg un passage de la base |X>, |Y>, |Z> guoil étre effectué sur la matrice
de Luttinger-Kohn. En introduisant les parameteds que :

Ny, N2

A=L,, A=M,;; A=M,-L,; A=-—"; A (au termen2/2my pres)
2 72
on obtient :
F 0 -H* 0 K* 0]
0 G +2A, -H* 0 K~
B -H J2p, A 0o I* o0
Zo6(K) = Ho(k =0) + Hy o (K) = 3 (1.13)
6><6( ) 6><6( ) 6x6( ) 0 -H 0 P \/EAB | *
K 0 I J2n, G 0
0 K 0 I 0 F

Ou:
F=A +A.+A1+6 ;/]:ﬁ[pik2+A2(k2+k2)] X K:ﬁ[As(k +ik )2] TG=A-A+1+86
178, 2m, 2 X y om, x IRy 172

h? . h2 [ . . n2 :
6=——|Ak? k2+k2) s H =2 - I
Zmo [AS y4 + A4( X + y)] H 2 [IAG(kx +Iky)kz ky)] l 2 [IAG(kx +|ky)kz]
Dans le cadre de I'approximation quasi-cubique iitHonien Hgxg(k) se simplifie grace aux

relations qui relient les parametres de bande mea A (i=1 4 6) :

A=A +2A, A =2 =—J2A +4A (1.14)
Ainsi, il est possible de déterminer les relatidesdispersion de la bande de valence dans un
matériau non contraint.

Lorsque le matériau est soumis a une déformatiorieime supplémentaire vient s’ajouter a
I'Hamiltonien =, k) pour décrire la bande de valence. Les effets deraiote sont

calculés par la théorie des potentiels de défoomatbn montre que, I'Hamiltonien contraint

s’obtient a partir de I’'Hamiltonien de Luttinger-Kio & I'aide des transformations suivantes :
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A—D;, k.k — & ou D désigne les potentiels de déformation. Dans reztsg on s'intéresse
plus particulierement a la structure de bande atreele la zone de Brillouin. Ek=0, il est

possible de diagonaliser analytiguement la matepeésentant I'Hamiltonien de la bande de
valence. Les énergies propres sont les suivantes :
E\/A :A1+A2+HE +/‘£

2
s :Al—A22+9€ +\/(A1‘A21+95j Lon (1.15)
ES = A1_A22+0£ _\/(Al_A21+HE)2+2A23

0. etA, sont liés aux termes de déformatigrpar les relations suivantes :
6. =Dg,,+D, (6, tE,)

. ’ & (1.16)
/15 = D3€zz + D4 (gxx + gyy)

Di (i=1 a 4) sont les potentiels de déformation debdmde de valence. La composante
hydrostatique de la déformation entraine un déealdg la bande de conduction d’'une
quantité R. qui dépend des potentiels de déformation a trdeendation :

R:g = acfgzz + act (gxx + gyy) (117)

Ainsi I'énergie de la bande de conduction vaut :

E =0, +0,+E,+P, (1.18)

50 P

mans 50 e
: — b
- : - 3
- s b} i
b OF — OF
2L U .
- b} C
v} . :
Bl enf a" ;
= 90 D -S0F
E C e [
M F AN
R I I I I LR ,mg:...u.. IMIPEPE EFIPEPE IPIPL PR PR
0.12 0.08 0.04 0 004 008 0.12 0.12-0.08-004 0 004 008 0.12

Kk, (VA) ——k, (VA) —» —k, (1/A) ——Kk, (1/A) —»

Fig. 1.6 Relation de dispersion des énergies deslés de valence en I'absence (a) et en
présence d’'une déformation (b), dans GaN [21].

Les énergies des transitions excitoniques (A, B)etarient en fonction de la déformation.

Sont représentées sur la figure 1.6a et 1.6bdedes de dispersion des énergies de la bande
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de valence de GaN en I'absence et en présence dé&ioamation §,,=-0.01). Les calculs ont

été effectués dans le cas d’'une contrainte biapialeaire §=cy, ete,, proportionnel &yy).

En k =0, on constate que les énergies de A et B sont pedifiées par la contrainte,

contrairement a celle de C qui dépend fortemera déformation.

3.2.2 Influence de la contrainte sur les masses effective

Il est nécessaire de connaitre les masses effectles particules afin de calculer leurs
énergies de confinement dans les hétérostructupests quantiques. La masse effective est
un parametre qui caractérise chacune des bandeknetune structure wurtzite, elle est

anisotrope :

-1
2
maﬁ=h{ 0 ] (119

ok, 0k,

Ou o et B représentent les axes X, y et z. Il est donc ségesde connaitre la relation de
dispersion des énergies des différentes bandesquer’on tient compte de la déformation,
la diagonalisation de I'Hamiltonien total deviergsdlors tres délicate. Néanmoins lorsque
k—0 ou lorsque k devient tres grand, moyennant cexsaapproximations (termes en k
d’ordre supérieur a 2 négligés), il est possiblérdever des relations approchées des énergies
propres. Ainsi, Chuang et al. [21] ont calculévaisinage du centre de la zone de Brillouin

les énergies propres suivantes :

EA(K) = F
EVB(k):G;A ' (G;”j + A2 (1.20)
ES(k) = G;/‘ + (G—;"TMZ

OU:F =A+A,+0+1,G=A~-N,+0+A etA=+/24,
Avec: =" [AKZ + A GG+ A, et 6= 15 [AKZ+ AKE +K2)]+ 6
. 2mo z X y 3 2rno z X y £

On s'’intéresse plus particulierement aux massestefés dans la direction de croissance (z)
mais aussi a celles dans le plan de croissancatiligant I'équation (1.19), on peut montrer

que les masses effectives s’écrivent:
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Energies de bande de valence Selon l'axe ¢ Dans le plan de croissar|ce
E.” (trous lourds) -(A+A)™* —-(A,+A)*
E.° (trous légers) B _ ) -1 B 7t
B £ EV _/15
AT % A At = A
E; - Ef EF-EC)
E.“ (couplage spin-orbite) c 1 c 1™
Ev _AE Ev _AE
{’“ EP-E 4 {AZ{EVB—E& A

Tableau 3. Masses effectives (en unité @g des trous lourds et légers selon I'axe de
croissance ainsi que dans le plan de croissancenal’hétérostructure soumise a une

contrainte (cas général).

On constate que la masse effective des trous |lastdmdépendante de la contrainte quelque
soit la direction considérée. D'autre part, lesnfales ci-dessous montrent que les masses
effectives dépendent de la contrainte uniquemetravers le termeb.. Ainsi, lorsque la

B
. , [ E -4 .
déformation augmente, la quanUEe—B gj tend vers 1. La masse effective des trous

légers tend alors vers celle des trous lourds.sbaation de la bande A aux trous lourds et de
la bande B aux trous légers perd alors tout sos seibien que dans les puits quantiques
GaN/AlGaN ou ne parlera plus que de «bande A deek bande B ». Un raisonnement
similaire montre que lorsque la contrainte augmelatanasse effective de la bande C tend
vers -1/A. Enfin, la masse transverse des trous associésugplage spin-orbite tend vers -
1/A; pour une contrainte tres importante.

La masse effective des électrons est quant a efiposée isotrope. La masse effective des
électrons dans GaN a été mesurée par plusieursirautn utilisant des techniques
expérimentales trés variées, comme, par exempleptition de Faraday, la résonance
cyclotron, les mesures par effet Hall, la réfletéivinfrarouge, etc. Les valeurs obtenues
varient entre 0.1 get 0.28 g [21-23, 33-35], avec la majorité des résultats eogeant vers
0,2-0,23 ng. Vurgaftmaret al.[22,23] conseille la valeur 0.2gn

Sont représentées sur la figure 1.7, I'évolution deéférentes masses effectives dans le cas
d’un semi-conducteur soumis a une contrainte bi@xinaire §e=¢,y ete,, est proportionnel

A Exx).
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Fig. 1.7 Evolution des masses effectives associgrdifférentes bandes de valence dans

GaN en fonction de la déformation pour une conteimaxiale planaire [21].

Dans AIN, la masse effective des électrons estifgré@disotrope mais sa valeur n’est pas bien
connue. Vurgaftmaet al.[22,23] conseillent les valeursefe 0.3 my et my = 0.32 my pour

les masses effectives parallele et perpendicuaifaxe c. Les masses des trous dans AIN
sont prédites fortement anisotropes [21,36,37] alex valeurs calculées pour les masses
selon I'axe de croissance deqfr= 3.7 myet dans le plan deggi= 0.63 m. Ce que I'on peut
retenir, c'est qu’encore une fois, la contraintedrfie la valeur des masses effectives des
particules. Plus la particule est lourde mieux el confinée. La position des énergies de

confinement s’en trouve alors modifiée.

4. Hétérostructures a puits quantiques

4.1 Puits quantique : définition

Depuis de nombreuses années, la physique des stététares a base de semiconducteurs
s'est développée parallelement a celle des semimbewks massifs. Si bien qu'il est
désormais possible de réaliser, par épitaxie setss rnoléculaires, des empilements de
couches minces (d’épaisseur typiquement inféri@uB) nm) de deux semiconducteurs de
bande interdite différente. La définition du pugisantique implique I'existence de deux types
de puits. Les hétérostructures de type | dans &degules extrema des bandes de valence et
de conduction sont situés dans le méme matériauelleetrons et les trous sont alors confinés
dans le méme semiconducteur. Dans les hétérogtesatie type Il, les électrons et les trous

sont spatialement séparés. En ce qui concernalissquantiques de type |, les porteurs sont
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confinés dans la direction de croissance, maisrteuvement dans le plan des couches reste
libre. On parle alors de structure bidimensionndlke faible épaisseur du puits entraine une

discrétisation des énergies de confinement desyarte long de I'axe de croissance.

Type | | Energie Type Il
sC, |sc,| sc, sC, |sc,| sC,
BC | . BC___ | |
® ®
| | BV | |
BV | o . @)

Fig. 1.8 Alignement des bandes de conduction eiheal dans une hétérostructure de type | et

de type Il.

La structure des échantillons que nous étudiondeesgpe |, et met en jeu des contraintes et
des déformations. Lorsqu’un matériau dont le patesrge maille differe Iégerement de celui
du substrat sur lequel il est déposé, le parant&rmaille de la couche s’adapte a celui du
substrat. La couche ainsi déformée accumule derga elastique et lorsqu’elle atteint une
épaisseur critique, des dislocations apparaissaunt rgduire cette énergie, affectant ainsi la
qualité cristalline du matériau. Dans la suite @etravail, ces phénomenes de relaxation
seront considérés comme négligeables dans la megues couches épitaxiées sont minces.
Les contraintes jouent un rdle essentiel dans lafiguration électronique d'un puits
qguantique. Elles peuvent modifier la largeur debknde interdite (et par la méme la
profondeur du puits), mais surtout générer unergalion d’origine piézoélectriqgue. Nous
nous pencherons donc ultérieurement sur I'étudelifiésents phénomenes précités.

Les hétérostructures a base de nitrures ont lacplarité de présenter un fort champ
électrigue interne. Ce dernier résulte de la sondfmee polarisation spontanée et d’'une
polarisation piézoélectrique dont les contributisnat comparables d’apres Bernardini et al.
[29,31]. Une manifestation d'un tel phénoméne est nhodification des propriétés
électroniques de I'hétérostructure contenant less pguantiques [32]. L'effet du champ
électrique sur les propriétés optiques dans le®rbstuctures sera étudié dans les
paragraphes 4.4 et 4.5, dans lesquels nous niguesserons plus particulierement au cas du
systeme GaN/AlGaN.
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4.2 Déformations et contraintes

Comme nous l'avions évoqué auparavant, la croissance épitaxiale de couches de
matériaux ayant des parametres de maille différents induit une contrainte biaxiale
dans le plan. Dans le cas de la structure wurtzite les éléments non nuls du tenseur
des déformations sont:

Dans le plan de la coucleg, = ¢, = &57% (1.22)
a,

Dans la direction de croissaneg = @G (1.22)
o

C

Ou as désigne le parametre de maille dans le plan durstfes celui du matériau. Sicz a,
alors la couche épitaxiée est en compression. [Raocas contraire, la couche est en tension.
Si a = &, la couche est en accord de maille. Si les défoomasont faibles, les composantes

du tenseur de contraintes sont liées a cellesrete des déformations par la loi de Hooke.

_axx_ _Cll C12 C13 0 0 0 __gxx_
o, [C, Cy Cy 0 0 0]fe,
0,|_|Cs C3 C3 O 0 0 | &, (123)
o,/ |0 0 0 C, 0 0|g,
o,/ |0 0 0 0 C, £,
10,] | O 0 0 0 0 Gyl €]

Si la surface est libre de contrainte, I'équilibtatique entraine I'annulation du terme, et :

Uzz = 2013‘9)0( + C33£zz = O (124)
On peut alors écrire la déformation suivant I'agectbissance en fonction de la déformation
dans le plan :
-2
- 2%, (1.25)

gZZ XX
C33
Pour une contrainte biaxiale, la combinaison daticis (1.23) et (1.25) permet d’écrire les

composantes non nulles du tenseur des contraiobesie suit:

2C.;2
On =0, = (Cn +Cp, — C13 J‘Exx (1.26)

33

La nullité des; pour i entraine oyy= 6y,= 6,=0.

4.3 Polarisations piézoélectrique et spontanée dans yuits quantique

Dans leur état d’équilibre, les matériaux GaN ejfGal«N possédent une polarisation

spontanée [22, 23, 29, 38-40]. Elle résulte deola ecoincidence des barycentres des charges
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positives (les atomes Ga et Al) et des chargestivéggles atomes d’azote). Il se forme alors
dans chaque maille un dip6le. Les effets de ce@leBpse conjuguent alors a travers toute la
structure pour engendrer une polarisation macraoguep L’apparition d’'une polarisation
piézoélectrique s’explique de la méme facon quke @i la polarisation spontanée, c’est-a-
dire une non superposition des barycentres degyehgrositives et négatives. Cette non
superposition trouve son origine dans la modifaratie la symétrie du cristal sous I'effet de
la contrainte. Le tenseur piézo-électriqye @st un tenseur de rang 3 qui permet, soit de
déterminer la déformation d'un cristal piézo-€lgcie, induite par un champ électrique, soit
de calculer la polarisatioR qui résulte de I'état de contrainte du cristal s€fgutot le second
cas qui nous concerne lorsqu’on étudie des pudstigues contraints :

Pi = eijk €k = dijk ojk

(1.27)

Direction de croissance
[0001]

E, pee AlGaN Eb\
GaN

E]) Psp WP[)Z } El’
COlllpl‘eS 51011

B, L5 AlGaN E,

Profil de potentiel
vu par les électrons

Fig. 1.9 Polarisations piézoélectrique et spontardsns un puits quantigue contraint

AlGa; xN/GaN/AlGa; N avec le profil de potentiel en bande de conductiarrespondant.

Comme le tenseur piézo-€électrique et le tenseurntedules de déformation peuvent étre

manipulés sous forme matricielle, nous pouvons imr 'équation (1.27) de la maniéere

suivante :
gxx O-XX
Eyy Uyy
P, 0 0 0 0 e O A 0 0 0 0 dg O ” (1.28)

Pl=[0 0 0 g O Of[*/=l0 0 0 d, 0 Of =
P %1%1%3000 d3ld3ld33000

En l'absence de contrainte de cisaillemepts;=0 avec #j. Les termes jesont les

coefficients piézo-électriques exprimés en C/m% Leegles de symétrie intrinseques a la
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maille wurtzite, entrainent I'annulation de nombrawefficients du tenseur piézoélectrique.
Ainsi, I'équation (1.28) montre que seule la congrds B, selon I'axe c reste non nulle en
I'absence de contraintes de cisaillemertQ pour #). Les valeurs de ces parametres restent
encore soumises a discussion car la littératurenfiodes estimations tres variées [22,23, 40-
42]. Vurgaftmann et al. recommandent des valeuesrimédiaires entre celles que I'on peut
trouver dans la littérature. Elles sont données datableau 4. Une loi de Vegard est utilisée
pour interpoler les parametres dg@#& N a partir des données des binaires AIN et GaN. Il
est possible de relier les coefficients piézo-élgees ¢ aux modules piézo-électriqueg,d
qui sont exprimés en pV/m. En combinant la relafibi28) avec la loi de Hooke (1.23), par
identification, il est possible d’exprimer les &ogents dix en fonction desje Il en résulte :

- €:Cs — L5 et dy, = €3(C +Cpp) - 2%1023 (1.29)
C,,Css + C,,Cyy — 2C C1iCss +C,Cy3 —2C

31

GaN | AIN

C11(Gpa)| 390 | 396
C1»(Gpa) | 145 | 137
Ci3(GPa)| 106 | 108
Css(GPa)| 398 | 373
diz(pV/m) | 3.1 5.4

Psp (C/m?) -0.034/ -0.09

Tableau 4. Constantes élastiques, coefficient pédecrique et polarisation spontanée des
matériaux GaN et AIN d’'apres [22,23].

4.4 Répartition du champ électrique dans un puits quantgue GaN/AlGaN

Dans la plupart des échantillons qui seront étupada suite, on suppose gu'’il n’y a pas de

polarisation piézoélectrique dans la barriere (absede contrainte). Par conséquent

PA%N=0. Par contre cette derniére reste toujours gesiBune polarisation spontanée.

En l'absence de charges libres (non liées a unatomengagées dans les liaisons de la

structure cristalline), et d’aprés I'équation dexwell : divD = p,,. =0. D est le vecteur
déplacement éIectriqu@::e‘oe‘rEHf’, ou g est la constante diélectrique du vide,la

constante diélectrique statique relatiie, le champ électrique eP le vecteur polarisation
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d’origine piézoélectriqgue ou spontanée (ferroéigatr). |l s’ensuit I'existence de champs
électrigues uniformes dans le puits ainsi que tsbarriéres.
Les champs électriques qui regnent au sein derteetmet du puits sont reliés aux différentes
polarisations par la continuité du vecteur déplaaena travers l'interface puits/barriere :
&6y, + R = &€,E, + P, (1.30)
E, et E, désignent respectivement les champs électriques lda barriéres et dans le puits.
De mémepP, et P, sont les polarisations (piézoélectrique et spadpaans les barrieres et
dans le puits. Si on considére une hétérostrudtuneée de deux barriéres d’épaisseur totale
Ly et d'un puits d’épaisseuryLet si on deéfinit Vet Vs, respectivement comme étant le
minimum de la bande de conduction en surface éni&rface hétérostructure/substrat (la
référence des potentiels étant prise au niveateduifalors on peut écrire :
Ep Lo + Ep Ly =Vsur- Vsub (1.31)
Si on impose apres rééquilibrage des chamges le niveau de Fermi reste situé au milieu du
gap alors Vyr- Vsup = 0.
La combinaison des équations précédentes perdairg :
Le champ électrique dans le puits et dans la barrie
__LR-R) . _ “L(R-R)
Pog(e, L, +EL) " g(e L, +EL,)

(1.32)

En supposant que la constante diélectrique dealjlvarie peu avec la concentration (en
effet, la constante diélectrique relative de GatNge3 et celle de AIN est 8.5 [39,43]), ce qui
entraines,=¢,=¢p les relations précédentes se simplifient et ameat:

~ AFL P-P
= et E, = AP avec AR =2
L,+L, L, +L, £&,

(1.33)

AF représente le champ électrique qui régnerait dem$puits quantique ou les largeurs
barrieres seraient infinies.

La figure 1.10 nous montre que l'intensité du chaéhgctrique qui régne dans un puits
guantique peut étre considérée comme proportiomagkh composition de I'alliage. Bien que
l'intensité du champ électrique évolue linéairemeiie reste légerement plus faible que celle
prédite par le calcul. La relaxation des couchest pedrainer une réduction du champ
piézoeélectrique. L'interdiffusion aux interfacesmiliue localement la discontinuité de
polarisation sans modifier la discontinuité totflg]. Leroux et al. [14] ont montré une

proportionnalité de [lintensité du champ électrigem fonction de la composition

d’aluminium avec une pente égale a 0.55 kV/cm/%AMV/cm)=5.5x). En résumé, dans les
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hétérostructures ABGa.N/GaN en phase wurtzite régne alors un champ #aetrtrés
intense de I'ordre du MV/cm qui modifie fortemeas Itransitions électroniques. Nous allons
maintenant voir comment les transitions électroegqdu puits sont affectées par le champ

électrique interne.

2.0 T T ¥ T FL

__15p ;o i
: Y Eh's
= 2%
=) Py
L 1 ﬂ ™ / 'y ]
3 3
- 5
© osl L% F(MV/em)=5.5x 1

] p _ .
E 0 =0.055-x(%)
] -

U_ﬂ i | i 1 i
0.0 0.1 0.2 0.3
Composition d'aliminmm

Fig. 1.10 Evolution de I'intensité du champ élegtieé dans un puits quantique en fonction de
la composition de l'alliage [14]. Les symboles répentent les mesures effectuées sur des
échantillons a multipuits quantiques épitaxiés s|aphir. Le trait continu représente
I'ajustement des calculs aux données expérimentakes pointillés représentent les champs

électriques calculés théoriquement sur différentsaétillons.

4.5 Confinement électronique dans un puits quantique adraint

4.5.1 Etats électroniques des porteurs dans le puits

L’existence d’'un champ électrique dans le puitdaets les barriéres a pour effet d’incliner les
bandes de conduction et de valence dans les dit&&recouches. Plus précisément, les
énergies de transitions dans un puits quantiqueisoal un champ électrique sont plus faibles
que celles d’'un puits quantique carré de mémesctémistiques. D’autre part, puisque la
symétrie du potentiel est brisée et contrairemaryts carré (ou seules les transitions avec
An paire sont possibles), toutes les transitionseire un électron et un trou deviennent
permises. Si on définit (EI'eénergie de confinement du iéme niveau pourélestrons et (bl
I'énergie de confinement du jeme niveau pour leady alors I'énergie de transitior) Entre

le niveau i et le niveau j s’écrit :
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Ei(%, Lp) = Ef(GaN) + B (x, L) + Hi(x, Lp) = | e . B(X, Lp) Lp | (1.34)

Zone (0) Zone (1) Zone (2)

.,

\

5 . F, |
P, / | i
A SE— | |
N |
2 |
So | Ly . |
S| |
HLQ i i

o]
=

w

Axe polaire [0001]

Fig. 1.11 Alignement des bandes de conduction etvalence d'un puits quantique

piézoélectrique

Toutes les grandeurs dépendent des caractéristigoesétriques du puits (largeur du puits)
et de la composition de la barriére xq(®&aN) désigne le gap du puits de GalNxEL,) le
champ électrique dans le puits et e la chargedédiectron. En séparant le mouvement dans le
plan des couches de celui dans la direction perpaladte, la fonction d’onde des électrons
s’écrit sous la forme suivante dans I'approximatieria fonction enveloppe :

W(r) = f(2expli(kx+ky))o(r) (1.35)
Ou o(r) est la fonction de Bloch du minimum de la bargke conduction. La fonction
enveloppefy(z) est solution de I'équation de Schrédinger suivanmentroduisant la masse

effective des électrons ou des trous:

2
—%%+V(z) f(2=E.f (2 (1.36)
Ou E, est I'énergie de confinement de la sous-bandeonr Bimplifier la notation, par la
suite, nous travaillerons sur la sous-bande n, aiera E I'énergie et f la fonction d’onde
correspondante.

Le formalisme de matrice de transfert est souuéihsé pour déterminer les états d’énergie
dans un puits de potentiel quelconque [43,44].stl mossible de l'adapter a un potentiel
triangulaire. La figure 1.11 montre clairement qiens la zone (i) le potentiel est de la
forme : V(z) = eF¥z-z) + B. F désigne le champ électrique dans la zone;(Dalascisse de

I'interface entre les zones (i-1) et (i), Bt la valeur du potentiel en z = Plagcons-nous dans
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hY

la zone (i). Notons f la fonction d'onde associée a cette zone. En posan

Z = ki{z— z - Ee_FRj (1.37)

Avec k'F = 3,%
hZ

Le changement de variable permet d’écrire I'équatde Schrédinger sous la forme
dzf.
dz 2
linéaire des fonctions d’Airy.

fi(z) = 0i Ai(Z;) + Bi Bi(Z) (1.38)
La continuité de la fonction d’'onde f et du courdst probabilité (1/m)df/dz au niveau de

—-Z f, =0. La solution générale de cette équation diffésdietiest une combinaison

I'interface entre les zones (i) et (i+1) (c’estidedau niveau de l'absciss@i2 impose les
relations suivantes:

| E-P - E-P ol E-R [ E-R
a Ailkl|lz, -z - - ||+ BBilke| z,,— 7 - | = @ Al -k =2 | |+ B, Bil -kt —
: I: F[ AR ek J:l A |: F[ R ek H " |: " ( ek, ):| - I: " [ ek, ]:|

ak;: i E_P ﬂk:: I E_Pl a,i+1k::+l H i+1 E_Rﬂ ﬁﬂkli;l H i+1 E_Pi+1
— = A'lkl|z, -z - ! 2Bk z, -z - =" A'l-k™ —2= ||+ Bi'l -k
m |: FKZHI Z| eE J:|+ m Il: F[Zﬂ Z eE J:I m+l i eE+1 rT"+1 I i el%+l

On obtient donc une relation de récurrence ensetefficients de la zone i et ceux de la

zone i+1:
Ai© Bi® Aj ) Bi ¢+
kfiAi-(i) kfiBi'(i) {Zﬂz kfi+1Ai|(i+1) kfi+1Bi|(i+1) |:;i+1:| (1.39)
m mi i m+1 mi+1 i

Cette relation peut encore écrire sous la forme

M- |:O'i} M |:ai+1:| - {aiﬂ} — (M * )‘1M_— |:ai} ={ai+1:| =U. .{ai (140)
i+1 ﬁ, i+l ﬁiﬂ ﬁiﬂ i+1 i+1 ,6,, 16,”1 i+, ,61

Ou U.y; est la matrice de transfert permettant le passiegi couche i a la couche i+1.
Finalement, il est possible d’exprimer les congantl'intégration dans la région (2) en
fonction de celles de la région (0) par un produstriciel. Etant donné la forme du potentiel
(confere figure 1.11), et afin d’assurer que lactmn d’onde s’annule bien a l'infini, on
impose une barriere de hauteur infinie en z = idsid(z = 0) = 0. Cette condition permet
d’initialiser le calcul. Les conditions aux limié(z—) = 0 ainsi que la nature des fonctions
d’Airy imposent I'annulation du coefficient 8 ce qui se produit lorsque I'énergie de
confinement est atteinte. Il s’agit donc de réseudre équation dont I'inconnue est I'énergie
de confinement. La résolution de cette équatiopew étre envisagée que numériquement.

Les fonctions d'Airy et leurs dérivées n'ont paxpifession analytique simple et leurs valeurs
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sont tirées de développements limités ou asympiesigll est donc intéressant de noter que

le Wronskien des fonctions Ai et Bi est égal &, e qui permet de simplifier I'expression

finale de la matrice de transfert:

Ai(z)Bi'(z2)-Ai'(z)Bi(z) =1/ = (1.41)
f(2)

j f(2)2dz

2

Enfin la fonction d’onde correspondante doit émenmalisée :f . (2) =

Ou z est grand devant I'extension de la fonction d’oridigns un puits quantique symétrique,

il existe toujours au moins un niveau confiné, pgefue soient les caractéristiqgues du puits.
Cependant, dans un puits quantique dissymétrigest(le cas des puits quantiques pi€zo-
électriques), il n'existe pas forcément de niveanfiné. Cela se produit par exemple lorsque
la masse effective est trop légére, le champ égetrest trop intense, ou lorsque le puits est
trop peu profond.

4.5.2 Etats excitoniques

Nous avons vu qu’un semi-conducteur est caract@asd’existence d’'une bande d’énergie
interdite de largeur Esituée entre la bande de valence et la bande dduction. A I'état
fondamental, tous les états de la bande de vakmteoccupés par un électron, alors que la
bande de conduction est totalement vide. Une dianit&lémentaire, réalisable par absorption
d’'un photon, consiste a faire passer un électrorladbande de valence a la bande de
conduction. Cet électron laisse un trou dans lalbate valence. Il se crée alors une paire
électron-trou que l'on appelle exciton. L'électrat le trou sont liés par interaction
coulombienne. L’exciton peut étre décrit comme yst@me hydrogénoide formé par les deux

particules en interaction coulombienne. La paiextébn-trou se déplace alors dans le cristal

avec une quantitt de mouvement totale définie parvecteur d’ond& .Les propriétés

excitonigues seront traitées ultérieurement.

4.5.3 Force d’oscillateur d’'une transition optique

4.5.3.1Cas des transitions bande a bande

La force d'oscillateur traduit la probabilité deansition optique depuis un état initial (la
bande de valence) a un état final (la bande de umiach). La théorie des perturbations
dépendantes du temps permet de calculer la praighélr unité de temps de I'état initial |i>

de la bande de valence vers I'état final |f> dedade de conduction suite a I'absorption d’'un
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photon W, :%KHFMZ&'(Ef -E —ha)). Dans le cas d’une perturbation périodique, le

terme d'interaction v(t) sera écrit sous la formet) = F(€“ " +e &) oy F est un
opérateur indépendant du temps. L'onde électromayee sera décrite par le potentiel

vecteur :
A= AF(EW D 4 gikr-a) (1.42)
k est la direction du vecteur & la direction de la polarisation. La condition @eige de

Coulomb divA =0) impose une onde transverse. D’autre part, 'H@mién d’'un électron

du cristal en présence d’un potentiel cristalli(r) s’exprime de la maniére suivante :
1 -
H=—-I(p+eA] +V(F 1.43
om (p+eAf +v(@) (1.43)

p est toujours le vecteur quantité de mouvem¥nt, egt e potentiel périodique du cristal. e
est la valeur absolue de la charge de I'électromesa masse au repos. En développant le
terme (p+e€A)?, en tenant compte de la condition de jaugivA=0) qui induit la
commutation de p et A, et dans les conditions de faible amplitude dend®

électromagnétique, la relation (1.43) devient :

H=H,+—° Ap (1.44)
m,m*
2 -
H, = P est 'Hamiltonien indépendant du tempsete—Ar) le terme perturbatif
2mym* m,m*

dépendant du temps. Le term&, est négligé dans le cadre d'une intensité modédrée

champ électromagnétique. En remplacénipar son expression et en ne considérant que le

terme relatif a exp(eit) traduisant I'absorption, le terme d’interactidevient :

e e r
A e £.pe’“ =Fe™“ (1.45)
m,m*

En utilisant la regle d’or de Fermi, la probabildé transition radiative (qui est reliée a la
force d’oscillateur), par unité de temps, d’'un étdtial i (d’énergieE;) vers un état finaj
(d’énergiek;) devient donc:

2 en
T 7 mZmr2

(f[e¥ 25]i) o€, -E -ne) (1.46)

i
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Cas des puits quantiques :

Dans un puits quantique, comme mentionné aupardeanfionctions d’ondes sont le produit
de fonctions enveloppe par des fonctions de Bloch.

On peut expliciter 'élément de matrice de I'équation précédente :

(F1E.8[1) = (uy & B, ) Fa | T )+ (Fo [E8 £, ) Uy U, ) (1.47)
u,., () designe la partie périodique de la fonction decBlaentrée en I'extremum de la
bande de conduction ou de valende=(0). Les indicesv (v)) et n (n’) correspondent
respectivement a la bande et a la sous-bande td¢ ihdial (final) de la transition. Lorsque
v£v', le deuxiéme terme s’annule et le premier termgaspond aux transitions interbandes
(par exemple entre la bande de valence et la bd@denduction). Par contre, lorsquev’,
seul le second terme persiste. Il décrit les ttmms au sein d’'une méme bande dites
transitions intrabandes ou inter sous-bandes, elese états décrits par les fonctions
enveloppes ff On peut déja apercevoir une différence majeurteeeles deux types de
transitions. L'élément de matrice pour les trapssi inter-bandes est proportionnel a
I'extension spatiale des fonctions de Bloch, quitside I'ordre de la dimension de la maille
cristalline. Par contre, I'élément de matrice dasdgitions intrabandes dépend de I'extension

spatiale des fonctions enveloppes qui est de koddrla dimension du confinement.

0 4._ ; § sans Champj TranSItlon pVC2 (gl/c) p/CZ (8 1 C)
L £ i — — avec champ |
o~ [ hh —1 hy ! ] EVa(HH)—
f= r ! by : 7] 0 ITbEpX/4
:8 0.3L [ : ] EC
% F ®1
S ] Eva(LH)
$O.2_ 4 bz(nbEp2/4) az(rrbpr/4)
M ] —E
01[L ] EVC(CH)—)
- . £ a?(mEpz4) | b2(mEpx/4)
- ! . c
0 50 100 15 200 250 Somme neEpA/2 MyEpx/2

z (Angstroms)
Fig. 1.12Fonctions d’onde normalisées des électrons et dmsstlourds dans le cas d’un

puits carré (trait continu) et en présence d'un wipa électrique (pointillés) Tableau 5.
Eléments de matrice de Kane dans GaN en fonctiola gelarisation pour les différentes

transitions entre les trois bandes de valence &ilade de conduction [21].

Si on considére une transition entre la bande tgwa et la bande de conduction, le second

membre est nul.
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Dans ce cas, on peut écrire la force d’oscillajgar unité de surface (proportionnelle a la
probabilité de transition) comme suit, pour la &iion bande a bande :

F 2 S
D—)Kuc E.9u,)

2 2
g mO(Ec - E, K fe| fh>‘ (1.48)

Uc et y, sont les vecteurs propres de la matrice de Kaaéfsea la bande de conduction et
aux difféerentes bandes de valence A, B et C qut smentionnées dans I'équation 1.5. E
désigne I'énergie de la transition excitoniq@@n appelle élément de matrice de la

transition optique entre chacune des trois bandes de valence et la bande de

2

, iI=A, B ou C. Les valeurs propres et les

conduction, la quantité p2, :‘<uc|§.l5|uvi>

vecteurs propres relatifs aux différentes bandes de valence ont été calculés dans le

cas d’'un matériau a symétrie wurtzite en k=0 par Chuang et al. [21] et sont définis

par :
Valeurs propres en k=0 Base des vecteurs propres
E.=E,+A, +A, +Pce lis 1) lis 1)

Bande de conduction

O=p, +D,+6, +) 1 +i Lix-i
E 1 TA, T 0, A, E‘(X+|Y),T> ﬁ‘(X—IY),l>

Bande de valence (A)

-a . b .
Eoz _ A+A,+ 6. +\/(A1—A22+QEJZ+ZA23 ﬁ‘(X +IY),T>+ﬁ‘(X +|Y),L>

2

-a . b _
= x Yy e x Y,
Bande de valence (B) \@‘( * )l>+@\( +iY),1)

_b . .
£ = A +D,+6, _\/(Al—A22+6£j2+2A23 E\(x +|Y),T>—%\(x +iY),1)

2
-b . .
E‘(X +IY),l>—%‘(X +|Y),T>

Bande de valence (C)

Tableau 6. Vecteurs et valeurs propres de 'Hamika décrivant un semiconducteur en k=0

et en présence d’'une contrainte (cas général).

g2 Be= A o BemA oy (1.49)

Ee ~ B Ec B

En utilisant les notations suivantes:

T N TN -
(iS[75,12) = mR et (iS|7—"|X) <'S|iay|Y> Mo (1.50)
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Et en posant2mgPi?=E,, et 2moP,%=E,., on obtient les élements de matrice

p(?v = ‘<uc|§ muvi> ’

optique p.i, est donné pour deux configurations possibles du champ électrique

suivant la polarisation. L’élément de matrice de la transition

(tableau 5). Les valeurs des grandeurs Ep, et Epy, peuvent étre trouvées dans la
littérature [46-48]. La force d’oscillateur dépend également du recaunerd spatial des
fonctions d’onde de I'électron et du trou.

La figure 1.13 illustre I'effet du champ électrigger le recouvrement des fonctions d’onde.
En l'absence de champ électrique, le recouvremest fdnctions d’onde demeure élevé.
Notons que pour un puits carré et des barrierepatientiel infinies, le recouvrement des
fonctions d’'onde est égal a 1. En revanche soffet’de la contrainte, lorsque la largeur du
puits quantique augmente, le champ électrique eépes électrons et les trous et le
recouvrement des fonctions d’onde de I'électrodwetrou tend vers zéro. Ainsi, plus le puits
est large, plus le temps de déclin radiatif eshgrat donc plus la probabilité d’émettre un
photon est faible. Pour la conception de dispas#ihetteurs de lumiere comme les diodes
électroluminescentes (DEL) qui fonctionnent a bdseuits quantiques, un champ électrique
interne peut donc étre intéressant si le but estldire des transitions a plus basse énergie
qgue le gap, mais le prix a payer sera une penetisité de luminescence due a la séparation
des fonctions d’onde d’électron et de trou. C’'estjai justifie, en partie, I'effort de recherche
de plus en plus important sur les nitrures non ipeda D’autre part, comme le champ
électrique influence la localisation des porteure éemps de déclin de la luminescence, il est
judicieux de trouver des moyens de s’en affranshit’on veut extraire les parametres
intrinséques tels que le temps de vie radiatif ditspguantique. La premiere possibilité est de
réaliser une croissance des nitrures en phaseumiBijon I'axe [100]. En effet, la symétrie
cubique du cristal induit I'annulation de la posation spontanée d’'une part et la croissance
suivant la direction [100] entraine une annulatienla polarisation piézo-électrique d’autre
part. Malheureusement, cette phase cubique eststaBka et génere un grand nombre de
dislocations. De plus, il n’existe aucun substdeEeé en parametre de maille, ce qui dégrade
la qualité du matériau. Par conséquent, bien qierda d’oscillateur ait pu étre améliorée par
la réduction du champ électrique, le rendementtddie trouve complétement inhibé par des
processus non radiatifs. Les structures non pelaermettent de réduire considérablement
I'intensité du champ électrique au dépend de lditgudu matériau.

Contrairement a la méthode précédente, une aulindosoconsiste a conserver la symétrie

hexagonale afin de préserver la qualité du matéBaurevanche, on fait croitre les nitrures
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suivant une autre direction. En effet, si la cramg® est réalisée dans une direction
perpendiculaire a la polarisation (qui est suidate c), alors le champ électrique est nul. Il
existe plusieurs directions cristallographiquegppadiculaires a I'axe [0001] mais du fait de
la symétrie hexagonale, seuls deux plans « nonirpsla paralléles a I'axe ¢ ne sont pas
équivalents : ce sont les plans a et m. En réalitést impossible d’obtenir un champ
électrigue nul car la surface n’est jamais parfdite fait de la rugosité, cette derniere n’est
pas parfaitement paralléle a I'axe c. Il existeadon faible champ électrique mais dont I'effet
sera plus faible comparativement au cas des stegcpolaires. Les premiers puits quantiques
non polaires de GaN/AlGaN réalisés ont été déqdés Waltereit et alen 2000 [49]. |l
s’agissait de nitrures plan m. Les puits quantiq@adl/AlGaN plan a, ont, quant a eux, été
réalisés pour la premiere fois en 2002 [50]. Cameal. ont comparé optiquement des puits
quantiques plan a et plan ¢ d’épaisseur allant @& 2am. Les résultats obtenus dans le plan ¢
sont caractérisés par un champ électrigue induisardgffet Stark qui décale les transitions
optiques vers les basses énergies lorsque la taglgepuits augmente. En revanche, en ce qui
concerne le plan a, I'énergie de transition tend ye gap du GaN massif a mesure que la
largeur du puits augmente, a I'instar d’'un puits&aPour les puits larges, il a été montré que
I'intensité de luminescence est largement améliaréause d’'un meilleur recouvrement des
fonctions d’onde de I'électron et du trou. En resta®y une réduction de lintensité a été

observée pour des puits plus fins.

10 T T T T T T T I
—F=0 KV/cm
0L —-—- F= 440 KV/cm |
- IR
«  06F 7 N\ .
: \
o A
VM 04+t \ -
\\
\\
02+t N, ]
\~
\~
\_\.
0.0 T T T T T = T
0 2 4 6 8 10

Epaisseur du puits (nm)

Fig. 1.13Effet du champ électrique sur le recouvrement dastions d’onde dans un puits
quantique de AlogGay 9 N/GaN/Ab 0dGag oa\.
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4.5.3.2Cas des transitions excitoniques

Dans ce paragraphe, on cherche a déterminer I'&ndegliaison de I'exciton dans un puits

quantique soumis a un champ électrique. Pour dieple probleme, on suppose que les

masses effectives des porteurs dans la barriedlaret le puits sont identiques. On note E

I'énergie de la bande interdite, et ® 4 les profils de potentiel des bandes de condueion

de valence (confere paragraphe précédent). L’'Hanidh de I'exciton s’écrit alors :

Hoo = E, + e, P € Ly (1.51)
2m,  2m, AmE|f, -

En l'absence d’interaction coulombienne, les vesepropresy, de I'Hamiltonien Hyc

s’écrivent :
Go(rar,) = éexp[i(l?,,e B + Ky DB Wae (22) Xoun(2) (1.52)

Ou x,..(z) et x,..(z )sont les fonctions d’'onde associées aux bandesmtiuction et de

valence du puits quantique (confere paragrapheegeit).k, . et k,, sont les vecteurs d’onde

correspondant au mouvement des particules danlaredp puits quantique. Deux vecteurs,

P. = (X, y.)et p, =(x,Y,)permettent de décrire ce mouvement. Les énergieprgs

correspondant g sont:
— — 2
E(Kje,Kyp,nim) =E, +E, +E, + 72K + LT (1.53)
2m, 2m,
Pour simplifier 'Hamiltonien K, on introduit les changements de variable :
(M +m)R, =m,p, +mp, et p=p, - A, (1.54)
Ce qui abouti a :
ooz P o Pi pZe e o2+ Vi(z) +E,  (155)
2(m, +m,) 24, 4 801/p2+(2 -z ) 2m,

Cette équation met en évidence plusieurs termes :
He et H, correspondent respectivement au confinement diecttén et du trou, par un
potentiel a une dimension, selon I'axe de croisgsanc

h2 02
== +V (z
© 2m, 0z 2 ()
h2 62

2mh a ezh

(1.56)

h

—— *Vi(z)
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ou m, (respectivement gh et z (respectivementyk sont la masse effective et la position de
I'électron (du trou) selon l'axe de croissance lad#ructure quantique.

Pour ce qui concerne le mouvement dans le planuds guantique :

H.n, correspond a I'énergie cinétique du mouvemeatifedntre I'électron et le trou dans le
plan du puits quantique:

2 2 2
TN (1(11}&&} (1.57)
244, 21\ 0p\ p0op) p?06?

ol W est la masse réduite de I'exciton dans le plapuits (1, =1/m,, +1/m,,). p et

sont les coordonnées relatives radiales et angslaintre I'électron et le trou.
Hy correspond a I'énergie du mouvement du centre dassen de coordonnées
Ii,, = (X, y)dans le plan du puits quantique.
_h2 02 62

H, = (_J,_j (1.58)

2(m,, +m,, ) 0x2  0y?
Hcp correspond a I'énergie électrostatique due aiaction coulombienne entre les deux
particules de charges opposées que sont |'éleetiertrou:

—e?

478 £ 0+ (2, - 2, )
7Er€O 10 + Ze Zh

L’énergie de liaison de I'exciton est obtenue @améthode des variations en minimisant la

He = (1.59)

quantité :
<¢|Hcin + HCb| ¢>

(1.60)
(@[®)

Eb=

La fonction d’onde de l'exciton est une fonctionrigdionnelle dont les paramétres
variationnels b et seront déterminés en minimisant I'énergie deitexc

On choisit une fonction d’ess@ia deux parametres variationnels b es’écrivant :

P> +b(z, - zh)ZJ

(1.61)

7% (0, zz2,) = Nnorm'fe(ze)'fh(zh)'exr{_ 1

L’énergie de l'exciton est atteinte lorsque I'énergexdb\) de I'exciton est minimale par
rapport aux parametres bjetb est un paramétre sans dimension, compris &nétel, qui
caractérise la dimensionnalité de I'excitorietst le rayon de Bohr de I'exciton. En fait la
fonction d’essai la plus adaptée est celle qui noadh I'énergie de liaison la plus grande.

Les intégrales qui interviennent dans le calcuEdd,\) sont a priori des intégrales en six
dimensions portant sur les trois coordonnées tkrifén et du trou. En fait, le systeme est
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invariant par rotation autour de I'axe de croissaecinvariant par translation du centre de
masse dans le plan du puits. Nous avons déterri@mélution de I'énergie de liaison de
I'exciton en fonction de la largeur du puits qugog dans le cas GaNi&a. N pour
différentes compositions d’aluminium x et pour éiintes fonctions d’essai (modele 2D :
fonction & un seul paramétre variationigb=0), modele 3D: fonction & un seul paramétre
variationnell (b=1), modéle bD : fonction a deux parametresatiamnels). Les résultats de
ces calculs sont représentés sur la figure 1.tdraparés avec ceux de Bigenwald et al. [51].
On remarque que quelle que soit la concentratiofalleage, dans un puits sans champ
électrique, I'énergie de liaison reste supérieuredgale a I'énergie de liaison dans le GaN
massif qui est de 25 meV. Lorsque la largeur duspdevient tres grande, on retrouve
I'énergie de liaison de GaN [27]. En revanche ersence d’'un champ électrique, cette valeur
peut passer en dessous des 25 meV, surtout popudsdarges. Puisque I'électron et le trou
sont séparés spatialement, il faut fournir moinendirgie pour séparer I'électron et le trou.
Dans le massif, Aoudé et al. ont mesuré a parts dpectres de réflectivité et de
photoluminescence, les énergies de liaison desomecA, B et C dans le GaN massif. Elles
sont a peu prés identiques. L'énergie de liaisoliedeiton A est de 24.2 meV, celle de B,

25.9 meV qui est égale a celle de I'exciton C.

m T T T T T T T T - T T T T 60 T T T T T T T T T T T T T
. ] 55| o b)]
55 : S |
® . Xx=027,0.17,0.13,0.08 VAR o
-2 T / \ —@— modéle 2D
S0- 0 _e = N v ~m modele 3D |
8 o o/ \ —A—modéle bD T
o 451 45 - v N —w— puits carré
Pé i o i '\v ]
E__, 40 - 2 40 | \\“v\ -
= L/ -, £ H \S
S asl d S 35| N i
;En 35} ¢ - g [ ., \N
o 30 .-: = 0 A/ \A\ V3
= L D' k) . Y GaN massif
S o5 - =
ﬁ' By 2 2 » ./.\.\.\\I\A\\A
. "ol et
5 20f i A 1
! - N
15 15 L .\.:\::\::A\ A .
i e gm A-a
b Avec un champ électnque d I L
101 o I I
JEEEL R B 0 5 10 15 20 25 30 35
Epaisseur du puits (monocouches) Epaisseur du puits (monocouches)

Fig. 1.14 : (a) Energie de liaison de I'exciton fanction de la largeur du puits quantique
[51]. (b) Ce travail.
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Notons également que I'énergie de liaison de Iwxcicalculée suivant le modéle bD
(fonction d’essai a deux parametres) est plus itapte que celle obtenue avec le modeles 3D
(fonction d’essai a un seul parametre , b=1), mléane supérieure a I'énergie de liaison
calculée dans le modele 2D. Cela vient du fait lguéonction d’onde a deux parametres
variationnels décrit mieux I'exciton surtout daaschs du puits d’épaisseur inférieure a 15ML
soit 3.9 nm). Ce qui permet d’obtenir une meilleapproximation de I'énergie de liaison de
I'exciton. Le prix a payer est un temps de cal@alhtivement important car dans le modéle
bD, la minimisation se fait suivant deux variablles.modéle 3D est aussi plus gourmand que
le modéle 2D en temps de calcul a cause de terduitsomnels.
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Conclusion

A lissue de ce chapitre, nous disposons des onfitessaires au calcul de la structure de
bande d’'un matériau semi-conducteur contraint @csitre wurtzite. Nous avons abordé, les
effets des déformations dues a I'épitaxie cohéreniel'énergie des bandes de conduction et
de valence. Nous disposons également de la relatitne le champ piézo-électrique et le
désaccord de maille puits/barriere. Finalementsreons calculé I'énergie d'une transition
entre niveaux confinés d'électrons et de trous danguits quantique piézoélectrique. Nous
avons montré que la forme du potentiel induisag véduction drastique du recouvrement
des fonctions d’onde des électrons et des troynssble de I'inconvénient majeur que I'on
rencontre dans les matériaux wurtzite élaborésastiVaxe ¢, a savoir une importante
diminution de l'intensité de la luminescence. Nawsns aussi détaillé le calcul variationnel
des énergies de liaison des excitons dans un quatstique nécessaire a la détermination des
énergies des différentes transitions d’'un puitsitigae.

Le chapitre qui va suivre exposera les différeméefiniques expérimentales qui permettent

d’accéder aux parameétres que nous avons evoquaEsiprament.
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Chapitre 2 :

Spectroscopie optigue sur des puits guantiques

expeériences et simulations

Ce chapitre répertorie les différentes techniquissables et utilisées par la suite pour
caractériser les propriétés optiques et électra@s@ies puits quantiques. Comme indiqué dans
la figure 2.1, aprés excitation, il est possible deétecter soit les photons réfléchis
(réflectivité), soit ceux transmis (transmissiospit ceux émis lors d’'une désexcitation
radiative (photoluminescence en régime continu @polue temporellement (TRPL : time
resolved photoluminescence). Lors d'une désexeitathon radiative, la technique de
'absorption optique détectée thermiquement (AQODPermet de détecter a basse
température des phonons émis. L’élévation de tesmtyr@ suite a I'émission de phonons est
détectée par un thermometre de carbone ou de gemmab’AODT permet de détecter les
faibles absorptions, notamment dans les structupasts quantiques. Cependant, la nature de
I’échantillon ne permet pas toujours d’avoir rearces expériences. Par exemple, quand le
substrat est opaque, 'AODT n’est pas la technigumieux adaptée a I'étude des propriétés

électroniques des puits quantiques et les expé&sete transmission ne sont pas possibles.
. Photoluminescence
Emission de

. Lo photons L %00 K
Retlectivite TRPL: 10 - 300 K
T=5-300K

Transmission
T=5-300K

Echantillon g

¥

Excitation

Emission de Ab ‘?'let 10I11 .
phonons optique detectée

thermiquement
T=5-300K

Fig. 2.1 : Apercu des techniques de spectroscopiigwe utilisées dans I'équipe.

1. Réflectivité résolue en angle

La réflectivité est une technigue qui consiste durer I'intensité réfléchie par un échantillon
en fonction de la longueur d’onde du faisceau imfdLa réflectivité est sensible a l'indice de

a7



Chapitre 2

réfraction des matériaux qui constituent la stmectmulticouche. Puisque l'indice varie
fortement au voisinage des transitions excitonigoete technique est parfaitement adaptée a
la caractérisation des transitions excitoniques. rfédlectivité est une méthode de
caractérisation rapide a mettre en oeuvre, qui perpar exemple dans une hétérostructure,
de déterminer la composition des barrieres, du teatbsou [I'énergie des niveaux
fondamentaux ou excités dans un puits quantiqueolr faible de la réflectivité réside dans
les interférences liees a la géométrie de I'échantiqui générent des oscillations dans le
spectre. Les signaux de réflectivité relatifs aasitions excitoniques sont donc noyés dans
ces oscillations qui peuvent rendre tres délicassialien I'extraction des transitions
excitoniques que I'extraction des forces d’oscailat

L'utilisation de la réflectivité en fonction de Hagle d’'incidence permet de faire la distinction
entre les oscillations interférentielles et les naigk caractéristiques des transitions
excitonigues. Comme le chemin optiqgue dépend deglkad’incidence, les extrema des
oscillations sur le spectre de réflectivité varighin angle a l'autre alors que les positions des
signaux excitoniques demeurent inchangées. Laiti@ngxcitonique sera particulierement
visible lorsque son énergie coincidera avec un mum local des oscillations

interférentielles.

1.1 Dispositif expérimental

Une lumiere polychromatique (0.3 - 2.5 um) issuand’ lampe halogéene, traverse un
polariseur et une lentille afin d’obtenir un faigoepolarisé collimaté. Elle est ensuite
réfléchie par I'’échantillon grace a un miroir dewei placé a 45° par rapport au faisceau
incident. La détection étant fixe, le balayage egleest assuré par un banc rotatif sur lequel
est installé le systéme source. L’axe de rotat®mreal dernier coincide avec celui du cryostat.
Ainsi, pour que I'échantillon soit éclairé sous amgle d’incidencen, le cryostat doit étre
tourné d’'un anglea et le rail mobile de @ Le faisceau réfléchi est ensuite focalisé sur la
fente d’entrée d’'un spectrometre Jobin-Yvon HR-G€8eau de 2400 traits/mm blazé a 300
nm) grace a une lentille de focale 25 cm, dispakg&éacon a obtenir un grandissement de
1(montage 4f). Enfin, le signal est détecté pa ceiméra CCD constituée d’une matrice de

1024x128 pixels; elle permet d’enregistrer dessps sur un intervalle de 150 A.

48



Spectroscopie @pdéi sur des puits quantiques: expériences et sionga

Acquisition

Caméra Lampe
ccD LED halogéne
: Miroir Rotation 2«
— de renvoi P
Moteur v d
pas apas Polariseur
Rotation «
Cryostat
(T=5-300K)
-
Montage 4f
Miroirs Fente
sphériques d'entrée Echantillon

Fig. 2.2 : Schéma synopsis de la spectrométriefiectivité résolue en angle

La réflectivité est étudiée selon deux configunmagioLa configuration transverse magnétique
(TM) dans laquelle le champ électrique est paml&l plan d’incidence et la configuration

transverse électrique (TE) ou le champ électrigateperpendiculaire a ce dernier. Le plan

d'incidence est le plan contenant les vectdurévecteur d’onde) et (vecteur normal a la
surface de I'échantillon). Les spectres de refl@étisont essentiellement enregistrés a 5 K
dans la mesure ou les signaux excitoniques devitnplks difficilement décelables a
température ambiante du fait de I'agitation themmsigui élargit spectralement les transitions

excitoniques.

1.2 Simulation des spectres de réflectivité

1.2.1 Réflexion et transmission sur une surface idéale

Lorsqu’une onde plane polarisée arrive sur unerfate plane séparant deux milieux, une
partie est transmise et une autre réfléchie. Léisumide propagation (d’indicedet Ny) sont

considérés comme linéaire, homogénes et isotr@peglus, le milieu est considéré comme
neutre et non magnétiqud & uOH , Soity,=1). On définit alors le coefficient de réflexion

et le coefficient de transmissiaren amplitude du champ électrique par= E/E;, t = E/E,
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ou E, E et E désignent respectivement I'amplitude des champsréues réfléchi, transmis
et incident. Les coefficients de Fresnel dépendenta direction du champ électrique. Deux
cas sont a envisager : la polarisation TE et lansadtion TM dans la mesure ou tout état de
polarisation est combinaison linéaire de ces deats @e polarisation rectiligne. La théorie
électromagnétique fournit des équations de paseslgéves aux composantes du champ
électrique et du champ magnétique d’'une onde lumsimeui passe d’'un milieu diélectrique

dans un autre. Les composantes tangentigli@swlleles a la surface de séparation) des deux

champs, E et H doivent étre continues. La continuité du champtélgue et du vecteur

excitation magnétique s’écrit donc:

E +E =

no 2.1)
Hit + Hrt = Hl‘t

Z étant le vecteur unitaire normal a la surfacedpagation (confere figure 2.3). On considere

une onde plane monochromatique, dont I'expresssodela forme :
E =E,exp(j(at —k[)) (2.2)
Le champ électrique et le champ magnétigBéet par |4 méme le vecteur excitation
magnétiqueH = B/y,) sont reliés au vecteur d'onde par les équatienslaxwell qui, dans
le cas d’une onde plane se simplifient. En patigcubn peut écrire :
KDE

Mo

Cette relation sera utilisée par la suite pourrédds relations de continuité au niveau d’'une

m- .  JE kK OE

rotB=-— « B= =H= (2.3)
ot

interface.

a. Polarisation Transverse Electrique (TE)

Dans cette configuration, le champ électrique iectd E est orthogonal au plan d'incidence,

tandis que le vecteur excitation est contenu damdan d'incidence. La figure 2.3 représente
la réflexion et la transmission d’une onde plankpeée TE a l'interface entre deux milieux.

Comme on peut le constater, les composantes despshélectriques incident, réfléchi, et

transmis s’écrivent :

E, = E exp(j(at —KF))

E, =TrE, exp(j(at -k F)) (2.4)

E, = tE exp(j(at —k,))
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N
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E; ~h 90 90 E’
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Milieu 0
R _K — >
Milieu 1 X N0 ¥
e, H,
E,
T k, N,
v

Fig. 2.3 : Réflexion et transmission d’'une ondenplgolarisée TE a l'interface de deux

milieux.

L’expression de la continuité des champs électsgtemagnétiques d’apres I'équation (2.1),

conduit a:

Eix+Ex =E. Soit :t = 1+ (2.5)

Pour le champ électrique. L'utilisation de I'équati(2.3) permet d’obtenir une deuxiéme

relation entre ett :

:(Hiy-Hyy) cosbo—Hy cos6,= 0. (2.6)

Pour le vecteur excitation magnétique

Les relations de rapport entre les amplitudes Hamps magnétiques permettent d’écrire:

No c0s6p + No r sinBp =N; t cosbg (2.7)

La résolution de ce systeme de deux équations & ikeonnues permet de remonter aux

coefficients de Fresnel :

[ = N, cosd, — N, cosg,
N, cosd, + N, cosg,

_ 2N, cosé,
N, cosé, + N, cosg,

(2.8)

b. Polarisation Transverse Magnétique (TM)

Dans cette configuration, c’est le champ magnétguiesst contenu dans le plan d’'incidence
et le champ électrique qui est orthogonal au plamcidence (confere figure 2.4). Elle
représente la réflexion et la transmission d’ungegplane polarisée TM a l'interface de deux

milieux.
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Fig. 2.4 : Réflexion et transmission onde planeagsée TM a l'interface de deux milieux.

En procédant de la méme maniere qu’en configurafign le calcul aboutit aux relations

suivantes :
Pour le champ électriques;, — By =Ey, Soit: co$p - r Sinfp =t coshy (2.9)
Pour le vecteur excitation magnétiquetix - Hyx = -Hyy,. Soit: No-No r = N t 2.10)

De méme, la résolution du systeme permet d’obtesicoefficients de Fresnel suivants :

[ = N, cosg, — N, cosg, ot {= 2N, cos,

- : = : (2.11)
N, cosg, + N,sing, N, cosd, + N,siné,

Dans la configuration TE, d’apres les formules deskel (2.8), le coefficient de réflexion ne
s’'annule pas tant qud; #Np; il existe donc toujours une onde réfléchie. Branehe, dans la
configuration TM, il existe un angle d’'incidencegpalé angle de Brewstég pour lequel
'onde est entierement transmise. Les formules desrfel permettent de le calculer :

Og=arctan Ni/Np).

1.2.2 Représentation matricielle d’'une structure multicowches

Le modéle développé par Azzam et Bashara [1] pemheetalculer les coefficients de

réflexion et de transmission d’'une structure maliches. Dans cette approche, la linéarité
des équations de Maxwell permet de rendre compepdepriétés de chaque couche par le
produit d’'une matrice couche et d’'une matrice fiaige. Finalement, la matrice de la structure

multicouches globale sera la matrice produit desioes de toutes les couches la constituant.
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La réponse optique de la multicouche est directémediée aux éléments de cette matrice que

nous expliciterons par la suite.

‘N Vo1

Onde
incidente [ T 1 7

Ej(z) | E["(z)| E;"(z) E ()

) ) ] Onde
PR P 7 transmise
v e v ) E, . ()
Onde E;(z) |Ef(z) | E;() E_(:) !
réfléchie @ @ — e+
dl‘ dZ dm.

-
A

>

Fig. 2.5 : Champs électriques a travers une striectum couches.

Comme le montre la figure 2.5, dans une couchehémp électrique total de I'onde est la
superposition des champs électriques de deux qudass, I'une se propageant suivant I'axe
de croissance z (dont I'amplitude est ndE et I'autre se propageant dans le sens inverse
(dont 'amplitude est notéE). On peut alors décrire le champ total sous fodme vecteur
dont les composantes sont les amplitUglest E".

E*(z)}

(2 (2.12)

E(2) :|:

a. Matrice interface

- Ef, Ey, | E,

Fig. 2.6 : Réflexion et transmission au niveau detdiface entre deux milieux d’indices

différents, (a) le faisceau vient du milieu a, Ibjaisceau lumineux vient du milieu b.

On cherche a déterminer les éléments de la madiéoeivant l'interface entre les deux

milieux aetb :
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el e]E
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ou les composantes de chaque champ sont représsatda figure 2.6.

Dans le cas ou I'onde vient du milieu a, les amdks complexes des ondes réfléchies et
transmises sont :

Ep' =taEsa , E-=rapEy etEy =0 (2.14)

OU Iy ettyy sont les coefficients de réflexion et de transioisspour une onde se propageant
du milieu a vers le milieu b. En appliquant lanhade (2.13) ave&, = 0, on trouve :

Ea =l By = (1/ ta) B’ (2.15)
Ea=l21 Eb-'-:(r ab/tab) Eb+ (2.16)
Soitlq1 = 1ty etlor=rap/tan (2.17)

Considérons maintenant le cas d’'un faisceau lumtivemant du milieu b. D’aprés la figure
(2.6), on peut écrire comme auparavant :

Ep' =rpaBy, Es=tha EvetEy =0 (2.18)
Ourp, ettpa sont les coefficients de réflexion et de transioisspour une onde se propageant
depuis le milieu b vers le milieu a. En appliquianformule (2.13) aveE," = 0, on trouve :

0=InE +1Ey (2.19)
Ea=lo1 By +l 22 By (2.20)
Des relations précédentes, on peut alors en dédewa éléments restants de la matrice
interface:

l12= Tpaltap €tl22 = (Ea- 121 Bs")/ Ev = toar(Fanfba)/tan. (2.21)

L’expression précédemment établie des coefficidetsresnel (équations 2.8 et 2.11) permet
d’exprimer les coefficients,, etty, €n fonction des coefficientg, etty, (puisquera, = -rp, et
tha = 1-ra?/tap). Finalement, on obtient la matrice interface :

1
|, = 1 h (2.22)
tab r.ab 1

b. Matrice couche

Lorsqu’une onde traverse une couche d'épaisseasa phase évolue au fur et a mesure qu’elle
progresse dans la matiére. La figure 2.7 reprédanteaversée par une onde plane d'une

couche dépaisseur d et dindic&;. Le champ électrique étant de la forme
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E =E,_exp(j(at —k F)) le déphasage introduit par la couche est algis=:kF ol F est le

vecteur reliant les faces d’entrée et de sortim diemiére.

_"?\'r
6, 0
E,*
— k
d "le,
! E d+"—| J.'?\'I 1

Fig. 2.7 : Déphasage d’'une onde a la traversée d’couche d’indice Net d’épaisseur d

D’aprés la figure 2.73 = k d co99; .Soit :p =2x Ny d cosf; / A (2.23)
Finalement, la matrice couche s’écrit:
e? 0
L —{ 0 e‘”’} (2.24)

c. Réflexion et de transmission d’un systeme multicolnes

Comme évoqué en début de section, la matrice dédriva structure multicouches est le
produit matriciel de toutes les matrices des cosiche des interfaces la constituant.
Généralement, il ne se produit aucune réflexionlea-du substrat, car celui-ci est considéré

comme semi-infini. Par conséquént= 0

E; {Sn 512} | JE = SuE (2.25)
e 7lsy s.) 0] T |E =S |

Les indices a et s correspondent au milieu ami{janr@miére couche) et au substrat semi-
infini s (derniére couche). Chaque matrice dépantlathgle d’incidence local. L'application
de la loi de Snell-Descarteblysin 6o = Ny sin 0;=...= Ny+1 Sin Om+1) @u niveau de chaque
interface permet d’exprimer I'angle d’incidence dben fonction de I'angle d’incidence
initial et de I'indice de la couche correspondarites coefficients de transmission et de
réflexion en amplitude s’écrivent:

r=Es/Eq = $1/S1i1 (2.26)
t=E4 /By =1/9;

Les coefficients de transmission et de réflexiomngensité sont définis par :
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2

et T = Nmsa It = Novg
NO

N,

1
S

R=[r =22

2.27
s, (2.27)

1.3Indice complexe des différentes couches constitualdéchantillon

La connaissance de I'évolution des indices carzetér les matériaux composant une
structure multicouches en fonction de la longuelande est nécessaire pour simuler la
réponse optique de I'échantillon avec le modéleitdgcécédemment. L'indice complexe
d’'un matériau est relié a sa constante diélectrpre

N2 = (n-jK)2 =& = &1t &2 (2.28)

Ou encore, en inversant la relation :

E +4E+EL —& +EX+E
n:,/%etK:\/ L 21 2 (2.29)

Ou n désigne lindice de réfraction d€, le coefficient d’extinction, lui-méme relié a

I'absorptiona du matériau para = 4nK/L. A étant la longueur d’'onde dans le vide.

1.3.1 Constante diélectrique d'un semi-conducteur au voisage de I'énergie de la

bande interdite

a. Modéle homogene excitonique

Afin de modéliser I'indice d’'un matériau au voisyea de la résonance, I'exciton (de masse
mg) est modélisé par un oscillateur de constante agal k, amorti par un frottement

visqueux dans le cristal (dont le coefficient detttment est C) et excité par une force
d'origine électriques eE . L’application du principe fondamental de la dyrique & I'exciton
aboutit a I'’équation du mouvement :

d’d da

~ di =
~  =-kKi-C—-eE=- d-ml—-€e& 2.30
modt2 dt Myl = m dt ( )

Puisque le champ électrique est de la fol?rFFeE0 exp( jat), on cherche une solution de la
méme forme U = U,exp(jat )Ce qui donne alors :
- e

T m@ e i (231
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Finalement, la constante diélectrique s’obtient érivant I'équation constitutive du
milieu: D = £,6,E = £,6,E+P = £,6,E-€eNi, ot P désigne la polarisation induite par les
excitons,N le nombre d’éléments polarisables par unité deaumel ¢y la permittivité

diélectrique du vide ety la constante diélectrique hors résonance degsamtansitions

optiques.

£ =& +— f‘ : (2.32)
EZ-E%+|lE

E = 4w est I'énergie de l'onde incidentds, I'énergie de résonance de I'exciton,

I'élargissement homogéne et A la force d’oscillat@ssociée a la transition excitonique.
Lorsque I'on a affaire a plusieurs excitons, lastante diélectrique résulte de la somme des

contributions de plusieurs oscillateurs harmoniques

_ A,
£ =&+ 2.33
' b Zn:Egn—E2+jrnE ( )

b. Le modele inhomogéne excitonique

Les fluctuations d’épaisseur, de composition etcdaetrainte entrainent un élargissement
spectral de la raie excitoniqgue. Ces phénomeénesepetlse traduire par une distribution
gaussienne de I'énergie de résonance des excitamaoyenne de cette distribution &stet

son écart-type edt. La constante diélectrique devient alors :

1 A [ (x=Ep)°
E =&+ exg - dx 2.34
T IA«/ZUXZ—E2+jFE 21 (2.34)

L’élargissement inhomogéne est ici représenté papdrameétreA. Pour caractériser la
transition excitonique, on utilise plutét I'élargesment a mi-hauteur de la gaussienne, qui est
égal & 2(2In2f*A. Dans les échantillons qui seront étudiés paruiée s!'élargissement
homogene caractérisant I'interaction exciton-phorsh tres faible devant I'élargissement
inhomogene car les expériences auront lieu prifenpant a basse température. Ainsi,
I'élargissement inhomogene reflétant le désordngctiral dans un matériau est directement
accessible par le modele inhomogéne et est trésnvde I'élargissement mesuré a basse
température.

De méme, lorsqu’on a affaire a plusieurs excittmspnstante diélectrique s’écrit :

1 A (x-E, )2
E =& + exp ———2 |dx 2.35
' " Zn“jAn\/Zﬂ XZ—E2+jI'nE [ 2N ° ( )

n
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1.3.2 Absorption bande a bande des couches de GaN

Le coefficient d’absorption se déduit de la probbide transition par unité de temps que

nous avons exprimée dans le premier chapitre :

() = zj 2dk®

mee,cnwey” (2m)°

\ Mcv(k)‘ 3(E, (K) - E, (K) - ) (2.36)

- 2
L'élement de matrice(é.Mcv(k)‘ variant faiblement avec k, peut étre considéré mem

constant et noté|epcv(0)|2. Ce qui simplifie I'expression du coefficient dsdrption :

2dk
a(w) =
mg gocna)

(2.37)

CV

Il reste donc a effectuer I'intégration. Or, ldew de I'intégrale, notée J, dépend de la nature
de la structure de bande.

a. Cas 3D : matériau massif

Dans ce cas, I'élément de volumié est donné par I'expressiondi =dV=d(4/k®/3) = 4rkdk

On suppose que les bandes sont paraboliques effeatue le changement de variable :
h%k2  hk2 h2k2
+

x=E/(K)-E/(K)-fw=E, + -hw=E, - hw+ 2.38
() —E,(K) ot om g 20 (2.38)
L’expression de J devient alors :
1 (2 3/2 2“
= ﬁ(ﬁj ja(x) hw-E, + xdx = ﬁ F hw-E, (2.39)
Finalement, I'absorption bande a bande dans unriaatéassif a gap direct s’écrit:
Si E<Eg, alorsa(E)=0
7 p,, 0) 2
Sinon a(E) = pr( ) (Ej E-E, (2.40)
22 mye,cnw \ h?

Ainsi, dans un matériau massif a gap direct, laécau coefficient d’absorption évolue

linéairement avec I'énergie des photons au dessligmergie du gap. Ce qui se traduit par:

a(E) = AJE-E, , ouE, désigne I'énergie du gap, &tun coefficient de proportionnalite.
b. Cas 2D : puits quantique

Dans le cas 2D, il s’agit d’'un élément de surfad8=27kdk, car Szk2. En suivant la méme

démarche qu’auparavant, on trouve :
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_ 1 2m _
J= j d(x)27kdk = j PR S(Xdx s (2.41)

Finalement, I'absorption bande a bande dans unriaatéassif a gap direct s’écrit:
Si E<Eg, alorsa(E)=0

1 p,, 0
2 mie,cnw

Sinona(E) = (2.42)

Ainsi, dans un puits quantique, comme la densittats est constante en fonction de
I'énergie, 'absorption suit une loi sensiblementnearche d’escalier.

a(E) = O pour E<Eansiion €t a(E) = Cte pour E>Fnsiion. Cette marche d’escalier est
modélisée par une sigmoide d’amplitudg centrée sur I'énergie de transition du puits

quantique avec une pemeé,.

1+ ex Etransition -E
AE,

1.3.3 Indices de réfraction de AlGa;«N et GaN dans leur gamme de transparence

(2.43)

Des mesures d’ellipsométrie effectuées au labaesafmr N. Antoine-Vincent [2] ont permis
de déterminer les parties réelles et imaginairesmtices de couches deBk 4N (avec x =

0, 0.19, 0.47, 0.68, 0.78 et 1). Leurs comportemspéectraux sont décrits dans la figure 2.8.
Il est a noter que les mesures d’ellipsométrieaétréalisées a 300K. L’augmentation de la
concentration en aluminium entraine une diminutien’indice de réfraction et un décalage
du gap vers les hautes énergies. Pour ce qui canédN, dans la mesure ou le gap est situé
a 6200 meV a 300 K, le matériau est complétemansparent dans la gamme de longueur
d’onde dans laquelle sont étudiés les échantillSos indice est donc totalement décrit par

une loi de Sellmeier dans l'intervalle d’énergieddé lors des expériences.
_ bA
n(A) = /a+ yER (2.44)

Avec a, b, c, coefficients de Sellmeier, détermiegpérimentalement et permettant de

modéliser la résonance & la longueur d’oadfeavec la forcen. Les paramétres de Sellmeier
d’AIN sont donnés dans le tableau suivant ainsi cpiex de GaN et AhdGay siN dans leurs

domaines de transparence [2].
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a b c Domaine de validité
GaN 5.15 0.35 339.8 375 nm — 580 nm
Alo1Ga N 4.98 0.39 297.7 333 nm — 580 nm
AIN 1.00 3.12 138.0 300 nm — 580 nm

Tableau 1 : Coefficients de Sellmeier a 300 K diendomaine de transparence de GaN,
d’A|o.1gG80.81N et d’AIN

3.0
x=0,19 ~ 0.6 Al Ga, N
0,4 T=300K .
x=0,00 K 428
10,2
; : 126
2500 3000 3500 4000
Energie (meV)
74 n
x=0,00 17
x=0,19
x=047 1B
x=0,68 : 22
x=0,78
x=1,00
I 1 1 1 | l
2000 2500 3000 3500 4000
Energie (meV)

Fig. 2.8 : Evolution de I'indice et du coefficiattiextinction de I'alliage AlGa, N en fonction

de I'énergie pour différentes compositions [2].

L’indice de réfraction présente une importante ataon pour des énergies situées autour du
gap du matériau. Ce phénomeéne s’expliqgue par ump®riante variation de la constante
diélectrique due aux résonances excitoniques’abadrption bande a bande. Des mesures de
réflectivité a 5 K ont indiqué une translation diedices mesurés a température ambiante de
50 meV vers les hautes énergies. Cela s’expliquéepfait que plus la température diminue,
plus le gap du matériau se déplace vers les hantrgies (loi de Varshni). Par conséquent la
résonance excitonique se déplace vers les hausegi€n quand la température diminue. A

basse température, la loi de Sellmeier est dorabileabkur un intervalle plus étendu.

1.3.4 Indice du substrat

Les échantillons sont constitués, soit d’'un substeasilicium, soit d'un substrat de saphir.

Les indices du silicium et du saphir sont des geanslbien connues.
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Ainsi, les indices qui sont utilisés dans le caldella réflectivité des échantillons sont issus
de la base de données SOPRA. Sont représentés figure 2.9 I'indice de réfraction et le
cecefficient d’extinction du silicium ainsi que lire de réfraction du saphir; le saphir est
transparent dans le domaine de longueur d’onde&t8[d

8 . 1.72
Si a)
T=300K ]

1.70 -

1.68 -

. | 1.66 ! . |
3000 4000 3000 4000

Energie (meV) Energie (meV)

Fig. 2.9 : (a) Evolution de lindice de réfractiofm) et du coefficient (K) d’extinction du
silicium en foncti