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Introduction

Le travail présenté dans cette thése concerne I’étude du pompage optique dans le silicium. Il a
pour objectif d’explorer la physique du spin des ¢électrons de conduction dans ce
semi-conducteur particulier, qui, apreés s’étre imposé comme matériau de choix de
I’¢électronique traditionnelle, manipulant uniquement la charge de 1’¢lectron, se voit
actuellement reconsidéré pour ses propriétés de spin. En effet, les temps de relaxation de spin
¢lectronique attendus sont longs, ce qui fait potentiellement du silicium un bon candidat pour
transporter de I’information codée sous forme d’orientation de spin. Les retombées
technologiques espérées sont bien sir prometteuses, mais, fondamentalement, 1’état des
connaissances de la physique du spin dans le silicium est bien moins avancé que dans les
autres semi-conducteurs, notamment les semi-conducteurs III-V. La raison en est que
I’injection et la détection d’une polarisation électronique sont problématiques dans le silicium.
Des progrés marquants ont pourtant été obtenus trés récemment en ce sens par Zutict"),

Jonker?), Appelbaum!®), et témoignent de I’importance du sujet dans le contexte actuel.

Historiquement, ¢’est dans le silicium que le pompage optique des semi-conducteurs a ¢té¢ mis
en évidence, par Lampel™, dans une expérience de résonance magnétique des noyaux de *’Si.
C’est le découplage des états par interaction spin-orbite qui est a la base du phénoméne. Sous
lumiere polarisée circulairement, les électrons de conduction acquiérent une polarisation,
qu’ils transférent aux noyaux par le biais de I’interaction hyperfine entre le systéme de spins
¢lectroniques et le systeme de spins nucléaires. Ce résultat a ouvert la voie a 1’étude du
pompage optique et de la dynamique de spin dans les semi-conducteurs?. Ces recherches ont
¢té principalement conduites sur les composés III-V, au détriment du silicium. La raison en

est liée a deux caractéristiques fondamentales de la structure de bandes de ces composés : la
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nature du gap, et le couplage spin-orbite. Les conséquences d’un gap direct et d’un couplage
spin-orbite important dans les composés III-V sont immédiates: 1’absorption et la
recombinaison radiative y sont fortes, et le transfert du moment angulaire des photons aux
¢lectrons, efficace. Le temps de vie des électrons et le temps de relaxation de spin des
¢lectrons dans la bande de conduction sont courts, et du méme ordre de grandeur. De fait,
I’injection et la détection d’une population électronique polarisée de spin peuvent se faire
optiquement, avec des moyens extrémement simples. La premiére expérience de
photoluminescence polarisée circulairement a ainsi été faite par Parsons'®, dés 1969, sur
GaSb. Les efforts théoriques et expérimentaux qui se sont poursuivis dans cette voie ont mené
a Didentification des principaux mécanismes de relaxation de spin dans les

. 9
semi-conducteurst” ™.

Dans le silicium, c’est la situation inverse qui prévaut. Le gap fondamental est indirect, et le
couplage spin-orbite, faible. L absorption optique est faiblement efficace, et le temps de vie
des ¢lectrons de conduction est de plusieurs ordres de grandeur supérieur a leur temps de
relaxation de spin. De fait, c’est principalement par la résonance électronique de spin des états
donneurs, délocalisés vers la bande de conduction en fonction de la température ou de la
concentration ¢électronique, que I’étude de la dynamique de spin des ¢électrons dans le silicium
a été abordée. Un ensemble trés important de résultats expérimentaux a été obtenu!'>*!, dont
on peut retenir un ordre de grandeur du temps de relaxation de spin de ’ordre de quelques
dizaines de nanosecondes®®. La technique du pompage optique, par contre, permet d’étudier
la polarisation d’électrons libres de conduction créés directement a partir de la bande de
valence. A cause des difficultés évoquées ci-dessus, elle a été appliquée au cas du silicium
principalement de fagon indirecte, c'est-a-dire couplée a une mesure de résonance magnétique

des noyaux de *’Si. Ainsi, Bagraev et al., ont poursuivi les travaux de Lampel, notamment en
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introduisant des centres profonds de recombinaison pour diminuer le temps de vie des

35-37

électrons de conduction”>"). En dépit d’efforts menés jusqu’au début des années 80, une

polarisation maximale nucléaire de seulement 0.03% a été détectée par Bagraev'.
Récemment, Verhulst™ a repris ces travaux et proposé de nouvelles méthodes pour obtenir
des polarisations nucléaires accrues d’un ordre de grandeur. Ces avancées ont montré que la

diminution du temps de vie est un moyen efficace d’accroitre 1’efficacité du pompage optique

dans le silicium.

Dans ce travail, nous reprenons cette idée et 1’exploitons sous différentes formes : dans une
expérience de photoluminescence polarisée, puis dans une expérience de photo-émission

polarisée.

Dans le premier chapitre, nous rappelons quelques propriétés fondamentales du silicium. En
particulier, sa structure de bandes, la position des principaux gaps et les propriétés de symétrie
des fonctions d’onde en centre de zone sont détaillées. Ces rappels sont destinés a mettre en
place une base théorique pour le calcul de polarisation électronique initiale que nous
proposons dans le deuxiéme chapitre, consacré aux principes de base du pompage optique des

semi-conducteurs.

Dans le troisieme chapitre, nous mettons en ceuvre 1’idée du raccourcissement du temps de vie
en jouant sur la concentration d’impuretés, comme proposé initialement par Bagraev, mais
dans une expérience de photoluminescence polarisée en régime stationnaire, qui est une
mesure directe du degré de polarisation électronique. Cette méthode a longtemps été
considérée comme inadaptée dans le cas du silicium, pour les raisons déja évoquées, mais en

réalité, c’est surtout I’absence de source accordable puissante proche du gap fondamental qui
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a empéché son application. L utilisation d’un laser Ti:Al,O; d’une puissance optique de 1 W

nous a permis de mener la premicre étude consacrée a ce sujet.

Dans le dernier chapitre nous contournons la difficulté liée au temps de vie en proposant une
expérience de photo-émission résolue en énergie et en spin. L’idée est de remplacer le temps
de vie par un temps d’échappement des électrons dans le vide. Nous conduisons cette étude en
préparant des cathodes de silicium en affinité électronique négative, ce qui nous permet
d’étudier les distributions d’énergie et leur polarisation pour une gamme d’énergies
d’excitation allant du gap fondamental indirect, dans le domaine de I’infrarouge, au gap
direct, dans le domaine de 1’ultraviolet. Nous montrons qu’au gap direct, une forte

polarisation électronique est observée, en accord avec les valeurs théoriques calculées.
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1 Propriétés physiques importantes du silicium

Cette partie a pour but de présenter certaines propriétés physiques importantes du silicium
liées a sa structure de bandes, et de mettre en avant les particularités qui en découlent par

rapport aux autres semi-conducteurs.

1.1 Ciristallographie

Le silicium posséde la structure cristallographique du diamant. Son groupe d’espace est

not¢ Fd3m dans la notation internationale de Hermann-Mauguin, O] dans la notation de

Shoenfliess. Son groupe ponctuel de symétrie est le groupe m3m. Ce groupe contient
notamment [’opération d’inversion, et le cristal est dit centro-symétrique. Une conséquence
importante est que le mécanisme de Dyakonov-Perel*” qui joue un réle important dans la
relaxation de spin dans les semi-conducteurs non centro-symétriques (type GaAs) est absent.

Le réseau direct est cubique face centrée! (a=5.43 A 4295.7 °K).

1.1.1 Maille élémentaire dans I’espace réel

Le cristal est entierement décrit par la répétition périodique de 2 atomes de silicium, placés en
(0,0,0) et (a/4,a/4,a/4), suivant les vecteurs (a/2,a/2,0) (0,a/2,a/2) (a/2,0,a/2) qui forment la
maille primitive rhomboédrique. Cependant, on préfére souvent la maille conventionnelle
formée par les vecteurs x=(a,0,0) y=(0,a,0) z=(0,0,a) : les atomes occupent les 8 sommets du

cube de coté a, le centre des 6 faces, ainsi qu’un site tétraédrique sur deux (Figure 1-1). Le
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centre d’inversion est situé¢ en (a/8,a/8,a/8). La maille conventionnelle permet de définir les 3
vecteurs du réseau réciproque : k,=4n/a(1,0,0) k,=4n/a(0,1,0) k,=(4n/a)(0,0,1), qui sont

paralléles aux vecteurs X, y, et z du réseau direct.

Figure 1-1 : maille élémentaire. Figure 1-2 : premiére zone de Brillouin.

1.1.2 Maille élémentaire dans I’espace réciproque

Le réseau réciproque est cubique centré, de pas 4m/a. La premiére zone de Brillouin (ou
cellule de Wigner-Seitz dans 1’espace réciproque) est un octa¢dre tronqué (Figure 1-2). Le

Tableau 1-1 rappelle la position des points de haute symétrie (ko=2m/a) :
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Points Position Dégénérescence Axe

r ko (0,0,0) 1

X ko (1,0,0) 6 A
L ko (1/2,1/2,1/2) 8 A
K ko (3/4,3/4,0) 12 s

Tableau 1-1 : principaux points de symétrie du réseau réciproque (k=27/a). La dégénérescence est le

nombre de directions équivalentes dans lesquelles ces points se retrouvent.

La densité du cristal est de 2.329 g.cm™, sa température de fusion est de 1685 °K.

1.2 Propriétés des noyaux

Le silicium posséde trois isotopes naturels, en abondance relative de **Si :*’Si :*°Si=0.922 :
0.047 : 0.031. L’isotope 29 est le seul a posséder un spin nucléaire non nul : I=1/2. Un spin "2
ne donne que des effets d’interaction dipolaire. Les interactions électrons-noyaux peuvent
donc étre étudiées simplement en résonance magnétique, et c’est par cette méthode que le

pompage optique des électrons a été historiquement découvert dans le silicium'* *2.

1.3 Structure de bandes

1.3.1 Présentation

Le silicium posseéde une structure particuliere a tout point de vue. La premiére particularité est
la présence d’un gap indirect : le minimum du bas de la bande de conduction et le maximum

de la bande de valence, en effet, ne sont pas situés au méme point de 1’espace réciproque. Il en
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résulte que I’absorption et la recombinaison d’électrons entre la bande de valence et la bande
de conduction n’est pas un processus direct, comme nous allons le voir plus en détail
(§ 1.6.1). Une conséquence immédiate est que le temps de vie des ¢lectrons dans la bande de
conduction est trés long, typiquement de 1’ordre de la dizaine de microsecondes. Le gap
indirect du silicium se situe autour de 1.12 eV, c'est-a-dire dans le domaine du proche
infrarouge. Cela rend les techniques de détection optique particulierement difficiles, peu de
détecteurs étant sensibles a ces énergies-la. La deuxiéme particularité est la faiblesse du
couplage spin-orbite. Le couplage spin-orbite est 1’interaction que ressent un électron,
particule de spin '4, lorsqu’il est en mouvement dans un champ électrique, en 1’occurrence, le
champ ¢électrique d’un atome. Cette interaction entraine une levée de dégénérescence dans la
bande de valence et dans la bande de conduction, qui est de 1’ordre de quelques dizaines
demeV: 44meV dans la bande valence!®, environ 30 4 40 meV dans la bande
conduction™. Les calculs de structures de bande du silicium sur toute la zone de Brillouin

par différentes méthodes (pseudo-potentiels®”, ou méthode kp'*®) négligent souvent cette

interaction.

Nous verrons que pour étre dans les conditions du pompage optique, 1’énergie d’excitation
doit étre comprise entre le gap et le gap plus le spin-orbite. Cela laisse une marge trés réduite
pour la gamme d’énergie d’excitation, et nécessite I’emploi de sources accordables pour

explorer les différents régimes d’excitation possibles.

Signalons enfin que le silicium posseéde aussi un gap direct, situé¢ en centre de zone, mais dans
une gamme d’énergie beaucoup plus ¢élevée, de I’ordre de 3.3 eV, c'est-a-dire dans le domaine
de I’'UV. On se retrouve la encore dans des conditions expérimentales particulieres : la

production d’une lumiére polarisée circulaire dans 1’UV requiert des composants optiques
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spécialement adaptés a ces énergies-la, ou peu de sources de lumiére accordables continues

existent actuellement.

L’étude du pompage optique menée dans ce travail couvre une gamme d’énergie d’excitation
large, variant entre le gap indirect et le gap direct du silicium. Pour cette raison, on aura
besoin d’une description assez compléte de la structure de bandes du silicium, que nous
rappelons dans les parties qui suivent. Nous donnerons les valeurs expérimentales des
paramétres importants de cette structure (masses effectives, gap direct et indirect), et nous

attacherons une attention toute particuliere aux questions de propriétés de symétrie des

fonctions d’onde.
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Figure 1-3 : structure de bandes du Si calculée par la méthode des pseudo-potentiels, d’aprés
Chelikowsky'*”. Le calcul ne tient pas compte du couplage spin-orbite. Les notations employées sont

celles de Koster®®. Pour une correspondance entre les différentes notations des symétries de groupes,

regarder I’annexe 6.5.
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1.3.2 Structure de bandes et symétries en centre de zone

1.3.2.1 De la physique atomique au semi-conducteur

Le silicium (Zs=14) a pour structure électronique 1s*> 2s*2p°® 3s°3p”. La bande de valence et
la bande de conduction sont formées par la mise en commun d’orbitales atomiques lorsqu’on
rapproche progressivement des atomes infiniment €loignés sans interaction jusqu’a leurs
positions dans le réseau. Pour un atome isolé, la symétrie des orbitales atomiques s et p est
parfaitement claire. Elle est donnée par leur partie angulaire, qui sont des combinaisons

o g e . o N1 . 7 2
linéaires d’harmoniques sphériques Y m, c'est-a-dire des fonctions propres des opérateurs L

etL,:
LY, =11+ 1)r°Y,
1-1
z ~1l,m = nlthl,m

ou I est un entier positif ou nul et m un entier tel que —1<m<1.
La fonction s est obtenue pour 1=0, m=0 et a pour expression en coordonnées sphériques'*” :

1

0, 0(9 (P) m 12

Les fonctions obtenues pour I=1, m=0, +1 ont pour expressions en coordonnées sphériques :

Y,..(0,9)= 1/—sm@e:*i‘p ——x+1y
8 r
1Oecp 1/—cose 1/3

Les combinaisons linéaires de ces fonctions forment les fonctions atomiques py, py, p.

Dans un semi-conducteur, les bandes sont dites « de symétrie s » ou « de symétrie p » suivant
la facon dont les fonctions d’onde se transforment par les opérations du groupe de symétrie

auquel appartient le cristal. Cette fagon de nommer la symétrie des bandes est donc empruntée
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a la physique atomique, et se justifie de la fagcon suivante. Dans une approche type « liaisons
fortes » (tight binding approximation), les fonctions d’onde du semi-conducteur sont obtenues
par combinaison linéaire des orbitales atomiques (Linear Combination of Atomic Orbitals).
Prenons les 2 atomes de la maille primitive du silicium, notés A et A’, situés en (0,0,0) et
(a/d,a/4,a/4), et notons I le centre d’inversion, situé en (a/8,a/8,a/8). Les orbitales 3s de
I’atome A (respectivement A’) sont notées sy (respectivement sa-). Les orbitales 3p de
I’atome A (respectivement A’) sont notées Xa, ya, za (respectivement X, ya’, Za>). En se
limitant a ces seules orbitales (hybridation sp®), 1’approximation des liaisons fortes permet de
montrer que les fonctions d’onde d’un semi-conducteur centro-symétrique, a k=0, sont de la
forme sa+sa, Xa-Xa’, YA-Ya’, Za-Za’ pour la bande de valence, et de la forme sa-sa>, Xa+xa,
yatya, Zatza> pour la bande de conduction. Elles sont qualifiées de «type s», ou «type p»,
suivant la combinaison linéaire d’orbitales atomiques dont elles proviennent, car elles
possédent effectivement les propriétés de symétrie des fonctions « s » et « p » atomiques. Les
fonctions d’onde de la bande de valence sont symétriques (liantes) lorsqu’on change r en —r,
tandis que les fonctions d’onde de la bande de conduction sont antisymétriques (antiliantes)
pour la méme transformation. La Figure 1-4 illustre le résultat obtenu dans le cadre de cette
méthode. Le cas du silicium est particulier par rapport aux autres semi-conducteurs cubiques,
car les fonctions «type p» de la bande de conduction se trouvent en dessous des fonctions
«type s». Sans tenir compte du spin, les fonctions de «type p» sont trois fois dégénérées, et les
fonctions «type s» ne sont pas dégénérées. En tenant compte du spin (mais sans tenir compte
du couplage spin-orbite), les fonctions «type p» sont six fois dégénérées, et les fonctions

«type s» sont deux fois dégénérées.
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Figure 1-4 : niveaux et symétries des fonctions d’onde du silicium a k=0 obtenus par la méthode des

liaisons fortes. La symétrie des fonctions d’onde utilise la notation de Koster™® du groupe O,,.

1.3.2.2 Propriétés de symétrie des fonctions d’onde a k=0

On précise maintenant un systéme de notations utilisé pour caractériser les propriétés de
symétrie de ces différentes fonctions, et qui nous permettra par la suite de calculer les
¢léments de matrice pour les transitions optiques en lumicre polarisée circulairement. Par
exemple, une fonction de «type s» liante de la bande de valence —que 1’on notera désormais
S— est symétrique par rapport au centre d’inversion et ne privilégie aucune direction de
I’espace. On dira qu’elle se transforme « comme s » par les opérations du groupe Oy et ’on
note « s » sa symétrie. Par contre, une fonction «type p» liante de la bande de valence est

symétrique par rapport au centre d’inversion, et privilégie une direction de 1’espace. Par

exemple la fonction xa-xa° —que I’on notera X— privilégie la direction x et ne change pas de

signe par changement de r en —r. On dira qu’elle se transforme « comme yz », et I’on note
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«yz» sa symétrie (c’est cette propriété qui est notée ~ sur la Figure 1-4). La notation des

symétries pour les fonctions de la bande de conduction suit la méme logique, avec I’indice C.

1.3.2.3 Fonctions d’onde du semi-conducteur a k=0

L’hamiltonien du cristal, en ’absence de couplage spin-orbite, s’écrit :

2

H=-P +V(r) 1-4
2m,

p=-1AV, my la masse de 1’¢lectron libre, et V(r) le potentiel périodique développé par les
ions du réseau.

En physique atomique, on sait résoudre cet hamiltonien dont les fonctions propres sont aussi
fonctions propres de L? et L"), et qui ont comme parties angulaires les harmoniques

sphériques Y n.

Par analogie, en s’appuyant sur 1’approche développée ci-dessus, on admettra que dans un

semi-conducteur, a k=0, on peut construire des fonctions Y|, telles que :

Y0 =S
X+1Y
Y1,1 =
~V2 15
Yl,O =
X—-1Y
Yl, 1=

V2

Les arguments de symétrie et I’analogie avec la physique atomique exposés ici peuvent en
réalité se justifier plus rigoureusement a ’aide de la théorie des groupes®™. A partir de ce
moment, on devrait aussi parler de pseudo-moment orbital « L », car on quitte la physique

atomique, mais on ne fera pas cette nuance.
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1.3.2.4 Introduction du couplage spin-orbite

Le couplage spin-orbite est introduit a ce niveau-1a, car il joue un réle central dans tout ce qui
va suivre : le pompage optique, les mécanismes de relaxation de spin, et la diffusion de Mott
(diffusion dépendant du spin) mettent tous en jeu cette interaction.

L’¢lectron est porteur d’une charge électrique, -e, et d’'un moment cinétique intrinséque, le

spin. A ce moment cinétique, noté S, est associ¢ un moment magnétique, p, tel que p=7vS.
La constante de proportionnalité est le rapport gyromagnétique de I’électron et vaut gu, /7,
ol g=2 est le facteur de Landé de I’électron’, Ky =—eh/(2m,) est le magnéton de Bohr, et mg

la masse de I’¢lectron libre. Lorsqu’un électron se déplace dans un champ électrique

E =-VV dans un référentiel ou il est animé d’une vitesse v, il percoit, dans son propre
référentiel, un champ magnétique B =— Exv autour duquel son spin entre en précession.
c

L’énergie de couplage entre son moment magnétique et ce champ magnétique est donc -p.B.
Dans le cas d’un champ électrique central, en I’occurrence celui d’un atome, cette énergie

—-e 1dV
;5 LS.

m,c” r dr

s’écrit simplement (en notant L. le moment orbital de 1’électron) : —p.B =

En réalité, le changement de référentiel s’accompagne d’un changement de la vitesse de
précession (précession de Thomas) qui introduit un facteur 2 dans I’expression de 1’énergie

de couplage spin-orbite :

" En toute rigueur, g est l1égérement différent de 2 : g~2.00232 (Cohen-Tannoudji, C., B. Diu, and F. Lalog,

Mécanique quantique. 1998, Paris).
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-e 1dV

-_—¢ %8 .
2m,’¢’ r dr 16

SO

Remarquons que cette énergie est proportionnelle au « poids » de 1’atome (V~Ze). Ceci
explique que dans le silicium qui est un semi-conducteur « léger » (Zsi=14), comparé a GaAs
(Zga=31, Zxs=33) ou InSb (Z1,=49, Zs»=51) le couplage spin-orbite est faible. Dans le cas
général, ’expression du couplage spin-orbite peut se mettre sous la forme H = k(r)L.S , et

I’on retiendra que cette interaction se traduit par la précession du spin autour d’un champ

magnétique.

1.3.2.5 Structure de bandes a k=0 avec couplage spin-orbite

Reprenons le schéma de la Figure 1-4. Nous allons voir que I’introduction du couplage spin-
orbite a pour effet de lever la dégénérescence de la bande de valence et de la bande de
conduction dans les niveaux I's et 'y (les niveaux I'," et T, sont de symétrie s et le couplage
spin-orbite y est nul). On ne s’intéresse désormais qu’a ce sous-espace, car les transitions que

nous étudierons ne feront pas intervenir les autres niveaux, trop éloignés en énergie.
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Figure 1-5 : positions et symétries des niveaux a k=0 dans le silicium. Les nombres entre parenthéses

indiquent la dégénérescence des niveaux en tenant compte du spin. Les symétries sont celles du groupe

double dans le groupe Oy, notées suivant Koster'*®!,

L’hamiltonien de couplage spin-orbite s’écrit :

h
Hso = 2 2 [VV(I’)/\p}O‘ =
4m,"c

ho1dV
;LS 1-7
2myc” r dr

Les fonctions de base a considérer sont maintenant ‘X T> ‘Y T> ‘Z T> ‘X ~L> ‘Y ¢> ‘Z ~l«> a

partir desquelles on forme des combinaisons lin€aires qui seront des fonctions propres de
I’hamiltonien avec spin-orbite. En effet, en tenant compte du couplage spin-orbite, L et S ne
sont plus des constantes du mouvement (ne commutent plus avec Hy,). Par contre, le moment
angulaire total J=L+S est une constante du mouvement. J posséde toutes les propriétés d’un
moment cinétique. A partir de la base de fonctions propres communes & L?, L,, S, S,, on peut
construire une base de fonctions propres communes a J°, L% S® et J, qui diagonalise
’hamiltonien de couplage spin-orbite a I’intérieur de I's” pour la bande de valence, I'y pour la

bande de conduction. Les fonctions propres obtenues font intervenir les nombres quantiques j
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et m;. Pour un moment orbital entier (0 ou 1 ici) et un spin demi-entier, la base standard?

obtenue, notée

j;mj> est:

pour j=3/2 :

‘2;_l>: lYII;T>+ \/§Y10;¢>=‘X_IY,T>+ \/ZZ;~L>
27 2 3°h 3" J6 3
1-8
P;l>: EYIO,T + \/IY11;~L>: \/ZZ;T>+ X+1Y;»L>
22 3 3 3 -J6
3.3\ _ | X+iY
‘5’2>_ Y“’T>_‘ -2 ’T>
pour j=1/2

1-9

Les états j=3/2 sont 4 fois dégénérés avec la valeur propre A/3, et forment le quadruplet I'y"
dans la bande de valence. Les états j=1/2 sont 2 fois dégénérés avec la valeur propre -2A/3 et
forment le doublet I';" dans la bande de valence. A est I’énergie de séparation spin-orbite dans

la bande de valence, et a pour expression :

3ho OV oV
(X]

A= —py—g

JiY) 1-10

4m ¢’ 0x

Rappelons sa valeur expérimentale!*?! : A=44 meV.

2 Celle obtenue en appliquant I’opérateur J=l-ilyala foncti0n|3/ 2 ;3/2) .
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Dans la bande de conduction, le raisonnement est identique. Les fonctions de base sont

obtenues formellement en ajoutant I’indice C aux fonctions de la bande de wvalence :

‘XC T> ‘YC T> ‘ZC T> ‘XC ~L> ‘YC ~L> ‘ZC ¢>. Le niveau I’y est séparé en un doublet I's et un

quadruplet I'g", séparés par I’énergie Ac :

3n ov ov .
Ao = Xcol=—p, ——p,|1Y, -
C 4m002 < c| ax py ay b« c> 1-11
La valeur de cette énergie n’est connue que sur le plan théorique!™ : Ac=30 meV. Le schéma

obtenu finalement est celui de la Figure 1-5. Elliott®" a été le premier a prendre en compte

I’effet du couplage spin-orbite sur la structure de bandes (Figure 1-6) :

1
-
§ | La+ L%
—d Ty Lt
8 s ZR88
> 8 ZRREEKAS
@ rrrxs  Te POT A KAX K]
;:_ 3 v*v’;‘:t:’:‘.?:" 1-5 ...A’A’A".?:?:!:‘: L
] Ls
=
("9} |-5
+
e .
2% (100) (000)  (000) Tam

REDUCED WAVE VECTOR K

Figure 1-6 : allure de la structure de bandes du diamant prenant en compte le couplage spin-orbite,

proposé par Elliott"™"),
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1.3.3 Bandes de valence

1.3.3.1 Bandes de trous lourds et de trous légers

Le sommet de la bande de valence est situé en I'. En dehors du centre de zone, 1’interaction
kp 1éve la dégénérescence de la bande I's” qui se sépare en une bande de trous lourds deux

fois dégénérée, et une bande de trous légers deux fois dégénérée. Prés du centre de zone,

2]

Dresselhaus™* a montré que les bandes de trous lourds et légers ont pour expression :

hZ

2m,

1
B(k)= {Akz +[BK + C2(k 2k, kK kK )F} 112

(avec le signe + pour la bande de trous lourds et le signe - pour la bande de trous légers).

Les paramétres A, B, C peuvent étre déterminés expérimentalement par résonance

52, 53] [54]

cyclotron! , ou calculés par la méthode k.p
Les surfaces d’énergie constante ne sont donc pas sphériques mais présentent un léger
« warping » (ondulation). Les masses effectives de trous lourds et de trous 1égers ne sont pas
isotropes. Toutefois, pour de faibles valeurs de k, on peut utiliser cette expression pour
obtenir une masse de trous lourds et de trous légers moyennée dans les 3 directions de

3]

l’espace[5 : mpy=-0.537m, pour les trous lourds, et m;,=-0.153m, pour les trous légers.

Pour de plus grandes valeurs de k, les bandes de trous lourds et de trous légers deviennent

paralleles suivant les directions X et L, et leur écart reste faible, environ 20 meV.
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1.3.3.2 Bande split-off

La bande découplée par spin-orbite provient du doublet I';", et est dégénérée 2 fois. Son

sommet est situé en I', 44 meV en dessous du sommet de la bande de valence. Au voisinage

du centre de zone, elle est parabolique et a pour expression!>*!

n°k?
E, (k)=-A+A 1-13
2m,
Les surfaces d’énergie constante sont donc sphériques, et la masse effective isotrope :
m
m = XO =-0.234m, 1-14

avec les valeurs de Barber'™.

La Figure 1-7 ci-dessous donne ’allure des bandes de valence prés du centre de zone.

0.00 -

split-off band
R light-hole band
o heavy-hole band

-0.01 -
-0.02 -
-0.03 -
-0.04 -

-0.05 -

energy [eV]

-0.06 -

-0.07 4

008d /

0097 /

-0.10 +—r—————f—————
-0.10 -0.08 -0.06 -004 -002 000 002 004 006 008 0.10
[111] reduced k [100]

Figure 1-7 : détail du sommet de la bande de valence du silicium, calculée par la méthode kp, d’aprés

Richard™. L’axe des abscisses est en unité réduite k/Ko.
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1.3.4 Bandes de conduction

1.3.4.1 Bande de conduction I'¢

Comme nous I’avons vu, la bande de conduction en centre de zone est de «type p». En
présence de D'interaction spin-orbite, elle se scinde en une bande 2 fois dégénérée et de
symétrie ['s en centre de zone, et une bande 4 fois dégénérée et de symétrie I's” en centre de
zone. Le détail des différentes bandes de conduction a cet endroit est mal connu. Si I’on en
croit les calculs de structure de bandes, notamment le modele kp a 30 bandes développé par
Richard™!, le sommet de la bande la plus basse en énergie, celle provenant de T's, ne se
trouve pas exactement en I', mais a environ 0.07k, dans la direction A (Figure 1-8). Toutefois,
la 1égere ondulation qui en découle est de I’ordre de 10 meV, bien inférieure a la résolution
maximale de 20 meV employée dans 1’étude de photo-émission, et ne décale pas la position
du gap direct, qui reste situé en I'. En dehors du centre de zone, la bande issue de I'¢ se
courbe vers le bas, avec une courbure qui « semble » proche de celle des trous lourds et
légers. En fait, on ne connait pas de valeur expérimentale de la masse effective des électrons
dans cette bande de conduction, ni méme dans les bandes de conduction supérieures. Les
bandes issues de T's de la bande de conduction et de Ty de la bande de valence restent
parall¢les sur presque toute la zone de Brillouin le long de la direction A, et sur environ 50%
de la zone de Brillouin le long de la direction A.

La bande issue de I's présente un minimum absolu dans les 6 directions équivalentes X, en

[56]

position 0.85ko . Au voisinage de ce minimum, 1’énergie cinétique des électrons peut

s’écrire simplement :
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Les surfaces d’énergie constante sont des ellipsoides de révolution dont I’axe principal est
paralléle a la direction [100]. La masse effective dans cette direction est de my(X)=0.9163m,,
tandis que la masse transverse est my(X)=0.1905m, ",

La bande issue de ['s présente un second minimum, L, situé¢ au point ko (1/2,1/2,1/2). La non
plus, il n’existe pas de valeur expérimentale de la masse effective en ce point. Le calcul de
bandes effectué par Richard”® prévoit une dispersion de I’énergie de la méme forme que

I’expression 1-15, avec une masse transverse de m¢(L)=1.65my, et une masse longitudinale de

my(L)=0.128my,.

1.3.4.2 Bande de conduction I'g

La deuxiéme bande de conduction est découplée de la bande issue de I'¢ par I’interaction
spin-orbite. Elle présente un minimum, en I', situé environ 30 meV au-dessus du sommet de
la bande T'¢ 44 Dans son calcul, Richard™ fixe cet écart d’énergie a 0. Pour donner une
représentation détaillée des bandes de conduction en centre de zone, la bande I's” calculée par
Richard™ est translatée’ artificiellement de 30 meV sur la Figure 1-8. En dehors du centre de

L 4

zone, la dégénérescence du quadruplet I's” est levée dans les directions X et , mais cela

n’apparait pas dans le calcul de Richard?!.

* Dans les autres figures du manuscrit o la structure de bandes est représentée a partir des données de Richard,

cette translation artificielle n’est pas prise en compte.
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Figure 1-8 : détail des bandes de conduction prés du centre de zone, calculées par la méthode kp, d’apreés

Richard™. La bande de conduction 'y a été artificiellement translatée de la valeur théorique de

I’énergie de couplage spin-orbite dans la bande de conduction.

1.4 Principaux gaps

1.4.1 Le gap indirect « X »

Le maximum de la bande de valence situé en I', et le minimum de la bande de conduction

situé en 0.85ky dans la direction A, sont séparés d’un vecteur d’onde non nul. Le gap

fondamental du silicium est donc indirect. Dans la suite du manuscrit, sa valeur sera notée

Egx. Cela aura des conséquences importantes sur les mécanismes de création et

recombinaison de paires électrons-trous entre bandes de valence et bandes de conduction,

mécanismes que nous expliquerons plus loin (long temps de vie, processus indirects).
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Figure 1-9 : variation du gap indirect du silicium avec la température, mesurée expérimentalement par

Bludau'®®.

Le gap fondamental décroit lorsque la température croit, résultat du changement de la
longueur des liaisons dans la maille cristalline, et des interactions électrons-phonons,
prédominantes a haute température. La structure fine du seuil d’absorption fondamentale du
silicium a été étudiée expérimentalement (mesures d’absorption) par Macfarlane!™’ entre
4.2 °K et 415°K. Les différents types de phonons intervenant dans la transition y sont
identifiés. Ces mesures permettent de remonter a la variation du gap avec la température.
Bludau®™ remonte aussi a la variation du gap avec la température, par des mesures de
transmission optique en modulation de longueur d’onde, et donne une expression de la
variation du gap en excellent accord (0.2 meV) avec les données expérimentales :

(T)=1.170+1.059x10° T -6.05x 107" T* pour 0 < T <190 °K

1-16
(T)=1.1785-9.025x10T = 3.05x 107" T* pour 150 < T <300 °K

E. x
E, x
Ces expressions s’ajustent également avec les mesures de Macfarlane (a la différence pres de

I’énergie de I’exciton: 10 meV rapporté par Macfarlane!™ 14.7 meV rapporté par

Bludau®™).
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Dans nos expériences de photoluminescence a basse température, effectuées a 1’azote liquide,
la température de 1’échantillon est plus proche de 90 °K que de la température de 1’azote
liquide (77°K), et la valeur du gap fondamental est dans ces conditions :
Eg x(90 °K)=1.166 eV. Dans nos expériences de photo-émission, les pertes par conduction
entre le cryostat et I’échantillon sont plus importantes, et lorsqu’on travaille a 1’azote liquide,
la température mesurée est de 120°K. Dans ces conditions le gap est de:

Eqx(120 °K)=1.162 eV.

On retiendra une valeur de 1.16 eV a basse température et 1.12 eV a température

ambiante pour le gap indirect.

Notons que ces énergies se situent dans la gamme de l'infrarouge proche. Des lasers
accordables de forte puissance (1W pour le laser Ti:Al,O; utilisé dans ce travail) existent

aujourd’hui dans cette gamme de longueurs d’onde.

1.4.2 Le gap indirect « L »

La bande de conduction présente un minimum en bord de zone dans la direction A.
L’excitation d’¢électrons a partir du sommet de la bande de valence vers ce minimum est a
nouveau un processus indirect. La position en énergie de ce minimum est encore mal connue.
La valeur déterminée en photo-émission a basse énergie par Lassailly® est de

Eg1=2.05+£0.05 eV a 90 °K, énergie située dans le domaine visible. Les calculs théoriques

prévoient une valeur comprise entre 2.27 eV et 2.35 eV ) 4 température nulle.
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1.4.3 Le gap direct «I' »

Le gap direct correspond a 1’énergie minimale pour accomplir la transition I's'—T's” en centre
de zone. Expérimentalement, la valeur de E,r est assez dispersée, variant entre 3.3 eV et
3.5 eV, domaine d’énergies situées dans 1’ultraviolet. Dans une expérience originale tres
récente de luminescence sur une pointe de microscope tunnel, Schmidt'® obtient la valeur de
3.4 eV a température ambiante. Lassailly!®” obtient la valeur de 3.1 eV a 90 °K. La variation
de E,r avec la température est mal connue. Lautenschlager®™ en donne une expression

théorique, et une représentation graphique reproduite sur la Figure 1-10 :

Figure 1-10 : variation du gap direct en fonction de la température, d’aprés Lautenschlager'®. Points

expérimentaux (cercles) et courbe théorique (trait plein).

1.5 Modes de vibration

Les transitions indirectes entre bande de valence et bande de conduction font intervenir des

phonons pour satisfaire a la conservation de I’énergie et du moment cinétique. Les phonons
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interviennent aussi dans la relaxation en énergie et en spin des électrons dans la bande de
conduction. Il y a quatre réservoirs de phonons. Dans le diagramme de la Figure 1-11, les
deux branches supérieures dans la direction A représentent les relations de dispersion des
phonons transverses optiques (TO) et longitudinaux optiques (LO). La branche en dessous est
celle des phonons longitudinaux acoustiques (LA), et la plus basse en énergie, celle des

phonons transverses acoustiques (TA). La Figure 1-11 montre que les branches LO et TO sont

peu dispersées en énergie.

FREQUENCY (THZ)

[64]

Figure 1-11 : courbes de dispersion des phonons dans le silicium, d’aprés Weber

En centre de zone, les phonons TO et LO sont dégénérés et ont une énergie de 63 meV. Les
énergies des phonons ayant un vecteur d’onde correspondant a la position du gap fondamental
sont les suivantes (tirées de Shaklee!®) :

Eta=18.2 meV

Ei A=46.5 meV

Ei 0=55.3 meV

Eto=57.5 meV
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1.6 Absorption optique

L’absorption fondamentale du silicium se situe dans le domaine du proche infrarouge, autour
de 1.12 eV. A cause du gap indirect, le processus de création de paires électrons-trous par de
la lumicre nécessite 1’intervention d’un phonon pour satisfaire a la conservation de I’énergie
et du moment. Cela en fait un processus « d’ordre deux » par rapport a 1’absorption directe,
beaucoup plus efficace. Les expériences de photo-émission que nous avons menées nous ont
conduits a explorer une gamme d’énergies d’excitation s’étendant jusqu’a environ 3.5 eV,
valeur légérement supérieure au gap direct Egr. Dés que 1’on franchit le gap direct, les
transitions deviennent directes, et le coefficient d’absorption augmente a nouveau. Entre
I’infrarouge et I'ultraviolet, le coefficient d’absorption augmente sur environ 6 ordres de
grandeur (Figure 1-12 : coefficient d’absorption du silicium entre 1 et 4 eV a 300 °K, d’apres
Virginia Semiconductors® [°)) Au seuil d’absorption fondamental, la profondeur
d’absorption est de plusieurs centaines de microns, soit 1’épaisseur d’un wafer commercial!
Dans I’ultraviolet (3.5¢eV), cette longueur n’est plus que d’une centaine d’angstroms,
comparable & la largeur de courbure de bande d’un semi-conducteur dopé 10" cm™. Les
constantes optiques du silicium (constante diélectrique, indice de réfraction, coefficient
d’absorption, coefficient de réflexion) ont été étudiées en détail a basse et haute température,

entre 1.64 eV et 4.73 eV par Jellison!®”.
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Figure 1-12 : coefficient d’absorption du silicium entre 1 et 4eV a 300°K, d’aprés Virginia

Semiconductors® ¢!,

Nous considérons a présent les processus directs et indirects plus en détail.

1.6.1 Transitions indirectes

La théorie de la transition assistée par phonons a été développée initialement par Hall'®! dans

le calcul du coefficient d’absorption dans le germanium, et par Cheeseman'®

], puis reprise
plus en détail par Dumke!™®’. Le point important, est que la conservation de I’énergie et de
I’impulsion doit étre respectée sur I’ensemble de la transition. La conséquence est que
I’ensemble des états qui respectent ce principe de conservation est continu, et que pour une

énergie d’excitation donnée, il existe de nombreux états finaux accessibles. Ces transitions

peuvent étre décomposées en deux étapes :
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La premiere étape est une transition dipolaire €lectrique qui ameéne 1’électron de la bande de
valence vers un état virtuel, dont la durée de vie doit étre considérée comme trés bréve. Au
cours de cette transition, la conservation de I’énergie n’est pas respectée. Le transfert du
moment cinétique du photon a I’électron est négligeable, et la transition peut étre considérée
comme verticale (le vecteur d’onde du photon est de 1’ordre de 2n/A, avec A de 1’ordre du
micron, alors que le vecteur d’onde de 1’¢électron est typiquement de I’ordre de grandeur de la

zone de Brillouin, soit 27t/a avec a de 1’ordre de 1 A).

La deuxieme étape couple 1’électron au champ de phonons du cristal. Au cours de cette
collision, le cristal échange avec 1’¢lectron I’impulsion nécessaire pour amener 1’électron vers
son état final dans la bande de conduction, et I’énergie correspondante est absorbée ou émise
sous forme de chaleur. La conservation de 1’énergie et du moment est ainsi respectée sur
I’ensemble de la transition. Notons que la relaxation de spin au cours de cette deuxiéme étape
est normalement négligeable (processus de type Elliott-Yafet de relaxation de spin par les

phonons).

Si I’on regarde rigoureusement quels sont les états accessibles, pour une énergie d’excitation
donnée, il faut connaitre les relations de dispersion des phonons et des électrons dans le
cristal, et écrire le principe de conservation €énoncé ci-dessus : si ky et k. sont les vecteurs
d’onde de I’¢lectron dans I’état initial et dans I’état final, avec comme énergie respective
Ey(ky) et Ec(k), on a :

{Ec(kc)= E,(k,)+hv+E,(q) (i=TO,LO,TA,LA)
1-17

k. =k, +q
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Le signe + intervient dans le cas d’une transition avec absorption de phonon ; le signe —
intervient dans le cas d’une transition avec émission de phonon ; hv est I’énergie du photon
absorbé ; q est la quantit¢ de mouvement échangée avec le cristal, et Ei(q) I’énergie du
phonon correspondant.

Une résolution graphique (Figure 1-13) de I’équation 1-17 permet de se rendre compte de la
complexité du probléme, dans le cas ou 1’on ne considére par exemple que les transitions

depuis le sommet de la bande de valence, avec émission d’un phonon :

energy (eV)
=
S
|

A\

'005 rrrr|yrrrr|prrrryrrrrrrrrprrrrrrr 1 rr 1111|1117
0.0 0.1 0.2 0.3 0.4 0.5 0.6 0.7 0.8 0.9 1.0

r reduced k X

Figure 1-13 : transitions indirectes entre le sommet de la bande de valence et le minimum fondamental,
pour une énergie d’excitation de 1.3 eV, avec émission d’un phonon. Les fléches rouges représentent une
transition mettant en jeu I’émission d’un phonon TO. Les autres points d’intersection entre les

différentes branches de phonons et 1a bande de conduction sont représentés par des losanges : ¢.
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Tous les types de phonons peuvent en principe participer, avec des probabilités différentes
(évaluation des probabilités de transition par Nishino!’"). Pour une branche de phonon i, le

. . , . . . 2
coefficient d’absorption peut s’écrire dans une bonne approximation'’ :

hv—E -E_.f (hw+E -E
o, (hv)=B(hv Tl Y +(V+1 eX” | i=TO,LO, TA, LA 1-18

l—exp[— E, ) exp[ E, j—l
kT kT

Le premier terme correspond a I’émission de phonon et le deuxiéme a I’absorption de phonon.

Le coefficient B(hv) est une fonction lentement variable de I’énergie du photon.
Dans le cas ou plusieurs phonons peuvent contribuer a la transition, le coefficient total

d’absorption est simplement la somme des contributions de chaque branche :

a(hv)= Zai(hv) 1-19

Cependant, plusieurs simplifications peuvent étre apportées au probléme. Tout d’abord,
I’émission et 1’absorption de phonon n’ont pas le méme poids. Dans le cas de I’absorption de
phonon, la probabilité de transition est proportionnelle au nombre de phonons, N, qui suit une
statistique de bosons. Dans le cas de I’émission de phonon, la probabilité de transition est

proportionnelle @ N,+1. Le rapport entre absorption et émission de phonon est donc

proportionnel a exp(— k_"i“j Ainsi, a basse température, la transition assistée par absorption

de phonon est complétement négligeable devant la transition assistée par émission de phonon
(Np/(Nerl)zIO'3 a 120 °K pour un phonon TO) et le reste dans une limite raisonnable méme a

température ambiante (Np/(Nerl)le'l a 300 °K pour un phonon TO).
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L’étude fine du coefficient d’absorption proche du gap fondamental a été faite par

Macfarlane®®” pour du silicium pur, entre 4.2 °K et 415 °K (Figure 1-14). Les auteurs

remontent notamment aux énergies des différents phonons mis en jeu dans la transition.

| . 415°K o
6.0f 3.5 g ° / A
5.0f 53 & 3 N / T
220 o° ) ><
o “ ":.no:_u%e 168 W0 1z u />\
(T
n, //?/ // ?j%é
e

.06 L08 Uz L4 us L8

PHOTON ENERGY, hv (ev)

120 122 124 126 128 130

Figure 1-14 : coefficient d’absorption du Si mesuré par Macfarlane'™ entre 4.2 et 415 °K. Les auteurs en

déduisent les énergies de phonons mises en jeu.

L’analyse détaillée des courbes montre qu’a trés basse température, I’absorption débute a
1.174 eV, avec 1I’émission d’un phonon TA de 18.3 meV. Les contributions suivantes
(phonons LA et LO) sont aussi visibles, mais 1’absorption démarre réellement avec la

transition assistée par phonon TO, qui est la plus forte.
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Dans toute la suite, on ne considérera donc, pour les transitions indirectes, que les
transitions avec émission de phonon TO, méme a température ambiante. Les processus

mettant en jeu plusieurs phonons sont complétement négligeables, et seront aussi ignorés.

Le processus des transitions indirectes ainsi simplifié, il faut retenir que 1’absorption indirecte
est faible (coefficient d’absorption de I’ordre de 10 cm™), et que pour une énergie d’excitation
donnée, il existe un continuum d’états accessibles dans la bande de conduction. La
Figure 1-15 illustre le cas des transitions indirectes avec émission de phonon TO pour une
énergie d’excitation de 1.563 eV. Les transitions sont calculées en utilisant la structure de

bandes calculée par Richard?®*.
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Figure 1-15 : transitions indirectes prés du gap fondamental, avec émission d’un phonon TO (58.5 meV),
entre les différentes bandes de valence de conduction pour une énergie d’excitation de 1.563 eV (raie
infrarouge du laser Krypton). L’ensemble des états initiaux et ’ensemble des états finaux forment des

continuumes.

1.6.2 Transitions directes

Lorsque I’énergie d’excitation devient supérieure au gap direct, les transitions entre bandes de
valence et bandes de conduction deviennent directes. Les transitions directes couplent un état
de la bande de valence a un seul état de la bande de conduction. Le coefficient d’absorption

peut se mettre sous la forme!”! :
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ot (hv) = B(hV - Eg)'/z 1-20
ou B fait intervenir la densité d’états joints. Remarquons que comme la bande de valence et la
bande de conduction sont presque paralleles dans la direction A, il peut y avoir différents

points de création dans la bande de conduction, loin du centre de zone. Ceci est illustré sur la

Figure 1-16:

energy (ev)
T
I

)

2 | | | | | | | |
048 06 0.4 0.2 0 02 0.4 06 08 1

reduced k

L T X

Figure 1-16 : transitions directes dans le silicium pour une énergie d’excitation de 3.534 eV (raie UV du
laser Krypton). Les bandes de valence et de conduction sont presque paralléles sur une grande partie de

la zone de Brillouin, autorisant des transitions directes loin du centre de zone.
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1.7 Conclusion

Nous avons, dans ce premier chapitre, rappelé quelques propriétés importantes rattachées a la
structure de bandes particuliere du silicium. Nous avons surtout insisté sur la nature indirecte
du gap fondamental qui confére au silicium un faible coefficient d’absorption optique et un
grand temps de vie des électrons dans la bande de conduction. Le grand temps de vie des
¢lectrons dans la bande de conduction est, comme nous le verrons, un obstacle majeur a
contourner pour pouvoir injecter optiquement une orientation de spin. Nous avons aussi, des
ce chapitre, introduit 1’effet du couplage spin-orbite, qui induit une faible levée de
dégénérescence dans la bande de valence et dans la bande de conduction. Les propriétés de
symétrie des fonctions d’onde ont été expliquées en détail pour donner une base au calcul de
polarisation électronique initiale que nous effectuons dans le chapitre suivant, consacré aux

principes de base du pompage optique dans les semi-conducteurs.
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2 Principes du pompage optique dans les semi-conducteurs

Lorsqu’un semi-conducteur est éclairé par une lumiere polarisée circulairement d’énergie
proche de sa bande interdite, les ¢électrons créés dans la bande de conduction acquierent une
polarisation de spin. L’orientation de spin provient du fait que les états de spin up et spin
down, dégénérés en énergie en I’absence de champ magnétique extérieur, sont peuplés
différemment a cause des regles de sélection entre bandes, qui proviennent des propriétés de
symétrie du cristal. Comme la lumicre n’agit que sur la partie orbitale des fonctions d’onde
¢lectroniques, le phénomene se manifeste grace au couplage spin-orbite qui mélange les
parties dépendant du spin des fonctions d’onde dans la bande de valence et/ou dans la bande
de conduction. En d’autres termes, lorsqu’un photon d’une lumiere polarisée circulairement
est absorbé par le semi-conducteur, son moment angulaire est redistribué entre les €lectrons et
les trous avec des probabilités dépendant des reégles de sé€lection, que nous détaillerons dans le
cas du silicium (§ 2.4). Le terme de pompage optique vient de la physique atomique, et du

pompage optique des gaz découvert par Kastler!™.

Cependant, dans les gaz, c’est
généralement 1’¢tat fondamental qui est pompé optiquement, alors que dans les semi-
conducteurs, il s’agit de I’état excité*. Durant leur temps de vie dans la bande de conduction,
les €lectrons sont soumis a différents mécanismes de relaxation de spin. Si le temps de vie est

inférieur ou du méme ordre de grandeur que le temps de relaxation de spin, les €lectrons

conservent en grande partie leur polarisation initiale avant de se recombiner, et la lumicre de

4 Dans les gaz, et pour 1’état fondamental, il y a alors compétition entre la relaxation et la vitesse de pompage
(proportionnelle a I’intensité de la lumiére de pompe). Dans 1’état excité, 1’intensité n’intervient pas car la durée
de vie n’est pas la durée de vie stimulée. Dans les gaz, le pompage de 1’état excité existe aussi et a été mis en
évidence notamment dans 1”*He par Walter (Colegrove, F.D., L.D. Schearer, and G.K. Walters, Polarization of

He3 Gas by Optical Pumping. Physical Review, 1963. 132(6): p. 2561-&).
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recombinaison est en partie polarisée. Le degré de polarisation de la luminescence renseigne
donc directement sur le degré de polarisation des électrons dans la bande de conduction, et
constitue une sonde sensible a 1’étude des mécanismes de relaxation du spin électronique dans
les semi-conducteurs. Une présentation compléte du phénoméne d’orientation optique dans
les solides a été donnée dans cet ouvrage de référence : Optical Orientation!”!.

Le pompage optique des semi-conducteurs est mis en évidence plus facilement dans les semi-
conducteurs de type p, pour lesquels, en 1I’absence de lumicre, il n’existe pas d’électrons dans
la bande de conduction’. A 1’excitation, les trous créés dans la bande de valence perdent trés

rapidement toute orientation de spin'®

, a cause de l’interaction spin-orbite, et les porteurs
majoritaires sur lesquels se recombinent les €électrons ne sont pas polarisés.

Le degré de polarisation électronique en régime stationnaire dépend aussi de 1’énergie
d’excitation. Quand la différence entre 1’énergie d’excitation et la bande interdite devient
supérieure a 1’énergie de séparation spin-orbite dans la bande de valence, 1’effet du couplage
spin-orbite devient négligeable, et le degré de polarisation électronique tend a s’annuler. Les
conditions favorables de pompage optique dans les semi-conducteurs peuvent ainsi se résumer

a ces conditions :

e [Excitation polarisée circulairement et d’énergie proche de la bande interdite.

> En réalité, il est également possible de créer une polarisation des électrons a I’équilibre dans un
semi-conducteur de type n, si le temps de relaxation de spin est grand devant le temps de vie des électrons hors
équilibre. Cet effet dépend notamment de la puissance lumineuse. Il est ’analogue du pompage optique des gaz.
11 a été prédit théoriquement par Dyakonov (Dyakonov, M.I. and V.I. Perel, Feasibility of Optical Orientation of
Equilibrium Electrons in Semiconductors. Jetp Letters-Ussr, 1971. 13(4): p. 144-&), et observé
expérimentalement par Ekimov (Ekimov, A.L. and V.I. Safarov, Observation of Optical Orientation of

Equilibrium Electrons in Type Semiconductors. Jetp Letters-Ussr, 1971. 13(5): p. 177-&) dans Ga,Al;_As (n).
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e Temps de vie des photoélectrons inférieur ou comparable a leur temps de relaxation de
spin.

e Couplage spin-orbite important.

e Semi-conducteur de type p.
Ces conditions sont habituellement bien remplies pour la famille des semi-conducteurs III-V a
gap direct. Pourtant, historiquement, c’est sur le silicium que le pompage optique des semi-
conducteurs a été mis en évidence pour la premiére fois, par Lampel'* **I. Dans le silicium, le
couplage spin-orbite est faible, et le rapport entre temps de vie et temps de relaxation de spin

des électrons dans la bande de conduction est défavorable.

Dans les parties qui suivent, nous rappelons quelques définitions sur la polarisation de la
lumiére et la polarisation électronique. Puis nous proposons un calcul de la polarisation
¢lectronique initiale, appliqué au cas du silicium (§ 2.4). L’équation de base du pompage
optique dans les semi-conducteurs est ensuite rappelée (§ 2.5). Enfin, on rappelle ce qu’est
I’effet Hanle dans les semi-conducteurs (§ 2.7.1) car il est complémentaire de 1’étude du degré

de polarisation en photoluminescence.

2.1 Polarisation de la lumiére

Soit (eX ,ey,ez) une base orthonormale directe. On construit (e*,e‘) tels que :
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1 . 2-1

L’axe e, représente la direction de propagation de la lumiére. Une lumicre quelconque de
pulsation o et de vecteur d’onde q se propageant suivant 1’axe e, peut étre représentée par son

potentiel vecteur A :

A= e‘(qu“")(Axex + Ayey) 2-2
En posant :
. A -IA
_ \/5 2-3
A +IA, )

V2

A s’exprime encore sous la forme :
A=c@ (A% +Ae) 24
Son intensité I est alors :

A

A (AT AT
2 B 2

2-5

[=—AA=

N | —

Une lumiére polarisée circulaire droite (notée c') est définie par son potentiel vecteur A" tel
que Ay~=iA,, d’ou :

At = ei(qz—mt)AJreJr 2-6
Dans le plan (eX €, ), A" décrit un cercle dans le sens trigonométrique. Son intensité est :

i
I'=—t 2-7
2

De méme, une lumiére polarisée circulaire gauche (notée o) est définie par son potentiel

vecteur A" tel que Ay=-1A,, d’ou :
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A =@ eA e 2-8

Dans le plan (eX €, ), A" décrit un cercle dans le sens anti-trigonométrique. Son intensité est :

S
=1 29

‘2

La base (eﬂe‘) apparait donc comme une base naturelle de décomposition de la lumiére en
composante circulaire droite et gauche. Ainsi, la superposition d’une lumiére * d’intensité I
et d’une lumiere ¢~ d’intensité I peut s’écrire simplement dans (e*,e‘):

A =cl @ (\/ I'e" + x/I‘e‘) 2-10

On peut définir maintenant le taux de polarisation d’ une lumiére quelconque :

o |ar
I*+I’_‘A+

2 _12
-|A
2+‘A_‘2

I 2-11

2.2 Polarisation électronique

De fagon générale, la polarisation d’une population d’¢lectrons comportant n, €lectrons de

spin up etn €lectrons de spin down est :

elec 2-12
n,+n;
On posera pour la suite :
{n =n,+n, s
An=nP, =n,—-n;
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2.3 Lien entre polarisation électronique et polarisation de la lumiére

On s’intéresse maintenant a la polarisation électronique initiale, c'est-a-dire celle créée par la
lumiére en I’absence de toute relaxation de spin. En I’absence de toute excitation lumineuse,
on suppose la bande de conduction complétement vide, ce qui est vrai pour tout semi-

conducteur a T=0 °K, et demeure réaliste pour un semi-conducteur de type p a température

ambiante. Pour une polarisation incidente ', on appelle niT(cf) et n, ¢(cf)le nombre

d’¢électrons de spin up et de spin down créés par unité¢ de temps, et P, (cf) la polarisation

¢lectronique initiale de cette population d’électrons :

+)_ niT(Cf)_nw(Cf)
P(c")= . g Py ey 2-14

Dir (G+)

HT(G+):

2-15
+ +
Dy (G )+ g (G )
représente la probabilité de transition vers les états de spin up pour une lumiére ¢ .
n, lo*
H¢(0+): 1¢( ) 2-16

Dy (G+ )+ g (G+)
représente la probabilité de transition vers les états de spin down pour une lumiére 6. On
peut donc écrire :

P(0.)=11,(c")-11,(c") 217
Ces probabilités ne dépendent que des symétries de la bande de valence et de la bande de

conduction. Par raison de symétrie, on doit avoir :

{HT(G+)=H¢(G)

m,(o*)=11,(0") o

. . o e, o + - I3
de sorte que les polarisations initiales en lumiére ' et ¢~ sont opposées :
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P(c")=-P(o") 2-19
Pour une superposition quelconque de lumiére 6 et 6", on a:

P, (()'+,G_)= PP, ((5+): —PP, (G_) 2-20
Evidemment, la polarisation électronique créée par une lumiere linéaire est nulle.

Dans le paragraphe suivant, on s’intéresse au calcul de la polarisation électronique initiale

dans le cas du silicium.

2.4 Calcul de la polarisation initiale dans le cas du silicium

2.4.1 Principe

On considére dans ce paragraphe, une lumicre polarisée circulairement se propageant suivant
un axe z, qui est pris comme axe de quantification du spin. Le calcul de la polarisation
¢lectronique initiale fait intervenir les probabilités de transitions entre bandes de valence et
bandes de conduction. Dans 1’approximation dipolaire ¢lectrique, 1’hamiltonien de Ia
transition est proportionnel au produit scalaire A.p, si I’on fait le bon choix de jauge pour que
A et p commutent. Il peut se mettre sous la forme :

H, = [A+p+ + A‘p_]e_i“’teiqZ + lA_+p_ +A D’ F‘”te_iqz 221
Les opérateurs A*ont été introduits au § 2.1. Ils correspondent a la décomposition d’une

‘s + - P .
lumiére quelconque en ses composantes ' et ™. Les opérateurs p* sont les suivants :

=+ px + lpy

p=—F7— 2-22
V2

Lorsqu’un photon d’énergieZic est absorbé, la conservation de 1’énergie entre I’état initial

d’énergie E; et 1’état final d’énergie Er s’écrit:E; —E. =hm. La théorie des perturbations

dépendant du temps montre que c’est le terme en e’ de I’expression 2-21 qui correspond a
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I’absorption (E;>E;) et que le terme ¢ correspond a 1’émission (E<E;). Par conséquent la
lumiére c" correspond a 1’opérateur p' en absorption, et p” en émission. De la méme fagon, la
lumiére o~ correspond & I’opérateur p~ en absorption, et p” en émission!’®’.

Nous ne considérons désormais que le cas de I’absorption de lumiére o', et I’opérateur

décrivant ces transitions est simplement réduit 8 A"p". Pour faire le calcul des probabilités de

transitions, nous aurons besoin de calculer des termes de la forme <BC|p+|BV> entre une

fonction d’onde de la bande de valence (BV) et de la bande de conduction (BC). Leurs
propriétés de symétrie ont été décrites au § 1.3.2.2. Les opérateurs py et py se transforment
quant a eux « comme X » et « comme y ». Le calcul est simplifié si I’on remarque que les

rq1 7z 6
seuls éléments non nuls” sont de la forme :

Z)=(Z

(Xclp,|Z)=(Z.|p,|X)=(Yc|p, p,|Y)=Q 223

Nous cherchons a calculer la polarisation initiale moyenne des électrons excités dans les
bandes de conduction. Le calcul de la polarisation moyenne se fait a ’aide du formalisme de
la matrice densité, qui s’écrit, dans un espace donné de fonctions d’onde de la bande de

. . . +
conduction, en polarisation ¢ :

p= 2 p'|BV,)(BV,p° 2-24

meBV
L’opérateur S,, projection suivant z de ’opérateur S associ¢ au moment cinétique de spin,

s’écrit, dans la base de fonctions d’onde de la bande de conduction considérée pour p :

S, =Y |BC,)BC,

neBC

o, 2-25

ou o, est la matrice de Pauli :

% Les éléments (XC |pz| Y) et <YC |pZ|X> sont aussi égaux a Q, mais A,=0.
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r(l O
*=2l0 -1 20

La polarisation moyenne des électrons est définie comme la valeur moyenne de S, sur
I’ensemble des états de base de la bande de conduction considérée (en unité de 7#/2, facteur
que I’on omettra dans la suite) :

B trace[p$S, |
(8.)= trace[p] 2-27

Pour simplifier les notations, on adoptera maintenant cette écriture :

LA R AN )
2/ 712/ 712/

Dans la bande Iy : _—3> ;
2 C

Dans labande Iy : _—6> ; é>

2 2 2-28
Dans la bande I'y " : _—3 ; _—1 ; l 5 i

2 2 2 2
Dans la bande I[';" : _—7 ; Z>

2 2

2.4.2 Transitions a partir de I'y"

La transition de plus petite énergie entre la bande de valence et la bande de conduction couple
les espaces I's etls. La Figure 2-1 résume les ¢léments de matrice des transitions induites a

partir de 'y par absorption d’une lumiére polarisée .
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T's

Figure 2-1 : éléments de matrice de p+, en lumiére o', des transitions a partir de Is" vers I's et Ty,

séparées par I’énergie de couplage spin-orbite Ac dans la bande de conduction.

La matrice densit¢ pour cette transition s’écrit(’ordre des vecteurs est celui des

"m; croissant" : -6/2, 6/2) :

.y Q30
o )z%(o J

L’opérateur S, dans I’espace ['¢ s’écrit :

sz(ré‘)%((l) _OJ

Par conséquent la polarisation moyenne suivant z dans 1’espace ['¢” est :

- trace["(l? mdtl bz(ljéf)] _1 2-31
tracelp(F A )J 6 -

(8 or,

En théorie, I’énergie de couplage spin-orbite dans la bande de conduction est légerement
inférieure a sa valeur dans la bande de valence!**!. Donc, tant que I’énergie d’excitation, hv,

reste inférieure a E,r+Ac la polarisation initiale des électrons est proche de +1/6 en

o +
lumieére .
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Lorsque E,r+Ac<hv<Egr+A, il devient possible d’exciter les transitions de 5" vers Iy, en
plus des transitions de I's” vers I's. Dans ce cas, tout se passe comme si le couplage spin-

orbite de la bande de conduction n’avait plus d’effet, et la matrice densité s’écrit (vecteurs de

base par ordre de "m; croissant" dans I'g’, I's : -3/2, -1/2, 1/2, 3/2, -6/2, 6/2) :

20 0 00
00 0O 00 0
. QFlo 0 2 0 0 -2
"I, L )=50 ]
ol 1) 3100 0 00 0 2-32
00 0O 03 0
00 -v2 00 1
Dans I’espace (I's’,['¢ ), ’opérateur S, s’écrit :
3 0 0 0 0 0
0 -1 0 0 —2J2 0
v 10 o0 10 0 -242
s(c.r)== )
rr)) 300 o0 0o 3 0 0 2-33
0 -22 0 o0 1
0 0 -22 0 o0 -1

Ce qui permet de calculer la polarisation moyenne suivant z :

B trace[p(F > (F T _)ﬁz (F LT _)] 1
<SZ>F3*%T{I{ - tra§e[p(F8+8—> G—g—’l—‘é—j)J ° _Z 2-34

Quand D’énergie d’excitation hv, est telle que E,r+Ac<hv<E,r+A, la polarisation
électronique initiale est de +1/4 en lumiére ¢".
En réalité¢, dans le cas ou Dl’effet du couplage spin-orbite disparait dans la bande de

conduction, ce résultat s’obtient plus simplement en considérant les fonctions de bases pures

de spin de la bande de conduction : ‘X T>C ‘Y T>C ‘Z T>C ‘X ¢>C ‘Y J«>C ‘Z ~L>

.
Remarque : si on considére la réduction des expressions 2-32 et 2-33 au sous-espace ['s seul,
on peut calculer de la méme fagcon, une polarisation négative de -1/3 associée a la

transition Ts >y .
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2.4.3 Transitions a partir de I';"

La suite du calcul doit montrer que lorsque 1’énergie d’excitation augmente encore et que
I’effet du couplage spin-orbite disparait ¢galement dans la bande de valence, la polarisation

initiale doit étre nulle. On peut le vérifier systématiquement (Figure 2-2) :

3y 1y 1 3
) ) re L2012/ 12/ 12/,
) B
I's
Q —iQ
NE
T+ s
’ 7 7 ’ 7 7
) B A a

Figure 2-2 : éléments de matrice, en lumiére ", des transitions a partir de I';" vers I's et I'y, séparées par
I’énergie de couplage spin-orbite dans la bande de conduction Ac. Noter que les espaces I';” et I'¢ ne sont

pas couplés.

Les espaces I';' et I's’ ne sont en fait pas couplés. La matrice densité et la matrice de

, ;. .. + -
I’opérateur S, s’écrivent alors pour la transition de I'; vers I'g :
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1 0 00
. Q|0 3 0 0
=1 )=— -
olry - 1) 310000 3
0 000
-3 0 0O
Ny 110 -1 0 0
S\l J== -
0 0 0 3
La polarisation moyenne suivant z atteinte dans ce cas est alors :
<S _ trace[p(l“] - T bz(ljs )]:_l 237

‘[racelp(E+ —>T, )J 2
Si I’énergie d’excitation est supérieure a E,r+A, la polarisation moyenne suivant z devient

effectivement nulle :

2 2
‘l‘trace[p(l“; ->I; Iy )]— ;trace[p(D+ —T, )] ;8|§| - ;4|§|
<SZ>= [ [+ E— [ o~ A 2 —=0 2-38
trace[p(l“8 -1 I )J+ trace[p(l“7 — I )J M . ﬂ
3 3

Ceci est en fait évident, puisque tout se passe comme si on pouvait prendre des fonctions

pures de spin, pour les bandes de valence et pour les bandes de conduction.

2.4.4 Remarques importantes

Nous n’avons pas considéré, dans ce calcul, le cas des transitions indirectes. Quand I’énergie
d’excitation est inférieure a 1’énergie de la transition I's'—>T, I’électron passe par un état
intermédiaire « virtuel », puis un phonon apporte 1’énergie et le vecteur d’onde nécessaires
pour atteindre I’état final (§ 1.6.1). On considere que I’intervention du phonon ne modifie pas

la polarisation, qui est donnée par la symétrie de 1’état intermédiaire. Il est difficile a priori,
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de se faire une idée plus précise de la polarisation atteinte dans ce cas. On peut penser que
I’¢lectron, dans cet état virtuel, sonde simultanément les états I's” et I's’, et que, dans ce cas, la
polarisation initiale pour des transitions indirectes, serait de +1/4. Si I’on raisonne plutot d’un
point de vue énergétique, c’est I’état I's qui est le plus probable, et, dans ce cas, la
polarisation initiale serait de +1/6.

On peut maintenant, sous ces hypothéses, résumer le calcul de la polarisation initiale moyenne

suivant z a ce schéma de principe (Figure 2-3) :

0.4 -
N 0.3+
(@]
c
ks N
©
&
= 0.2+
N
(‘_LU ,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,
= _
o
;S 0.1 4
£
s r r
: 6 8
0.0 , | | -
0
Eg‘X Eg,r Eng+AC Eg’r+A energy

Figure 2-3 : polarisation initiale dans le silicium en fonction de I’énergie d’excitation (schéma de
principe). Les lignes en pointillé correspondent au régime des transitions indirectes. Le zéro en énergie

est le sommet de la bande de valence.

Dans ce calcul, nous n’avons pas tenu compte de la distribution du moment de I’électron dans
I’espace des k, en supposant qu’il était aligné dans I’axe de propagation de lumiére. Un calcul

plus poussé devrait tenir compte de cette moyenne spatiale. En tout cas, si I’on s’en tient a ce
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modéle, la polarisation électronique initiale est positive, en lumiére ', ce que 1’on mesure
effectivement dans nos résultats de photo-émission. Il serait de toute fagon trés intéressant de
pouvoir tester ce modéle expérimentalement, en mesurant, avec une résolution suffisante, la
polarisation initiale lorsque 1’on varie finement 1’énergie d’excitation autour du gap direct du

silicium.

2.5 Polarisation électronique en régime permanent

Pendant leur durée de vie dans la bande de conduction, caractérisée par un temps de vie t, les
¢lectrons sont soumis a différents mécanismes de relaxation de spin qui peuvent étre internes
au cristal (interactions ¢lectron-trou, €lectron-phonon, couplage hyperfin avec le champ des
noyaux...) ou externes (précession dans un champ magnétique extérieur perpendiculaire a
I’axe de propagation de la lumiére). Pour I’instant, aucun champ extérieur n’est appliqué, et
I’on représente 1’ensemble des processus de relaxation de spin internes au cristal par un temps
de relaxation Tj.

On comprend tout de suite que la polarisation atteinte en régime permanent va étre pilotée par
le rapport du temps de vie, 1, au temps de relaxation de spin, T;. Si le temps de relaxation de
spin est grand devant le temps de vie, il résultera une polarisation proche de la polarisation
¢lectronique initiale. C’est le cas par exemple dans le GaAs. Si au contraire, le temps de vie
est suffisamment grand devant le temps de relaxation de spin, les électrons auront tout le
temps de perdre la mémoire de leur polarisation initiale et la polarisation en régime permanent
sera faible. Pour traduire cette compétition entre t et T;, on peut définir une vitesse de

dépolarisation :
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Traduisons maintenant 1I’évolution des populations n,et n,. Si G est la vitesse totale de

création des électrons dans la bande de conduction :

P Imp 1ny
dt o 2T 2T, -
dnd g M Lo, lny
dt T 2T 2T,

Explicitons les différents termes pour la population de spin up : le premier terme est un terme
de création par la lumicre polarisée, le deuxiéme et le troisiéme terme sont des termes de
« disparition » (recombinaison ou relaxation de spin up), le dernier terme est a nouveau un
terme de création d’un spin up créé par la relaxation d’un spin down. Ces deux équations

s’écrivent encore :

n_g.n
ds t 2-41
d(An) ~GP _An

dt T

En régime permanent, on obtient n=Grt, et I’équation de base du pompage optique :

T
=p = 2-42
T

P

elec

Remarque : dans ce qui préceéde, on a implicitement considéré un seul état de la polarisation

. . . . . . + - . e,
incidente, et on a volontairement omis les indices o et o”. Evidemment, on doit écrire plus

T . C e
(Gi):Pi(ci)—s. Si la polarisation incidente n’est pas purement
T

rigoureusement que P,

elec

circulaire, mais égale a Pj, on a simplement :

64



P (G+,G_)= P, (G+,G_ )P,. (cs+ )TTS 2-43

Nous verrons par la suite comment cette équation est modifiée en présence de champs
magnétiques extérieurs, ou encore en présence de diffusion, mais nous remarquons des a
présent que la mesure de P donne directement accés au rapport des temps s et 7.

Dans I’expérience initiale de Lampel'*?, la polarisation électronique est mesurée en RMN des
noyaux de *’Si, a 77 °K, et permet d’estimer ts/t~2.107. L’échantillon est un échantillon trés
pur de silicium dont le nombre d’électrons de conduction a 1’équilibre thermodynamique est
estimé a 1.2 10" cm™. Le temps de vie est mesuré par décroissance de la photoconductivité
apres interruption rapide de I’irradiation et vaut environ 50 ps. Le temps de relaxation de spin

est alors estimé a t1s~60 ns.

2.6 Mécanismes internes de relaxation de spin

Durant leur temps de vie dans la bande de conduction, les électrons sont soumis a différentes
sources de relaxation de leur spin. D’une facon générale, la relaxation de spin est causée par
I’interaction spin-orbite. Les processus de type Elliott-Yafet!”” sont dus au champ électrique
des ions, aux vibrations du cristal, aux défauts du cristal, qui agissent comme des champs
magnétiques effectifs fluctuants, autour desquels le spin précesse. Un autre mécanisme
important de relaxation de spin dans les semi-conducteurs, est le processus de Dyakonov-
Perel[g], mais il est inexistant dans le cas du silicium a cause du centre d’inversion. Dans le cas
d’une forte concentration en trous, le mécanisme de Bir-Aronov-Pikus!” peut devenir
prépondérant : dans ce cas, le spin des ¢électrons est relaxé par I’interaction d’échange avec les

trous.
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Quand les atomes du réseau possédent un spin nucléaire non nul, le systtme de spins
¢lectroniques et le systéme de spins nucléaires sont couplés par I’interaction hyperfine.
. ge . , . . . 29+
Encore une fois, dans le silicium, ce mécanisme est faible, car I’isotope *’Si, en abondance de
0 \ , . o 29 _ [42]
4.7%, est le seul a posséder un spin nucléaire non nul (I”°g=1/2) **~.
Une présentation générale sur la relaxation de spin dans les semi-conducteurs peut étre

78] consacrée aux bases de la

trouvée en particulier dans une revue récente de Zutic
spintronique.

En réalité, les mécanismes internes de relaxation de spin des électrons de conduction dans le
silicium ont été trés peu étudiés, et pour cause. Dans une expérience récente, Appelbaum!™
parvient a injecter électriquement une polarisation d’électrons chauds de 8% au travers d’une
couche ferromagnétique, et réalise le transport cohérent de spin sur une distance de 350 um
dans du silicium intrinséque. Des temps de relaxation de spin trés longs sont obtenus, de

. . . . -5/2
I’ordre de plusieurs centaines de nanosecondes, et une dépendance en température en T~ est

observée, compatible avec un processus de type Elliott-Yafet.

2.7 Evolution de la polarisation en champ magnétique extérieur

2.7.1 Polarisation dans un champ magnétique transverse : effet Hanle

L’effet Hanle est un effet de diminution de la polarisation électronique sous ’action d’un
champ magnétique transverse, causé par la précession du spin des électrons autour de la
direction du champ magnétique. Historiquement, I’effet Hanle a été découvert dans les gaz!™”),
et sa premiére observation dans les semi-conducteurs a été faite par Parsons'® dans le GaSb.

L’aimantation créée par la polarisation ¢électronique le long de 1’axe Oz en régime permanent

est donnée par :
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M, = %nPi Is 2-44
2 T

Hy =—9.274x10 I.T" est le magnéton de Bohr, g* est le facteur de Landé des électrons
dans la bande de conduction. Dans le silicium g* est tres proche de la valeur pour 1’électron
libre (g=2.00232) et vaut : g =1.99893 %],

Dans un champ magnétique B parallele a Ox, cette aimantation précesse dans le plan Oyz a la

vitesse angulaire ®=yB, ou vy est le rapport gyromagnétique de I’électron dans la bande de

conduction y = g% . L’équation d’évolution de M est donnée par :

d_M:yM/\B_M 2-45
dt g

En régime permanent, les composantes de M suivant Oy et Oz sont :

M. = M
M B (0 rt6
M. = ! M )
1+ (ot)

La polarisation électronique le long de Oz en régime permanent décroit donc comme une

lorentzienne en fonction du champ, dont la demi-largeur dépend directement de ts:

_P,(B=0)
(B)l_ 1+ (yBrS )2

s

P

elec
2-47
AB

Par exemple, pour un temps de relaxation de 107 s, cette largeur est d’environ 50 G.
La mesure de Pe. en champ nul, dont on peut tirer le rapport ts/t, couplée a la mesure de la
dépolarisation en champ transverse, dont on tire ts, permet donc de remonter séparément a 1

et 1s. Cette méthode a été appliquée avec succes a de nombreux semi-conducteurs I1I-V.
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2.7.2 Polarisation dans un champ magnétique longitudinal

A T’équilibre thermodynamique, dans un champ magnétique By, la polarisation d’un systéme

d’¢électrons a la température T vaut :

g*uB,
P =tanh— -
0 ( £ j a8

Les équations d’évolution de la polarisation électronique (2-41) sont modifiées par ce

terme en régime permanent :

P

elec

T T
=PP; TS +P, > 2-49
1

Le premier terme est le terme de polarisation en champ nul, et il est nul en polarisation
linéaire. Le deuxiéme terme est le terme de polarisation thermodynamique, et il ne dépend pas
de la polarisation incidente. De plus, le rapport ts/T; est cette fois trés proche de 1. En lumiére

linéaire et sous champ, la polarisation électronique s’€écrit :
p,lap q

T *n,B
P, =-Stanh| =20 -
elec Tl ( 2kT } 2-50

Si I’on peut mesurer P, a basse température et sous fort champ magnétique, on doit étre

capable de remonter a la valeur de Pi, en supposant ts/T; proche de 1.
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3 Photoluminescence en conditions de pompage optique

La photoluminescence est la propriét¢é d’un matériau soumis a une excitation lumineuse
extérieure d’émettre de la lumiére. Dans les semi-conducteurs, les électrons sont créés dans la
bande de conduction par une lumiere d’énergie supérieure a leur bande interdite, ils se
thermalisent en des temps généralement trés courts, de I’ordre de la picoseconde, puis ils se
recombinent avec les trous de la bande de valence ou les centres accepteurs en dissipant leur
énergie. Dans les semi-conducteurs a gap direct, cette dissipation se fait principalement sous
forme de lumicre, et ces matériaux possedent d’excellentes propriétés optiques, ce qui les rend
intéressants pour 1’opto-€lectronique. Le silicium, en revanche, posseéde un gap indirect, et les
processus de recombinaison sont faiblement radiatifs. Nous avons expliqué dans le § 1.6.1 le
mécanisme de transition indirecte intervenant dans 1’absorption optique du silicium. D’une
certaine fagon, le processus de luminescence peut étre vu comme 1’ « inverse » du processus
d’absorption : apreés 1’étape de thermalisation, un phonon doit étre émis ou absorbé pour
ramener ’électron en centre de zone. En ce sens, il y a une connexion intime entre absorption
et recombinaison, que traduit la relation de Roosbroeck-Shockley™. Son application aux

semi-conducteurs & gap indirect a été spécifiquement discutée par Wiirfel®',

La luminescence s’est révélée étre une technique spectroscopique tres puissante dans 1’é¢tude
des semi-conducteurs. Dans le cas du silicium, la premicre étude conséquente est celle de

Dean'®?!

, ou les transitions assistées par phonons sont clairement identifiées: comme a
I’absorption, ¢’est la branche transverse optique des phonons qui accompagne majoritairement
la recombinaison, et donne lieu au pic principal de luminescence, 58 meV en dessous du gap

indirect. La résolution trés fine de cette technique (jusqu’a quelques dizaines de peV) a

permis de comprendre les mécanismes intimes de la luminescence du silicium : excitons,
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gouttes ¢€lectrons-trous, centres profonds, effets isotopiques... Une revue trés compléte de
tous ces phénomeénes est donnée par Davies®™. En particulier, une tabulation exhaustive des
structures y est résumée et peut servir de guide a I’interprétation des structures. Aujourd’hui,
la luminescence est couramment utilisée comme moyen de caractérisation dans 1’industrie du
silicium : des concentrations en impuretés de I’ordre de 10'* cm™ peuvent étre clairement

détectées.

Pour autant, dans toutes ces études, la photoluminescence est excitée par une lumiére visible
(environ 2eV), ce qui peut apporter des informations spectroscopiques intéressantes
concernant la recombinaison de surface par exemple, mais exclut D’étude de Ila
photoluminescence polarisée. Nous avons vu en effet que pour étre dans les conditions de
pompage optique (§ 2), ’énergie d’excitation doit étre comprise dans une bande inférieure a
la largeur du spin-orbite, a partir du gap fondamental. De fait, notre étude constitue la
premicre investigation de photoluminescence polarisée résonante du silicium, grace a I’emploi
d’un laser Ti:Al,O3 accordable entre 1.15eV et 1.35eV. Elle se justifie par le fait que la
polarisation de la luminescence est une sonde sensible de la polarisation électronique. Qui
plus est, la technique est relativement aisée a mettre en ceuvre. Elle a été appliquée avec
succes aux semi-conducteurs III-V, qui sont des systémes mod¢les, car en présence d’un gap
direct, le temps de recombinaison est court, du méme ordre de grandeur que le temps de
relaxation de spin. Le cas du silicium a été sous-considéré pour les raisons déja évoquées :
grand temps de vie et gap indirect. Nous proposons, dans la suite, différents moyens pour

tenter de contourner cette difficulté, I’idée directrice étant de raccourcir le temps de vie.

70



3.1 Principe

Si L" et L™ sont les composantes circulaires droite et gauche de la lumiére de luminescence, le

taux de polarisation de cette lumicre est (§ 2.1) :

L'-L
PL:f 3-1
L"+L

+

Si r, (csi) (respectivement 1, (G )) est la probabilité d’un électron de spin up (respectivement,
down) de se recombiner en émettant un photon o, et n, et n sont les concentrations en
électrons up et down dans la bande de conduction, les quantités L™ et L peuvent s’écrire :

L =nr(o" Jenr (o)

L =nin(o J+nr (o) 3-2

Par raison de symétrie, on doit avoir :

r(o7)=r(07)

r(o7)=r(o") >

La polarisation de la luminescence et la polarisation électronique sont donc lies par la

relation :
PL = Pelec (rT (o-Jr )_ ri (0-+ )) 3-4
A la recombinaison, les régles de sélection entre bandes de conduction et bandes de valence

doivent étre les mémes que lors de 1’absorption, c'est-a-dire :

YT(Gi):HT(Gi)
ri(ci):HL(Gi)

+ . . . , . . rr
Donc Pr=P.Pi(c). Si Peec est la polarisation électronique en régime permanent créée par

3-5

pompage optique en lumiére 6*, on connait son expression en fonction de Pi(c") et des temps
T et ts (§2.5). On en déduit la polarisation de la luminescence pour une polarisation

quelconque de la lumiére incidente Py :
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P.(0*)=Rlo".0 Jp(e")> 6

Cette expression appelle plusieurs remarques : d’une part, la polarisation de la luminescence

et la polarisation ¢électronique sont proportionnelles, donc toute modification de la polarisation
¢lectronique se reflete sur la polarisation de la luminescence dans les mémes proportions.
C’est ce qui fait que la méthode optique est habituellement bien adaptée a 1’étude du pompage
optique dans les semi-conducteurs. D’autre part, la polarisation de la luminescence et la
polarisation électronique sont de méme signe. Ceci est une conséquence directe de la

conservation du moment angulaire des photons.

3.2 Partie expérimentale

L’expérience que nous décrivons ici est une expérience de photoluminescence polarisée, en
régime stationnaire. Les particularités de cette expérience sont les suivantes :

-excitation de forte puissance accordable proche du gap fondamental du silicium

-rendement de luminescence tres faible

La Figure 3-1 illustre le montage expérimental.
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Figure 3-1 : schéma de I’expérience de photoluminescence polarisée. L;, L,, L;: lentilles ; A/4 : lame
quart-d’onde tournante ; HR : polariseur linéaire infrarouge ; RG850 : filtre passe haut en longueur
d’onde de longueur d’onde de coupure 850 nm. Le laser de pompe, le cryostat, et la bobine de champ

transverse ne sont pas représentés.

3.2.1 Excitation et polarisation

Les échantillons étudiés sont éclairés par un laser continu Ti:Al,Os; accordable (modéle
39008, SpectraPhysics), équipé d’un jeu de miroirs spécialement congus pour fonctionner a
forte puissance dans le proche infrarouge autour du gap indirect du silicium. L’accord en
longueur d’onde se fait grace a un filtre biréfringent (filtre de Lyot) placé a I’intérieur de la
cavité¢ laser. Pompé par un laser Argon de forte puissance (10 W), la puissance optique
maximale disponible en sortie est de I’ordre de 1 W. La Figure 3-2 donne la puissance de

sortie en fonction de I’énergie (les lignes verticales représentent la position de E, x, E; xTEto,
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EqxtEtotA a température de I’azote liquide). Le faisceau posséde un diametre d’environ

1 mm, une divergence de 1 mrad, et est polarisé linéairement horizontalement (>100 :1).

1.0 -

Eg‘)( Eg,x+ETO Eg,><+ETO+A

0.8
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Figure 3-2 : puissance du laser Ti:Al,O; en fonction de I’énergie d’excitation.

L’émission laser est accompagnée d’une faible émission de lumiére parasite due a la
luminescence du cristal de Ti:Al,O3, qui doit étre éliminée avant de focaliser le faisceau sur
I’échantillon. Nous y parvenons en employant un réseau 600 traits/mm, blazé¢ a 1 um. Le
maximum d’intensité est renvoy¢ a I’ordre 1 de la diffraction, pour lequel il y a dispersion en
fonction de la longueur d’onde. Le réseau est monté sur une rotation microcontrdle qui permet
de garder une direction de diffraction dans 1’ordre 1 constante par rapport a la direction de
propagation du faisceau incident lorsque la longueur d’onde d’émission du laser Ti:Al,O3 est

changée.

La polarisation linéaire du faisceau est ensuite transformée en polarisation circulaire au

moyen d’une lame quart-d’onde a 1053 nm dont les axes sont orientés a 45° de la polarisation
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incidente. La lame peut pivoter de 180° autour d’un axe vertical entrainé par un moteur, ce
qui permet de moduler trés facilement le sens de la polarisation circulaire. Signalons que la
polarisation obtenue ne sera rigoureusement circulaire que si la longueur d’onde d’excitation
employée est elle-méme égale a 1053 nm. L’emploi d’une longueur d’onde 1égérement
différente rend donc la lumicre 1égérement elliptique. Toutefois, on peut montrer (annexe 6.1)
que pour un écart dA par rapport a A;=1053 nm, cet effet est trés faible. Le taux de

polarisation reste tres proche de 1 (lumiere purement circulaire) :

(a0
Plum = l _Tc_ N 3-7
8 (&

Sur la plage d’accordabilité du laser, Py, reste compris entre 0.98 et 1.

Le faisceau est ensuite focalisé sur I’échantillon par une lentille L; de distance focale 20 mm
et de diametre 10 mm. La taille du spot due a la divergence du faisceau (1 mrad) est de
40 pm. La densité de puissance incidente est alors extrémement élevée, de 'ordre de
800 W.mm™. Comme on le verra, I’emploi d’une forte puissance d’excitation est nécessaire,
car d’une part, I’excitation se faisant trés proche du gap, le coefficient d’absorption est tres
faible (longueur d’absorption de 1’ordre de plusieurs centaines de microns a 1 eV), et d’autre
part, les processus de recombinaison non radiatifs sont largement prédominants. Donnons tout
de suite un ordre de grandeur. Pour un faisceau de 1 W et de longueur d’onde de 1239,4 nm
(1 eV), le nombre de photons collectés est de I’ordre de 1000 par seconde ; le rendement est

donc de ’ordre de 107'°. ..

Compte tenu de la géométrie, I’angle d’incidence du faisceau est d’environ 45° par rapport a
la normale a la surface de I’échantillon. Cet angle n’est pas négligeable par rapport a ’angle

de Brewster d’une interface air-silicium (og=73.6° pour ngi=3.4), et ’on peut se demander
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comment la polarisation de la lumiére transmise dans ’échantillon est modifiée par cette
géométrie. En réalité, les coefficients de transmission en amplitude sont a peu pres égaux et
varient assez peu sur une grande gamme d’angles, et la modification sur la polarisation de la
lumiére transmise est négligeable. De plus, comme I’indice de réfraction est grand, la
direction de propagation du faisceau incident a [Dintérieur du cristal est quasiment
perpendiculaire a la surface. La mesure de la polarisation le long de cette direction n’est donc
pratiquement pas affectée par cet effet de nature purement géométrique. La polarisation
initiale P;, donnée par les régles de sélection a k=0, n’est pas modifi¢e. La géométrie adoptée
permet en outre de réfléchir le faisceau incident en dehors de la zone de collection de la

lentille L,.

3.2.2 Echantillons étudiés

Les échantillons étudiés ici sont de type p ou intrinséques, ce qui est plus favorable pour le
pompage optique des semi-conducteurs. Les échantillons SiA63, SiA70, SiA76, SiA107 sont
des monocristaux commerciaux dont Daire typique est d’environ 1cm’, et de quelques
centaines de microns d’épaisseur. Le Tableau 3-1 résume les principales caractéristiques
données par le fabricant. Les échantillons dopés or ont été fabriqués spécialement par Bernard
Pichaud (Laboratoire TECSEN, Marseille). Les échantillons UltrathinSilicon® sont des

membranes de silicium amincies a 50 um par polissage électrochimique.
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SiA63 | SiA70 | SiA76 SiA107 Si Ultrathin
dopé Au | Silicon®
Fournisseur ITME |ITME |ITME ITME TECSEN | Virginia
Semiconductor

Elaboration cz CzZ cz Ccz FZ Ccz
Type p p p P i p
Dopant B B B B Au B
Concentration 1327 | 1.1-2.7 [ 3.0-80 [0.7-3.0 | 1x10" 6.7x10"*-
[cm™] x10"” |[x10' |x10" x10" 1.5x10'"°
Résistivité [Q.cm] | 5-10 0.7-1.3 | 0.01-0.02 | 0.02-0.05 | inconnue | 1-20
Temps de vie 2x107 | 5x10° | 5x107 4x10° 2x10” inconnu
estimé’ [s]
Epaisseur [um] 280+25 | 250425 | 525+25 250+25 700 50+5
Orientation <100> | <100> | <100> <111> <111> <100>
Poli 1 face | 2 faces | 1 face 1 face non poli | 2 faces

Tableau 3-1 : principales caractéristiques des échantillons étudiés.

Les échantillons sont maintenus en contact thermique avec un doigt froid en cuivre fixé au
bout d’une tige, plongée dans un cryostat rempli d’azote liquide (I’échantillon est dans la

partie inférieure du cryostat, isolé du bain d’azote). Pour plus de clarté, ce cryostat n’est pas

représenté sur la Figure 3-1.

" Temps de vie estimé a partir des données rapportées par Tyagi (Tyagi, M.S. and R. Vanoverstraeten, Minority-

Carrier Recombination in Heavily-Doped Silicon. Solid-State Electronics, 1983. 26(6): p. 577-597).
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La surface des échantillons présente un oxyde natif (environ 1 nm d’épaisseur). Dans la
plupart des études concernant la photoluminescence du silicium, cet oxyde est retiré, puis la
surface passivée. En effet, les défauts en surface sont un canal de recombinaison non radiatif
important qui peut fortement diminuer I’intensit¢ de la luminescence. L’influence de la

passivation de la surface sur le rendement quantique de photoluminescence a été observée

84, 85

\

dans plusieurs études! 1. Dans notre cas, nous ne serons pas sensibles & ces effets car
I’excitation se faisant proche du gap fondamental, la profondeur d’absorption est trés grande.
Nous avons vérifié cela sur un échantillon, dont la surface a été traitée au HF (acide
fluorhydrique), puis qui a été introduit dans le cryostat en présence d’un dessiccateur. Aucune

différence n’a été¢ décelée par rapport a I’échantillon non traité. Nous n’avons donc pas traité

la surface de nos échantillons.

3.2.3 Détection et analyse de la polarisation

La lumiére de luminescence est ensuite analysée en polarisation a 1’aide d’une lame quart-
d’onde tournante suivie d’un polariseur linéaire infrarouge (polaroid HR), puis analysée en
énergie a I’aide d’un spectromeétre. Compte tenu de la faible intensité de la luminescence, un
grand soin doit étre apporté a la collection de cette lumicre, et & son injection dans le
spectrometre.

Pour collecter le maximum de lumiere, une lentille L, de grande ouverture numérique
(distance focale 50 mm, diameétre 50 mm) fait une image du point émissif a I’infini, focalisée
ensuite par une lentille L; (distance focale 250 mm, diamétre 50 mm) sur la fente d’entrée du
spectrometre. L’angle solide d’entrée dans le spectrometre est fixé par sa distance focale et la
taille des réseaux (102 x 102 mm?), que I’on veut illuminer au maximum. Le spectrométre

utilisé est un double monochromateur Czerny-Turner (25-100 Series, Jarell-Ash), de distance
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focale 1 m, équipé de réseaux 1180 traits/mm, blazés a 5000 A. La distance focale de la
lentille L; est donc choisie égale a (50/102)*x1 m=0.25 m. Le spectrométre a été calibré en
longueur d’onde a I’aide d’un lampe & vapeur de mercure émettant une série de lignes
discrétes dans I’infrarouge.

A D’entrée du monochromateur se trouve un filtre passe-haut en longueur d’onde (RG850),
coupant toute source de lumicre émise a une longueur d’onde inférieure a 850 nm. Cela
permet aussi d’éliminer toute lumiére de fuite en provenance du laser (déja largement réduite
par I’emploi du réseau blazé décrit plus haut) ainsi que toute source de lumicre visible
pouvant apparaitre au second ordre de la diffraction des réseaux du monochromateur
(notamment la lumiére du plasma du laser de pompe Argon, autour de 514 nm). Nous avons
ainsi pu travailler de facon plus commode en présence de 1’éclairage du laboratoire par des
tubes Néon. Ces tubes émettent une série de lignes discrétes dans le visible, ainsi que trois
raies dans le domaine spectral étudi¢, dues a I’élément Mercure, comme le montre le spectre
de la Figure 3-3 (ces raies seront repérées sur les spectres suivants par des lignes verticales

noires) :
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Figure 3-3 : raies infrarouges dues a I’éclairage du laboratoire par des tubes contenant du mercure.

Signalons enfin que la résolution en longueur d’onde dépend de 1’ouverture des fentes. Dans
toutes nos expériences, les fentes étaient ouvertes a 1100 um, autorisant une résolution de

I’ordre de 1 meV en énergie.

En sortie du monochromateur, la lumicre est convertie par un photomultiplicateur
(photocathode S1 (mélange Ag-Cs-O) refroidie a -80 °C) en impulsions électriques,
amplifiées, discriminées et comptées par une chaine de comptage et d’acquisition. L’intensité
de la luminescence est mesurée en nombre de photons par seconde (Hz). En 1’absence de
toute source de lumicre, le « bruit noir » (ligne de base) est de 1’ordre de 10 Hz. La
photocathode S1 a longtemps été la seule photocathode capable de répondre dans le proche

infrarouge. Son rendement quantique présente un maximum vers 800 nm, puis chute
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d’environ deux ordres de grandeur entre 1 pum et 1.2 um. Aujourd’hui, certains
photomultiplicateurs (InP/InGaAsP) possédent une réponse étendue dans le proche
infrarouge, jusqu’a 1.4 um, voire 1.8 um, mais ils sont trés onéreux. La Figure 3-4 ci-dessous

compare le rendement quantique de telles photocathodes (source : Hamamatsu).
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Figure 3-4 : rendements quantiques comparés d’une photocathode S1 (a gauche) et InP/InGaAsP (a

droite). Source : Hamamatsu.

En toute rigueur, il est nécessaire de renormaliser les spectres obtenus par la réponse du
détecteur surtout si celle-ci varie non linéairement dans la gamme d’énergies étudiées.
Toutefois, pour des spectres présentant des structures relativement étroites, surtout a basse
température, le décalage en énergie devrait étre peu important. Pour des spectres plus étalés,
pris a température ambiante, la correction devrait étre plus importante. Pour évaluer cet effet,
nous avons simulé la réponse typique d’une photocathode S1, a partir des données du
constructeur, et renormalisé deux spectres, I’un a basse température et I’autre a température

ambiante, comme le montre la Figure 3-5 :
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Figure 3-5 : renormalisation des spectres a 300 °K et 77 °K par la réponse de la photocathode S1 (en
pointillé). Les lignes verticales noires représentent les positions des pics du Néon (mentionnées plus haut).
Les lignes verticales vertes représentent la position de E,x, E;xtEro, EgxtErotA. Spectres pris sur

I’échantillon SiA107 avec une excitation de 1.240 eV.

Sur les spectres a basse température, le décalage sur la position des principales structures est
inférieur au meV. A haute température, les structures s’¢largissent, et le maximum de
luminescence est décalé d’environ 50 meV vers les basses énergies. Toutefois, notre étude
n’est pas une étude spectroscopique de la luminescence, et ce qui nous importe en premier est
la polarisation de la lumiere. Le taux de polarisation dans une fenétre spectrale fixée est, par
définition, renormalisé par rapport a I’intensité totale dans cette fenétre, et la réponse de la
détection (spectro+photomultiplicateur) est éliminée. Tous les spectres présentés ici sont donc

des spectres bruts.
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3.2.4 Principe d’une mesure de polarisation

La polarisation est une grandeur qui est, de par sa définition, renormalisée. Elle ne dépend
pas, en premiére approximation, des fluctuations de puissances incidentes, ou d’autres dérives
lentes, tant que le temps de la mesure reste inférieur aux temps caractéristiques de ces dérives
lentes. Dans I’optique de pouvoir mesurer de faibles effets, nous avons donc apporté un grand

soin a la stabilité du laser Ti:AlLOs.

Dans nos conditions de travail, les spectres de polarisation sont pris en modulant la
polarisation a la vitesse de 1 Hz, ce qui rend le temps d’acquisition acceptable, de I’ordre de
15 minutes. Néanmoins ce temps est déja relativement long, si I’on veut étudier séparément
I’influence d’un grand nombre de parameétres, comme nous 1’avons pourtant entrepris ici.
Nous soulignons que le temps d’acquisition est 1’'une des difficultés essentielles de
I’expérience, car ce probléme resurgira dans les expériences de photo-émission. Lorsqu’une
structure polarisée est repérée dans un spectre, nous procédons a des mesures de polarisation
accumulées, en maintenant 1’énergie d’analyse dans la région d’intérét sur de longues

périodes.

La mesure d’une faible polarisation souléve le probléme des asymétries instrumentales.
L’asymétrie instrumentale sur la mesure de la polarisation est caractérisée par le rapport & des
. y . . . . + . g

intensités de la composante polarisée circulairement droite L™, et de la composante polarisée

circulairement gauche L", lorsque la lumicre incidente est polarisée linéairement () :
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§ = 3-8
L(n)
En I’absence de toute asymétrie instrumentale, cette quantité vaut 1. Le taux de polarisation

3 . . . . . . , + -
mesuré¢ de la lumiére de luminescence, pour une polarisation incidente donnée ', ¢~ ou 7,

est:

Le taux de polarisation corrigé des asymétries instrumentales, ou « normalisé », s’€crit alors :

P ( G+) Lt (G+)_6,L—(G+) - (G_)_ L+(G_)_ 51- (6) 1o

s (G+)+ d.L (G+) ’ L (G’)+ 8.L’(G’)
Ces définitions impliquent que c’est la polarisation d’analyse qui est modulée. Evidemment,
elles peuvent étre inversées dans le cas ou c’est la polarisation de I’excitation qui est modulée.

Pour une grandeur X, les moyennes sont simplement prises comme suit :

1
X —EZXi 3-11

i=l1
Lorsque 1’on effectue une mesure de polarisation accumulée sur des longs temps
d’acquisition, on moyenne les valeurs de Py, et non les valeurs de L"(c"), L* (¢") et L* ().
Dans une mesure par comptage, telle que nous I’effectuons, on peut supposer que les sources
de bruits possédent une statistique gaussienne, et pour un nombre total Ny de photons

mesurés, I’incertitude sur la mesure de la polarisation peut étre prise égale a :

m 3-12

Ces considérations n’ont rien d’évident, mais elles sont importantes pour la mesure de faibles
polarisations. En particulier, on voit que si ’on souhaite mesurer une polarisation avec une
incertitude de 107 , Niot doit étre de ’ordre de 10°. Pour nos ¢chantillons, qui luminescent peu,

cela pose un probléme central.
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3.2.5 Paramétres expérimentaux explorés

Cette étude de photoluminescence en conditions de pompage optique a été conduite en
fonction d’un grand nombre de paramétres: énergie d’excitation, modulation de la
polarisation a I’excitation, énergie de réception, modulation de I’analyse de la polarisation a la
détection, taux de dopage, dopant, épaisseur des échantillons, température, présence de champ
magnétique. Evidemment, chaque dimension de cet « espace des phases » des paramétres
pourrait étre explorée systématiquement, notamment 1’énergie d’excitation et de réception.
Cependant, nous nous attendons a mesurer des taux de polarisation trés faibles, de 1’ordre de
quelques 107 dans le meilleur des cas, c'est-a-dire en I’absence de toute relaxation de spin. On
pourrait imaginer, pour chaque énergie de réception de tenter de mesurer une polarisation en
accumulant un grand nombre de coups. Nous avons plutot préféré, dans une premiére phase
exploratoire, tenter de mesurer des spectres complets de polarisation, sans accumulation point
par point. Pour cette raison, les spectres présentent les polarisations non renormalisées (voir
les définitions au § 3.2.4). Lorsqu’une structure dans le spectre semble étre polarisée, nous
pouvons nous concentrer sur cette région et 1’étudier plus finement en faisant varier les autres
paramétres, notamment la présence d’un champ magnétique transverse. Dans ce cas, on
mesure les quantités normalisées, pour corriger le taux de polarisation circulaire des

asymétries instrumentales.

L’enregistrement d’un spectre de polarisation pris en modulant seulement la polarisation de
I’excitation ou seulement la polarisation de la réception dure environ 15 minutes. Cependant,
nous avons remarqué que dans les cas ou nous observons une structure polarisée, il existe une
grande symétrie entre les spectres pris en modulant la polarisation de la lumiére d’excitation,

et les spectres pris en modulant I’analyse de la lumiére de luminescence (Figure 3-6). Cela ne
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prouve pas pour autant qu’il s’agisse d’un signal de pompage optique (il pourrait s’agir par
exemple d’une fuite polarisée provenant du plasma du laser qui ne serait pas complétement
¢liminée par le réseau d’excitation et le filtre de réception), mais au moins, les régles de
symétrie évoquées plus haut entre polarisation excitatrice et polarisation de la luminescence
semblent respectées. Cette considération de symétrie réduit 1’ensemble des paramétres a
explorer, et par la suite, nous ne présentons que des spectres pris pour une configuration :
polarisation fixe a I’excitation, et réception modulée, ou, analyse de la polarisation modulée a

I’excitation et polarisation fixe a la réception. Ces conditions seront précisées a chaque fois.
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Figure 3-6 : symétrie entre les spectres pris pour trois états de polarisation différents a I’excitation : G°,

G, et . Echantillon : SiA76, T=77 °K, excitation a 1.319 eV. Les structures repérées seront expliquées au

cours de I’étude.
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3.2.6 Lecture des spectres de luminescence

Afin de faciliter la lecture des spectres, nous avons employé les conventions
suivantes, valables dans toute la partie traitant de la luminescence :
e une trace rouge correspond a un état de polarisation o, aussi bien a I’excitation qu’a
la réception.
e une trace bleue correspond a un état de polarisation o', aussi bien a 1’excitation qu’a la
réception.
e une trace noire correspond a un état de polarisation 7, aussi bien a I’excitation qu’a la
réception.
e les lignes verticales vertes représentent la position de E, x, Eg x+E10,Eq xtETotA.
e les lignes verticales noires représentent la position des raies dues a 1’éclairage du

laboratoire (Figure 3-3).

De plus, les positions des structures marquantes sont indiquées. Elles sont attribuées grace aux
études de Dean™ et Vouk®. D’autres structures ne sont pas facilement identifiables.
Cependant, certaines ont un comportement caractéristique que nous soulignerons. Dans ce
cas, elles seront repérées par des lettres. Dans les autres cas, on donnera seulement leur

position en énergie sur les spectres.

Enfin, au moment ou le spectromeétre enregistre le signal dans une région proche de 1’énergie
d’excitation, un filtre neutre est appliqué devant le faisceau laser pour éviter d’éblouir le
photomultiplicateur. Sur les spectres, les points correspondant a cette région ont été

volontairement omis, afin de gagner en lisibilité.
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3.3 Résultats expérimentaux

3.3.1 Etude en fonction de I’énergie d’excitation

La premiere démarche que nous avons eue, fut d’étudier un échantillon assez fortement dopé
(SiA76), pour lequel le temps de vie attendu doit étre relativement court, de ’ordre de la
centaine de nanosecondes (Figure 3-8), pour rendre le rapport 14/t plus favorable, et de faire
varier I’énergie d’excitation dans une gamme d’énergies telles que les électrons sont créés
seulement a partir des bandes de trous lourds et de trous 1égers. En outre, nous nous sommes
placés a basse température. Pour un échantillon trés dopé, le temps de vie devrait étre assez
peu différent de sa valeur a température ambiante®, par contre le temps de relaxation de spin
pourrait étre plus long. Si les processus de relaxation de spin prédominants sont de type

Eliott-Yafet, T; suit une loi en T2, pour les semi-conducteurs a gap indirect!””.

La Figure 3-7 présente 1’ensemble des énergies d’excitation explorées. De fagon tres
surprenante, il est apparu une structure trés polarisée, environ -80%, dont le pic est identifi¢
par la lettre « A » sur les spectres. Cependant, plusieurs arguments vont contre le fait qu’elle

puisse étre attribuée au pompage optique des électrons :

(1) D’une part, cette structure est de signe opposé a 1’excitation, alors que ’on a vu que la

conservation du moment angulaire implique que la polarisation de la luminescence et de

¥ Pour un échantillon trés dopé, les processus de recombinaison dominants sont supposés étre de type Auger. Les
coefficients Auger, C,, sont relativement indépendants de la température (Hu, C. and W.G. Oldham, Carrier
Recombination through Donors-Acceptors in Heavily Doped Silicon. Applied Physics Letters, 1979. 35(8): p.

636-639).
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I’excitation sont de méme signe. D’autre part, aucune dépendance en fonction de I’énergie
d’excitation n’est observée, sur la valeur ou le signe de cette polarisation, méme lorsque
I’énergie de création des électrons dépasse la valeur du couplage spin-orbite. De plus, 1’écart
entre le pic « A » et ’énergie d’excitation est constant (27 meV), ce qui fait penser a un
processus de diffusion Raman. Si tel est le cas, on devrait retrouver cette structure quel que
soit le niveau de dopage. Comme on le verra sur la Figure 3-10, il semble en effet que cette
structure se répéte pour 1’échantillon SiA107, 1égérement moins dopé, mais elle disparait
complétement lorsque le dopage devient faible. Ce n’est pas du tout le cas du pic O',
clairement identifi¢ comme la diffusion inélastique des photons incidents par un phonon

optique de centre de zone, d’énergie 64 meV.

(2) Malgré ces contradictions, on peut évoquer ici la signature d’une luminescence chaude,

(861 ot Zakharchenya™” observent un degré de

polarisée. Dans le GaAs par exemple, Zemskii
polarisation circulaire a proximité de 1’excitation, et qui s’é¢tend sur environ 100 meV. De
plus, la valeur de cette polarisation sur GaAs est bien plus importante que les 25% prévus
théoriquement, et résulte de la distribution anisotrope des spins au moment de leur création’

comme 1’a montré Dymnikov®™®™. Dans le silicium, Efanov™

prévoit aussi une polarisation de
la luminescence chaude. Si tel est le cas, un effet de dépolarisation en champ magnétique

transverse (§ 2.7.1) devrait étre observable, comme dans le cas de GaAs. Avec le champ

maximal dont nous disposions, 3 kG, aucun effet n’a été observé. Le temps de relaxation

° Dans le GaAs, le spin des électrons créés a partir de la bande de trous lourds par exemple, dépend initialement

de l’angle © entre la direction de propagation de la lumiére, n, et la direction du moment

. cos0 . . . L . .
orbital, v : S(v)=—% (en lumiére o). Si seuls ces électrons participaient a la recombinaison, la
+cos

luminescence serait 100% polarisée.
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associé a un champ de 1 kG, est d’environ 50 ps. Pour observer la dépolarisation de la
luminescence chaude du GaAs, des champs de plusieurs Teslas sont nécessaires,

correspondant a des temps de I’ordre de la picoseconde, ou inférieurs.

(3) La derniére hypothése retenue est celle d’une fuite de lumicre polarisée provenant de la
luminescence du plasma laser. Si tel est le cas, cette fuite devrait étre indépendante de
I’échantillon, ou de la température, ce qui n’a pas été observé. Nous avons essay¢ différents
moyens pour connaitre I’origine de cette « fuite » (défocalisation de I’échantillon, désaccord
de la cavité laser pour n’émettre que la lumic¢re du plasma, désorientation du réseau blazé),

mais aucun test n’a été concluant sur ce point.

Enfin, dans le cas d’une excitation a 1.239 eV, une deuxiéme structure polarisée a environ
10% est observée, de fagon reproductible (a cette énergie d’excitation), dans la partie
thermalisée du spectre, autour de 1.120 eV. Cette structure est repérée par la lettre « B ». Elle
est trés étroite (10 meV) et disparait lorsque I’on change 1’énergie d’excitation de quelques
meV. Cette fois, le signe de cette structure est le méme que celui de I’excitation. La encore,
nous nous sommes attachés a observer une dépolarisation de cette structure en champ

transverse, mais sans succes (§ 3.3.5).

Dans toute cette étude a énergie d’excitation variable, le signal de luminescence lui-méme est
faible, quelques centaines de Hz, et 1’observation d’un signal de polarisation faible s’avere
trés difficile. Dans la partie qui suit, nous sommes restés a une énergie d’excitation fixe, de
1.240 eV, et nous avons étudié I’influence du dopage, dans I’idée d’améliorer le rendement de

luminescence, quitte a perdre sur le temps de vie.
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Figure 3-7 : influence de ’énergie d’excitation sur I’échantillon SiA76, a 77 °K, sous lumiére G". La bosse

TO est due a la recombinaison des électrons sur les accepteurs, avec émission d’un phonon TO de 58
meV. Sur les échantillons moins dopés, cette structure apparait nettement mieux. Le pic O" est dii a la
diffusion Raman par un phonon de centre de zone de 64 meV. Les structures A et B sont discutées dans le

texte.
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3.3.2 Etude en fonction du dopage

Rappelons I’expression de la polarisation de la luminescence en régime permanent pour une

excitation polarisée circulairement droite (§ 3.1) :

S
— =P, 3-13
T T+

Le temps de vie, 1, est le temps que passent les électrons thermalisés en bas de la bande de
conduction avant de se recombiner. Ce temps peut étre vu comme I’inverse de la probabilité
de recombinaison, donc inversement proportionnel a la densité d’états finaux libres. Dans un
semi-conducteur de type p, on s’attend donc a une diminution du temps de vie avec la
concentration en accepteurs, ce qui est bien observé expérimentalement (Figure 3-8). A fort
dopage, le temps de vie est inversement proportionnel & N,?, comportement rapporté par
plusieurs auteurs, en particulier Hu®” et Dziewior’®", et a faible dopage, la dépendance est
moins forte, mais toujours décroissante avec Na. La statistique de recombinaison des paires

électron-trou a été établie pour les semi-conducteurs non dégénérés par Shockley® et

Hall®?!,
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Figure 3-8 : variation du temps de vie et de la longueur de diffusion des porteurs minoritaires dans le
silicium de type p, a température ambiante. Données regroupées de différentes sources par [Tyagil983].
La longueur de diffusion est calculée a partir du temps de vie : L=(D1)"% ou D est le coefficient de

diffusion.

De plus, le temps de relaxation de spin devrait étre aussi influencé par la concentration en
accepteurs. Le mécanisme de Dyakonov-Perel étant absent dans le silicium, le spin peut étre
relaxé par le champ ¢lectrique des impuretés (processus Elliott-Yafet), ou par interaction
d’échange avec les trous, a forte concentration (processus Bir-Aronov-Pikus). Dans les deux
cas, la vitesse de relaxation, 1/T, doit €tre proportionnelle a la concentration d’accepteurs. Si
tel est bien le cas, on peut écrire de fagon qualitative que :

Ts/TeNA T /NA AN, 3-14
On a supposé, pour écrire cela, que le temps de vie reste trés supérieur au temps de relaxation
de spin, et donc que ts s’identifie avec T;. L’équation 3-14 montre bien que I’observation

d’une polarisation de la luminescence est plus favorable dans un échantillon fortement dopé p.
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Les électrons peuvent se recombiner de fagon radiative ou non. Chaque processus peut étre
caractérisé par un temps de vie: 71, (radiatif) et T, (non radiatif). La vitesse totale de

recombinaison peut ainsi s’exprimer par :

I 1 1
= 3-15
T T T

v T
Dans les semi-conducteurs a gap direct, la plupart des processus de recombinaison donnent
lieu a I’émission de photons. Le rendement de luminescence, défini comme le rapport de
photons émis au nombre de paires électron-trou photocréées, est de 1’ordre de 107 a 10™
(estimé par Kimerling®"). Pour les semi-conducteurs a gap indirect, il y a compétition entre
les canaux de transition radiatifs et non radiatifs. Les processus non radiatifs sont
essentiellement de type Auger : I’électron qui se recombine céde son énergie a une particule
tierce. Le rendement de luminescence peut s’exprimer par :

_ ' _ T
n=—-=
T 'Em+’Cr

T

nr

3-16

A fort dopage, 1~N," "2 De plus, les processus non radiatifs de type Auger sur les
impuretés deviennent dominants, comme avancé par Hangleiter'””!. La diminution du temps
de vie et ’augmentation de la polarisation recherchées par I’augmentation du dopage se font

donc au détriment du rendement de la luminescence.

Nous avons exploré une gamme de concentrations allant de 10"> cm™ (échantillon SiA63) a
10" e¢m™ (échantillon SiA76). Tous les échantillons sont dopés au bore (Tableau 3-1). La
Figure 3-10 présente I’ensemble des spectres de polarisation pour ces échantillons, a basse
température, et énergie d’excitation fixe de 1.240 eV, correspondant aux conditions de
pompage optique (§ 2). La puissance d’excitation est la méme pour tous les échantillons (800

mW). Comme prévu, le rendement de luminescence chute avec 1’augmentation du dopage. A
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fort dopage, on devrait avoir n:r/rerA'z/NA'lzNA'l. Il est difficile de vérifier ce

comportement précisément, mais la Figure 3-9 montre que [’accord n’est pas complétement

déraisonnable.
104—:
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Figure 3-9 : le rendement de luminescence, 1, est défini comme I’aire sous le spectre de luminescence,

entre 1 eV et 1.22 eV. L’accord avec une loi en N, n’est que qualitatif.

Les spectres de polarisation présentent une forte dépendance vis-a-vis du dopage, qu’il est
difficile de comprendre. La structure « A », trés fortement polarisée (environ -80%) sur
I’échantillon le plus dopé, a déja été commentée dans le paragraphe § 3.3.1. Sa polarisation
est opposée a celle de I’excitation, ce qui la rend difficilement attribuable au pompage

optique.

Pour un dopage légerement inférieur (échantillon SiA107), la structure « A » perdure
faiblement, mais elle est superposée a un fond de polarisation qui est maintenant de méme
signe que I’excitation sur toute la partie du spectre comprise entre 1.10 eV et I’excitation. Par

contre, elle disparait totalement pour I’échantillon SiA70, pour lequel aucune polarisation
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n’est détectée (hormis celle du pic O), et pour I’échantillon SiA63, trés peu dopé, pour lequel
une polarisation est a nouveau détectée. Cette polarisation est de nouveau du méme signe que
I’excitation. Abstraction faite du signe (hypothése forte), I’augmentation de la polarisation
avec I’augmentation du dopage peut se comprendre, si, comme prévu, le rapport ts/t devient
plus favorable. Le fait de retrouver une polarisation clairement non nulle pour I’échantillon le

moins dopé (SiA63) est contraire a cette interprétation.

La structure « B » présente aussi une évolution dont I’interprétation est difficile. Elle est bien
visible pour I’échantillon le plus dopé, mais disparait dés que la concentration en accepteurs
diminue. Cela peut se comprendre si le rapport ts/t diminue avec N, mais n’explique pas le

comportement observé pour I’échantillon S1A63.
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Figure 3-10:

spectres de luminescence polarisée pour différents dopages,

By

a

77 °K, et 1.240 eV

d’excitation. Spectres présentés par dopage décroissant de haut en bas. Les structures TO, O et A ont

été expliquées plus haut. Sur les échantillons SiA70 et SiA63, il apparait en plus une structure notée TA,

due a la recombinaison avec émission de phonon TA de 18 meV.
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Un autre moyen permettant de diminuer le temps de vie sans jouer sur la concentration des
accepteurs peu profonds, est d’introduire des centres profonds de recombinaison, comme 1’or
ou le gadolinium. Une faible concentration de centres profonds suffit en effet a faire diminuer
le temps de vie de plusieurs ordres de grandeur. Dans ce cas, le temps de vie et le temps de
relaxation de spin des électrons de conduction devraient €tre comparables et 1’on devrait
aboutir a une polarisation électronique plus proche de la valeur initiale P;. Cette idée a en effet
été mise en ceuvre par Bagraev®”, dans une expérience de polarisation dynamique des noyaux

4, 42 4
144 et a montré une

de *’Si par pompage optique comme proposé initialement par Lampe
augmentation d’un facteur 30 de la polarisation nucléaire. Les échantillons que nous avons
étudiés sont des échantillons de silicium quasi intrinséques (5.10" cm™ type n) dans lesquels
une faible concentration d’or (10" cm™) a été introduite. Le temps de vie prévu pour ce type
d’échantillon est d’environ 200 ns. Nous sommes de nouveau dans un cas ou le rendement de
luminescence est trés défavorable, et pour mesurer un signal, nous avons di ouvrir d’un
facteur 4 les fentes du spectrométre pour avoir un signal d’environ 1000 photons par seconde,

au maximum du pic de luminescence. Malgré cela, aucun signal de polarisation supérieur a

107, correspondant a la limite de détection dans nos conditions, n’a pu étre détecté.

3.3.3 Etude en fonction de la température

Méme si le temps de vie est censé étre relativement peu sensible a une variation de
température entre 77 °K et 300 °K ) nous avons choisi de faire varier ce paramétre pour
quelques échantillons, en particulier, pour 1’échantillon SiA76, qui présente deux structures
polarisées, « A » et « B », dont nous avons étudié¢ le comportement en fonction de 1’énergie

d’excitation et du dopage dans les paragraphes précédents (§ 3.3.1 et 3.3.2). La Figure 3-11
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Figure 3-11 : spectres de luminescence de I’échantillon SiA76 sous lumiére ¢’ d’énergie 1.239 eV, a

température ambiante (en haut), et a basse température (en bas).

En réalité, il faut noter que I’augmentation de température produit un déplacement vers des
valeurs inférieures de ’intervalle d’énergies d’excitation correspondant aux conditions de
pompage optique (intervalle pour lequel les transitions a partir de la bande de valence
découplée par spin-orbite ne sont pas excitées). Ce déplacement est d’environ 40 meV, valeur
qui correspond a 1’énergie d’interaction spin-orbite dans la bande de valence, ce qui place
I’énergie d’excitation au-dessus de EgxtErtotA, a température ambiante, et explique
qu’aucune polarisation n’est observée. Néanmoins, on peut penser que cet effet devrait étre
similaire a une augmentation de 1’énergie d’excitation, a température fixée, et si tel était le

cas, les structures polarisées observées sur la Figure 3-7 devraient perdurer. L’absence de
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polarisation a température ambiante n’est donc pas forcément liée au probléme de 1’énergie
d’excitation. Pour tenter de répondre d’avantage a cette question, il faudrait peut-étre observer
I’effet de la température pour une énergie d’excitation qui soit commune a l’intervalle
[EgxtEt0; Eg xtET0otA] & basse température et a température ambiante. Comme nous 1’avons
souligné, le déplacement de cet intervalle est de I'ordre de A, ce qui restreint le choix de

I’énergie d’excitation a une valeur d’environ 1.22 eV.

3.3.4 Etude sous champ transverse

Dans le cas d’une luminescence polarisée liée au pompage optique des électrons de
conduction, une dépolarisation en champ transverse doit se manifester. C’est I’effet Hanle,
expliqué au § 2.7.1. Nous montrons ici un exemple de mesure sous champ, mais le résultat
permet seulement de conclure sur la limite de détection de la méthode. Dans le cas de
I’échantillon SiA76 a basse température, nous avons vu apparaitre deux structures polarisées,
notées « A » et « B ». Nous avons commenté le comportement de la structure polarisée « A »
dans les paragraphes précédents, et, si elle est due a de la luminescence chaude polarisée, le
champ nécessaire pour observer sa dépolarisation est probablement trop grand pour ce qui
nous était accessible expérimentalement, soit 3 kG. Par contre, on peut penser que dans la
partie thermalisée du spectre, notamment au niveau de la structure polarisée « B », la largeur
d’effet Hanle doit étre plus faible. Nous avons, pour les trois états de polarisations incidentes,
', o et m, accumulé des mesures de polarisation de la luminescence sur la structure
polarisée « B », a 1.12 eV d’énergie de réception, et calculé la polarisation renormalisée par la
méthode décrite au § 3.2.4, en 1’absence de champ, et en présence de champ (3 kG). La

Figure 3-12 montre la convergence de I’accumulation.
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Figure 3-12 : mesure de polarisation normalisée accumulée en champ transverse de 3 kG sur
I’échantillon SiA76 a basse température, a énergie d’excitation de 1.240 eV et énergie de réception fixe de
1.120 eV, correspondant a la structure « B » identifiée sur les spectres précédents. L’abscisse est le

nombre de cycles d’accumulation (pour plus de clarté, seul un point sur 15 environ est représenté).

Au bout de 500 cycles, la barre d’erreur est de 2.107, et aucun effet plus grand que cette
valeur n’est observable. Ceci fixe une valeur supérieure a la valeur de ts d’environ 107" s.
Pour parvenir a réduire I’erreur sur la mesure a environ 107, le temps total de la mesure a été
d’environ 1 heure. Pour gagner seulement un facteur 10, il faudrait attendre 100 heures.
Malgré une excellente stabilité de 1’excitation, nous sommes limités par 1’autonomie du
cryostat pour les mesures a basse température, et par I’autonomie du photomultiplicateur
(refroidi a la carboglace a -80 °C).

Il serait éventuellement possible de s’affranchir de ces problémes et de n’avoir comme limite
que le temps d’accumulation. En réalité le gain espéré est faible, et il est plus prometteur, a

notre avis, d’explorer d’autres pistes si ’on veut poursuivre ces expériences de
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photoluminescence. La conclusion de cette partie suggere quelques nouvelles idées en ce

sens.

3.3.5 Etude sous champ longitudinal

Suivant les explications données aux § 2.7.2 et § 3.1, la polarisation de la luminescence en

présence d’un champ magnétique longitudinal est :

T T
P :PIPiz_S+PiP0_S 3-17
T T,

En lumiére linéaire le premier terme devient nul, et I’on peut mesurer :

* *
P _p f_stanh[mj ~p £7H:By 18
T, KT KT

Sachant que ts/T =1, la mesure de Py fournit une valeur de P;. Dans nos conditions, avec un

champ de 3 kG et une température de 77 °K, le facteur vaut environ 6 10~. Nous

g*1sB,
kT
avons poussé la limite de détection jusqu’a 10™ (en augmentant la largeur de fente), mais nous
n’avons pas observé de polarisation de la luminescence. Ceci tend a indiquer que la valeur de
P; est inférieure a 2% pour la transition indirecte au gap fondamental. En travaillant a tres

basse température (hélium liquide) et sous champ magnétique de 1 T, on pourrait repousser

encore la limite de détection.

3.4 Conclusions et perspectives

Malgré les efforts menés pour trouver des conditions favorables de détection du pompage

optique du silicium par photoluminescence, aucun signal de polarisation n’a pu étre attribué
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de facon certaine a une polarisation électronique créée par de la lumicre circulaire. En dépit
d’une amélioration des conditions expérimentales par rapport a ’expérience de Weisbuch®®,
notamment I’emploi d’une source puissante accordable prés du gap fondamental, et d’idées
originales pour rendre le rapport ts/t favorable, nous nous heurtons a la limite de détection de
notre expérience, qui est la mesure d’une polarisation optique inférieure a 10, Méme dans le
cas des échantillons dopés or, ou le temps de vie est supposé Eétre trés court, aucune
polarisation n’a été détectée. Si I’on veut poursuivre dans cette voie, plusieurs solutions sont

envisageables :

Tout d’abord, nous suggérons de travailler sur des membranes de silicium, dont I’épaisseur
devra étre choisie inférieure a la longueur de diffusion de spin. Dans ce cas, la polarisation de
la luminescence devrait étre sensible a I’effet de la recombinaison de surface. Dans le cas
d’une recombinaison de surface importante, les ¢€lectrons gardent la mémoire de leur
polarisation avant de recombiner. La contrepartie est que I’intensité de la luminescence peut
étre fortement réduite car la recombinaison de surface est généralement non radiative. Nous
avons effectué des tests en ce sens, sur des membranes de silicium commerciales dont nous
disposions, mais dont I’épaisseur (50 um) n’est probablement pas encore satisfaisante. Par
contre, il serait intéressant de reprendre ces observations sur des SOI (Silicon On Insulator),
dont I’épaisseur de la couche active de silicium peut étre choisie « arbitrairement » petite,
jusqu’a quelques nanomeétres. Les fournisseurs offrent en outre une grande flexibilité sur le
type et la concentration de dopants, qui sont autant de parametres a explorer. Une attaque
chimique permettrait de dégager la face arriére pour ne pas €tre géné par 1’absorption dans le
massif. La photoluminescence de SOI a ¢été étudiée récemment, dans une étude
spectroscopique publiée par Munguia®”, et elle peut étre une piste intéressante, d’autant que

les films de silicium sur SOI peuvent €tre mis sous contrainte. Dans ce cas, on sait que la mise
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sous contrainte léve la dégénérescence entre la bande de trous lourds et la bande de trous
légers. Dans le cas de GaAs, cela permet de créer une seule orientation électronique par
pompage optique, et d’obtenir, en photo-émission, des sources d’électrons fortement polarisés
(taux de polarisation de 83% mesuré par Mamaev”™). Dans le cas du silicium, malgré le
calcul que nous proposons, il est clair qu’il est nécessaire d’entreprendre des études
théoriques plus poussées pour avoir une idée précise de la polarisation initiale créée dans ce

cas.

D’autres pistes peuvent encore étre suivies en photoluminescence. La puissance d’excitation

. . . \ 99
est un parametre que nous n’avons pas fait varier. Dans sa thése, Verhulst®”!

montre qu’une

. . . . . , . 29+
augmentation de puissance provoque une augmentation de la polarisation nucléaire du “"Si,
attribuée a la diminution du temps de vie. La puissance de notre laser est déja importante,

mais elle pourrait étre doublée par ’emploi d’un laser de pompe Argon plus puissant, de

20 W.

Dans 1’état actuel d’avancement de cette étude, nous ne pouvons conclure que sur une borne
supérieure de 2% sur la mesure de la polarisation initiale, ce qui est nettement inférieur aux
25% attendus théoriquement. Il peut s’agir d’un probléme de méthode : la luminescence ne
donnerait pas P; parce que le mécanisme de recombinaison ne ferait pas intervenir les états
que l'on croit. En effet, si les électrons se recombinent majoritairement sur les états
accepteurs, et non sur les trous au sommet de la bande de valence, il faudrait considérer la
symétrie des fonctions d’onde de ces états accepteurs. Dans le cadre de la théorie de la masse

effective, Kohn et Luttinger!'*”

ont montré que les fonctions d’onde des donneurs sont des
combinaisons linéaires des fonctions d’onde des 6 minima de la bande de conduction.

S’inspirant de cet argument, on pourrait imaginer que les fonctions d’onde des accepteurs ont
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une symétrie qui est un mélange des symétries des états I's” et I';'. On pourrait alors

comprendre, qualitativement, que la recombinaison ne soit pas polarisée.

En photo-émission, ce probléme li¢ a la recombinaison est de toute fagon éliminé, puisqu’on

n’est sensible, quand on s’intéresse a la polarisation au seuil, qu’au processus d’excitation.
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4 Etude par photo-émission résolue en énergie et en spin

La photo-émission est une technique expérimentale puissante qui permet de sonder la
structure électronique des solides!'*" . Dans une expérience de photo-émission, un cristal
est éclairé (le plus souvent en incidence normale), et les électrons qui ont une énergie
suffisante sont émis dans le vide. L’énergie minimale requise, ou «niveau du vide »
correspond au travail de sortie de la surface, qui varie habituellement entre 4 eV et 5eV. La
photo-émission conventionnelle utilise des énergies d’excitation qui sont bien supérieures a ce
niveau. Cependant, dans les semi-conducteurs de type p, il est possible d’abaisser ce travail a
un niveau inférieur au minimum de la bande de conduction. Cette situation particuliere est
appelée situation d’affinité électronique négative. Il devient alors possible d’exciter des
transitions avec des énergies proches de la bande interdite. En faisant varier 1’énergie
d’excitation, une analyse résolue en énergie des distributions d’électrons photo-émis (Energy

Distribution Curves, EDC) renseigne sur la structure de bandes.

En lumiere polarisée circulairement, il devient possible de créer une population d’¢lectrons de
conduction hors équilibre, polarisés en spin. L’introduction du spin offre un degré d’analyse
supplémentaire. La quantit¢ mesurée est la polarisation en fonction de I’énergie cinétique.
L’analyse des PEDC (Polarized Electron Distribution Curves) en fonction de 1’énergie
d’excitation est une source tres riche de renseignements sur les mécanismes de relaxation de

spin. La technique a été appliquée avec succés notamment pour le GaAs par Drouhin!'® ',

(1051 L *étude, qui ne comprend pas

Le cas du silictum n’a été étudié qu’une fois, par Bona
d’analyse en énergie, montre que le spin permet de distinguer des transitions trés proches en

énergie lorsqu’elles produisent des polarisations de signes opposés. Un développement de
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cette idée originale a été présenté par Meier™). Dans notre étude, nous proposons une analyse
en énergie, et nous nous plagons en situation d’affinité électronique négative, ce qui nous
permet en plus, d’étudier I’évolution de la polarisation sur une gamme d’énergies d’excitation
allant du gap indirect au gap direct. Au gap direct, des polarisations proches de 15% sont

mesureées.

4.1  Processus de photo-émission

Le processus de photo-émission est bien décrit par un modé¢le en trois étapes qui comprend :
(1) la création d’électrons par absorption de lumicre ; (2) le transport et la relaxation en

énergie vers la surface ; (3) I’émission dans le vide a travers la surface.

4.1.1 Absorption optique

L’absorption de lumiére dans un semi-conducteur se traduit par la génération de porteurs
minoritaires avec un profil exponentiellement décroissant. Si on choisit I’axe des x normal a
la surface, cette fonction de génération s’écrit :

g(x)=0(1-R)ae™ 41
a est le coefficient d’absorption, dont la dépendance en énergie a été expliquée dans le
paragraphe 1.6, ¢ est le flux incident de photons.

R est le coefficient de réflexion. A ’incidence normale, R ne dépend pas de la polarisation, et

est relié a ’indice de réfraction par la relation :
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(n—1) +(ac/4nv)
(n+1)" +(oc/dnv)’

R(hv) =

La variation de R en fonction de hv a été étudiée en détail sur une large gamme d’énergie par
[Jellison1982]. En ordre de grandeur, on peut retenir que R est voisin de 35% dans le visible,

ce qui est le cas en général des semi-conducteurs.

4.1.2 Transport : diffusion de spin a une dimension

Dans les perspectives dessinées a la fin du chapitre 3, nous avons émis I’idée que le temps de
vie T qui intervient dans I’équation de base du pompage optique en photoluminescence peut
étre remplacé, dans une expérience de photo-émission, par un temps d’échappement, plus
court, rendant ainsi le rapport ts/t plus favorable pour la mesure d’une polarisation

[106] " cette image n’est pas tout a fait correcte, et une

électronique. Comme remarqué par Pierce
meilleure facon de considérer le probleme est de prendre en compte I’absorption de la lumiere
sur une profondeur finie, et la diffusion des électrons vers la surface. Nous reprenons ici le

modéle unidimensionnel de diffusion de spin proposé par Pierce!'®®!

pour estimer la
polarisation des ¢électrons photo-émis dans plusieurs cas limites.

On considére un morceau de silicium défini par les plans x=0 et x=d, éclairé par un flux

lumineux ¢ en incidence normale sur la face x=0. En régime permanent :

on, 1 1 1 o’n

—=®0(1-R oce"”‘——n ——nN,+——n +D—T=0

o = P0-Rler T VT v

on 1 1 1 0 3
\ —ax n,

—=0(l-R)g,0e™ ——n;, ——n, +—n,+D =0

ot (1-R)e, TV2T Y o2T, T ox?

D est le coefficient de diffusion, indépendant du spin.

_ _ _ \ 97 . .
Enposantn =n, +n, et An =n, —n, ce systeme s’¢crit encore :
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o°n

d)(l —R)(gT + gi)owe"”‘ —n+L7 pRE 0

, 4-4
(1 - R)(gT - gi)a e ™ —An+Lg aaAzn =0

X

L =+/Dr est la longueur de diffusion des porteurs minoritaires.
L = /Dty est la longueur de diffusion de spin.
rsfl =1+ Tfl est la vitesse totale de relaxation de spin, déja introduite (§ 2.5).

(gT ‘g¢)
g+ t+8,

= P, est la polarisation électronique initiale.

Ces deux équations se résolvent formellement de la méme fagon. En supposant une vitesse de

recombinaison Vg indépendante du spin sur le plan x=0, on montre que (annexe 6.2) :

olLg - tanh(dj
AH(O) — q)(gT — gi« )(XTS LS + B Q‘LS e—Otd 4-5
> _
(aLS) -1 | Vals + tanh 4} Vil + sinh d
D L, D L,

Une équation similaire est obtenue pour n(0), en remplacant (gT —-g L) par (gT +g, ), Ts par T,

et Ls par L. La polarisation ¢électronique en x=0 est simplement P(0)=An(0)/n(0). Ces

expressions permettent d’envisager plusieurs cas limites.

4.1.2.1 Premier cas : faible coefficient d’absorption et épaisseur d faible devant L et Lg

C’est le cas par exemple d’une membrane de silicium de quelques microns d’épaisseur, et
d’une lumiere d’énergie proche du gap fondamental. Donnons tout de suite les bons ordres de
grandeur :

=10 cm™ ; Vr=10° m.s'l; D=30 cm’.s” ; =10°s ; ts/r=10'3 ; L=55 pm ; Lg=2 pm

Au premier ordre en ad et d/L, d/Ls:
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Vil |

d
—_P D L i
AT VRLs+i 4-6
D L

Avec les ordres de grandeur donnés ci-dessus, on voit facilement que le facteur entre
parentheses est de 1’ordre de L/Ls, ce qui montre que le cas d’une membrane de silicium
d’¢épaisseur inférieure a la longueur de diffusion de spin serait un cas favorable pour observer
une polarisation €lectronique proche de la polarisation initiale, prés du gap fondamental. Nous
discuterons dans la partie expérimentale de plusieurs solutions envisageables pour obtenir de

telles membranes.

4.1.2.2 Deuxieme cas : membrane de silicium massive, et fort coefficient d’absorption

C’est le cas par exemple d’un wafer de silicium commercial et d’une lumicre excitatrice
proche du gap direct. Dans ces conditions, les ordres de grandeur sont :

a=10°cm™ ; d=100 pm. Les longueurs de diffusion sont les mémes : L=55 pm ; Ls=2 pm.
Cela correspond en outre a aL et aLs trés grands devant 1. La polarisation électronique en

x=0 s’obtient alors trés facilement :

VRL+1
PO)=Py | v 47
Tl R=s 1
D

La encore, on voit que le terme entre parentheéses est de I’ordre de L/Ls, ce qui montre que la

polarisation électronique des €lectrons photo-émis est proche de leur polarisation initiale.

Ces deux cas correspondent a des cas favorables pour ’observation d’une polarisation

¢lectronique proche de la polarisation initiale. Ils sont équivalents dans le sens ou, dans les
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deux cas, on réduit la « taille » de I’échantillon pour limiter la diffusion. Dans le premier cas,
il s’agit bien de la taille physique, en choisissant une épaisseur d’échantillon inférieure a la
longueur de diffusion de spin. Dans le deuxiéme cas, on joue sur le coefficient d’absorption
pour créer des électrons polarisés proches de la surface. Dans les deux cas, on s’attend donc a

ce que les électrons photo-émis aient gardé la mémoire de leur polarisation initiale.

4.1.3 Emission

On considére un électron au voisinage de la surface. Sa fonction d’onde peut s’écrire sous la

forme :
Fisc (r) = Uy (r)elkr 4-8
ouu, (r)est une fonction périodique du réseau direct. Dans ’espace réciproque, u, (r) se

décompose en série de Fourier :

u(r)= Dlegeer 49

Geresrecip

Dans le vide, la fonction d’onde de 1’électron est une onde plane :
P (r)=e 4-10

A la traversée de la surface, il doit y avoir continuité de la fonction d’onde'” :

i(k+G),r _ _iq,r
Z CgC =c 4-11

Geres recip
Pour que cette relation soit vraie pour tout r, il faut que la composante transverse du vecteur
d’onde de I’¢lectron dans le vide et celle de I’¢électron dans le semi-conducteur soient égales, a

un vecteur du réseau réciproque pres :

12 Cela se justifie en invoquant la conservation de la symétrie de translation paralléle a la surface.
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k,+G,=q, 4-12
De plus, la conservation de I’énergie totale E fixe une deuxieme relation :

2.2 2
" 1 - d hk// -i-(;//|2 +qL2]: E_Evac 4-13
2m, 2m,

ou E,ac est le niveau du vide. L’échantillon étudié ici est orienté <001>: le vecteur Kk, est
normal a la surface. Les points du réseau réciproque dans un plan perpendiculaire a k, sont

définis par G, = 2k0(n, m) ou n et m sont des entiers (on rappelle que ky=2n/a).

4.1.3.1 Photo-émission a partir de la vallée X

On considére un électron thermalisé en bas de la vallée X, avec un vecteur d’onde

perpendiculaire a la surface :k0(0,0,0.85). On néglige son énergie thermique, 0.5kT dans les 3

directions. La plus petite valeur non nulle de |k,/ +G//|est obtenue pour le vecteur

o n’k,’ .
G, :2k0(l,0). Pour avoir émission, il faut que(EgX—Evac)24 & Dans le silicium,
’ 2m,
n’k,’ . e , : : :
5 =5.1eV, ce qui montre que 1’émission a partir de la vallée X n’est possible qu’avec
m,

conservation de la composante transverse, soit k;,=q;,.

4.1.3.2 Photo-émisssion a partir de la vallée L

On consideére cette fois un électron thermalisé en bas de la vallée L avec comme vecteur

d’onde ko(i 1/2,£1/2,+1/ 2). On néglige une nouvelle fois I’énergie kT/2 qu’il possede dans

les 3 directions de 1’espace. La plus petite valeur de |k ,+G //| est obtenue pour le vecteur nul
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. ‘o pe , . . .
du réseau réciproque. L’émission n’est donc possible que si (Eg)L —Evac)z 2.5eV, ce qui

n’est pas le cas, méme pour une affinité trés négative. Comme on observe tout de méme une
structure qui semble étre reliée au minimum L, cela suggére que cette régle de conservation
ne s’applique pas strictement. La surface par exemple brise la périodicité du réseau, et le
développement en série de Fourier n’est peut-€tre plus valable. Une autre explication est que
I’¢lectron est diffusé dans la vallée X par un phonon. A ce moment-1a, il peut étre émis dans

le vide, avec conservation de la composante parallele de son vecteur d’onde.

4.1.3.3 Photo-émission a partir de la vallée I

Le méme traitement montre qu’il suffit que (E er — Buac ) >0eV, ce qui est évidemment le cas,

sauf pour une affinité trés positive.

4.2  Partie expérimentale

4.2.1 L’enceinte d’étude

L’étude de la photo-émission résolue en énergie et en spin présentée dans la suite de ce
chapitre, met en jeu des techniques d’ultravide (Ultra High Vacuum, UHV), particuliérement
complexes a mettre en ceuvre. Une partie trés importante de ce travail a consisté a remettre a
niveau cette expérience, en lui donnant des degrés de liberté supplémentaires, et en

I’interfacant complétement, afin d’automatiser 1’acquisition des données.

L’expérience est représentée sur la Figure 4-1.
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Figure 4-1 : esquisse (non compléte) de I’enceinte ultravide utilisée pour I’étude de la photo-émission du

silicium résolue en énergie et en spin, composée d’une chambre de préparation (montée sur chariot
coulissant) couplée a un détecteur de Mott pour ’analyse en spin (cylindre vertical). L’optique de
transport, entre la sortie du sélecteur et le détecteur de Mott, est orientée Sud-Nord pour éviter toute
déviation de la trajectoire des électrons dans le champ magnétique terrestre (déviation en réalité

quasiment négligeable pour des électrons a 1 keV).

Elle se compose de deux chambres: une premiére chambre dans laquelle se déroule la
préparation des échantillons (chauffage et activation, grace un systéme que nous allons décrire
au § 4.2.2) et ’analyse des distributions en énergie des €lectrons émis dans le vide, couplée a

une deuxiéme chambre ou est réalisée 1’analyse en spin grace a un détecteur de Mott.
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L’ensemble du bati est en acier amagnétique 316L, et est étuvable a 250 °C. Chaque chambre
est équipée d’un puits de pompage connecté¢ a des pompes ioniques d’un débit nominal de
100 I/s. Dans la premiére chambre se trouve en plus un sublimateur de titane, permettant,
apres ¢étuvage de 48 heures a 250 °C et dégazage des différents éléments, d’atteindre et de
maintenir un vide d’excellente qualité, dans la gamme des 107" torr. La pression est mesurée
a I’aide de jauges a ionisation, type Bayer-Alpert. Les deux chambres en sont pourvues. Un
tel vide est absolument nécessaire car la qualité et la stabilité des photocathodes dépendent
crucialement de la propreté chimique et structurale de la surface des échantillons. Notamment,
la présence d’oxygéne, a des pressions de quelques 10™'° torr peut réduire dramatiquement le
rendement de photo-émission. A cette fin, la chambre de préparation a été équipée d’un
spectrométre de masse (Hiden Analytical) d’une sensibilité de 10"* torr. A la fin de la mise
sous vide, le gaz résiduel se compose essentiellement d’hydrogéne et d’hélium (Figure 4-2),
qui sont inertes chimiquement vis-a-vis de la surface.

FERTIAL B . N FIL F1
'= 1 SEM S@ay PROTECTED [BGSUB OFF aFF I W W m

jl_ 0

20 =0

MASS (u.m.a)

Figure 4-2 : spectre de masse apres étuvage du bati ultravide.

Le spectrometre a ¢€lectrons est logé dans une croix CF100 sur laquelle viennent se connecter
plusieurs ¢éléments : le puits de pompage (en forme de coude), la bride porte-échantillon, en
position verticale, et une vanne de fuite (VAFU M¢éca2000) connectée a un réservoir
d’oxygeéne, utilis€ pour ’activation des cathodes. Cette vanne permet de controler I’entrée

d’oxygéne dans I’enceinte jusqu’a des pressions de I’ordre de 107" torr.
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Toute la chambre de préparation est solidaire d’un plateau coulissant monté sur chariot, dont
la conception et 1’assemblage ont été faits au laboratoire. Cela nous a permis d’aligner
précisément 1’optique de transport entre le spectrométre et le détecteur de Mott, et de
conserver I’alignement lorsque les deux chambres devaient étre découplées. Le plateau sert
aussi de table optique, et permet de fixer avec une grande facilité 1’ensemble des optiques :

lentilles, miroirs, filtres, polariseurs, lames retardatrices, lasers, etc...

4.2.2 Le porte-échantillon

Le porte-échantillon (Figure 4-3) se compose d’un anneau d’alumine (matériau a la fois trés
bon isolant électrique et trés bon conducteur thermique a basse température) sur lequel est
monté un systeme de serrage de 1’échantillon par des barrettes de molybdéne. Le molybdéne
est un métal réfractaire qui peut étre chauffé¢ a des températures de 1’ordre de 2600 °C,
température largement supérieure a la température de nettoyage de la surface de silicium
(environ 1100 °C). Pour refroidir I’échantillon, I’anneau d’alumine est monté sur une équerre
en cuivre reliée par une tresse en cuivre a un cryostat dans lequel peut étre introduit de 1’azote
(77 °K) ou de I’hélium liquide (4 °K). Deux sondes de température équipent le porte-
¢chantillon. La premiére est un thermocouple de type K (couple chromel-alumel) soudé¢ par
points sur les barrettes de fixation de I’échantillon. Il est utilisé pour contrdler la température
de I’échantillon pendant le chauffage. La deuxiéme est une sonde platine Pt100, logée dans
I’équerre en cuivre qui tient ’anneau d’alumine. Elle est surtout utile pour vérifier la
température de 1’échantillon lorsqu’on maintient 1’échantillon a basse température sur de

longues périodes (plusieurs jours pour les spectres de polarisation).
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césium
photocathode
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bride CF100 ——

Figure 4-3 : bride porte-échantillon équipée pour I’étude de la photo-émission. On y voit notamment la
source de césium, le thermocouple et la sonde platine pour la mesure de température, et le cryostat en
cuivre pour refroidir I’échantillon (permettant de descendre jusqu’a I’hélium). Sur cette photo, un
échantillon de GaAs est tenu a une sole de silicium fixée par les barrettes de molybdéne (le GaAs a été

utilisé pour calibrer le spectrométre et le détecteur de Mott avant I’étude du silicium).

4.2.3 Nettoyage et activation de photocathode en silicium

4.2.3.1 Affinité électronique négative

A T’interface entre un semi-conducteur et le vide, les états de surface conduisent a un transfert

de charge entre le semi-conducteur et la surface, ce qui crée un champ électrique local
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courbant les bandes « vers le bas » pour un semi-conducteur de type p. L’intégration de
I’équation de Poisson permet de déterminer simplement la largeur de la zone de courbure de
bande, Lg, (zone sur laquelle le champ électrique est non nul) en fonction de la courbure de

bande 8V (exprimée en eV) :

1/2

2 oV

L, (_j 14
N,e

ot N est la densité d’accepteurs, £,=8.85 10> F.m™ est la permittivité diélectrique du vide,

et &=11.8 est la constante dié¢lectrique du silicium.

Pour un dopage de quelques 10** m™, correspondant a 1’échantillon étudié, la courbure de
bande est de I’ordre d’une centaine de meV et la largeur de la zone de courbure de bande est
de I’ordre de 100 A. Cette zone est en général faible devant la profondeur d’absorption du
silicium, mais dans le cas d’une excitation au gap direct, ces deux grandeurs tendent a devenir

comparables.

L’autre parametre important est la barriere de potentiel entre le semi-conducteur et le vide,
aussi appelé travail de sortie. Le travail de sortie (ou « niveau du vide ») est 1’énergie qu’il
faut fournir a un électron situé¢ au niveau de Fermi dans le solide pour le placer au repos dans
le vide. Pour la plupart des métaux (a I’exception des métaux alcalins, trés €électropositifs) et
semi-conducteurs, cette énergie est de I’ordre de 4 a 5 eV. Le travail de sortie de I’or est de
dav=4.3 eV, celui du silicium est de ¢psi=4.8 eV (197 1> &mission d’électrons dans le vide par
illumination de la surface avec une lumiére d’énergie inférieure a ¢s; est donc impossible.
Cependant, il est possible de réduire considérablement cette barriere énergétique par
coadsorption a la surface d’une faible quantité de césium et d’oxygene. Cette procédure dite

d’activation consiste a créer une couche présentant un fort moment dipolaire a la surface du
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solide afin de faciliter I’émission des €lectrons dans le vide. L’ affinité électronique apparente,
notée ya, est définie comme la différence d’énergie entre le niveau du vide et le niveau de la
bande de conduction dans le solide. Elle peut éventuellement devenir négative : cette situation
particulicre, ou les électrons sont émis dans le vide sans avoir a franchir de barriere d’énergie,
est appelée « affinité électronique négative ». Elle est illustrée sur la Figure 4-4.

niveau du vide

.li_"_“_"_"_“_“-_ i

¢Si . >

®
#N x, <0 k'.‘ niveau du vide
] " Y
hv ,-’! hv I¢Si
Er T = I

Cs+0O

Silicon

surface propre surface césiée

Figure 4-4 : principe de Daffinité électronique négative sur un semi-conducteur de type p. Par
coadsorption de césium et d’oxygéne, le niveau du vide peut &étre ramené en dessous de la bande de
conduction dans le solide. ¢g; : travail de sortie du silicium ; y, : affinité électronique apparente ; Ef :

niveau de Fermi.

La mise en affinité ¢lectronique négative (AEN) d’une surface semi-conductrice par
coadsorption de césium et d’oxygene a ¢t€ mise en évidence initialement par Sheer et Van
Laar!'®! en 1965, sur GaAs. Dans le GaAs, 1’abaissement du travail de sortie a une valeur
inférieure a la bande interdite (1.42eV a 300 °K) est relativement ais€, puisqu’une

monocouche de Cs permet déja d’abaisser cette barriere de plusieurs eV (le travail de sortie

du Cs est de ’ordre de 1.8 eV '), Dans le silicium, I’ AEN est plus difficile 4 atteindre car la
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bande interdite est encore plus petite, de I'ordre de 1.1 eV. Les premiers travaux sur

11991 sur silicium type p,

I’abaissement du travail de sortie du silicium sont dus a Martinelli
orienté <100>. Le niveau du vide est déterminé par I’¢tude de la réponse spectrale (rendement
quantique en fonction de I’énergie d’excitation), mais cette détermination est assez imprécise,
et un seul point expérimental se situe a une énergie proche du gap. En réalité, 1’étude de la
réponse spectrale permet au mieux de montrer que 1’affinité obtenue est nulle, car le seuil
d’apparition du photocourant est minoré par le seuil d’absorption fondamentale. Ici, nous
montrons clairement, a partir d’'une distribution en énergie a 20 meV de résolution des
¢lectrons photocréés au ras du gap, que tous les électrons sont émis dans le vide a un niveau
inférieur a celui de la bande de conduction dans le solide, et que I’AEN est donc bien atteinte

(§4.3.1). Cela a comme conséquence qu’il devient possible d’étudier en photo-émission

la polarisation d’une population d’électrons au gap fondamental du silicium.

L’obtention de I’AEN sur Si(p) requiert une surface <100> a la fois trés ordonnée et exempte
d’impuretés!''®. En particulier, la présence d’oxygéne ou de carbone peut étre rédhibitoire.
Les autres faces de bas indice, telles que les faces <110> ou <111>, ne peuvent pas étre mises
en AEN, car la reconstruction de la surface ne permet pas de construire une couche dipolaire
aussi efficacement qu’avec la face <100> !''°!. Une surface de silicium orientée <100> montre
en LEED (Low Energy Electron Diffraction) un motif de reconstruction de la surface dit
«2x1» résultant de 1’appariement en dimeres des atomes de silicium pour minimiser I’énergie
de surface!"'" ', La morphologie de cette surface présente la particularité de ménager des

sites propices a I’adsorption de césium et d’oxygene, comme le montre la Figure 4-5.
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CAVE PEDESTAL

Figure 4-5 : modé¢le de reconstruction 2x1 proposé par Levine!"'”. Sur une surface <100> idéale, les

atomes forment un réseau carré, de pas a/ V2 =3.83 A. Pour minimiser I’énergie de surface, les atomes
s’apparient 2 par 2 via une double liaison Si=Si: la longueur des liaisons avec les atomes du plan

inférieur est conservée, mais I’angle ne I’est pas. Le premier plan atomique descend de 0.23 A. Les

atomes forment alors un réseau rectangulaire de pas a/ \/E et 2a/ JE =7.67 A. La reconstruction de la

surface ménage des sites particuliers ol pourra se faire ’adsorption du césium et de ’oxygéne.

Si le césium et I’oxygene sont déposés de fagon amorphe, I’ AEN ne peut pas étre obtenue. La
préparation de la surface avant activation a donc une influence cruciale sur 1’abaissement du
travail de sortie. Plusieurs méthodes peuvent étre employées pour 1’obtention d’une surface de
qualité : clivage sous vide, bombardement électronique ou ionique ou plus simplement
chauffage résistif. Cette dernicre méthode est préférée car elle est plus simple & mettre en
ceuvre. Nous ne possédons pas dans I’enceinte d’étude de moyen de caractériser la qualité de
la surface (morphologie, composition chimique : LEED, Auger). Toutefois la procédure
décrite ci-dessous permet d’obtenir des photocathodes de silicium en AEN stables dans le

temps, ce qui est notre critere de réussite.
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4.2.3.2 Nettoyage chimique de la surface du silicium

L’échantillon étudié en photo-émission est découpé dans un wafer commercial de SiA76 (cf.
Tableau 3-1), sous la forme d’un rectangle de 20x4 mm®. Nous rappelons ses principales
caractéristiques, d’apres le fournisseur :

Type p (B) : 348 10" cm™ (résistivité 0.01-0.02 Q.cm)

Orientation : <100>

Epaisseur : 525 pm

Sa résistance, dans le sens de la plus grande dimension, est donc de 1’ordre de 1 Q.

Avant d’étre monté sur le porte-échantillon, I’échantillon est nettoyé chimiquement suivant la
procédure décrite ci-dessous :
e Dégraissage sommaire dans I’acétone dans un bain a ultrasons pendant 5 minutes.
e Rincage dans I’éthanol, puis dans I’eau déionisée.
e D¢égraissage en profondeur dans un mélange acide oxydant de piranha : H,SO4+H,0,
pendant 5 minutes.
e Rincage dans I’eau déionisée.
e Attaque de la couche d’oxyde natif (=1 nm) dans une solution de HF 10% pendant 5
minutes.

¢ Rincage rapide a I’eau déionisée et séchage sous azote sec.

Une fois D’échantillon nettoyé, il est monté le plus rapidement possible sur son porte-
¢échantillon, et introduit sous vide. Durant la procédure de nettoyage chimique, I’enceinte
d’ultravide est maintenue sous azote sec pour réduire la présence d’eau. Cela permet

¢galement, aprés fermeture de 1’enceinte, de regagner un vide secondaire rapidement.
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L’enceinte est ensuite étuvée a 250 °C pendant 48 heures. Apres refroidissement et dégazage

des différents éléments, le vide obtenu est de 1’ordre de 107! torr.

4.2.3.3 Nettoyage thermique sous UHV de la surface du silicium

Apres étuvage de I’enceinte, la surface de I’échantillon est de nouveau oxydée et contaminée
par d’autres impuretés. Il est donc nécessaire de procéder a un nettoyage sous vide avant
activation de la surface. Le nettoyage se fait par chauffage résistif de 1’échantillon en courant
alternatif'', a des températures voisines de 1100 °C. La puissance électrique nécessaire, pour

cet échantillon, est de I’ordre de 45 a 50 W (Figure 4-6).

Dans I’enceinte de Mott, 1’échantillon fait face a la fente d’entrée du rotateur, et cette
configuration empéche une mesure directe de la température de sa surface a I’aide d’un
pyrometre. Nous avons donc dii procéder a une calibration du chauffage (température en
fonction de la puissance) dans une enceinte séparée, dans laquelle 1’échantillon est placé en
vue directe d’un pyrometre au travers d’un hublot. L’émissivité du silicium est prise €gale a
0.63 : I’émissivité d’une surface polie de silicium est de 0.7 (source : Ircon), et la transmission
du hublot dans I’infrarouge est de 0.9 (source : Méca2000). Le principal probléme rencontré
lors du chauffage de I’échantillon est la variation avec la température de la résistance de
I’échantillon et des contacts mécaniques qui le maintiennent. Ces variations de résistance

peuvent étre brusques et entrainer la création de points chauds plus résistifs. 1l est donc

""" En courant continu, le caractére redresseur du contact entre I’échantillon et les fixations métalliques peut
entrainer un gradient de température dans le sens de circulation du courant. L’emploi d’un courant alternatif

(de 50 Hz) permet d’obtenir un chauffage plus homogéne de la surface.
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nécessaire de controler en permanence la température de la surface et d’ajuster la puissance en
conséquence afin de maintenir une température stable. Lors de la premiére utilisation de la
cathode, un chauffage prolongé a 800 °C ponctué de flash brefs de quelques dizaines de
seconde a 1100 °C permet de dégazer proprement I’échantillon tout en maintenant une
pression dans la gamme des 107" torr. Lors des nettoyages suivants, il n’est pas utile de faire
ce chauffage prolongé. Cela peut méme étre contre-productif car un chauffage prolongé
entraine progressivement le dégazage du porte-échantillon et des autres composants a

proximité de 1’échantillon. Finalement, la procédure de chauffage retenue a été la suivante :

e 47 W pendant 80s. Toute la puissance é¢lectrique est injectée d’un coup dans
I’échantillon afin de le faire rapidement monter en température, et de limiter le
dégazage des picces environnantes (porte-échantillon). Un pic de pression lié¢ au
dégazage de la surface est observé.

e plateau a 45 W pendant 55 s. La puissance est Iégerement abaissée afin de stabiliser la
température autour de 1100 °C.

e plateau a 42 W pendant 65 s. De nouveau, la puissance est légérement diminuée pour
ajuster la température. Toutefois, ces conditions évoluent lentement au fil du temps, et
il s’est avéré que ce dernier plateau pouvait €tre supprimé, et la puissance maintenue a

45 W jusqu’a la fin du chauffage.

La Figure 4-6 montre les différentes étapes de ce procédé. Durant tout le chauffage, la
pression reste dans la gamme des 107 torr. Il est inutile de prolonger le chauffage a 1100 °C
au-dela de quelques minutes, ce qui fait dégazer inutilement le porte-échantillon. A la fin de la

procédure de nettoyage, le chauffage est coupé « brutalement ».
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Figure 4-6 : procédure de nettoyage sous UHV d’une surface de silicium. L’échantillon est porté a 1100°C
pendant quelques minutes. Les principales impuretés telles que I’oxygéne et le carbone pouvant limiter
I’abaissement du travail de sortie sont alors réduites a I’état de traces. La pression est maintenue dans la

gamme des 107" torr. Les lignes pointillé verticales séparent les différentes phase du chauffage.
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4.2.3.4 Procédure d’activation de la surface de silicium

La procédure d’activation démarre immédiatement apres la fin du chauffage, durant le
refroidissement de 1’échantillon. En réalité, la source de césium est mise en route quelques
minutes avant le début du nettoyage de la surface pour éviter d’étre contaminée par le
dégazage de 1’échantillon lui-méme. Le flux de césium est maintenu constant durant toute
I’activation. Il est important que I’activation débute par 1’adsorption du césium, sinon

113 s
(131 et aucune couche dipolaire

I’oxygene se dépose de fagon amorphe a la surface du silicium
ordonnée ne peut ensuite se former. L’échantillon perd sa température par rayonnement.
Lorsque sa température devient inférieure a 600 °C les atomes de césium commencent a étre
adsorbés a la surface du silicium, sur les sites en piédestal“lz]. A 300 °C, le coefficient de

"9 La Figure 4-7 montre 1’évolution du courant

collage des atomes de césium est de 1 |
photo-émis en fonction du temps (le temps t=0 correspond a DI’arrét du chauffage de

1I’échantillon).

Dans nos conditions expérimentales usuelles, le démarrage du photocourant a lieu
typiquement au bout de 300 secondes (inset de la Figure 4-7). A ce moment-1a, le niveau du
vide a été baissé juste au niveau de I’énergie d’excitation, soit 1.950 eV dans notre cas. A
partir de 1a, I’augmentation du courant se produit jusqu’a atteindre un pic d’environ 60 nA,

pour un laser de 1.3 mW de puissance focalisé sur 0.5 mm®. Si I’on suit les arguments donnés

[112] 114]

par Levine!''?! et Gundry!'* et la calibration Auger du taux de couverture en Cs par Weber et

Perial!™!

, c€ maximum correspond a environ 2 monocouche de césium déposée, et le travail
de sortie est voisin de 1.5 eV (point B sur la Figure 4-7). On attend ensuite de perdre entre 10

et 20% du courant avant d’admettre dans I’enceinte une trés faible pression d’oxygene,

comprise entre 1 et 2 107 torr. Nous avons trouvé que I’augmentation du courant qui se
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produit est trés sensible a cette pression d’oxygéne, et que, contrairement & Gundry''¥, la
surface 1égérement « surcésiée » juste avant dépdt de I’oxygene n’est pas stable dans le temps.
Si Poxygene est introduit a trop forte dose, le photocourant est perdu immédiatement et il ne
peut plus étre restauré. Le photocourant augmente jusqu’a atteindre environ le double de la
valeur du premier pic (point C sur la Figure 4-7). A ce moment-1a, les sources de césium et
d’oxygene sont coupées simultanément. Un léger rebond du photocourant se produit alors,
puis le photocourant se stabilise. Si 1’on tente de poursuivre le cycle de dépot césium-
oxygene, le photocourant est perdu & nouveau et ne peut plus étre restauré a sa valeur
maximale. En C, la couche dipolaire Cs-O est donc formée de fagon optimale. Les atomes
d’oxygene sont enterrés dans les sites en creux aménagés par le réarrangement des atomes de
silicium en surface, et les atomes de césium sur les sites en piédestal, toujours d’apres le

modéle structural proposé par Levine!''?],
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Figure 4-7 : évolution du photocourant durant la procédure de mise en AEN d’une surface de Si(p)
<100>. L’excitation se fait avec un laser rouge continu (1.950 eV) d’une puissance de 1.3 mW. Le nombre
d’atomes de Cs déposés a la surface est proportionnel au courant traversant le filament de Cs. Le flux de
Cs est maintenu constant durant toute I’activation. La diminution initiale de pression correspond a la fin
du dégazage produit par le nettoyage de la surface. Pour parvenir a I’AEN, le césium doit étre déposé en

premier, suivi d’une trés faible dose d’oxygéne.

En relation avec la Figure 4-7, la figure Figure 4-8 montre la formation de la couche dipolaire

de Cs-O, permettant de se placer en AEN.
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Figure 4-8 : formation d’une couche dipolaire de Cs-O sur une surface de Si 2x1, d’aprés le modéle
structural de Levine!"'?. (a) : surface de Si reconstruite 2x1 obtenue aprés nettoyage sous UHV. (b) :
dépot d’une demi-couche de Cs sur les sites en piédestal. (¢) : insertion des atomes d’oxygéne sur les sites

en creux. Les moments dipolaires césium-oxygéne sont ainsi dirigés vers I’extérieur du cristal.

Toute cette phase préliminaire du travail, consistant a optimiser les conditions de chauffage et
de dépot de la couche de césium et d’oxygene, a été conduite dans une enceinte équipée pour
mesurer la réponse spectrale des photocathodes, au moyen d’une lampe blanche (modéle
Osram) ¢équipée d’un monochromateur (Jobin-Yvon H20-IR). Le seuil d’apparition du
photocourant a une énergie d’excitation égale a E, x+Erto indique que la photocathode est en

affinité négative ou nulle (Figure 4-9).
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Figure 4-9 : rendement de photo-émission en fonction de I’énergie d’excitation. Le spectre est obtenu en
utilisant une lampe blanche, filtrée par un monochromateur Jobin-Yvon H20-IR, muni d’un filtre
RG645/2mm (filtre passe bas en énergie). La position du gap (1.12 eV a 300 °K) et 1a longueur d’onde de
coupure du filtre sont représentées par les lignes verticales. L’inset montre que le courant de photo-
émission apparait dés que I’énergie d’excitation atteint la valeur du gap (plus un phonon TO). L’affinité

est donc négative ou nulle.

Néanmoins, ’étude de la réponse spectrale ne permet pas de mesurer des affinités
¢lectroniques négatives, puisque l’absorption n’a lieu que pour des énergies d’excitation

supérieures a la valeur du gap (plus un phonon TO).

4.2.4 Membranes de silicium

Pour I’étude de la photo-émission a basse énergie d’excitation, nous envisageons d’utiliser des

membranes de silicium dont I’épaisseur est inférieure a la longueur de diffusion de spin. De
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telles membranes ont été obtenues au laboratoire par polissage électrochimique, par Jean-Noél
Chazaviel. La Figure 4-10 est une coupe d’une membrane de 5 um prise au MEB. Mais, pour

I’instant, nous n’avons pas eu le temps de tester ces membranes en photo-émission.

Etched-Si 10.0kV 10.1mm x80 SE(M) 500um

Figure 4-10 : membrane de silicium amincie a 5 pm par voie électrochimique.

4.2.5 Sources de lumiére et optiques

Nous avons utilisé les sources de lumiére suivantes :

e Raies du laser krypton (eV): 1.563; 1.648; 1.832; 1.915; 2.181; 2.409; 2.622;

2.727 ; 3.534.

e Diode laser UV (eV) : 3.281 ; 3.331

e Diode laser IR (eV): 1.173; 1.203

e Diode laser visible (eV) : 1.952 ; 2.330
Toutes ces sources sont des sources continues. Leur puissance optique varie de quelques mW
a plusieurs centaines de mW. Nous avons adapté dans chaque cas la puissance a 1’aide de
filtres de facon a ce que le courant total émis ne dépasse pas 1 pA, limite au-dela de laquelle

les propriétés de focalisation du faisceau peuvent étre nettement dégradées. Pour les mesures
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de polarisation, nous avons utilisé des lames quart-d’onde et des polariseurs adaptés aux
longueurs d’onde étudiées. Dans I’UV, cela est particuliérement important car les indices des
axes lents et rapides changent rapidement. La lumiére est injectée en incidence normale sur la
surface de I’échantillon, a travers le trou percé dans I’armature du rotateur, et la fente d’entrée

du rotateur.

4.2.6 Analyse a haute résolution en énergie : le spectromeétre a électrons lents

Le spectrométre a électrons (Figure 4-11) permet ’analyse en énergie d’une distribution
d’électrons émis dans le vide. Il est composé de deux déflecteurs électrostatiques cylindriques
(DEC) a 90°, couplés par une optique de décélération. Il permet I’analyse a haute résolution
(20 meV) d’une distribution d’électrons de quelques eV de large avec une transmission
uniforme. Ce spectrométre est couplé a une optique de sortie et une optique de transport,
permettant d’injecter les électrons dans le détecteur de Mott. La conception, les performances
et les conditions d’utilisation du spectrométre et de I’optique électronique sont décrites en

détail dans ces références : |

1617 T e fonctionnement de toute I’optique électronique est basé
exclusivement sur les propriétés de déflexion et de focalisation de champs électrostatiques. En
effet, dans une expérience de pompage optique, ou 1’on s’intéresse aux propriétés de spin des
¢lectrons, I’emploi de lentilles ou de déflecteurs magnétiques est complétement prohibé. A cet
effet, toute la partie de I’optique électronique fonctionnant a basse énergie est blindée par une
enveloppe de p-métal de 1 mm d’épaisseur. La pénétration de champs magnétiques extérieurs

est ainsi inférieure a quelques mG. Nous rappelons ici seulement les points importants du

fonctionnement de 1’appareil, en particulier pour la sélection en énergie.
9
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Figure 4-11 : le spectrométre a électrons lents, permettant I’analyse en énergie a haute résolution. Le
rotateur, dont la fente d’entrée est circulaire, est situé en haut. Le sélecteur et son optique de sortie sont
situés en bas, tournés de 90° par rapport au rotateur. Entre les deux est intercalée une optique de
décélération. L’ensemble est blindé contre les champs magnétiques par un cylindre de p-métal (retiré

pour la photo).

4.2.6.1 Fonctionnement du sélecteur

Le sélecteur est un déflecteur électrostatique cylindrique a 90° (Figure 4-12). Il est composé
de deux quarts de cylindres concentriques de rayons R; et R portés a des potentiels Vet V..
La hauteur des cylindres est grande devant leur rayon, si bien que le champ électrique entre

les deux armatures peut &tre considéré comme radial :
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Figure 4-12 : déflecteur électrostatique cylindrique a 90° (DEC) permettant ’analyse en énergie des

électrons a haute résolution, d’aprés Drouhin'"'”,

Un faisceau d’électrons monocinétiques d’énergie E, entrant avec une vitesse normale au
rayon des cylindres décrit une trajectoire circulaire de rayon p si la force centrifuge et la force
¢lectrostatique s’équilibrent sur toute la trajectoire. Cette condition, appelée condition

d’accord circulaire, s’écrit en d’autres termes :
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EO = e#
ZIn(Re] 4-16
I{i

On voit que la valeur du rayon de la trajectoire circulaire n’est pas fixée par cette condition.

En pratique, il est commode pour I’utilisateur que 1’isopotentielle décrite a I’accord circulaire
soit simplement celle du potentiel milieu des deux ¢électrodes :

_VitVe

Vv, 5

4-17

Cette valeur est appelée potentiel d’analyse. Cela fixe dés lors la valeur du rayon de la
trajectoire :

Po =yRR, 4-18
En pratique, les cylindres intérieur et extérieur sont des grilles dorées tres fines, de haute
transparence aux ¢€lectrons. Les électrons qui ne satisfont pas a la condition d’accord
circulaire quittent trés vite la trajectoire circulaire, traversent les grilles et sont collectés par
des plaques situées en retrait, et dont le potentiel ne perturbe pas la trajectoire des électrons
sélectionnés en énergie.

L’énergie totale des électrons est donc, par rapport a un certain potentiel de référence que
nous allons préciser :

E=E,-eV, +E 4-19

Toutes les ¢lectrodes de 1’optique électronique sont recouvertes d’une dorure (1’or est choisi
car il est complétement amagnétique et inerte chimiquement, son travail de sortie n’est pas
altéré au cours du temps). Une électrode dorée reliée a la masse développe a sa surface un
potentiel correspondant au travail de sortie de 1’or, soit environ 4.3 eV (cette valeur est en fait
assez dispersée dans la littérature, comprise généralement entre 4 et 5 eV) : ¢’est ce potentiel

qui constitue la référence des énergies, que nous appellerons potentiel zéro.
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Dans le potentiel zéro, Eyp-eV représente 1’énergie cinétique des électrons sélectionnés.
Autrement dit, le fonctionnement du sélecteur se résume a sélectionner en énergie les
électrons qui auraient une vitesse nulle dans le potentiel zéro, et se traduit par 1’égalité
suivante :

V.-V, Vi+V,

V, =
R 2 R
21n e 4-20
Ri
Energie -
Jotale S
I B . el | Courant
A ED“ I transmis
y Y \\\
e¢’Au —_
2 I 3
BY \ F ¥ é
@
‘evcath
U Electrode Cathode de vt
dorée & la Sien AEN e
masse ente
d'entrée
D sélecteur "

Figure 4-13 : fonctionnement du sélecteur (d’aprés Houdré!"'®). L’énergie de référence est le potentiel au
voisinage d’une électrode d’or a la masse. Le sélecteur se comporte comme un filtre passe-bande de
largeur SE qui laisse passer les électrons qui ont une énergie cinétique nulle dans le potentiel zéro. EDC :

courbe de distribution en énergie des électrons photo-émis.

Pour étudier la distribution en énergie des ¢€lectrons (Electron Distribution Curve, EDC), il

suffit de faire varier le potentiel de la cathode, ce qui présente I’avantage de laisser fixes tous
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les autres potentiels, assure une transmission uniforme, et permet de travailler avec une
résolution constante. Le potentiel a appliquer pour sélectionner les électrons d’énergie

cinétique ¢ (exprimée en eV) dans le vide est simplement donné par la relation :

chath (8) =&+ d)cath - ¢Au 4-21

Le courant transmis est mesuré en sortie du sélecteur sur une électrode portée a un potentiel
positif d’environ une vingtaine de volts, fournis par une pile afin de limiter au maximum les
bruits parasites. Il est également possible d’enregistrer la dérivée de ces EDC en rajoutant au

potentiel de la cathode une petite modulation, d’environ 15 mV et 877 Hz de fréquence.

4.2.6.2 Calibration en énergie

Les distributions en énergie sont enregistrées en fonction du potentiel appliqué a la cathode, et
la relation 4-21 permet théoriquement de remonter a 1’énergie cinétique des €lectrons €mis
dans le vide. Cependant, comme le travail de sortie de la cathode peut varier au cours du
temps, il est plus intéressant d’étudier les distributions en énergie en fonction de 1’énergie
cinétique des ¢€lectrons dans le cristal. Le seuil haute énergie des distributions ne dépend, en
revanche, que de parametres connus (énergie d’excitation, parametres internes du cristal), et
nous verrons (§ 4.3.3.1) qu’il est commode de I’utiliser pour positionner précisément les

distributions.
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4.2.6.3 Focalisation dans le plan perpendiculaire a I’axe du sélecteur

A une distance | du plan d’entrée et du plan de sortie se trouvent des fentes rectangulaires de
largeur s et de hauteur h paralléles a 1’axe de rotation. La distance | peut étre choisie pour que
la fente d’entrée et la fente de sortie soient conjuguées, et si on les porte au potentiel Vu de
I’accord circulaire, le grandissement du systéme est de -1. Par contre, un DEC ne possede pas
de propriété de focalisation suivant I’axe de rotation z. La hauteur des fentes peut étre choisie
pour limiter la dispersion en énergie liée a la composante de la vitesse des ¢€lectrons suivant z.
Enfin, I’énergie d’analyse E, et la largeur des fentes déterminent la résolution du
spectrométre. On peut montrer ' que la fonction d’appareil du spectrométre est une fonction
triangulaire, centrée sur la valeur de I’énergie d’analyse, de largeur a mi-hauteur OE donnée

par la relation :

S
SE=E,— 4-22
Po

Le spectromeétre peut fonctionner jusqu’a une énergie d’accord de 0.5 eV, soit une résolution

de 20 meV.

L’échantillon étudié est éclairé en incidence normale. L’axe de quantification du spin étant
parall¢le a la direction de propagation de la lumiere, le faisceau d’¢lectrons émis dans le vide
est polaris¢ longitudinalement. Le détecteur de Mott employé n’est sensible qu’a la
composante transverse de la polarisation, ce qui nécessite de transformer la polarisation en
polarisation transverse. Pour cela, un rotateur est placé devant la cathode, et permet de
défléchir la trajectoire des électrons de 90°. Le rotateur n’est rien d’autre quun DEC mais
fonctionnant a une énergie de 18E,, et ne posséde donc pas de propriété de sélection en

énergie. Les armatures extérieures sont percées d’un trou permettant de laisser passer la
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lumiére, et la fente d’entrée est remplacée par une fente circulaire, jouant le réle d’anode. Les
axes du rotateur et du sélecteur sont orthogonaux. Cela permet a la fois de conserver une
polarisation transverse du faisceau électronique et de limiter la dispersion suivant I’axe de

rotation des cylindres (les axes des fentes rectangulaires étant alors orthogonaux).

4.2.6.4 Optique de décélération

L’image du point émissif de la cathode formée sur la fente de sortie du rotateur est reprise par
une série de lentilles électrostatiques qui permettent d’en faire une image sur la fente d’entrée
du sélecteur, apres réduction de I’énergie d’un facteur 18. Le grandissement angulaire de cette
optique est de -1. Deux jeux de déflecteurs sont insérés entre les lentilles pour permettre de
corriger légerement la trajectoire des électrons. Deux diaphragmes sont €galement insérés
pour réduire la divergence angulaire du faisceau et assurer une bonne collimation dans le
sélecteur. Le lecteur intéressé par 1’optique électronique trouvera une trés bonne introduction
a ce sujet dans cet ouvrage : Building scientific apparatus, a practical guide to design and

constructiont!!,

4.2.6.5 Optique de sortie et de transport

Le spectrométre est couplé a une optique de sortie suivie d’une optique de transport, qui
permet d’accélérer les électrons a trés basse énergie vers le détecteur de Mott, fonctionnant
typiquement entre 30 keV et 100 keV. L’optique de sortie est faite de 5 lentilles circulaires
d’ouverture fonctionnant a basse énergie, suivies d’un premier jeu de déflecteurs. L optique

de transport fonctionne a haute énergie et se compose d’une premicre lentille d’accélération.
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Cette ¢électrode se comporte comme une cage de Faraday permettant de collecter les électrons
lorsque 1’¢lectrode suivante, appelée « fin de I'optique proportionnelle », est portée a un
potentiel négatif. Lorsque le faisceau est transmis vers le détecteur de Mott, cette électrode est
portée a un potentiel positif proportionnel au potentiel d’analyse du sélecteur. Les électrodes
suivantes fonctionnent autour de 1 keV, et leurs potentiels sont indépendants de I’analyse en
énergie. Elles forment un ensemble de 2 lentilles Einzel entre lesquelles est inséré un dernier
jeu de déflecteurs, et permettent d’injecter les électrons vers le détecteur de Mott a travers un

diaphragme circulaire qui joue aussi le role de lentille de focalisation.

Enfin, l’optique de transport est équipée d’une bobine située au niveau de la dernicre
¢lectrode, permettant d’appliquer un champ magnétique parallele a la direction de propagation
des électrons. Ce champ permet de renverser 1’orientation de la polarisation sans défléchir le

faisceau, juste avant injection dans le détecteur de Mott.

4.2.7 Analyse résolue en spin : le détecteur de Mott

4.2.7.1 Principe de fonctionnement

Le détecteur de Mott est un appareil couramment utilisé dans les expériences de polarimétrie
¢lectronique. Il fonctionne sur le principe de la diffusion dépendant du spin qui tire son
origine de I’interaction spin-orbite. Le couplage spin-orbite est un effet relativiste qui couple
le moment orbital L de I’¢électron a son spin S. Lorsqu’un électron se déplace dans le champ
¢lectrique d’un atome, il percoit, dans son propre référentiel, un champ magnétique qui fait
précesser son spin. Dans le cas d’un potentiel central, 1’énergie de ce couplage peut étre mise

sous la forme (§ 1.3.2.4) :
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H, = _f ld—VL.S 4-23
2m,"c’ r dr

Les détecteurs de Mott emploient le plus souvent une feuille d’or portée a haut potentiel, avec
laquelle le faisceau d’électrons entre en collision. Le signe de cette interaction dépend a la
fois de L et de S, et I’effet du couplage spin-orbite peut donc étre attractif ou répulsif. Le
nombre d’électrons diffusés « a gauche » ou «a droite » (Figure 4-14) dans une direction

(8,9) peut se mettre sous la forme!"*" :

4-24

N, (6,0)oc 1+5(6,¢)Pn
N, (0,)oc 1-S(0,4)Pn

ou n est le vecteur orthogonal au plan de diffusion, et P est le vecteur polarisation du faisceau
incident. Le facteur S(6,0), ou fonction de Sherman, est un facteur variant entre -1 et 1. La
polarisation du faisceau peut €tre mesurée en plagant des compteurs d’électrons de facon

symétrique dans un plan perpendiculaire a la direction de polarisation du faisceau incident.

On mesure alors :

A(B)=

=S(o)p 4-25

N,(6)+N,(6)
Pour un faisceau 100% polarisé, I’asymétrie est égale a S. La fonction de Sherman traduit
donc la sélectivité en spin. Dans le cas théorique d’une diffusion purement élastique, elle ne
dépend que de la tension accélératrice et de 1I’angle de diffusion. Dans une expérience réelle,

une calibration (§ 4.2.7.3) doit étre effectuée pour connaitre sa valeur effective.
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Figure 4-14 : principe de la diffusion dépendant du spin, d’aprés Joly[m]. La polarisation du faisceau
incident est déterminée en mesurant le nombre d’électrons diffusés dans des directions symétriques. Le
détecteur de Mott est caractérisé par la fonction de Sherman effective, S ¢, qui exprime la sélectivité en
spin. Dans cette géométrie, on ne mesure que la composante de la polarisation perpendiculaire au plan de

diffusion.

4.2.7.2 Design et instrumentation

Le détecteur de Mott que nous utilisons est constitué d’un cylindre vertical (D) et d’une
feuille d’or (C) portés a trés haute tension, typiquement entre 30 et 100 keV. Il est représenté
en coupe horizontale sur la Figure 4-15. Sa conception et ses caractéristiques de

fonctionnement sont décrites par Campbell!'??

. Le faisceau d’¢lectrons est envoyé en
incidence normale sur la feuille d’or, et les é¢électrons diffusés sont détectés par deux
channeltrons situés a +£120°, angle pour lequel la fonction de Sherman théorique est
maximale. Les channeltrons sont équipés de cylindres (E) jouant le role de filtres en énergie.
La tension de retard, notée Vy dans la suite, est la différence de potentiel entre le potentiel des
cylindres et le potentiel de la cathode. L’application d’un potentiel de retard permet de

sélectionner les électrons diffusés ¢lastiquement.
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i caméra

Figure 4-15 : détecteur de Mott. Le cylindre intérieur (D) et la feuille d’or (C) sont portés a 30 kV.
L’enveloppe extérieure est a la masse. Deux channeltrons, A et B, situés a £120° par rapport a la
direction incidente permettent de compter le nombre d’électrons diffusés. Une caméra située a ’arriére
permet de visualiser I’'impact du faisceau incident sur un écran fluorescent. Une bobine située en entrée

permet de renverser I’orientation de la polarisation incidente.

La feuille d’or, montée sur une translation verticale, peut étre remplacée par un écran
phosphorescent qui permet de vérifier la focalisation et I’alignement du faisceau, grace a une

caméra montée a I’arriére du détecteur (Figure 4-16) :
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(a) 30 kV - 300 pA () 30kV -30 pA

Figure 4-16 : visualisation du spot sur I’écran fluorescent. Il est possible d’obtenir un spot trés bien
focalisé, avec un faisceau incident de quelques dizaines de pA (soit quelques 107 électrons/s). L’écran est
fait d’une poudre fluorescente de ZnS déposée sur du verre ITO. La taille réelle du cercle rouge est de

8 mm.

Pour minimiser les sources d’asymétries instrumentales, il est important que les channeltrons
soient « matchés » en résistance, afin de posséder des gains semblables. Les channeltrons sont
des multiplicateurs d’électrons. L impact d’un é€lectron provoque en sortie un pulse €lectrique
de quelques mV d’amplitude, pulse qui est amplifié, puis traité par une chaine d’acquisition et

de comptage.

4.2.7.3 Calibration en spin

La fonction de Sherman effective dépend, a tension accélératrice et angle de diffusion donnés,
de I’épaisseur de la feuille d’or et du potentiel de retard. Plus la feuille d’or est épaisse, plus le

nombre d’électrons inélastiques est important. Le potentiel de retard permet de filtrer les
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¢lectrons qui ont perdu une énergie supérieure a eVy,. Pour connaitre la fonction de Sherman

effective, il est nécessaire de procéder a une calibration.

La calibration du détecteur de Mott a été faite en utilisant la procédure décrite par
Campbell"*'? 3 I’aide d’une photocathode de GaAs mise en affinité électronique négative.
Les photocathodes de GaAs sous lumiere polarisée circulairement sont des sources
d’¢électrons fortement polarisés, jusqu’a 30% a 300 °K, avec une énergie d’excitation de
1.96 eV "% La méthode consiste & mesurer I’asymétrie en fonction du potentiel de retard.
L’extrapolation a un potentiel de retard nul permet d’estimer I’asymétrie de diffusion des
¢lectrons ¢lastiques. Dans ce cas, la fonction de Sherman peut étre prise égale a sa valeur
théorique, calculée pour le cas d’un seul choc élastique. Une autre méthode, moins commode
a mettre en place, consiste a mesurer 1’asymétrie en fonction de I’épaisseur de la feuille d’or
utilisée. L’extrapolation a épaisseur nulle donne acces de nouveau a 1’asymétrie de diffusion
des électrons diffusés ¢€lastiquement. Les auteurs montrent que pour ce type de détecteur, les
deux méthodes sont équivalentes. La Figure 4-17 montre la calibration que nous avons
effectuée avec une tension d’accélération de 30 kV et une feuille d’or de 1 pm d’épaisseur’”.
Les asymétries sont mesurées ici avec une précision de +£2.107, suivant la méthode décrite au

§4.2.74.

'2’NB : dans cet article, la figure 1 comporte une erreur : ¢’est -Sg, qui est représentée, et non pas Sy

13 Cette épaisseur est relativement importante. Toutefois, Dunning et al. (Dunning, F.B., F.C. Tang, and G.K.
Walters, Use of Thick Gold Foils in Retarding-Potential Mott Polarimeters. Review of Scientific Instruments,
1987. 58(11): p. 2195-2196) ont montré que I’emploi de feuilles d’or épaisses ne dégrade pas les performances
du détecteur de Mott. Pour une feuille d’or de 25 um, un potentiel de retard de 300 V, et une tension

d’accélération de 50 keV, les auteurs évaluent la fonction de Sherman a S.4=0.25, sans préciser son signe.
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Figure 4-17 : calibration du détecteur de Mott a I’aide d’une cathode de GaAs, pour une tension
d’accélération de 30 keV et une épaisseur de feuille d’or de 1 pm. A tension de retard nulle (V,=0), la

fonction de Sherman peut étre prise égale a sa valeur théorique, soit S;,(30 kV)=-0.33.

L’extrapolation de I’asymétrie a un potentiel de retard nul donne une valeur de A;=0.072. La
fonction de Sherman théorique a 30 kV est, d’aprés les tables calculées par Holzwarth!'>,
St(30 kV)=-0.330, ce qui permet de remonter a la valeur de la polarisation du faisceau
incident : P=A/Sy=-0.217, valeur tout a fait en accord avec la polarisation attendue pour une
photocathode de GaAs en affinité ¢€lectronique négative, a température ambiante, sous

excitation de 1.96 eV, éclairée en lumiére .

Pour les spectres de polarisation présentés ici pour le silicium, nous nous sommes placés a un
potentiel de retard de 300 V. La calibration réalisée permet d’estimer dans ces conditions
I’asymétrie a A=0.061, et d’en déduire la fonction de Sherman effective dans nos conditions

de travail (30 kV, V=300 V, feuille d’or de 1 pm) : S.=-0.281.

147



A titre de vérification, nous avons réalisé une deuxiéme calibration, avec 1’échantillon de

silicium étudié (Figure 4-18) :

Equation y=a+bx

71 | Adj. R-Square 0.86761

4 Value

Intercept -1.41775
Slope 0.00072

norm Asymetry [%]

10 o
E ///ﬁ””i/%//?

asymetry [%]

P . B

-2.0 : : . : . : . , . ,
0 200 400 600 800 1000

Vv, V]

Figure 4-18 : calibration du détecteur de Mott avec I’échantillon de silicium étudié, pour une tension
d’accélération de 30 kV et une épaisseur de feuille d’or de 1 pm. A V=0, la fonction de Sherman peut
étre prise égale a sa valeur théorique, soit Sy,(30 kV)=-0.33. L’asymétrie mesurée est celle des électrons

thermalisés, pour une énergie d’excitation de 3.281 eV, en lumiére ', 2 température ambiante.

Avec la méme procédure d’extrapolation, nous déduisons une fonction de Sherman
effective de Se=-0.280, en excellent accord avec la détermination précédente. La raison de
cette vérification est qu’entre les deux calibrations, les channeltrons ont été changés (a cause
d’une panne). De plus, les conditions d’injection du faisceau d’¢lectrons dans le détecteur de
Mott sont aussi certainement différentes d’une expérience a I’autre. Le fait de retrouver dans
les deux cas une fonction de Sherman identique valide la procédure de renormalisation des

asymétries expliquée ci-dessous (§ 4.2.7.4).
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4.2.7.4 Mesure d’une asymétrie en pratique

Nous avons évoqué au §3.2.4 le probleme des asymétries instrumentales. Dans une
expérience de polarimétrie, les principales sources d’asymétrie proviennent du désalignement

du faisceau incident. Pour un faisceau non polarisé, le nombre d’électrons détectés a gauche

. . A n T .
(compteur A) et a droite (compteur B) doit étre le méme. Le rapport & =—2 caractérise

g
I’asymétrie instrumentale. Lorsque 1’échantillon est éclairé¢ en lumiére linéaire, sa valeur doit
étre proche de 1, et ’asymétrie instrumentale, proche de 0. Les réglages de I’optique de
transport ne permettent pas de corriger completement I’alignement du faisceau, et
expérimentalement, une asymétrie instrumentale, parfois de quelques pour cent, est présente.
Il est possible d’¢liminer artificiellement cette asymétrie en définissant les grandeurs

suivantes, avec des notations évidentes.

s - - O @ @
A*=5%a 0% . A-_% 7% ., _Ta "M ., _Ta "7
PP e T B i I ¢ R E)
G, +0, c, +o, T, +Tg T, + T
+ + - -
Cr _Sp Car  Op 4-26
(O] @) (2) (2) + -
A+:TCA Ty .A—:TEA Ty ‘A :An _An
n + + 2 n — - n 2
Oa | Os Oa_, Os
o) M B @)
Ta Ty A Ty

Les indices (1) et (2) utilisés pour la mesure en 7 correspondent aux deux positions de la lame
quart-d’onde en position verticale pour laisser passer le faisceau polarisé linéairement
(Figure 4-19). Les grandeurs normalisées, accompagnées de 1’indice « n », sont des grandeurs
corrigées de I’asymétrie instrumentale. Dans ces conditions, il est possible, connaissant Sy,
de déterminer la polarisation du faisceau incident :

Pn = SeffAn 4-27
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) e

Figure 4-19 : la lame quart-d’onde est montée de facon ex-centré sur un axe (perpendiculaire au plan de

la figure) pour créer les 3 états de polarisation de la lumiére 6", wet 6.

Chacune de ces grandeurs, notée X de facon générale, est accompagnée d’un indice i,
correspondant au numéro du cycle : Xi. Pour chaque X, on définit une valeur moyenne et une

erreur standard :

N 4-28

STD(X) =, 4-29

Par la suite, on notera seulement X les valeurs mesurées, ¢tant entendu qu’elles correspondent
a des moyennes calculées comme précédemment. Les mesures sont faites par accumulation.
On s’attend & mesurer des polarisations de I’ordre de quelques 107 Si I’on souhaite une
erreur sur la mesure inférieure a 10~ par exemple, cela requiert de faire une statistique sur
environ 10° électrons. Lorsqu’on travaille a une résolution de 20 meV, comme nous 1’avons
fait pour I’analyse en énergie des distributions d’électrons photo-émis, le maximum de
courant récolté¢ sur la cage de Faraday (maximum de I’EDC) est de I’ordre de quelques
100 pA, soit 10® électrons par seconde (¢7/s). Pour une feuille d’or de 1 um, a 30 kV, la

section efficace de diffusion est de I’ordre de 10, ce qui correspond a 100 ¢7/s diffusés. Une
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mesure de la polarisation dans ces conditions est envisageable mais elle est limitée a la partie
basse ¢énergie du spectre de photo-émission. Nous avons donc choisi de perdre en résolution,
et de travailler a 40 meV, ou méme 80 meV dans le domaine de ’'UV (dans cette gamme
d’énergie, le rendement de photo-émission est trés important, mais le courant total est réparti
sur toute la largeur —quelques eV— de la distribution), pour pouvoir explorer tout le spectre
de polarisation. Il était en effet plus intéressant d’aborder le probléme en essayant de trouver
un comportement général de la polarisation plutdt que de s’attacher a sa structure détaillée.
Dans ces conditions, les premiers points des spectres de polarisation sont pris prés du
maximum de I’EDC, et sont relativement rapides a acquérir car typiquement, les channeltrons
peuvent compter jusqu’a quelques 10* /s sans étre saturés. Lorsqu’on explore la polarisation
des électrons chauds, le nombre d’électrons diminue trés rapidement. Sur le seuil haute
énergie, il devient typiquement de ’ordre de quelques dizaines par seconde. Mesurer une
polarisation dans ces conditions requiert donc des temps tres longs, de ’ordre de la dizaine
d’heures ! La mesure d’un spectre complet de polarisation peut ainsi prendre jusqu’a quelques

jours. L’excellente stabilité de nos photocathodes joue alors tout son role.

4.3 Résultats

Les résultats présentés ici sont organisés en deux parties. La premiére partie est une étude
spectroscopique a haute résolution de la distribution en énergie des électrons émis d’une
photocathode en silicium en affinité négative. La deuxiéme partie présente 1’étude en
polarisation de ces distributions.

Rappel : tous les résultats contenus dans cette partie concernent le méme échantillon de

silicium : SiA76, échantillon de type p, No=3-8 10'® cm™, orienté <100>.
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4.3.1 Cathode en affinité négative dans ’IR

L’¢tude des conditions d’activation de cathodes en silicium (§ 4.2.3.4) nous a montré qu’il
¢tait possible d’abaisser le niveau du vide jusqu’a une valeur proche du niveau de la bande de
conduction dans le solide. En réalité, I’enregistrement de la distribution en énergie a 20 meV
de résolution montre clairement que 1’affinité obtenue peut étre largement négative. Pour une
énergie d’excitation de 1.173 eV, soit quasiment résonnante avec E, x+Ero (énergie minimale
requise pour effectuer une transition indirecte avec émission de phonon TO entre le sommet
de la bande de valence et le bas de la bande de conduction), la Figure 4-20 montre que tous
les électrons sont émis au-dessous du bas de la bande de conduction dans le solide. L’affinité

¢lectronique apparente est négative d’environ 300 meV.
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Figure 4-20 : EDC a température ambiante, 20 meV de résolution, pour une énergie d’excitation de
1.173 eV. Tous les électrons sont émis au-dessous du bas de la bande de conduction dans le solide. Une
affinité électronique apparente de -300 meV est obtenue. La zone encadrée en pointillé présente une

structure qui est expliquée au § 4.3.3.2.1.

Les électrons sont créés avec trés peu d’énergie en bas de la vallée X, et perdent toute leur
énergie dans la courbure de bande. Ce résultat est particuliérement novateur. D’une part, c’est
la premicre fois que I’on montre clairement qu’une affinité trés négative peut €tre obtenue sur
Si(p) orient¢ <100>. D’autre part, il devient possible, en conditions de pompage optique, de
déterminer la polarisation de ces électrons en fonction de leur énergie.

La deuxieme particularité de ces photocathodes est leur excellente stabilité en fonction de la

température. La Figure 4-21 montre une série d’EDC prises en abaissant la température de
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I’échantillon. Le fait que le seuil basse énergie reste insensible a la température montre que le
niveau du vide n’est pas dégradé par 1’adsorption de gaz résiduels a la surface (cryopompage).
Cela est dii a I’excellente qualité de vide qui régne dans ’enceinte (quelques 10" torr). La

diminution du courant n’est donc due qu’a ’augmentation du gap Eg x.

0.08
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Figure 4-21 : stabilité du niveau du vide en fonction de la température. La diminution du courant n’est
due qu’a P’augmentation du gap. Le bruit sur le signal mesuré est relativement élevé : ceci est dii a
I’utilisation d’une bande passante relativement large (environ 1.6 kHz) nécessaire pour pouvoir suivre la

descente en température qui s’effectue rapidement.

4.3.2 Rendement quantique

La Figure 4-22 montre 1’évolution du rendement quantique des photocathodes de silicium en

fonction de 1’énergie d’excitation a 300 °K et 120 °K. La figure est construite en rassemblant
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les données obtenues apres différentes activations de la méme cathode, et n’a pas vocation a

étre quantitative.
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Figure 4-22 : rendement quantique en fonction de I’énergie d’excitation de cathodes de silicium a

température ambiante et basse température. Données rassemblées a partir de I’ensemble des expériences.

Notons cependant que ces valeurs sont sensiblement inférieures a celles de Martinellil'**,

notamment a basse énergie d’excitation. Pour des énergies d’excitation proches du gap
indirect, le rendement est de 1’ordre de 10, alors que pour des énergies d’excitation proche
du gap direct, le rendement atteint des valeurs de 1’ordre de 107", Ainsi, dans UV, des
courants de 1’ordre de plusieurs microampéres sont facilement obtenus avec seulement
quelques dizaines de microwatts de puissance optique. Cela est un avantage notable de la
méthode de photo-émission sur la photoluminescence, puisque méme proche du gap
fondamental, les rendements quantiques sont suffisants pour ne pas nécessiter de puissance

optique élevée.
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4.3.3 Courbes de distribution en énergie a haute résolution

4.3.3.1 Calibration en énergie

Le seuil haute énergie des spectres et de leurs dérivées est fourni par les électrons excités a
partir du haut de la bande de valence, vers la bande de conduction, et qui sont émis dans le
vide sans avoir perdu d’énergie. Dans le régime des transitions indirectes, nous avons vu que
la conservation de I’énergie est assurée par 1’émission d’un phonon TO (§ 1.6.1). L’énergie
cinétique maximale de ces électrons dans le cristal est donc simplement :

€. =hv—-E . —E., 1=X,L 4-30

max e
La courbure de bande de la bande de valence n’intervient pas, et ces points sont alignés sur
une droite de pente 1 en fonction de 1’énergie d’excitation.

Dans le régime des transitions directes, en revanche, les transitions sont verticales entre

bandes de valence et bandes de conduction, et la conservation de 1’énergie s’écrit :
gc(kc)_gv(kv):hv_Eg,F 4-31
Comme I’impulsion est aussi conservée (transition verticale), ke=k,=k. Dans 1’approximation

de bandes paraboliques, on peut écrire :

k(1 1
s 0)- -0 Lo L)

avec des notations évidentes.

Les ¢électrons les plus énergétiques dans le cristal possédent donc I’énergie cinétique :
gmax = (h\/ - Eg,r )—V 4-33

Si les courbures de bandes sont différentes, cette relation définit un point de création unique

dans la bande de conduction. En revanche, si les courbures de bande sont identiques, les
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¢lectrons peuvent étre créés dans toute la région de la zone de Brillouin ou les bandes sont

paralléles, si I’énergie d’excitation est exactement celle de la bande interdite.

Si la masse effective des trous est expérimentalement bien connue (partie 1.3.3.1), le gap
direct et les masses effectives des électrons dans les bandes de conduction le sont beaucoup
moins. Cela pose une difficulté pour le positionnement des spectres pris a haute énergie
d’excitation. Le plus raisonnable est alors d’utiliser la position des structures fixes en fonction
de I’énergie d’excitation, donc reliées a la structure de bandes. Ces structures apparaissent
nettement mieux sur les dérivées, et le point d’alignement est marqué par une fléche verticale
(Figure 4-24 et Figure 4-26). En faisant cela, le point de création haute énergie a 3.534 eV
semble s’aligner sur les points de création haute énergie pour les autres énergies d’excitation.

3
I'et comme valeur du

Si ’on prend comme masse moyenne des trous lourds m,=-0.537mj ©°
gap direct 3.3 eV, cela donne une masse effective des électrons dans la bande de conduction

I's” de m=0.18m,. Cette valeur ne semble pas déraisonnable si on la compare a la courbure de

bande de la bande de valence I';", qui est de 0.23my sur le diagramme de Richard®”,

4.3.3.2 Analyse spectroscopique

L’analyse des structures se fait par énergie d’excitation croissante. En augmentant 1’énergie
d’excitation, on sonde progressivement les états initiaux et finaux accessibles, et les
transitions excitées donnent lieu a des structures dans la distribution en énergie des ¢électrons.
Ces structures sont en général mieux visibles sur les dérivées des spectres. Les structures qui
ne dépendent pas de 1’énergie d’excitation sont dues a des points particuliers de la structure de
bandes. Les autres structures présentent une dépendance en énergie qui est affectée par la

nature de la transition (directe ou indirecte) et par la dispersion des bandes.
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Les Figure 4-23 et Figure 4-24 présentent 1’ensemble des EDC et de leurs dérivées, prises a
120 °K et 20 meV de résolution (exceptée pour 1’énergie d’excitation de 3.331 eV ou la
résolution est de 40 meV). Les Figure 4-25 et Figure 4-26 présentent 1’ensemble des EDC et
de leurs dérivées, prises a température ambiante et 20 meV de résolution (exceptée pour
I’énergie d’excitation de 3.281 eV ou la résolution est de 40 meV). La structure de bandes qui
accompagne les spectres est issue du calcul théorique de Richard®”. Les spectres présentent
trois régions d’intérét, appelées par convention « X», «L» et «I'» en fonction des
principales vallées franchies lorsque 1’énergie d’excitation augmente. Pour autant,
I"attribution directe des structures aux minima de ces vallées n’est pas évidente.

Dans tous les spectres présentés ici, ’axe des énergies est référé par rapport au bas de la
bande de conduction dans le solide, E, x. Ceci permet de lire directement 1’énergie cinétique

des électrons dans les bandes de conduction.
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Figure 4-23 : EDC a 120 °K, et haute résolution. Les courbes ont été normalisées par I’aire de la courbe a
1.563 eV, puis multipliées par un facteur choisi pour optimiser la lisibilité de la figure. Le positionnement
des EDC est expliqué dans le texte. Les lignes verticales en pointillé représentent la position en énergie

des principaux gaps théoriques.
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Figure 4-24 : dérivées des EDC a 120 °K, 20 meV de résolution, pour différentes énergies d’excitation.

Les lignes verticales en pointillé représentent la position en énergie des principaux gaps théoriques. Le

pic « X » a été omis pour plus de lisibilité de la figure.
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Figure 4-25: EDC a 300°K, 20 meV de résolution, pour différentes énergies d’excitation. Le

positionnement des EDC se fait sur le seuil haute énergie des distributions. Les lignes verticales en

pointillé représentent la position en énergie des principaux gaps théoriques.
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Figure 4-26 : dérivées des EDC a 300 °K, 20 meV de résolution, pour différentes énergies d’excitation.

Les lignes verticales en pointillé représentent la position en énergie des principaux gaps théoriques.
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4.3.3.2.1 Régime basse énergie d’excitation : de 1.173 eV a 2.181 eV

A basse énergie d’excitation, le coefficient d’absorption est faible (~10* cm™), et les électrons
sont créés sur une grande profondeur devant la longueur de diffusion électron-phonon qui est
d’environ 100 A "] Une faible proportion d’¢électrons est émise balistiquement dans le vide,
mais la majorité d’entre eux perdent leur énergie par émission de phonons optiques, puis
acoustiques, et se thermalisent en bas de la bande de conduction, donnant lieu au pic principal
« X ». Le maximum de ce pic est sensible a la position du niveau du vide, et ne peut pas étre
reli¢ directement a la position du minimum X de la bande de conduction. En dehors de ce pic,
les spectres a basse énergie d’excitation sont relativement dépourvus de structure. Néanmoins,
I’observation attentive du seuil haute ¢énergie fait apparaitre une structure

particuliere (Figure 4-27) :
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Figure 4-27 : EDC a 1.563 eV d’excitation, E=20 meV, T=120 °K. La structure qui apparait a haute
énergie pourrait étre attribuée aux électrons créés a partir de la bande de spin-orbite I';" et émis

balistiquement, ou aux électrons créés a partir de I's” et subissant une collision avec un phonon TO.

Curieusement, cette structure n’est pas visible sur I’enregistrement de la dérivée, prise avec
une modulation de 15 meV. L’interpolation (ligne en pointillé¢) du pic principal est distante du
seuil haute énergie d’environ 50 meV. Elle pourrait étre attribuée aux électrons créés a partir
de la bande de spin-orbite (A=44 meV) émis balistiquement, ou aux électrons créés a partir de
I's" et ayant subi une collision avec un phonon TO avant d’étre émis. L’énergie de séparation
entre la bande de trous lourds et la bande de trous légers (environ 20 meV) est a priori trop
faible pour pouvoir étre distinguée avec une résolution expérimentale de 20 meV.
Curieusement aussi, cette structure n’apparait plus pour des énergies d’excitation supérieures.
Par contre, elle est reproductible a température ambiante, bien que moins marquée, pour des

énergies d’excitation de 1.173 eV et 1.563 eV, comme le montre la Figure 4-28.

164



0.002

| 1.563 eV
] 300 °K
E SE=20 meV
i —— EDC
2_{ 0.001 -]
= ]
e i
5 -
© ]
0.000 -

'mmmmmm
0.00 0.05 010 015 020 025 030 0.35 0.40

0.003
] 1.173 eV
] 300 °K
] 3E=20 meV
0.002 - —EDC
< ]
< ]
= ]
(] i
£ 0.001 ]
3 -
o ]
0.000

T T T T T T T [ T [ e i
-0.200 -0.175 -0.150 -0.125 -0.100 -0.075 -0.050 -0.025 0.000

energy above Eg’X (eV)

Figure 4-28 : EDC a 1.563 eV et 1.173 eV d’excitation, 3E=20 meV, T=300 °K, montrant une structure a
haute énergie, liée a ’énergie d’excitation, qui pourrait étre due aux électrons créés a partir de la bande
de spin-orbite I';" et émis balistiquement, ou aux électrons créés a partir de I's" et subissant une collision

avec un phonon TO.

A plus haute énergie d’excitation, et température ambiante, cette structure n’est plus visible.
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4.3.3.2.2 Régime haute énergie d’excitation : 2.333 eV 4 3.534 eV

Tant que I’énergie d’excitation reste inférieure a la valeur du gap L, les seules transitions
excitées sont les transitions indirectes vers la vallée X. A partir de 2.3 eV, il devient
¢galement possible d’effectuer des transitions indirectes vers la vallée L, auxquelles se
rajoutent les transitions directes lorsque le gap E,r est franchi. Les spectres s’enrichissent
progressivement de structures dont I’interprétation est intriquée. Entre 2.330 eV et 2.622 eV,
elles se manifestent sous la forme d’un épaulement dont le point de rupture, marqué par une
fleche verticale, est fixe en énergie et sert de référence pour 1’alignement des spectres pris
dans ’UV (de 3.281 eV a 3.534 eV). A partir de 2.727 eV, une nouvelle structure apparait, de
facon trés prononcée a basse température, et un peu moins visible a température ordinaire. Il
est pour le moment difficile de comprendre quelles sont les transitions responsables de
I’apparition de cette structure. Un premier travail consiste a reporter sur un diagramme la

position des différentes structures en fonction de 1’énergie d’excitation (Figure 4-29) :
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Figure 4-29 : diagramme de structures a 120 °K. Deux séries de points dont la position est fixe en énergie
apparaissent. La premiere (fleche horizontale) sert de référence pour aligner les spectres dans ’UV. En
procédant ainsi, les seuils haute énergie des distributions créées dans ’UV semblent s’aligner sur les

seuils haute énergie des distributions a plus basse énergie d’excitation.

Ainsi, le point haute énergie de la petite structure qui apparait a basse température a 2.727 eV
d’excitation, semble appartenir & une autre série de points dont la position est fixe en énergie
(ligne en pointillé sur la Figure 4-29). Les transitions responsables de cette transition seraient
ainsi présentes des 2.409 eV. Il est alors tentant de les attribuer a des transitions indirectes
vers la vallée L. Pour autant, cette premicre analyse n’est pas suffisante pour en déduire la

position du minimum L.

Dans une étude antérieure de photo-émission, Lassailly'®” estime la valeur de E,12a2.05eV a
90 °K, soit 890 meV au-dessus de E, x. Cette valeur est celle du maximum de la bosse tres
prononcée qui apparait dans la région « L » des EDC pour une énergie d’excitation de

3.54 eV. Dans notre cas, avec une énergie d’excitation voisine, de 3.534 eV, cette bosse se
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situe & 750 meV au-dessus de Egx, sur les EDC. Cette bosse semble apparaitre déja a des
énergies d’excitation inférieures, mais elle se manifeste trop faiblement sur les courbes de
distribution en énergie, et son positionnement sur les dérivées est trop incertain pour observer
une dépendance en énergie explicite. Par contre, Lassailly'®” montre que sur un échantillon
peu dopé, présentant une courbure de bandes plate au voisinage de la surface, la position de ce
maximum est inchangée alors que le seuil basse énergie remonte d’une valeur égale a la
courbure de bande de 1’échantillon le plus dopé (Figure 4-30). Dans une situation de bandes
plates, les électrons ne perdent pas d’énergie dans la courbure de bande et sortent a une

énergie voisine de I’énergie atteinte aprés thermalisation dans la vallée L.
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Figure 4-30 : spectres de photo-émission du silicium a 3.54 eV d’excitation et 90 °K, d’apres Lassailly

La position de la structure « L » est indépendante du dopage.

Néanmoins nous avons vu (§ 4.1.3) que I’émission a partir du bas de la vallée L est

théoriquement interdite si ’on respecte strictement la conservation de la composante
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transverse du vecteur d’onde, mais qu’elle est permise pour tout point de la vallée X dont
I’énergie est supérieure au niveau du vide. Un phénoméne de diffusion inter-vallées est

peut-étre envisageable pour les électrons créés au-dessus du gap L.

D’un autre co6té, a 3.534 eV d’excitation, des transitions directes le long de la direction A
peuvent créer directement des €lectrons a une énergie cinétique trés proche de la position de
ce maximum (Figure 4-31). Si tel est le cas, une dépendance en énergie, traduisant le rapport
des masses effectives entre les bandes impliquées devrait étre observée, et il serait
certainement intéressant d’explorer de plus hautes énergies d’excitation pour confirmer cette
hypothese. Cela permettrait en outre de mieux comprendre le comportement de la structure

« T » qui se manifeste environ 300 meV sous le seuil de création haute énergie. Lassailly®”

’attribue aux électrons thermalisés au gap direct Eyr, sur les mémes arguments que ceux
avancés pour E.;. Dans notre étude, le méme raisonnement conduirait a la valeur de

E,r=3.00 eV.
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Figure 4-31 : transitions directes a 3.534 eV. Il existe un point de création voisin de la structure fortement
prononcée de la région L, qui pourrait étre dii a des transitions directes dans la direction A loin du centre

de zone.
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Notons enfin que le pic basse énergie ne présente en général pas de structure. Cependant dans
le cas particulier d’une excitation a 2.727 eV, a basse température, nous avons pu observer un

épaulement, proche du minimum E, x. Un tel épaulement a déja été observé sur les spectres de

[116

photo-émission de GaAs en affinité électronique négativel''®). 11 est attribué par James!'** a la

réflexion des électrons du pic « X » au voisinage de la surface.

derivative (a.u.)

energy above E,x (eV)

Figure 4-32 : dérivée de la distribution en énergie obtenue a 2.727 eV, E=20 meV, T=120 °K.

4.3.4 PEDC

Les courbes de polarisation en fonction de I’énergie cinétique (Polarized Electron Distribution
Curves : PEDC) retracent I’évolution de la polarisation de spin des ¢lectrons depuis leur point
de création haute énergie jusqu’aux plus bas états accessibles fixés par le niveau du vide. Plus
les ¢électrons passent de temps dans le cristal, plus ils perdent la mémoire de leur polarisation

initiale. Le temps pass¢ dans le cristal est aussi une échelle d’énergie a laquelle sont émis les
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¢lectrons : plus ce temps est long, plus la relaxation en énergie est importante. Par conséquent
la polarisation de spin des électrons photo-émis décroit avec leur énergie cinétique.

L’¢étude conduite ici s’est faite en fonction de I’énergie d’excitation et de la température, a une
résolution de 40 ou 80 meV. Cette largeur d’analyse est de I’ordre de grandeur de 1’énergie
moyenne perdue lors d’une collision avec les phonons optiques, et par conséquent nous ne
mesurons pas directement la polarisation des électrons les plus chauds, mais une polarisation
moyennée sur la résolution d’analyse. Les raisons de ce choix sont expliquées dans la partie

expérimentale (§ 4.2.7.4).

4.3.4.1 Etude en fonction du champ magnétique

La mesure de la polarisation en fonction du champ magnétique permet de s’assurer que la
polarisation mesurée est bien celle des ¢lectrons photo-émis du silicium. Lors de nos
premicres mesures, nous avons vérifié que tel était bien le cas, en observant une période
complete de la précession du spin induite par le champ magnétique transverse appliqué par la
bobine, comme le montre la Figure 4-33. Compte tenu de la géométrie de I’expérience
(annexe 6.3), nous calculons un retournement de 1’aimantation de spin pour une valeur du

champ de 62 G, ce qui est bien vérifi¢ expérimentalement.
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Figure 4-33 : précession de spin dans un champ magnétique transverse. La polarisation en champ nul est
celle des électrons ayant une énergie cinétique dans le cristal de 1.765 eV, pour une excitation a 3.534 eV

polarisée ', 2 température ambiante. La résolution du spectrométre est de 40 meV.

Par la suite, nous avons systématiquement pris nos spectres en champ nul et sous champ de
62 G. Pour donner un exemple, la Figure 4-34 montre 1’enregistrement d’une PEDC pour une
énergie d’excitation de 3.281 eV et une température de 300 °K. L’excellente symétrie
observée confirme la validité de la mesure. Des structures de polarisation (soulignées dans la
Figure 4-35) sont méme clairement visibles, méme s’il est pour le moment difficile de les

interpréter clairement. Dans la suite, seules les courbes en champ nul sont présentées.
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Figure 4-34 : PEDC 2 3.281 eV a température ambiante sous lumiére ", en champ magnétique nul, et en
présence d’un champ transverse de 62 G. Les fléches soulignent des structures significatives, car

reproductibles de facon symétrique en présence et en absence de champ magnétique.

4.3.4.2 Etude en fonction de I’énergie d’excitation et de la température

La Figure 4-35 et la Figure 4-36 montrent I’ensemble des spectres de polarisation pris a
température ambiante et basse température pour différentes énergies d’excitation en lumiere
c'. Dans chaque cas, les spectres sont accompagnés d’un enregistrement de I'EDC prise dans
les mémes conditions, pour situer les seuils haute et basse énergie. L’analyse des PEDC est
complexe. La distribution de polarisation des électrons photo-émis dépend de la distribution
de polarisation a I’excitation et de la relaxation de spin pendant le transport jusqu’a la surface.
Cependant, on peut dans un premier temps examiner I’évolution avec 1’énergie d’excitation

et la température de certains points caractéristiques de ces distributions.
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Figure 4-35 : PEDC a 300 °K, par ordre d’énergie d’excitation croissante (eV): 1.203 ; 1.915; 2.540 ;

3.281; 3.331 ; 3.534. La polarisation des points A et B a été étudiée en fonction de la température
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(Figure 4-38). Les * marquent un point d’annulation de la polarisation.
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Figure 4-36 : PEDC a 120 °K, pour deux énergies d’excitation : 3.281 eV et 3.331 eV. La polarisation des

points A et B a été étudiée en fonction de la température (Figure 4-38).
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4.3.4.2.1 Polarisation au seuil haute énergie

La Figure 4-37 montre 1’évolution de la polarisation du seuil haute énergie en fonction de

I’énergie d’excitation et de la température :
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Figure 4-37 : polarisation au seuil haute énergie en fonction de I’énergie d’excitation a 300 °K et 120 °K.
Le point a 2.727 eV a été mesuré séparément. La courbe en pointillé est un guide pour I’eil. Lg est la

longueur de diffusion de spin.

I1 apparait une augmentation spectaculaire de la polarisation au seuil haute énergie en fonction
de I’énergie d’excitation, jusqu’a une ¢énergie d’excitation de 3.281 eV a température
ambiante, et 3.331 eV a basse température. Cette augmentation peut se comprendre dans le
cadre du mode¢le de diffusion de spin développé au § 4.1.2. Tant que ’on est au-dessous de la
transition I's' T, les transitions sont indirectes. Les électrons les plus chauds sont créés

dans les vallées X et L avec une polarisation qui est donnée par la symétrie de 1’état virtuel
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(§ 1.6.1). On est en droit de penser que cette symétrie est celle de 1’état I'¢, car c’est le
premier accessible énergétiquement. Dans ce cas, la polarisation initiale est de +1/6. Si I’on
considere que la transition sonde simultanément les états I'¢" et I's, séparés par le faible
splitting de la bande de conduction, la polarisation initiale est de +1/4. Dans tous les cas, le
coefficient d’absorption est faible, les électrons sont créés sur une grande profondeur, tres
supérieure a la longueur de diffusion de spin, et leur temps de séjour dans le cristal n’est
limité que par leur recombinaison dans la bande de valence, temps notablement plus long (de
1’ordre de la microseconde) que le temps de relaxation de spin (temps estimé a 10"° s, comme
borne supérieure, d’aprés 1’étude en photoluminescence). Dans ce cas, les électrons qui
parviennent a la surface ont perdu en grande partie la mémoire de leur polarisation initiale.
Quand I’énergie d’excitation augmente, cette perte de mémoire de la polarisation diminue
puisque la longueur de diffusion « de charge » devient comparable a la longueur de diffusion

de spin.

Pour une énergie d’excitation de 3.281 eV, la longueur d’absorption est d’environ 270 A 7],
comparable a la largeur de la zone de courbure de bande, Lg, et au libre parcours moyen de
I’électron A, soit environ 100 A. La probabilité d’émission d’un électron dans la zone de
courbure de bande est proportionnelle a exp(-Lg/A), qui devient plus favorable. Le temps de
séjour des ¢€lectrons devient limité par le temps de collision associé a A, qui peut étre estimé a
A/v ou v est la vitesse associée a 1’énergie cinétique de 1’électron. Pour un libre parcours
moyen de 100 A et une énergie cinétique de 1 eV, ce temps de collision, que 1’on peut
qualifier de « temps d’échappement », est de Iordre de 10'* s. Méme avec un temps de
relaxation de spin trés court, le rapport (ts/t)"*est proche de 1’unité, ce qui rend la

polarisation des €lectrons photo-émis proche de leur polarisation initiale (équation 4-7).
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Enfin, a trés haute énergie d’excitation, 3.534 eV, la polarisation devient faible, mais
clairement strictement positive et presque constante sur tout le spectre (I’observation de la
précession de spin dans ces conditions le prouve aussi de fagon convaincante, Figure 4-33). A
cette énergie, il est pratiquement certain que 1’on se trouve au-dessus de Egr+A+Ac,
autrement dit, I’effet du couplage spin-orbite s’annule progressivement, et la polarisation

moyenne des électrons photo-créés tend vers 0.

De la variation de la polarisation au seuil haute énergie en fonction de I’énergie d’excitation et
de la température, on peut estimer une valeur pour la transition I's —I's’, en se basant sur le
calcul de polarisation présenté dans le § 2.4. Tout d’abord, il faut noter qu’avec une résolution
expérimentale de 80 meV, on peut difficilement faire la différence entre des électrons émis
depuis les bandes I'¢ et I's. On ne s’attend donc pas a voir un effet du couplage spin-orbite
dans la bande de conduction, et la polarisation maximale attendue est donc de +25%. D’autre
part, 1’énergie perdue en moyenne lors d’une collision avec un phonon optique d’énergie 7w

eXp(h(D/ kT) -1 [127

1. Pour des phonons TO d’environ 60 meV, a température
exp(fw/kT)+1

est de 7o

ambiante, cette énergie vaut environ 50 meV, valeur qui est inférieure a la largeur d’analyse,
donc nous ne sommes pas en mesure de sélectionner les électrons qui sont émis purement
balistiquement. Par conséquent, il est difficile de déduire quelque chose de la comparaison
entre les spectres pris a 3.281 eV et 3.331 eV a température ambiante. Par contre, il est clair
que la partie basse énergie est nettement plus polarisée a 3.331 eV qu’a 3.281 eV (nous
commenterons cette partie du spectre dans la suite). Cela peut indiquer que les électrons
¢taient initialement plus polarisés a 3.331 eV qu’a 3.281 eV. Donc I’énergie d’excitation de
3.331 eV serait plus proche de I's que de I's. Cela semble se confirmer si I’on regarde

I’évolution en température de la partie haute énergie (Figure 4-38). Le fait d’observer une
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augmentation de polarisation en fonction d’une diminution de la température autorise a penser
que I’on devient plus résonnant avec la transition qui donne le plus de polarisation.
L’ensemble de ces remarques permet de donner comme encadrement pour la transition

Iy I :3.28 eV<Egr<3.33eV.

Evidemment, cet encadrement est large, mais il réduit I’incertitude actuelle sur la valeur du
gap direct, et il serait dans un premier temps tres instructif de pouvoir varier plus finement
I’énergie d’excitation dans le domaine de I’UV. Par une mesure de polarisation, on pourrait en
effet évaluer de facon plus précise qu’auparavant la position du gap direct du silicium. Mieux
que cela, une étude plus fine en énergie d’excitation permettrait peut-étre de comprendre
I’apparition de structures dans les PEDC. Par exemple, le cas du spectre pris a température
ambiante et 3.281 eV fait clairement apparaitre 3 contributions sur la partie haute énergie
(soulignées par des traits pleins sur la Figure 4-35, et que 1’on retrouve par ailleurs de fagon
symétrique lorsqu’un champ magnétique transverse de 62 G est appliqué, comme le montre la
Figure 4-34), qu’il est tres tentant d’attribuer a des €lectrons venant des vallées I', L, et X.

Les parties infrarouges et visibles du spectre d’excitation méritent aussi certainement d’étre
explorées plus finement car, en dépit d’une faible polarisation avant le franchissement du gap

direct, il semble se dessiner une tendance a 1’augmentation.

Avant de commenter la partie basse énergie des spectres de polarisation, donnons quelques

hypotheses sur la valeur de la polarisation a haute énergie. Le fait de ne pas observer la valeur

maximale de 25% peut étre lié a plusieurs facteurs :
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e comme nous l’avons dit, la largeur d’analyse est supérieure a 1’énergie moyenne
perdue au cours d’une collision électron-phonon. La polarisation observée est
moyennée sur 80 meV.

e [’¢énergie d’excitation n’est peut-Etre pas suffisante. La valeur de 3.33 eV est une borne
inférieure, qui est peut-étre sous-estimée.

e dans l’arséniure de gallium, les électrons les plus chauds précessent d’un angle

o(k)tautour de leur champ de Dyakonov-Perel durant leur temps d’échappement. Par

simple moyennage angulaire, cette polarisation initiale est réduite a 2/3 de sa
polarisation maximale'™. Dans le silicium, ce mécanisme est normalement absent, a
cause de la présence d’un centre d’inversion. Cependant, on peut penser que pres de la
surface, cette propriété de symétrie est relaxée, et quun mécanisme de Dyakonov-
Perel prend effectivement naissance, d’autant plus que [’énergie cinétique des
¢lectrons y est grande.

e le mécanisme de Bir-Aronov-Pikus, basé sur ’interaction d’échange ¢électron-trou, est
efficace pour de fortes concentrations en accepteurs, mais est probablement inefficace

dans la zone de courbure de bande, fortement déplétée en trous.

4.3.4.2.2 Polarisation a basse énergie

La polarisation de la partie basse énergie des spectres présente un comportement remarquable.
Pour des énergies d’excitation de 3.281 eV et 3.331 eV, a température ambiante, il existe un
point de changement de signe de la polarisation, repéré par des astérisques. Ce point disparait
a 120 °K. Ce point d’annulation semble aussi présent des 2.540 eV a température ambiante,
mais n’existe plus a trés haute énergie d’excitation (3.534 eV), ou la polarisation devient

strictement positive. Entre 2.540 eV et 3.331 eV, sa position dépend de I’énergie d’excitation.
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Dans tous les cas, en dessous du changement de signe, la polarisation garde un signe constant.
Si Iénergie d’excitation est suffisante pour exciter des transitions a partir de I';* dans la bande
de valence, il est possible de créer des €lectrons avec une polarisation de -50%, donc de signe
opposé a celle créée par les transitions a partir de I's". Les électrons créés a partir de I'y” sont
aussi plus énergétiques, et perdent plus rapidement leur polarisation. Toutefois, comme
I’énergie de séparation spin-orbite dans la bande de valence est faible (A=44 meV), les points
de création dans la bande de conduction sont proches, la séparation de signe entre les deux

contributions ne se manifeste que tres loin du seuil de création haute énergie.

Cette hypothése est d’ailleurs renforcée par le changement de signe trés spectaculaire de cette
partie basse énergie en fonction de la température. La Figure 4-38 permet de comparer
I’ensemble des PEDC a 3.281 eV et 3.331 eV, a toutes les températures. Les insets montrent
I’évolution de la polarisation en fonction de la température en un point fixe du spectre', et
révelent trés clairement ce changement de signe, qui a lieu aux alentours de 180 °K pour une
énergie d’excitation de 3.331 eV. Or, la variation du gap direct entre 300 °K et 180 °K peut
étre évaluée a environ 50 meV (§ 1.4.3). Avec cette augmentation d’énergie, les transitions
directes & partir de I';' ne sont plus excitées, et la polarisation garde le signe de la polarisation
des transitions directes excitées a partir de T's". Si cette interprétation est correcte, cela

permettrait de situer le niveau I's” a environ 3.33-0.05=3.28 eV a 300 °K. Si I’on prend

' La position de ce point dans la distribution en énergie a été choisie assez empiriquement, le critére étant de
bénéficier d’assez d’électrons pour pouvoir mesurer une faible polarisation sans que la durée d’accumulation
empéche de suivre la température : la mesure s’est faite en partant de 120 °K, et en laissant le cryostat revenir a
température ambiante. La mesure a haute température (344 °K) s’est faite en faisant circuler de 1’eau chaude

dans le cryostat.
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44]

comme énergie de couplage spin-orbite dans la bande de conduction Ac=30 meV ** cela

positionnerait alors le niveau ' 4 3.25 eV.
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Figure 4-38 : comparaison a 3.281 eV et 3.331 eV des PEDC en fonction de la température. Les points
pris a 120 °K et 3.281 eV ont été repris pour explorer complétement le seuil haute énergie, et montrent
par ailleurs la trés bonne reproductibilité des mesures de polarisation. La polarisation du seuil basse
énergie a été étudiée plus finement en fonction de la température aux points A et B (insets). Les *
marquent un point d’annulation de la polarisation. NB : sur I’axe des abscisses de Pg(T), T est croissant
en fonction de i# (n° de la mesure), mais pas proportionnel, la mesure de T n’étant pas encore incorporée

dans ’acquisition avant la premiére observation de I’effet.
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4.4 Conclusions

Nous avons mis au point une méthode de préparation de la surface <100> du silicium de type
p qui permet d’abaisser le travail de sortie a des valeurs trés inférieures au minimum de la
bande de conduction dans le cristal. En travaillant avec une excellente qualité de vide
(quelques 107" torr), il est possible de maintenir une affinité électronique apparente négative
stable dans le temps, et stable en température. Cela nous a permis de conduire une étude
spectroscopique a haute résolution (20 meV), a 300 °K et 120 °K, des distributions en
énergies des électrons photo-émis, pour une énergie d’excitation allant de 1.173 eV a
3.534 eV. L’enregistrement des dérivées de ces distributions nous a conduit a réinterpréter
certaines structures, en comparaison avec 1’étude antérieure de Lassailly'®”, notamment dans
les régions L et I'. L’interprétation fine des structures qui apparaissent reste néanmoins
délicate, a cause du role joué par les transitions indirectes. Dans le régime des transitions
indirectes, les états de la bande de valence et de conduction sont couplés de fagon continue.
Chaque point de création se comporte a priori comme une source d’électrons indépendante. A
I’instant de la création, on a donc déja une distribution en énergie, contrairement au cas du
GaAs par exemple, ou chaque transition donne un point de création haute énergie bien défini.
De plus, cette distribution a 1’instant initial est créée sur une profondeur d’absorption plus ou
moins grande suivant I’énergie d’excitation et les électrons perdent ensuite de I’énergie dans
la courbure de bande. On peut penser qu’a trés haute énergie d’excitation, si les électrons sont
créés sur une profondeur de 1’ordre de grandeur de la zone de charge d’espace, on a une
image plus « chaude » de la structure de bandes, qui refléte mieux la répartition des électrons
a linstant de leur création. Il est donc nécessaire de pousser plus loin 1’analyse

spectroscopique, en faisant varier de fagon plus rapprochée 1’énergie d’excitation.
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Dans une deuxiéme phase de ce travail, nous avons étudi¢ la polarisation en spin de ces
distributions d’énergie. Le résultat marquant est 1’augmentation trés forte de polarisation qui
se produit lorsque I’énergie d’excitation approche la valeur du gap direct. Ce résultat se
comprend bien dans un modé¢le de diffusion de spin, qui montre que lorsque les électrons sont
créés sur une longueur d’absorption inférieure a la longueur de diffusion de spin, les électrons
les plus chauds sont émis dans le vide en conservant la mémoire de leur polarisation a
I’instant de leur création. Des polarisations proches de 15% sont mesurées. Ce résultat
constitue la premiére mesure directe résolue en spin du degré d’orientation optique
induit dans le silicium par pompage optique. De plus, les seuils a haute et basse énergie
présentent un comportement extrémement intéressant en fonction de la température et de
I’énergie d’excitation. Nous avons vu, notamment, que les distributions en polarisation
présentent un changement de signe qui dépend de la température. Nous interprétons ce
changement de signe en termes de transitions de polarisation de signe opposé, et proches en
énergie, dont 1’existence dépend des changements d’écart en énergies dus a la variation de la

température.

Ces résultats sont certes préliminaires, mais ils montrent que la photo-émission polarisée est
un outil trés adapté a 1’étude de la structure de bandes des semi-conducteurs en général, et du
silicium en particulier. Dans un premier temps, il serait trés intéressant de varier plus finement
I’énergie d’excitation autour du gap direct. Cela permettrait sans doute d’avoir une idée plus
précise de la position du gap direct, et éventuellement, d’obtenir une valeur expérimentale de

I’énergie de couplage spin-orbite dans la bande de conduction.

L’¢étude de la polarisation mérite aussi d’étre menée de fagon plus poussée pour des énergies

d’excitation comprises entre le gap fondamental indirect, et le gap direct. En effet, dés
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2.540 eV, nous voyons apparaitre une polarisation avec un changement de signe qui semble
étre la naissance du comportement que I’on observe a 3.281 et 3.331 eV. Pour ne pas étre
limités par la grande profondeur d’absorption, nous suggérons de travailler sur des
membranes de silicium, comme celles présentées au § 4.2.4, ou sur des SOI (Silicon On
Insulator), dont I’épaisseur de la couche active peut étre facilement inférieure a la longueur de
diffusion de spin. Cela permettrait de mieux comprendre I’influence des transitions indirectes
sur la polarisation. En particulier, on pourrait obtenir une mesure directe de la polarisation des
¢lectrons photocréés prés du gap fondamental, en s’affranchissant du probléme de temps de

vie rencontré en luminescence.

Enfin, il serait trés intéressant d’explorer des énergies d’excitation dans 1’UV lointain,
proches de la transition I['s'>I7, située aux alentours de 4.2 eV. En effet, les fonctions
d’onde de la bande de conduction en I';” sont de type s, pures de spin. Un calcul analogue a
celui présenté dans la partie 2.4 prévoit une polarisation de -50% pour cette transition en
lumiére o". En réalité, ce cas est exactement celui rencontré dans GaAs, du point de vue de la
symétrie des fonctions d’onde (dans le groupe Tq, le niveau [s" est noté Tg, le niveau I';” est
noté I'¢). On passerait donc d’une polarisation de +25% au gap direct a une polarisation de
-50%. Suivre 1’évolution de cette polarisation en fonction de 1’énergie d’excitation pourrait

fournir des informations extrémement riches.
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5 Conclusion générale et perspectives

Nous avons mené dans ce travail une étude du pompage optique du silicium massif dans deux
expériences distinctes. La premiere est une expérience de photoluminescence polarisée en
régime permanent. La deuxiéme est une expérience de photo-émission résolue en spin et en
énergie. A cause d’un gap indirect et d’un faible couplage spin-orbite, I’injection et la
détection d’une polarisation électronique dans le silicium est un probleme difficile. La
principale difficulté réside dans la grande différence d’ordres de grandeur entre le temps de
relaxation de spin et le temps de vie. Pour contourner cette difficulté, I’idée directrice a été
d’imaginer un moyen de raccourcir ce temps de vie. L’introduction de centres de
recombinaison n’a pas produit les résultats escomptés en luminescence. Des structures
polarisées ont néanmoins €té découvertes, mais leur comportement, notamment en fonction
d’un champ magnétique transverse, ne permet pas de conclure a la signature du pompage
optique. En photo-émission résolue en énergie et en spin, il est possible de sélectionner les
¢lectrons qui sont émis dans le vide balistiquement, et de mesurer directement leur
polarisation. En se placant au gap direct du silicium, les transitions entre bandes de valence et
bandes de conduction deviennent directes, et la profondeur d’absorption de la lumiére devient
inférieure a la longueur de diffusion de spin. Dans ces conditions, nous avons obtenu la
premiere mesure directe de la polarisation initiale injectée optiquement dans le silicium. Ces
résultats montrent que la photo-émission polarisée est une méthode pertinente pour la

compréhension de la physique du spin dans le silicium.

Néanmoins, il faut souligner que I’interprétation de ces résultats est encore délicate. Les

perspectives de ce travail sont donc nombreuses.
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Sur le plan théorique, il faudra reconsidérer de fagon plus détaillée le calcul de la polarisation
initiale, notamment dans le régime des transitions indirectes. En effet, nous avons simplifi¢ le
probléme en ne considérant que le cas ou 1’étape de transition optique intervient avant I’étape
de collision avec le phonon. Dans ce cas, 1’¢lectron transite par un état virtuel, dont la
symétrie est mal définie, mais pour lequel un calcul de polarisation peut malgré tout étre fait
en prenant en compte la symétrie des états ['¢ et I's” seuls, ou conjointement, dans le
formalisme de la matrice densité. En réalité, le mécanisme qui débute par la collision avec un
phonon, avant d’effectuer une transition optique trés loin du centre de zone est probablement
aussi important, et dans ce cas, le calcul de polarisation devrait faire intervenir la symétrie
d’états a grands vecteurs d’onde dans la bande de valence et dans la bande de conduction. Un
calcul numérique pourrait étre fait, en développant les fonctions d’onde de ces états par la
méthode k.p loin du centre de zone. Dans le cas des transitions indirectes, cela a été fait par

Nastos et al.[*®

, & partir du modéle a 30 bandes proposé par Richard”>). Un modéle adapté au
cas des transitions indirectes permettrait peut-étre de donner une raison fondamentale a
I’absence de polarisation de la luminescence excitée au seuil fondamental. Il permettrait aussi
de calculer la distribution de polarisation initiale qui résulte de ’ensemble des états finaux
accessibles a énergie d’excitation donnée. Cela pourrait étre également le point de départ d’un
mode¢le de diffusion plus réaliste en photo-émission, qui tienne compte de la relaxation en

énergie et en spin durant le transport vers la surface, et qui permette ainsi de comprendre plus

finement le comportement des PEDC en fonction de 1’énergie d’excitation.

Sur le plan expérimental, il faudra reprendre I’exploration des PEDC en faisant varier plus
finement 1’énergie d’excitation. L’étude de la polarisation a basse énergie d’excitation pourra
se faire en travaillant sur des membranes de silicium dont 1’épaisseur sera inférieure ou égale

a la longueur de diffusion de spin. Il pourra s’agir de membranes formées par attaque
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chimique contrélée sur un cristal massif, ou de couches minces silicium de type SOI. Dans les
deux cas, il faudra tester si la procédure de nettoyage des surfaces sous vide a haute
température est bien adaptée a des épaisseurs de silicium de ’ordre du micron. Si cette
procédure ne convient pas, une facon ¢légante de contourner la difficulté serait de protéger la
surface par un greffage chimique de chaine organique, qui peut €tre retiré¢ sous vide par un
chauffage modéré!"'*’ (quelques centaines de degrés). Si aucune polarisation n’est observée,
cela invalidera I’effet de la grande profondeur d’absorption, et confirmera 1’hypothése d’un
probléme d’estimation sur la polarisation initiale. Si en revanche une polarisation est

observée, il faudra la rapprocher des valeurs théoriques.

Il pourra ensuite augmenter 1’énergie d’excitation dans le domaine visible, en attachant une
importance particulieére au moment ou les transitions vers la vallée L sont excitées. Cela
permettra peut-étre de voir si le changement de signe dans la polarisation est reli¢ au
franchissement de ce point particulier, ce que laisse supposer le comportement observé a
2.540 eV. Le laser Krypton employé dans cette étude comporte toute une série de raies dans

cette région-la qui n’ont pas été encore testées.

Enfin, il faudra faire varier finement 1’énergie d’excitation dans un domaine proche du gap
direct. L’idéal serait de disposer d’une source accordable continue, car comme nous 1’avons
vu, un important changement de signe de la polarisation peut se manifester sur des gammes
d’énergie de I’ordre de 1’énergie d’interaction spin-orbite dans la bande de conduction, valeur
que ’on pourrait mesurer expérimentalement pour la premiére fois. L’emploi d’une lampe
Xénon équipée d’un monochromateur travaillant dans ’'UV pourrait permettre de mener cette
¢tude. A partir du moment ou les transitions directes et indirectes se superposent, il pourrait

étre intéressant de séparer le role des deux contributions en ajustant le niveau du vide a une
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valeur contrdlée. Sur GaAs, le contrdle de la position du niveau du vide peut étre fait en

11941 "En poussant encore plus haut 1’énergie

jouant sur la pression partielle d’oxygéne
d’excitation, nous avons vu qu’on pouvait prédire un autre changement de signe de la

polarisation, lié a I’excitation des transitions vers I';. Il serait trés instructif de pouvoir le

vérifier expérimentalement.
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6 Annexes

6.1 Polarisation d’une lumiere quelconque

6.1.1 Base de décomposition en composantes circulaires

Soit (ex,ey,ez) une base orthonormale directe. On construit (eﬂe") tels que :

e =
6-1

1 .
—(e, +ie,)
V2
| .

e =—le —le

\/E ( X y)
L’axe e, représente la direction de propagation de la lumiere. Une lumiere quelconque de

pulsation ® et de vecteur d’onde q se propageant suivant 1’axe e, peut étre représentée par son

potentiel vecteur A :

A= ei(q“‘“)(Axex + Ayey) 6-2
En posant :
. AL-IA
\/5 6-3
. A HIA, )

NG

A s’exprime encore sous la forme :
A=l e)(A%e + A7) 64
Son intensité I est alors :

A

A AT
2 B 2

[=—AA= 6-5

N | —

Une lumiére polarisée circulaire droite (notée ') est définie par son potentiel vecteur A* tel

que Ay=iA,, d’ou :
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At = ei(qz—mt)A+e+ 6-6

Dans le plan (ex,ey), A" décrit un cercle dans le sens trigonométrique. Son intensité est :

i
I'=—L 6-7

2

De méme, une lumiére polarisée circulaire gauche (notée o) est définie par son potentiel
vecteur A" tel que Ay=-1A,, d’ou :
A" =cl# oA e 6-8

Dans le plan (ex,ey), A’ décrit un cercle dans le sens anti-trigonométrique. Son intensité est :

12
7]
I =—=o 6-9
2
La base (e*,e_) apparait donc comme une base naturelle de décomposition de la lumiére en
composante circulaire droite et gauche. Ainsi, la superposition d’une lumiére 6~ d’intensité I
et d’une lumiere ¢~ d’intensité I s’écrit simplement dans (e*,e*):

A =e@ («/I_+ e + /T e‘) 6-10

On peut définir maintenant le taux de polarisation d’une lumiere quelconque :

L2 2
o W]
_ _ -11
NN ¢
On définit aussi les quantités 0" et N~ qui sont les taux de polarisation 6" et 6™ :
AT
n' = 2 2
] +]a
2 6-12
— A_
n = NE 2
‘A +|A ‘

reliés a n par les relations :

194



1
n' = 5(1 +n)
1 6-13
-_1q_
n =5 (-n)
6.1.2 Décomposition d’une lumiére quelconque dans la base (e;.e.)
On considére maintenant une lumiere quelconque :
i(qz—w i i9,
A=¢cl® t)([Ax|e e, + ‘Ay‘e ' ey) 6-14
Le taux de polarisation d’une lumiére quelconque peut donc s’écrire :
. i 2 . i 2
‘1—1tanae¢‘ —‘1+1tanoce ¢‘
n= — — »avec: 6-15
‘1 —itanae“’" +‘1+itan oce“”‘
tano = |— et o=, —, 6-16
Ce taux de polarisation peut encore s’écrire sous la forme plus simple :
n=sin2asind 6-17
Le pourcentage de lumiére o est :
| : .
n =§(l+sm 2ocsm¢) 6-18
Le pourcentage de lumiére o est :
| : .
n = E(l—sm 2osin (1)) 6-19

Pour une lumiére circulaire o par exemple (0=45°, p=+m/2), on retrouve bien que n=1, n'=1,

N=0. Pour une lumiére rectiligne, $=0, et quel que soit o, on a n=0, n'=n=1/2.
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6.1.3 Action d’une lame retardatrice

6.1.3.1 Cas général

Une lame retardatrice d’épaisseur e posséde 2 axes propres orthogonaux suivant lesquels la
lumiére ne se propage pas avec la méme vitesse de phase. Si on note ny et ny ses indices, la
différence de marche a la sortie de la lame sera :

5=(n,—n k 6-20

La différence de phase sera notée :

o)
=2n— 6-21
P=y

A cette lame est associée la matrice diagonale R(¢@)=| © e |, dans la base (ey.ey).
0 e

Apres traversée de la lame, le vecteur A devient dans la base (ey,ey) :

|A ei[d)x +2n“TX°]
e ] 6-22

i[(ty +2n——
A
‘Ay‘e

R(p)A

Le taux de polarisation a la sortie de la lame sera donc :

M =sin2a sin((l) + (p) 6-23

6.1.3.2 Cas particulier

Lumiére rectiligne (¢=0) de longueur d’onde A a 45° d’une lame donnée quart-d’onde a A,.

On pose A=A, + 0L, €= @trés petit devant 1. Si I’on suppose que les indices de la lame ne
0

196



varient pas avec la longueur d’onde, ce qui est raisonnable dans le domaine visible, alors

et a I’ordre 1, le taux de polarisation de la lumiére apres la lame est :

- Ay m 1
¢ o TOL  21+e

T
2 A
7'[2
=1-—=¢’ 6-24
1 8

6.2 Résolution de I’équation de diffusion du spin

On considere le cas unidimensionnel d’un semi-conducteur délimité par les plans x=0 et x=d,

éclairé par un flux incident ¢ de photons d’énergie hv, normal au plan x=0.

hv

A\ BV,

Figure 6-1 : diffusion de spin dans un semi-conducteur délimité par les plans x=0, et x=d.

On appelle Vr et Vi’ les vitesses de recombinaison en x=0 et x=d, que [’on suppose
indépendantes du spin. Les processus considérés pour établir 1’équation de diffusion du spin
des porteurs minoritaires sont les suivants :
e La génération, dépendant de la puissance incidente, du spin, du coefficient
d’absorption, et de la profondeur x
e La durée de vie finie t des ¢électrons dans la bande de conduction, indépendante du
spin.

e La vitesse de relaxation, 1/T,, indépendante du spin.
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e La diffusion, avec un coefficient de diffusion identique D pour les deux orientations
de spin.

En régime stationnaire, 1’équilibre entre les termes de génération et de disparition de spin

s’écrit :
on, 1 1 1 o’n
—-o(1-R)g,0e ™ -—n,——n, +—n, +D—1=0
ot ( )gT T 2T, ' 2T, ‘ ox’
on 1 1 1 GR &2
y —ox n,
—=0®(l1-R)g,ae™ ——n;, —n, +—n, +D =0
o = C0-Rk T T o T o
Ce systéeme d’équation se combine en une forme plus explicite :
—ox , 0'n
O(1-R)g, +g, Jote ™ —n+L - =0
: A 6-26
(1 —R)(gT —8, Jortge ™ —An+ L’ a—zn =0
X
avec :
1 1 1 gr—g
—=—+—;L=4Dt;Li=4Dty ;n=n,+n, ; An=n, —n, ;P =21_2¢
ot T, S S T { t Lot g t+g,

La premiére équation est I’équation habituelle de diffusion. La deuxi¢me est 1’équation de

diffusion du spin. Les deux équations se résolvent de la méme fagon, en remplacant (gT +g ¢)

par (g¢ —g¢), L par Ls, et 1 par ts.

Solution générale :

n=Ael +Bel + CI)(l _ R)(g¢ T8 )om: e ™

1-(aL)
x x 6-27
An = Aseifs + BSeLS + ®(l — R)(gT B gzi« )(X‘TS e—ax
1-(aLy)

Les constantes A, B, As et Bg sont fixées par les conditions aux limites :
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%@—Sw(@ ) D%;nm)-smo)
—Da—XT(d):S'nT(d) —Di(d)=8’ni(d)

On voit que ces conditions ne dépendent pas du spin (on pourrait supprimer les indices up et

down). On peut les combiner sous la forme :

on OAn
D&(O) =Sn(0) ) Da—X(O) =SAn(0) .
—D%(d)zs'n(d) —D%(d)zS’An(d)

On pose maintenant :
g(x)=@(1- R)(gT + gi)ocre’“" =Ge ™ 6-30

g (x)=o(1- R)(gT -g, )ocrse"‘“ =Ge™ 6-31

et I’on s’intéresse aux constantes Ag et Bs par exemple :

NERANYEERA G_(QV_j
Ly D Ly D) 1-(aLy) D

Ly vy L1 v Ge™ V' o3
Age | —+ -2 |+Be"s| —+ -2 |= s z(oc— Rj
Ly D Ly D) 1-(aLy) D
g \
1 W eLs[oc+VRj— 1 W —ad(a_VRj
G, L, D D) Ly D D
As_l ( L )2 a4 ' S
ISt VA R S 0 PN (0 S S U R S8 o O S /%
L, D L, D L, D L, D
6-33

Ce qui donne I’expression générale :
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o Vi d—x
G L + DL cosh L +
An:—( L)S2 1 —e — > :
) ™ Vet Vel | oen[ 9]+ %+VR\2/R sinh| -9
LD L) (L& D L,
—% Ve cosh| = +(— Ve +VR\2/stinh X
,\Lg DL L, D D Ls) -ua
Vet Vi cosh a4 + %+% sinh 4
LD L) (L& D L,

La solution pour n est identique en remplagant Gs par G, et Lg par L.

Cette expression se simplifie grandement si I’on considére Vr’~0, et que ’on s’intéresse a la

polarisation des €lectrons en x=0 :

G olg - tanh(f) L
An(O) = g S/_4 —Ohs e 6-35
(als) -1 Vels | anh 4] Vels + sinh 4
D L D L

S S

Plusieurs cas sont maintenant d’intérét :

Premier cas : ad<<1 et d<<Lg

Un développement au premier ordre en ad et d/Ls donne :

e ~1-ad et sinh 4 ~ tanh 41,4 6-36
LS LS LS
d(v,L, d)
An(0)= Gy—| R=5 4 — 6-37
L\ D L

De la méme fagon, on obtient pour n(0) :

-1
n(0)= GE(V“L +gj 6-38

LD L

Si bien que la polarisation des électrons photo-émis s’écrit :
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<

d

+ 2

P(0)= Anrzgo)) = Pi\/§ RDTJFIH 6-39
D L

Application numérique pour le Si :

Pour un flux lumineux de 1 mW de photons d’énergie 1eV, focalisé sur une surface de

100 pm? : $=6.25 10> photons.m™.s™.

P;=0.25 ; R=0.35;

V=10’ m.s™! ; D=3.10° m’s’ ; =10%s ; T,=107s ;

L=55 pm ; Lg=2 pm ; d=1 pm.

La Figure 6-2 montre les profils des concentrations n, An et de la polarisation en fonction de

I’épaisseur avec les parameétres ci-dessus.
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Figure 6-2 : profils de (nt-ny), (n1+ny), et de la polarisation électronique en fonction de I’épaisseur dans le
cas d’un faible coefficient d’absorption et d’une membrane d’épaisseur faible devant la longueur de

diffusion de spin.

Deuxiéme cas : ad>>1 et d>>Lg

C’est le cas d’un wafer commercial de silicium (d=100 um) et d’un fort coefficient

d’absorption, par exemple dans 'UV 3.4 eV : a=10° m™.

olg - tanh(J
L
An(0)= GSZ S et avec d>>Lg: 6-40
(L) 1] V,L d
S —RZS 4 tanh| —
D L,

G oL, -1
A O — S S _
0=y Vil o4
D
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La méme expression est valable pour n (avec le méme jeu sur le changement des variables), si

bien que la polarisation en x=0 s’écrit :

VL |
An(0) _tg aL+1 p
P(0)= =p-= VI 6-42
D
A cause du fort coefficient d’absorption, on a aussi aLs>>1 et aL>>1, ce qui donne :
VL
1
An(O) T D *
( ) H(O) T Vl})LS +1

Application numérique :

Avec les mémes paramétres physiques pour le silicium, mais a=10° m™, d&=100 pm, et un flux
incident de 1 mW de photons d’énergie de 3.4 eV focalisé sur 100 um?, la Figure 6-3 montre
les profils des concentrations n, An et de la polarisation en fonction de I’épaisseur avec les

parametres ci-dessus.
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Figure 6-3 : profil de (nt-ny), (n4++ny), et de la polarisation électronique en fonction de I’épaisseur dans le
cas d’un fort coefficient d’absorption et d’une membrane d’épaisseur grande devant la longueur de

diffusion de spin.

6.3 Calcul de ’angle de rotation dans la bobine

Dans le champ magnétique B=Be, parall¢le a la direction de propagation, le spin des électrons

précesse a la vitesse angulaire w=yB. Entre x et x+dx, la direction de polarisation tourne d’un
dx | . ., ) ) e

angle dop =wdt =yB— ou v est la vitesse de I’¢lectron. Les dimensions géométriques de la
v

bobine (diametre a et longueur d) sont comparables, et le long de 1’axe de la bobine, le champ

magnétique varie comme :
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B(X) =By, & + g—j[(:os(e1 )+ cos(e2 )] = ABOf(X) 6-44

. . : 1 a’ s
ou By est le champ mesuré¢ au centre de la bobine, A = 2 +? est un facteur géométrique

(a=2.5 cm, d=1.2 cm, A=2.14), et f(x) est une expression sans dimension :

f(X): x+d/2 _ x—d/2

Jx+d/2f +a2  J(x—d/2) +a°

6-45

Fd
A

Figure 6-4 : champ magnétique le long de la bobine. Le calcul du champ est fait dans !,

La variation du champ le long de x est représentée sur la Figure 6-5 :

BIB,

x/(d/2)

Figure 6-5 : variation du champ magnétique le long de la bobine.
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On voit que le champ s’étend de maniére non négligeable de part et d’autre de la bobine, et
qu’il pénétre donc largement dans le détecteur de Mott, zone ou les électrons sont accélérés a
30 keV, ce qui représente environ 35% de la vitesse de la lumiére. Si on prend en compte la
correction relativiste apportée a la vitesse :

C

v=——"yJE, +2E
EO +Ecin

cinEO 6-46

Eo=moc’=0.511 MeV est I’énergie de 1’électron au repos, ¢=2.99792456 10° m.s”! est la
vitesse de la lumiére dans le vide, et E.j,=eV(x) est 1’énergie cinétique des électrons, avec
V(x) le potentiel électrostatique a 1’intérieur du détecteur de Mott. V(x) se calcule aisément et
la variation de v(x) est donc connue en tout point de I’axe x. Entre x; et X, la direction de

polarisation tourne donc d’un angle :

X2 f
¢ =AyB, ﬁdx 6-47
5 v(X)

Toutefois, la prise en compte de la forme exacte de v(x) complique fortement le calcul. On
simplifie le probléme en prenant v constant sur tout 1’axe et égal v(1keV)=1.875 10’ m.s™, ce

qui permet d’intégrer I’expression 6-47 entre —x, et Xy :

o= 2B, 2H(x0 +d/2) +a’ —y(x, —d/2) +a2} 6-48
\'

Pour x¢=10 cm, correspondant au diameétre du détecteur de Mott, le champ a appliquer pour

faire tourner la polarisation d’un angle © est donc de 67 G.

6.4 Schéma d’ensemble de ’optique électronique

La Figure 6-6 ci-dessous montre une vue d’ensemble de toute 1’optique électronique. Pour

plus de clarté, seules les grandes parties qui la composent sont mentionnées.
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compteur

feuille d'or ®° gauche

Figure 6-6 : schéma complet de I’optique électronique. Le blindage en p-métal qui protége la partie dorée

fonctionnant a basse énergie n’est pas représenté.

6.5 Correspondances des notations des symétries de groupe

La littérature emploie plusieurs types de notations. Dans ce manuscrit, le choix est fait
d’employer la notation de Koster'**. Pour aider le lecteur, on donne la correspondance entre

les différents systémes de notations. Correspondances du Tableau 6-1 tirées de Fishman"™" :
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Koster
BSW
variante
VL
Heine

Tableau 6-1

ry I3
Iy Iy
ry I3
! 3
Ay Ay

+

r-l-
¢
15

L5
of
0
Tig

—
o= en
[=)

0 s
=

Tsg

T
I
Iy
0!’

A]u

2
!
2
2

3

A]u

!
12

: correspondances entre les différents systémes de notation pour le groupe simple de Oy,
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