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Collaborations I

» LEOM, Ecole Centrale de Lyon : groupe de M.Gendry

Croissance auto-organisee de fils et boites quantiques d'InAs/InP(001)
pour composants optoé€lectroniques : Thése de Julien Brault (2000)

» LOA, Polytechnique : groupe d’A. Alexandrou

Dynamique électronique dans les fils et les boites quantiques
InAs/InAlAs sur substrat InP(001) sondée par spectroscopie
femtoseconde infrarouge : These d’Emmanuel Peronne (2002)

» Department of Electrical Engineering and Solid state Institute,
Technion : groupe d’E. Finkman




abandes dans les nanostructures, dispositifs unipolaires

AlAs/InP(001)

roissance, morphologies des nanostructures

oscopies infrarouges

aractérisation optique et identification des différentes morphologies quantiques
= Fils
= Chapelets de boites
= Boites allongées isolées
= Boites isotropes
= Photodétection

= Reconstruction du diagramme énergétique des fils et boites quantiques

» Conclusions / Perspectives




Energie et confinement

HH,——
HH,——

0D : boite

E

>
>

Eq E2 E3

APE

E
>

= 1 E2 ’

1

2 3 4 =5

Densité d’état
croissante en E/2

Densité d’état constante
dans toute la sousbande

Densité d’état maximale
en centre de zone : E1/2

Niveaux discrets 6(E):

Atome artificiel




Transitions optiques dans les nanostructures Il

Transition interbande

» Mécanisme a 2 types de porteurs (bipolaire).

O
{} ; < » Durée de vie dans 1'état excite = quelques

- nanosecondes

Transition intrabande

» Transition entre niveaux confinés de la méme

— bande

® »Un seul type de porteur (unipolaire)

»Durée de vie dans I'état excité régie par

l'interaction électron-phonon : environ une
picoseconde




Transitions intrabandes : regles de selection

ice optique B /\ —

.>+£.<Ff\p Fl.>5,.f
. 2 E2 .—__/\ /,_—
Terme interbande Terme intrabande 7\

ossible entre deux états de parites différentes

ere polarisee selon la direction de confinement

s
WA/ vl;m
W\N‘I\
o

<
[«
£ £ < €,
z z y
T Lo I

. 7 oy m
» Forces d'oscillateur géantes de ces transitions : | f,.,, =0,96—-
m




Meécanismes de relaxation

> Kyy

p(E)

——»

n impliquant les phonons optiques

Fil quantique Boite quantique
E
S A AE A
\1\40
LO
P(E) p(E)
> ky t—o—> 'S

V1 Pas de blocage de la relaxation : couplage électron-phonon dans les boites

quantiques (polaron)

M Durée de vie de I'état excité plus long dans les nanostructures 1D et 0D




Transitions intrabandes : bilan I

» Transitions impliquant un seul type de porteurs.
» Transitions impliquant des fonctions enveloppes de parité différente.
» Polarisation des absorptions le long de la direction de confinement.

» Ralentissement des mécanismes non-radiatifs dans les fils et les boites.

La spectroscopie intrabande est donc un moyen d'étudier et de connaitre :
] Les énergies de confinement des porteurs dans la nanostructure.
 L'extension spatiale et la symétrie des fonctions d'onde.

 La force d'oscillateur des transitions.

¥ Mécanismes de couplage entre les niveaux électroniques et les phonons.




Dispositif de détection dans I'infrarouge
uantiques (QWIP/QDIP)

photocourant

couches contact:

%

Swm
4
Vi

Eq QWIP
n Quelques %
\ Tmnhwp zl ps
g 05a2
T !
Gain de photoconduction : g = —#** D 10°-10'
Ttransit 7 . \ / . ’
Detection a Neécessite un réseau
Efficacité quantique : 77 incidence normale de diffraction
77 Tcapture

Détectivité limitée par la température: D* = ——
2hv \ nt

M Augmentation du gain de photoconduction et de la détectivité et de la
température de fonctionnement dans les détecteurs a boites quantiques.




Lasers unipolaires

> ]. Faist et al., Science 264, 553 (1994)

1 AlGaN AlGaAs InGaAs InAlAsSbh
sels de plomb
N | GaN GaAs InP GaSh sels de plom lOl'lgueur d'onde(pm)
10 100

* Diodes lasers interbandes p-Ge
L/ |

[

\

| ~ uv MIR LIR
I~
| —~ .
| | e 1000 100 10 fréquence (THz) 1
injecteur région active collecteur <A[  Lasers cascades quantiques |

[ InGaAs/AlinAs/InP | AEc ~ 0.52 eV

GaAs/AIGaAs| AEc <1 eV [ |

INAS/AISb AEc <2 eV
GaN/AIN AEc -2 eV

Laser a fontaine quantique

fréquences

telecom

» E. Julien et al., Elec. Lett. 31, 838 (1995)




Les boites quantiques I
InAs/GaAs

Faible dispersion de tailles des ilots, [boites]=1-5.1010 cm2
Contrainte importante : 7% de désaccord de maille
Absorptions intrabandes s-p aux grandes longueurs d’onde (20-22 pum).

> F. Bras et al., APL 80 4620 (2002)

SiGe/Si
AE_ =350 meV, [boites]=6-9.10'Y cm
Transitions en bande de valence (force d'oscillateur faible).

» T. Fromherz et al., APL 80 2093 (2002)

InAs/InAlAs/InP
Forte densité de nanostructures [boites]=101'cm2, [fils]=4.10°cm!
Contrainte plus faible que dans InAs/GaAs (masse €lectronique plus légere )
Absorptions intrabandes intenses dans le moyen infrarouge (12-15um)

> F. Fossard et al., Inf. Phys and Tech. 42 443 (2001)

GaN/AIN
Grande discontinuité de potentiel en bande de conduction : AE =2 eV
longueurs d'onde tres courtes

» K. Moumanis et al., a paraitre dans physica E




‘ Croissance des nanostructures InAs/InAlAs/InP(001) I’

Croissance par épitaxie par jets moléculaires
T =525°C

Alliage accorde en maille a InP : Iny5,Al ;sAs

2.8

2.4

Discontinuités de bandes 20
d'InAs/InAlAs :

1.6 1

1.2

Bande interdite (eV)

AE_=0,66 eV

0.8 |

AE,=0,45 eV

04

0.0

EV 54 56 58 6.0 6.2 6.4 6.6
Paramétre de maille (A)

InAs InP

\ 4 . . (0)
Parametrg de 6,06 5 87 |:> Désaccord de maille : 3%
maille (A)
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‘ Le mode de croissance Stranski - Krastanov I

» Mode de croissance dicte par la competition entre I'énergie €lastique et
l'énergie de surface.

1 §§8O Q%%@gO Q%%%gO

@O@OOOOO@IMS
) @@Q@Q@Q@dﬁé@b@@@@@@@@

axe de OOOOOOOQO InAlAs QQQQOQOQO

croissance (I IIOIOOOOIIOOOOOIOOO

¥ Début de croissance bidimensionnelle = couche de mouillage : épaisseur
critique = 2,5 monocouches (7,5 A)

M Accumulation d’énergie élastique

VI Relaxation des contraintes en formant des 1lots 3D




Caractérisation structurale : cliches AFM

FIL QUANTIQUE

Pas d’arrét de croissance
entre la couche d’AllnAs
et I'InAs

[ P P
#1110] 7

Reconstruction 2x4

[170]% =

BOITE ALLONGEE

Maintien de la couche
d’AlInAs pendant quelques
mn sous pression d’As

=
Reconstruction 2x1

BOITE ISOTROPE

Derniers 3nm d’AllnAs
sous conditions
stabilisées élément 111

Ilots précurseurs

¥ Importance des conditions de croissance = reconstructions de surface

 Couverture totale de la surface d’AllnAs par des boites ou des fils




Dimensions des nanostructures I

» Dimensions déduites des clichés AFM

Préparation de la Hauteur o
Type Barriére (nm) Densité [1-10] [110]
surface (nm)
(nm) (nm)
: 50 nm Pas d’interruption entre —
- - . +
Fils Q0iplans) AllnAs et InAs 4x10° cm 1,510,6 18+4
Boites 50 nm Arrét de croissance 101 em2 18406 4346 o8td
allongées (10 plans) 10 mn sous P, > - )
i 1 plan B 002 | 51,2 60415 40410
isotropes stabilisés en élément III

» Section d'un fil déduite des clichés TEM

55 A

» J0A 33A 6A

225 A




Spectroscopies infrarouges I

Photoluminescence : recombinaison radiative entre
£ N\ électrons et trous sous pompage optique

E> El-HHl Y’ E2'HH2 AR

Excitation de photoluminescence : recombinaison radiative
E, —O— entre électrons et trous sous pompage optique résonnant

= E,-HH,, E;-HH;,...

Photoconduction (échantillons dopés) : absorption des
photons sous champ électrique

= E;-continuum, HH;-continuum

Transmission (échantillons dopés) : absorption des photons

= E,-E,, HH,-HH,, ...

HH,
HH,

17

Absorption photo-induite : absorption des photons sous
pompage optique

I:> El-EZ 7 HHl'HHz JARK

Spectroscopie complete des états énergétiques des nanostructures.




i

l Spectroscopie d'absorption photo-induite I

4

M Mesure directe de 1’énergie de transition intrabande
sur des eéchantillons non dopes

M Mesure différentielle = détection d’absorptions tres
faibles (= 10)

M Mesure directe de AT/T en normalisant le spectre par
un spectre de transmission directe

\

\

hvpompe

hvMIR

\

HH4

\

T'|H2




Le substrat InP

ons dans le moyen

Transmission

100 200 300
energie (meV)

400

600

65 70 75 80 85

energie (meV)

95

100
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l Le point de départ I

» Diplomarbeit d”A. Weber (1998) : Spectroscopie infrarouge d’ilots InAs/InAlAs/InP

Photoluminescence et PLE (INSA Lyon)

Photoluminescence

(e)

0.9

1 11 1.2 1.3 1.4
Energie (¢V)

Dispersion de taille

distribution de taille

» Echantillon a 1 plan de boites non dopées

» PL=1,13 eV (FWHM=170 meV) : 5 composantes

» Hauteur des ilots s’organise en nombre entier de monocouches

» Les pics observés en PL viennent d’ilots ayant une hauteur
comprise entre 4 et 7 monocouches

» PLE révele un état excité 101 a 120meV au-dessus du
fondamental

» PLE donne le confinement des électrons et des trous

> A. Weber et al., APL 74, 413 (1999)

M Structuration importante du pic de photoluminescence.

] Mise en évidence d’états excités.




Absorption {a.u.)

Le point de depart

(=]
=

100 120 140
Energie {meVv)

» Echantillon a 1 plan de boites non dopées

» PIA = 90 meV (FWHM=18 meV)

» Polarisation de 1’absorption le long de I’axe [110]

M Mise en évidence d"une absorption intrabande
intense polarisée dans le plan des couches dans les
nanostructures.

Transmission des échantillons dopés n et p

Transmission polarisation [110]/[1-10]

Loz

0.94

M500 dopé p

M499 dopé n

(]

50 100 120 140
Energy (meV)

» Absence de structure dans des fils dopé p

» Absorption intense dans des fils dopé n a 86 meV

¥ L"absorption observée signe la transition entre
I’état fondamental et le premier niveau excite de la
bande de conduction




‘ Problématique Il

L’etude menée sur plusieurs échantillons dopés et non dopés (n.i.d.) met a jour un
comportement ambigu des nanostructures InAs/InAlAs.

» L’évolution de I"absorption intrabande en fonction de la température et I’absence de
signal en [1-10]dans les echantillons dopés suggere un comportement filaire.

» Structuration du pic de photoluminescence des échantillons non dopés suggere un
comportement de type boite.

InAs/InAlAs : Boites ou fils?

Reprendre I'étude systematique des échantillons en recoupant la caractérisation
structurale et les différentes spectroscopies infrarouges.




Les fils quantiques InAs/InAlAs

1,05nm InAs

1,05nm InAs

. Préparation de la . Hauteur | Largeur
Structure Barriere (nm) p Densité &
surface (nm) (nm)
-l 50 nm Pas d’int ti
. as d’interruption
10,5A : P 4x105 cm! | 1,520,6 18+4
; ) (10 plans de fils) | entre AllnAs et InAs
déposés
Me631
M566 M499 M500 500nm InGaAs (Si: 1018cm>)
300nm InAlAs 300nm InAlAs 300nm InAlAs 300nm InAlAs
NN NNN N 1,05nm InAs A A DD 1,06nm InAs A D D D 1.05nm InAs A4 MDD D
500m  InAlAs - Db __/ 500m  InAlAs - Dorlg __/ 500m  InAlAs - g)‘(’f:l%:nslfz __/ 500m  InAlAs
DD 1,05nm Inas == 1,05nm Inas == 1.05nm inas A
400nm InAlAs 400nm  InAlAs 400nm InAlAs 400nm [AlAs
InP (s.i) InP (s.i.) InP (s.i.) 500nm InGaAs (Si : 8x108cm)
InP (si.)
Non - dopé Dopé n Dopé p
Echantillon

photodétecteur




Spectroscopie interbande

on a 10 plans de fils (n.i.d.)

PL a 0,97 eV (FWHM=155meV)

08 08 09 095 1 105 11 115 1,2
Energie (eV)

Faible excitation Forte excitation

Pas d’élargissement avec la puissance.
Pas de transitions entre niveaux excités

[ Pic de photoluminescence large et peu structuré => dispersion de largeur des fils

[V Pas de transitions entre niveaux excités a forte puissance = comportement 1D




Spectroscopie intrabande a incidence normale

» Spectroscopie PIA a 77K d"un échantillon a 10 plans de fils

||||||||

120 140 160 180
Energie (meV)

Ml

(n.i.d.)

E,-E,=97 meV
FWHM=20meV

200

» Variation de I'absorption avec ’angle de polarisation

Absorption (a.u.)

Accord avec une loi en cos20

absorption o< ||§,L7||2

I Absorption intrabande polarisée le long de ’axe

[110]

1 | 1 1
30
Angle de polarisation §)

[1_9;0] [110] = confinement des porteurs.




Absorption des fils a incidence normale

60 80 100 120 140
Energie (meV)

m= a incidence normale

Fils quantiques InAs/InAlAs
o ~ 1,5x1014 cm?
<x>=213 A
f~10,7

AE

77K 300K

I Absorption chute de 30% entre 77K et 300K

M Accord avec un modeéle de densité d’états 1D




Photoconduction a incidence normale

a incidence normale a 24K

Comportement linéaire en tension
= transition lié - continuum

Fhetosignal (au)

45 T T
w| @ [110]
a5 :— *

30 +

25
20

15

Comportement superlinéaire  >e
= transition lié - 1ié e, ik\
Energy (meV) \

Photosignal (au)

10 -

M Transition entre le niveau fondamental et le continuum entre 280 et 320 meV

[ Confirmation d’une transition polarisée le long de [110] entre deux états liés de la bande de
conduction.




Structure énergétique des fils

_______________ —
photocourant
(280-320 meV)
l i PIA (96 meV)
x 660 meV
Photoluminescence Y
(960 meV)
Y
A
450 meV
HH1|l Y
Y \ 4




Modélisation : le modele

masse 'l k. InAS
II’lAS effective ' 2barI{’des 7
sl ’ E;=042eV
Agy=0,38 eV
m=0054m;— " """ """""To i
InAs
| | | | | m=0.023 my
0.02 0.04 0.06 0.08 0.1
k (A-1)
— oo e s oo s s s S
55A
—
llllllllllllllllllllll 374 meV
E;
%1 ) 99 meV
E; y y
225 A
Configuration 2

¥l Bon accord entre le modele et les expériences selon le type de géométrie choisi.




Photodétection a incidence normale

onction de la tension appliquée pour plusieurs température

e
o

[ @

W o T T T T

-y
=]
T

L3
T

0% | 110 K !
90 K :

nnj> .

10

‘\J uh

a1
f=)

[ 5]
)

Photasignal (au)
— (=]
on =

e

_
L=}
T

(=]

Diark Current (A)

Energy (meV) " T=40K

cold shield F # 1

12 5 |
10 =20 - -1.4

RépOnse = 0,14 A/W Enas ‘u’ultage f'l.i']

5 2.0

» Régime limité par le bruit de la scéne observé (BLIP) a 50K jusqu’a 14um

» détecteur BLIP au-dessus de 77K dans la gamme 4 — 8um

[ Ces performances suggerent un allongement du temps de capture dans les fils




0 5 10 15 20 25

0 o 10 20 3
délai pompe-sonde (ps)

Temps de capture dans les fils étroits : 6ps

Temps de capture dans les fils larges : 3ps

[ Temps de capture plus long que dans les puits quantiques (QWIP).




Chapelet de boites quantiques

1,05nm InAs

1,05nm InAs

Barriere | Préparation de ... | Hauteur | Longueur | Largeur
Structure Densité
(nm) la surface (nm) (nm) (nm)
Chapelets
de boites 50 nm Arrét de croissance
: 100 ecm=2 | 1,840,6 43+ 28+4
10,5A (10 plans) 10 mn sous PAS / 3 6 8
déposés
MS839 M780
300nm InAlAs 300nm InAlAs
LA A A A A 1,05nm InAs DDA
50nm  InAlAs 5 dopage Si __/ 50nm  InAlAs x9
1012cm-2
NN NN N 1,05nm InAs DDA A0
400nm InAlAs 400nm InAlAs
InP (s.i.) InP (s.i.)
Non - dopé Dopé n




Spectroscopie interbande

s de boites allongées en chapelet (n.i.d.)

PLy 30 = 1,03 €V
FWHM = 117 meV

Pas d’élargissement avec la puissance
d’excitation

0,85 0,9 0,95 1 1,05 1,1 1,15 1,2 1,25

Energie (eV)

[V L’élargissement du pic traduit la dispersion de taille dans le plan des boites

MComportement identique a celui des fils




e normale

Absorption a incidenc

300nm InAlAs

InAlAs

50nm

400nm  InAlAs

InP (s.i.)

dopage Si
1012¢m2

M780

300nm InAlAs

1,05nm InAs

__/ 50nm  InAlAs

1,05nm InAs A AD A 4D AN

400nm  InAlAs

InP (s.i.)

6| polarisation p ([1-10}+z) 300K
i polarisation s ([110])
3 st
=
= I
S 47
£
g
7,5 meV £ 3
= I
- S -
& 2r
wn
[1-10] 3
<
1r o
60 80 100 120 140 160 180 180 160 140 120 100 80 60
Energie (meV) Energie (meV)

VI Absorption tres étroite (FWHM=7,5 meV).

[ Pas de signe de confinement selon [1-10] = connexion des boites en chapelet le long de [1-10]




Absorption a incidence normale

M?780
10 plans d'ilots dopées

300nm InAlAs

I 1,05nm InAs DDA A0

. 1 dopage Si _/
_ nzD —1x10 12 sz ] 102em2 ] 50nm InAlAs
T=77K 7 1,050m InAs @A
n = 1x10%2 em™ ] 400nm InAlAs

T=300K 7]
1 InP (s.i.)

}xg

Boites quantiques InAs/InAlAs :
c = 3x101* cm?

<x>=29 A

80 100 120 140 160 f = 2 1

Energie (meV)

¥l Absorption intense a incidence normale : 2,6% par plan !

M Valeur record de la force d’oscillateur

I Décroissance avec la température en accord avec un modele 1D




Les chapelets de boites

] L'étude optique montre que les chapelets de boites adoptent un

comportement filaire ce qui suggere une connexion des boites le long de
'axe [1-10].

 La spectroscopie photo-induite met en évidence une absorption tres
étroite : 7,5 meV pour une résonance a 90 meV.

I Enfin, l'absorption a incidence normale atteint une valeur record de 26%
pour 10 plans de boites dopées a 10'>°cm=. La force d'oscillateur associée a la
transition étant évaluée a 21.




Boites quantiques isolées

réparation de ... | Hauteur | Longueur | Largeur
Densite
la surface (nm) (nm) (nm)
0 nm Arrét de croissance
(10 plans) 10 mn sous P,
M925 /MK
" .y
< 500nm InGaAs (Si: 10%cm? >Couche gravee
Ny _
v
300nm InAlAs 300nm InAlAs
09nminas  pddb.dh db 4 dh. 0,9 nm nas A AA0. A0
x9 dopage Si _/ i
50nm  InAlAs S — slimn - lilles
NN SNSNSN TN
09nminAs A AN A A D e
400nm nAlAs
400nm InAlAs
500nm InGaAs (Si: 8x1018cm3)
InP (s.i.)

InP (s.i.)

Echantillon
photodétecteur




Spectroscopie interbande

on a 10 plans de boites allongées isolées

e, —@®— €2
—‘—— e1 . . e1
ATSS
AVAAVAVS S hv,
hv, N>
hv1
107
L %— | hh, ——O— hh,
hh, B——{ hh,
0 ldMpem® ) L NS e ]
0,9 1 1,1 1,2 1,3
Energie (eV)
PL =1,11 eV structurée ] i -
MP25 - Faible excitation Forte excitation

FWHM = 125 meV (139 meV a 3W)

M La structuration du pic de photoluminescence signe la formation de boites.




Absorption photo-induite a incidence normale

77K
\— 5P 110)
[1-10]
60
£
g 40 p-d

g\

80 120 160 200 240
Energie (meV)

opées a 5x10!! cm2

[110]
Absorption intense a 87 meV (FWHM = 13 meV)
Absorption faible a 120 meV (FWHM = 30 meV)

[1-10]
Absorption intense a 70 meV (FWHM = 20 meV)
Absorption faible a 110 meV (FWHM = 30 meV)

Evolution en température suggere que les
transitions a 110-120 meV s’effectuent a
partir de niveaux exciteés.

V1 Présence d’absorption polarisées selon I’axe [110] ou I’axe [1-10] dans les boites
isolées = confinement des porteurs dans les 3 directions de I'espace.




Photoconduction a incidence normale

Photocondyctive signal (a.u.) o

=]

100 200 300 400 500
Energy (meV)

E,-continuum = 250 meV
E,-E,= 100 meV




Structure énergétique des boites allongées isolées

211>

<121>

photocourant
(250 meV)

<131>
<311>

<121>
<211>

<111>

D0 meV)

iPIA (110 meV)

¢PIA (70 meV)

¢ PIA (§

7 meV)

>

Photoluminescence

(1.1eV)



Boites isotropes

stabilisés en élément III

A Hauteur | Longueur | Largeur
Densite
(nm) (nm) (nm)
B | 00 m> 5+1,2 60+15 40410

4K

PL =790 meV (FWHM=65 meV)

1 état excité a 17 meV

1 état excité a 60 meV

L
n “1 I L A S A

Energie (eV)

0.7 0.75 0.8 0.85 0.9 0.95 1

[ Boites plus grosses = PL a plus basse énergie

[ Meilleure homogénéité

[7] 2 états excités = signature "boite"




Absorption photo-induite a incidence normale

es boites isotropes

1 |

120 60 80 100 120
Energie (meV) Energie (meV)

140

|

160

[V Pas d'absorption a 77K dans la gamme spectrale explorée (A < 20um)
M Absorption a 300K = transition entre niveaux excités

[V absence de polarisation préférentielle : perte de l'ordre




Conclusion I

I Mise en évidence d'absorptions intrabandes intenses a incidence normale
dans le moyen infrarouge dans le systeme InAs/InAlAs/InP.

I Distinction du comportement optique de chaque type de nanostructure.

. Position de la
Type de Confinement . Forces
résonnance e
nanostructure dans le plan . d’oscillateur
intrabande e;-e,
Fils [110] 96 meV 10,7
Chapelet d? boites [110] 88-98 meV 1
allongées
1 5 87-100 meV][110
Boites all,ongees [110] et [1-10] eV[110] 513
isolees 70 meV [1-10]
Boites isotropes [110] et [1-10] E,, #10-15 meV -

I Excellentes performances des photodétecteurs a fils quantiques :
Réponse = 0,14 A/W
Detecteur BLIP dans la gamme 4-8um a 77K




Perspectives I

] Effectuer des expériences de pompe sonde infrarouge résonnant afin de
mesurer les durées de vie dans I'état excite.

M Développer des sources €lectroluminescentes a cascade quantique dans
les fils et les boites InAs afin d’exploiter les forces d’oscillateur géantes dans
ces structures.

N

~
~

]

InGaAs/InAlAs | N
InAs ~ |

~J] L_1L
| | InGaAs/InAlAs

M Evaluer les performances en bruit et la détectivité d'un photodétecteur a
boites quantiques.
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