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Introduction 
 

 

 

Depuis les années 90, les dispositifs optoélectroniques utilisant les transitions intersousbandes 

ont amplement démontré la puissance et la versatilité des concepts d’ingénierie quantique. 

L’un des composants phare est le laser à cascade quantique reposant sur l’émission radiative 

des électrons entre niveaux confinés de structures à puits quantiques. Ces sources couvrent 

aujourd’hui un domaine spectral étendu allant du moyen infrarouge (λ~3 µm) jusqu’au THz. 

Pour atteindre les longueurs d’onde plus courtes, la discontinuité de potentiel entre les 

matériaux puits et barrière doit être suffisamment grande. Les meilleurs candidats sont les 

nitrures d’éléments III (GaN/AlN) ainsi que les semi-conducteurs InGaAs/AlAs/AlAsSb ou 

encore les II-VI (CdS/ZnSe/BeTe) dont l’élaboration sous forme de couches minces a fait des 

progrès considérables ces dernières années.  

Outre la possibilité d’accorder facilement la longueur d’onde, une motivation majeure pour 

les composants intersousbandes à couvrir le domaine télécom réside dans le temps de retour à 

l’équilibre extrêmement rapide des porteurs entre sousbandes. Ce temps est inférieur à la 

picoseconde grâce à la forte interaction des électrons avec les phonons optiques longitudinaux 

LO. Cela permet donc d’envisager la réalisation de dispositifs intersousbandes fonctionnant 

au-delà du Tbit/s. 

 

Les atouts des semi-conducteurs nitrures pour l’optoélectronique intersousbande aux 

longueurs d’onde des télécommunications par fibres optiques sont multiples. Les matériaux 

GaN et AlN sont à bande d’énergie interdite directe. Les vallées latérales (X et L) ainsi que la 

deuxième bande de conduction du GaN sont à plus de 2 eV au dessus du point Г. Néanmoins, 

les points durs de ces matériaux sont la masse effective relativement lourde du GaN 

(m*
GaN=0,22 me) nécessitant la croissance de couches ultra minces (1-1,5 nm pour atteindre 

λ~1,3-1,55 µm) et la présence d’un champ électrique interne compliquant la conception des 

dispositifs. 

Ma thèse s’est inscrite en partie dans le cadre d’un projet européen Nitwave en coordination 

au laboratoire. Mes travaux se sont portés sur l’exploration de différents mécanismes 
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intersousbandes pour la réalisation de modulateur télécoms ou de sources de lumière à puits 

ou à boîtes quantiques de nitrures.  

 

Le premier chapitre introduit les grandes généralités concernant les transitions 

intersousbandes dans les puits quantiques GaN/AlN. Les propriétés originales des matériaux 

nitrures sont exposés dans un premier temps. Après un bref historique sur l’étude des 

transitions intersousbandes, je présente de manière succincte le calcul du confinement des 

porteurs dans un puits de potentiel. Une revue bibliographique des transitions intersousbandes 

dans les puits et boîtes quantiques GaN/AlN est enfin exposée.  

 

Le deuxième chapitre est consacré à l’étude des non-linéarités optiques résonantes avec les 

transitions intersousbandes dans les puits quantiques GaN/AlN. Grâce à l’asymétrie naturelle 

des puits quantiques GaN/AlN, les conditions de double résonance peuvent être satisfaites. 

Dans cette partie, je mets en évidence l’exaltation de la génération de second harmonique en 

proche résonance avec les transitions intersousbandes.  

 

Dans le troisième chapitre, je mets en évidence l’émission intersousbande sous pompage 

optique dans les puits quantiques GaN/AlN. Grâce au champ électrique interne présent dans 

les nitrures, il est possible de briser la symétrie du puits quantique et la transition e1e3 devient 

permise. Les électrons peuvent être excités du niveau e1 vers le niveau e3 grâce à un pompage 

optique. J’ai observé la relaxation radiative des électrons du niveau e3 vers le niveau e2 à la 

longueur d’onde de λ~2,13 µm. Cette émission est difficile à observer car le rendement 

externe est seulement de 10 pWatt/Watt, ce qui est très faible.  

 

Le quatrième chapitre est consacré à l’étude du transfert tunnel entre deux puits quantiques 

GaN couplés par une barrière ultra-mince (4 monocouches) en AlN sous l’application d’une 

tension électrique. Ce transfert tunnel a permis de fabriquer un modulateur électro-optique 

fonctionnant à λ~1,3 µm. La profondeur de modulation est de 44 % avec une bande passante à  

-3 dB de ~1,4 GHz, limitée par la constante RC du dispositif étudié.  

 

Le chapitre 5 est consacré aux boîtes quantiques GaN/AlN et plus précisément à la mise en 

évidence de l’émission intrabande des électrons. Je montre que sous excitation optique à  

1,34 µm, les boîtes quantiques donnent lieu à une émission à température ambiante à la 

longueur d’onde record (pour une émission intrabande) de 1,48 µm. L’émission est attribuée à 
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la transition électronique pz→s et elle est assistée par la diffusion Raman résonante par les 

phonons A1(LO) des boîtes quantiques GaN/AlN. Le processus est sélectif en taille de boîte et 

ceci permet d’estimer la largeur de raie homogène de l’absorption intrabande d’une boîte 

quantique GaN. En outre, la largeur de raie de l’émission nous permet d’estimer le temps de 

cohérence des électrons T2 > 320 fs. 

 

Dans le dernier chapitre, je discute les mesures expérimentales que j’ai effectuées sur la 

relaxation intrabande des porteurs en bande de conduction dans les boîtes quantiques 

GaN/AlN à λ=1,55 µm. J’ai tout d’abord utilisé la technique de spectroscopie femtoseconde 

pour mesurer directement le temps de relaxation intrabande pz→s des électrons dans les boîtes 

quantiques GaN. Ce temps ~163 fs s’est avéré être aussi court que dans les puits quantiques 

GaN/AlN. Je présente ensuite les mesures que j’ai effectuées visant à estimer l’intensité de 

saturation Is de la transition intrabande s→pz. Ces mesures ouvrent des perspectives 

intéressantes pour la réalisation d’absorbants saturables ultra-rapides à boîtes quantiques 

GaN/AlN. 
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Chapitre 1 
 

 

Transitions intersousbandes dans les hétérostructures 

GaN/AlN 
 

 

Dans ce chapitre, je présente les grandes généralités concernant les transitions 

intersousbandes dans les puits quantiques GaN/AlN. Le but est d’apporter les bases 

essentielles et les outils nécessaires à la compréhension des chapitres suivants qui constituent 

le cœur de ma thèse. C’est pourquoi, en m’appuyant sur la littérature, je présente dans une 

première partie les caractéristiques originales propres aux matériaux nitrures. Après un bref 

historique, je présente dans une seconde partie, de manière très succincte, les transitions 

intersousbandes ainsi que leurs propriétés. Plus particulièrement, je m’intéresse aux 

transitions intersousbandes dans les puits quantiques GaN/AlN. Finalement, je présente une 

revue bibliographique des travaux effectués sur les dispositifs intersousbandes nitrures.  
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1.1) Généralités sur les matériaux nitrures d’éléments III 

1.1.1) L’évolution des nitrures d’éléments III 

 

Les nitrures d’éléments III ont été synthétisés pour la première fois entre la fin des années 

1920 et le début des années 1930 par Tiede et al. [Tie28] et Johnson et al. [Joh32]. 

Cependant, ce n’est qu’en 1971 que Pankove et al. [Pan71a], [Pan71b], [Pan73] ont pu 

obtenir des monocristaux de GaN de grande surface sur substrat saphir, ce qui entre autres a 

permis de mesurer la valeur de la bande interdite du GaN [Din71], [Ileg72]. Une année plus 

tard, le premier dispositif électro-luminescent à base de GaN était né [Pan72a], [Pan72b]. Il 

était constitué d’une structure métal-isolant-semiconducteur. En raison de nombreuses 

difficultés technologiques (comme l’absence de substrat adapté en maille, la difficulté 

d’obtenir le dopage de type p, et un dopage résiduel n trop élevé) le développement des 

dispositifs à base de nitrures n’a pas progressé pendant plusieurs années. 

 

C’est l’amélioration des techniques de croissance qui a permis de résoudre ces problèmes. Les 

premières couches de nitrures de bonne qualité ont été fabriquées par Yoshida et al. [Yos83] 

en 1983 par la technique d’épitaxie en phase vapeur par précurseurs organométalliques 

MOCVD (pour Metal-Organic Chemical Vapor Deposition). Le dopage p a été obtenu en 

1991 [Aka91] en utilisant le magnésium activé par irradiation électronique ou recuit 

thermique [Ama89]. A l’heure actuelle, la MOCVD est la technique de choix pour la 

fabrication des dispositifs optoélectroniques commerciaux.  

 

Les premières diodes électroluminescentes à base de GaN émettant dans le bleu et dans l’UV 

ont été développées en 1989 par Amano et al. [Ama89] et commercialisées en 1993. En 1997 

les premières diodes lasers sont apparues [Nak97a], [Nak97b]. Aujourd’hui les 

hétérostructures de nitrures sont à la base des nombreuses applications optoélectroniques 

comme les émetteurs de lumière dans le bleu (Blu-Ray, HD-DVD, Play Station 3,…) et dans 

l’UV, l’éclairage en lumière blanche, les photodétecteurs ultraviolets aveugles à la lumière 

visible (“solar-blind”), les transistors radiofréquence de puissance, etc. [Gil98], [Gil02], 

[Dub02]. 
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1.1.2) Elaboration des nitrures d’éléments III 

 

Il existe plusieurs techniques pour l’élaboration des nitrures (MOCVD, HVPE pour Hydride 

Vapor Phase Epitaxy, MBE pour Molecular Beam Epitaxy). Je décris ici succinctement 

l’épitaxie par jets moléculaires qui est la technique utilisée pour élaborer les échantillons 

étudiés dans ce manuscrit. 

 

Epitaxie MBE 

L’épitaxie MBE consiste à faire croître un matériau dans une enceinte sous ultravide par 

l’interaction d’un flux d’atomes ou de molécules avec la surface de l’échantillon. Les 

éléments Ga, Al et In sont fournis par des cellules à effusion de type Knudsen et l’azote est 

apporté soit par craquage de l’ammoniac, soit par une cellule à plasma radiofréquence qui 

dissocie les molécules de N2 en phase gazeuse. 

Les principaux paramètres contrôlant la cinétique de croissance sont la température des 

cellules (qui détermine les flux) et la température du substrat (qui régit les mécanismes de 

diffusion en surface et d’incorporation des espèces). La température du substrat utilisée en 

MBE est plus faible (700-750° C) que celle utilisée en MOCVD (≥900° C) et la vitesse de 

croissance est également plus faible (0,1-1 μm/heure) [Amb98]. La MBE offre en outre la 

possibilité de couper le flux atomique de façon quasi-instantanée. C’est la technique de choix 

pour obtenir des interfaces abruptes et pour contrôler les épaisseurs à l’échelle de la 

monocouche. 

Un autre atout de la MBE est la possibilité de contrôler in situ la croissance par diffraction 

d’électrons de haute énergie à incidence rasante RHEED (Reflection High Energy Electron 

Diffraction). Il est notamment possible de connaître en temps réel le nombre de monocouches 

déposées, la variation du paramètre de maille, les transitions 2D-3D, etc. [Jai00]. 

En fonction de la température du substrat et du rapport des flux des éléments III et V, trois 

modes de croissance de GaN sur AlN peuvent se produire [Mul01], [Ade01] : 

 

i) la croissance Frank Van der Merwe [Fra49] (la croissance s’effectue couche par 

couche résultant en structures bidimensionnelles) 
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ii) la croissance Stranski-Krastanow [Stra38] (la croissance débute couche par 

couche, mais se transforme après une certaine épaisseur critique en croissance par 

îlots tridimensionnels à cause de l’énergie emmagasinée due aux contraintes) 

iii) la croissance Volmer-Weber [Vol26] (la croissance commence par la nucléation de 

petits amas sur la surface du substrat qui se transforment ensuite en îlots.) 

 

En choisissant les paramètres de croissance, il est possible de passer d’un mode à l’autre et 

ainsi de synthétiser soit des puits quantiques, soit des boîtes quantiques GaN/AlN. Dans ce 

travail, nous étudions les propriétés optiques des deux systèmes. 

 

Les substrats 

Le retard dans le développement des nitrures d’éléments III par rapport aux autres 

semiconducteurs III-V est lié en grande partie à l’absence de substrat adéquat pour la 

croissance épitaxiale. 

La fabrication des monocristaux massifs de GaN [Les99] ou d’AlN [Sch04], qui sont des 

substrats bien adaptés à la croissance de nitrures avec une densité de dislocations aussi faible 

que 102 cm−2 [Sch04], reste à l’heure actuelle très difficile et coûteuse.  

Les substrats les plus couramment utilisés pour l’hétéroépitaxie des nitrures sont le c-saphir 

(0001) (désaccord de maille avec GaN de 14%), le carbure de silicium (désaccord de maille 

de 3,4%) et le silicium (111) (le désaccord de maille de -17%). Le désaccord de maille 

important entre ces substrats et le GaN ainsi que la différence de coefficient de dilatation 

thermique induit une forte densité de dislocations dans les couches épitaxiées (108-1010 cm−2). 

Pour les couches contraintes en tension, cela peut entraîner la formation de fissures (cracks) 

lors du refroidissement de l’échantillon de la température de croissance à la température 

ambiante. 

Les échantillons étudiés dans ce mémoire ont été synthétisés par MBE sur des pseudo-

substrats d’AlN. Ces pseudo-substrats sont constitués d’une couche micrométrique d’AlN 

déposée sur c-saphir (0001) par MOCVD.  

 



Chapitre 1 : Transitions intersousbandes dans les hétérostructures GaN/AlN 

19 

Structure cristallographique 

La phase stable pour les nitrures d’éléments III est la structure wurtzite qui a une symétrie 

hexagonale appartenant au groupe d’espace 4
6VC (6mm). Les atomes d’azote forment un réseau 

hexagonal compact. Les atomes de gallium (indium ou aluminium) occupent la moitié des 

sites tétraédriques disponibles. On obtient ainsi deux sous-réseaux hexagonaux compacts, l’un 

pour les atomes de Ga, l’autre pour les atomes d’azote, décalés selon l’axe c. Les paramètres 

utilisés pour décrire la structure sont le coté a de l’hexagone dans le plan (0001), et le 

paramètre c correspondant à la hauteur de la maille selon l’axe [0001]. Le paramètre c 

correspond à deux monocouches (MC) atomiques. Le paramètre u est la distance de liaison 

entre les atomes d’azote et l’élément III (Al, Ga, In) selon l’axe c. Sa valeur pour la structure 

wurtzite idéale est (3/8)×c. Dans les structures réelles, sa valeur donne une indication de 

l’écart par rapport à la structure wurtzite idéale. 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

Fig. 1.1 : A gauche : paramètres de maille de l’AlN ainsi que du GaN cristallisés dans la 

phase wurtzite. A droite : Représentation de la maille wurtzite du GaN. 

 

La structure wurtzite ne possède pas de centre d’inversion, en conséquence les directions 

[0001] et [000-1] ne sont pas équivalentes. L’axe c de la structure est donc un axe polaire 

impliquant deux orientations possibles de la maille (face gallium ou face azote). L’orientation 

face gallium ou (0001) est la plus commune et les échantillons étudiés dans ce travail ont tous 

cette polarité [Hel98].  

 

Paramètres AlN GaN 

a (Å) 3,112 3,189 

c (Å) (0001) 4,982 5,185 

c/a 1,601 1,626 

u (Å) 0,380 0,376 
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1.1.3) Polarisation 

 

L’absence de centre d’inversion dans la structure wurtzite et la forte ionicité de la liaison 

éléments III-azote ont des conséquences majeures sur les propriétés physiques des nitrures. 

Dans leur état d’équilibre, ces matériaux possèdent une polarisation spontanée qui a été 

calculée par Bernardini et al. [Ber97]. Elle provient du fait que les barycentres des charges 

positives (les atomes de Ga, In, Al) et des charges négatives (les atomes d’azote) ne 

coïncident pas dans l’espace. Ainsi, il y a création d’un dipôle dans chaque maille. Ces 

dipôles s’ajoutent alors à travers la structure pour donner lieu à une polarisation 

macroscopique orientée suivant la direction de croissance c [0001] (voir fig. 1.2). En théorie, 

il serait possible d’observer cette polarisation dans un cristal massif idéal. Cependant, dans la 

réalité, les charges de surface écrantent le champ électrique interne ce qui rend impossible 

l’observation directe des effets de la polarisation.  

 
Fig. 1.2 : Projection de la structure wurzite idéale dans le plan (11-20). La flèche rouge 

représente la différence entre les barycentres des charges positives et négatives.  

 

 

La valeur de la polarisation spontanée est différente pour GaN et AlN. Ainsi, dans les 

hétérostructures composées de multi-couches de matériaux différents, il réside une 

discontinuité de polarisation à chaque interface. D’autre part, la croissance épitaxiale de 

couches de matériaux possédant des paramètres de maille différents génère une contrainte 

biaxiale dans le plan. Si les règles de symétrie du matériau le permettent, les contraintes 

peuvent engendrer une seconde polarisation dans le matériau, l’effet piézoélectrique. Dans le 

cas de la structure wurtzite les éléments non-nuls du tenseur de contrainte sont :  
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où as est le paramètre de maille dans le plan du substrat, ae celui du matériau de la couche 

épitaxiée à l’équilibre et c13, c33 les coefficients élastiques exprimés en GPa. La polarisation P 

induite par la contrainte est alors calculée comme ∑=
j

jijeP ε , où eij est le tenseur 

piézoélectrique dont les coefficients s’expriment en C/m2.  
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Grâce aux règles de symétrie intrinsèques à la maille wurtzite, de nombreux coefficients du 

tenseur piézoélectrique sont nuls. Ainsi, seule la composante Pz selon l’axe c est non nulle. La 

valeur des coefficients élastiques et piézoélectriques est récapitulée dans le tableau suivant : 

 

 

Paramètres AlN GaN 

P(C/m2) -0,081 -0,029 

c13 (GPa) 108 106 

c33 (GPa) 373 398 

e31 (C/m2) -0,50 -0,35 

e33 (C/m2) 1,79 1,27 

 

 

En particulier, dans une hétérostructure (empilement de couches de matériaux différents), les 

polarisations spontanée et piézoélectrique s’ajoutent si le matériau contraint est en tension 

mais se soustraient si le matériau est en compression comme illustré sur la figure 1.3.  
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Fig. 1.3 : Direction de la polarisation spontanée et piézoélectrique dans une hétérojonction 

AlN/GaN pour deux états de contraintes différents. 
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1.1.4) Propriétés optiques 

 

Les matériaux GaN et AlN en phase hexagonale sont des semi-conducteurs à bande d’énergie 

interdite directe. Le maximum de la bande de valence et le minimum de la bande de 

conduction sont situés au point Г de la zone de Brillouin. Les diagrammes de bande dans les 

nitrures ont été calculés par différents auteurs [Pug99], [Goa00], [Min92], [Rub93], [Wag02], 

[Chr94]. La figure 1.4 présente la structure de bandes pour le GaN et l’AlN calculée par 

Christensen et al. [Chr94] en utilisant la méthode de la densité locale (LDA pour Local 

Density Approximation). 

 

         
 

Fig. 1.4 : Structure de bandes de GaN et AlN calculée par Christensen et al. [Chr94]. 

 

 

Au voisinage du point Г, la bande de conduction (de symétrie Г7) est unique, alors que la 

bande de valence est constituée de trois bandes A, B et C, qui sont aussi appelées par analogie 

avec les semi-conducteurs cubiques respectivement hh (trous lourds), lh (trous légers) et ch 

(trous spin-orbite), de symétrie Г9, Г7 et Г7 respectivement. A cause de la moindre symétrie du 

réseau hexagonal comparée à celle du réseau cubique, mais aussi de l’interaction spin-orbite, 

la dégénérescence des bandes de valence est levée par le champ cristallin. La figure 1.5 

représente schématiquement la structure de bandes au voisinage du point Г. Les levées de 

dégénérescence dues au champ cristallin (Δcr) et au couplage spin-orbite (ΔSO) sont dans GaN 

de ~10 meV et ~17 meV respectivement [Vur03]. 
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Fig. 1.5 : Structure de bandes du GaN en phase wurtzite au voisinage de k = 0 [Gil98]. 

 

 

Chuang et al. [Chu96] ont calculé la dispersion pour les trois bandes de valence de GaN en 

utilisant un modèle k.p à 8 bandes. La dispersion suivant l’axe c est presque parallèle pour les 

bandes hh et lh. Elle est parabolique selon cet axe et correspond à la masse effective de 1,1 m0 

(ce qui montre que les notations “trous lourds” et “trous légers” ne sont pas justifiées pour 

cette direction du mouvement). Pour la bande ch la masse effective selon l’axe c est plus 

faible m*
ch = 0,15 m0. 

La masse effective des électrons dans GaN en bord de bande de conduction a été mesurée par 

plusieurs auteurs en utilisant des techniques expérimentales très variées, comme, par exemple, 

la rotation de Faraday, la résonance cyclotron, les mesures par effet Hall, la réflectivité 

infrarouge, etc. Les valeurs obtenues varient entre 0,1 m0 et 0,28 m0 [Vur01], avec la majorité 

des résultats convergeant vers 0,2-0,23 m0. Vurgaftman et al. [Vur03] conseille la valeur  

0,22 m0. 

Dans AlN, la masse effective est prédite anisotrope mais sa valeur n’est pas bien connue. 

Vurgaftman et al. [Vur03] conseille les valeurs m*
┴ = 0,3 m0 et m*

// = 0,32 m0 pour les masses 

effectives perpendiculaire et parallèle à l’axe c. Les masses des trous dans AlN sont très mal 

connues, elles sont prédites fortement anisotropes [Chu96] avec des valeurs calculées pour les 

masses selon l’axe de croissance de m*
hh = 3,7 m0, m*

lh = 0,26 m0 et m*
ch = 2,9 m0. 

Dans AlN, l’éclatement dû au champ cristallin est négatif de sorte que la bande de valence la 

plus haute en énergie est la bande C [Ler02].  
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Bande interdite 

La valeur de la bande interdite Eg est un paramètre essentiel propre à chaque semi-conducteur. 

Les premières mesures de la bande interdite du GaN à basse température datent des années 

1970 [Din71], [Ileg72], elles ont donné une valeur ~3,5 eV à basse température. Depuis, 

l’énergie de bande interdite des nitrures a été le sujet de nombreuses études [Yim73], 

[Dav02].  

La largeur de la bande interdite de l’AlN correspond aux longueurs d’onde très courtes, dans 

l’UV profond (6,2 eV =200 nm). Le tableau suivant regroupe les valeurs des bandes interdites 

de GaN et AlN. 

Energie de bande interdite GaN AlN 

Eg à 300 K (eV) 3,39 6,2 

Eg à 2 K (eV) 3,51 6,28 

 

Les bandes d’énergies interdites indirectes du GaN sont mal connues, mais ont des énergies 

beaucoup plus grandes que celle de la bande d’énergie interdite directe (minimas secondaires 

de la bande de conduction sont au moins 2 eV plus haut que le minimum au point Γ) [Vur01]. 

Cette propriété est un atout pour la réalisation de lasers unipolaires. 

Pour l’alliage ternaire Al1−xGaxN, l’énergie de la bande interdite varie avec la composition 

selon la loi quadratique [Van70] : Eg(Al1-xGaxN) = (1-x)Eg(AlN) + xEg(GaN) - x(1-x)C, 

où C est le paramètre d’inclinaison, plus connu sous le nom de bowing parameter. Il 

représente la non-linéarité de l’énergie de bande interdite en fonction de la composition. Pour 

les alliages Al1-xGaxN, la valeur du bowing couramment acceptée est ~1 eV [Vur01], [Vur03]. 

La dépendance en température de la bande interdite est décrite par la loi de Varshni : 

T
TETE gg +

−=
β
α 2

)0()(  

où Eg(0) est l’énergie de bande interdite à température nulle et le couple (α,β) sont des 

constantes déterminées expérimentalement. Les valeurs pour GaN recommandées par 

Vurgaftman et al. [Vur03] sont Eg(0) = 3, 51 eV, α = 0,909 meV/K et β = 830 K. 

 

La largeur de la bande interdite dépend des contraintes appliquées au matériau. Pour le GaN, 

la contrainte bi-axiale compressive se traduit par une augmentation de l’énergie de bande 

interdite qui est en première approximation linéaire avec la contrainte appliquée [Gil96], 

[Sha96]. 
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Les échantillons étudiés dans ce manuscrit sont synthétisés sur un quasi-substrat AlN/saphir. 

Puisque le paramètre de maille a d’AlN est plus petit que celui de GaN, les couches de GaN 

se trouvent en compression bi-axiale, se traduisant par l’augmentation de l’énergie de bande 

interdite ~3,46-3,48 eV à la température ambiante. En conséquence, la discontinuité de 

potentiel en bande de conduction entre GaN et AlN est réduite [Kis02], [Tch06]. 

 

 

Constante diélectrique et indice de réfraction 

Dans les semi-conducteurs cristallisant dans la phase wurtzite, les composantes parallèle et 

perpendiculaire selon l’axe c du tenseur diélectrique sont différentes. Il y a une dispersion 

importante des valeurs des constantes diélectriques citées dans la littérature : la dispersion 

entre les différentes mesures peut excéder 10 %. Le tableau suivant regroupe quelques valeurs 

expérimentales des constantes diélectriques à haute fréquence (ε∞// et ε∞┴) et statique (εstat
// et 

εstat
┴) pour GaN et AlN. Remarquons que les constantes diélectriques à haute fréquence ε∞ et 

statique εstat diffèrent dans GaN de presque un facteur deux. Il est donc important de veiller à 

l’utilisation de la constante diélectrique appropriée. 

 

 n (1,55 μm) ε∞// ε∞┴ εstat
// εstat

┴ 

GaN 2,3 – 2,335 5,61 5,18 10,4 9,5 

AlN 2,03 – 2,3 4,27 4,13 8,5 8,5 

 

 

L’indice de réfraction a été mesuré par de nombreuses équipes [Wag02], [Sho03], [Bar73], 

[Moo05], [Cip00], [Gav00]. L’alliage AlxGa1-xN a été mesuré dans la référence [Hui03]. Les 

auteurs proposent l’interpolation suivante des données expérimentales :  

 

n(λ=1,55 μm) = 0,431x2-0,735x + 2,335. 

 

La différence entre l’indice ordinaire (direction de la vibration électrique perpendiculaire à 

l’axe c) et l’indice extraordinaire (direction de la vibration parallèle à l’axe c) est [Hui03b] :  

n// - n┴ = 0,042. 
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1.1.5) Les phonons dans les nitrures en phase hexagonale 

 

Le groupe d’espace du GaN en phase hexagonale wurtzite est 4
6vC  (6mm). Au centre de la 

zone de Brillouin (point Γ), la théorie des groupes prévoit 8 modes de phonons : 2A1, 2E1, 

2E2, et 2B1. Les modes A1 et E1 ont chacun un mode de vibration acoustique (A1
Aet E1

A) et un 

mode optique (A1
O et E1

O). Les autres modes E2 et B1 sont optiques. Les modes optiques A1
O 

et E1
O sont observables en spectroscopie infrarouge et Raman mais le mode E2 (high et low) 

est observable uniquement en spectroscopie Raman. B1 (high et low) n’est pas actif [Arg69]. 

Les modes de phonons optiques sont découplés en deux modes, longitudinaux (LO) et 

transverses (TO) qui sont de type A1 ou E1 suivant la direction de vibration. A1
O regroupe les 

phonons LO et TO polarisés parallèlement (//) à l’axe c du cristal. Les phonons E1
O sont 

polarisés perpendiculairement (┴) à l’axe c. Les modes de phonon dans GaN et AlN ont été 

très étudiés par de nombreuses équipes [Bar73], [Sanj83], [Per92], [Per93], [Mac93], 

[Azu95], [Sie95], [Dav98], [Gil98], [Ruf01], [Har02], [Gil02] et un bon accord a été trouvé 

entre les expériences et les calculs [Sie97], [Kar97], [Kar98]. On trouve dans la littérature la 

dispersion de valeurs suivantes [Ioffe06] : 

 

 Energie en cm-1 /meV mesuré à 300K 

Mode GaN AlN 

E2 (low) 143-146 cm-1/17,7-18,1 meV 241-252 cm-1/29,9-31,2 meV 

B1 (low) 337 cm-1/41,8 meV (calcul) 580 cm-1/71,9 meV (calcul) 

A1 (TO) 533-534 cm-1/66,1-66,2 meV 607-614 cm-1/75,3-76,1 meV 

E1 (TO) 556-559 cm-1/68,9-69,3 meV 657-673 cm-1/81,5-83,4 meV 

E2 (high) 560-579 cm-1/69,4-71,8 meV 655-660 cm-1/81,2-81,8 meV 

B1 (high) 720 cm-1/89,3 meV (calcul) 765 cm-1/94,8 meV (calcul) 

A1 (LO) 710-735 cm-1/88,0-91,1 meV 888-910 cm-1/110-113 meV 

E1 (LO) 741-742 cm-1/91,9-92,0 meV 895-924 cm-1/111-115 meV 

 

La croissance épitaxiale des couches nitrures se fait généralement sur des substrats 

désaccordés en maille (Saphir, SiC, Si). Cela génère une compression ou une tension des 

couches qui peut être très importante. L’influence des états de contraintes sur l’énergie des 

phonons a été étudiée numériquement (calcul ab initio) [Wag00], [Wag02] et 
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expérimentalement [Dav97], [Dar05]. Il en résulte que les fréquences de résonance de chacun 

des modes de phonon sont fonction des états de contraintes par la relation : 

zzxx jbjaj εεω )()(2)( +=Δ . 

Cette formule est valable dans le cas d’une contrainte biaxiale (εxx=εyy), où l’indice j 

représente le mode de phonon. Dans l’étude de Wager et al. [Wag02], on trouve pour le mode 

de phonon A1(LO), (le seul qui nous intéressera par la suite) les valeurs suivantes :  

a=-664 cm-1 et b=-881 cm-1. L’évolution en fréquence des modes de phonon en fonction de la 

contrainte est représentée sur la figure 1.6 issue de [Wag02]. 

Pour résumer, mis à part le mode E2(low), on observe un décalage de la fréquence de 

vibration vers les basses énergies de Δω~30 cm-1 (3,7 meV) pour tous les autres modes 

lorsque s’exerce une compression biaxiale de ~2 % sur le GaN.  

 

 
             

              Contrainte (%) 
 

Fig. 1.6 : Evolution des fréquences de vibration des différents modes de phonon du GaN en 

fonction d’une contrainte bi-axiale dans le plan xy (lignes continues) et d’une contrainte 

verticale suivant l’axe z (lignes discontinues).  
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1.2) Les transitions intersousbandes 

 

Après un historique sur l’étude et les applications des transitions intersousbandes, je présente 

brièvement le calcul des états d’énergie confinés dans un puits de potentiel. J’aborde ensuite 

la théorie du couplage de la lumière avec ces niveaux d’énergie et je présente les principales 

propriétés des transitions optiques entre les niveaux confinés de la même bande. Dans une 

seconde partie, je me focalise sur les transitions intersousbandes dans les nitrures  

d’éléments III. Finalement, je présente quelques résultats du travail de Maria Tchernycheva 

effectué dans notre laboratoire, qui a été le point de départ de ma thèse. 

 

1.2.1) Historique 

 

L’existence de transitions entre sous-bandes de conduction d’une hétérostructure à puits 

quantiques a été mise en évidence pour la première fois par Pinczuk et al. en 1979 [Pin79], 

[Pin82], [Abs86]. Cependant, cette mesure était indirecte puisqu’il s’agissait de spectroscopie 

par diffusion inélastique. C’est en 1985 que West et Eglash [Wes85] sont les premiers à 

observer directement l’absorption intersousbande dans des puits quantiques 

GaAs/Al0.3Ga0.7As à l’incidence de Brewster. Ils montrent que la longueur du dipôle de la 

transition est du même ordre de grandeur que l’épaisseur du puits quantique (3 nm). Deux 

années plus tard, Levine et al. mesurent une forte absorption intersousbande dans la 

configuration « zig-zag », profitant d’un plus grand nombre de passages de la lumière dans la 

couche active [Lev87a]. Des lors, les transitions intersousbandes sont étudiées tant d’un point 

de vue fondamental que pour leurs applications.  

Du point de vue fondamental, l’énergie des transitions intersousbandes est étudiée en fonction 

de l’épaisseur des puits quantiques [Hir90], de la hauteur des barrières [Nak87], du dopage 

[Ram90] et de la température [All88], [Man90]. Le temps de retour à l’équilibre des électrons 

entre les sous-bandes est mesuré par photo blanchiment ou saturation [Seil87], [Juju88]. 

Toutes ces études ont contribué à l’optimisation des paramètres pour la réalisation de 

dispositifs performants par la suite. 

En 1987, Levine et al. réalisent le premier détecteur de lumière intersousbande fonctionnant à 

10,8 µm [Lev87b]. Il portera le nom de QWIP (Quantum Well Infrared Photodetector). Ces 

nouveaux détecteurs sont très convoités pour certaines applications, notamment dans les 
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fenêtres de transparence atmosphérique (3-5 et 8-12 µm). Un de leurs avantages par rapport 

aux photodétecteurs InSb ou HgCdTe est la possibilité de fabriquer des barrettes avec un 

grand nombre de pixels pour l’imagerie. Une innovation récente est la réalisation de QWIP 

photovoltaïque à cascade quantique [Gen04], [Gen05], [Koe06], [Hof02], [Hof06a], [Gra06], 

[Gio07]. 

La modulation de l’absorption intersousbande par effet Stark a été démontrée pour la première 

fois en 1987 par Harwit et Harris [Har87]. Ces auteurs ont obtenu un déplacement de la 

résonance intrabande de 1% vers les hautes énergies dans un puits quantique simple. En 

brisant la symétrie en utilisant un puits quantique à marche de potentiel, l’effet a été fortement 

renforcé [Mii90]. La modulation de l’absorption intersousbande via le transfert des électrons 

entre puits couplés a été démontrée par Vodjdani et al. en 1991 [Vod91]. Quelques mois plus 

tard, H. C. Liu et al. ont obtenu des résultats similaires [Liu91]. Au cours des années 90, ces 

dispositifs ont été perfectionnés [Ber92], [Dup93], [Ber96], [Dub97]. Leur principe de 

fonctionnement sera expliqué plus en détail dans le chapitre 4. 

A la fin des années 1980, les chercheurs se focalisent sur l’amplification des non linéarités 

optiques via les transitions intersousbandes. Il faut cependant briser la symétrie du profil de 

potentiel par différents artifices pour obtenir une susceptibilité d’ordre deux non nulle 

[Fej89], [Ros89], [Bou90], [Sir91]. Cette thématique sera développée dans le deuxième 

chapitre.  

Les recherches sur l’émission intersousbande se sont heurtées à de nombreuses difficultés. Si 

l’amplification d’une onde électromagnétique a été prédite par les soviétiques Kazarinov et 

Suris [Kaz71] en 1971 puis repris par plusieurs auteurs [Yuh87], [Liu88], [Bor89], [Loe91], 

[Kas91], [Hu91], [Kor94], la première démonstration expérimentale d’émission de photons 

fut obtenue par M. Helm en 1988 [Hel88]. L’inversion de population et ensuite l’effet laser 

ont été démontrés en 1994 par J. Faist et al. [Fais94]. Ces lasers à cascade quantique ont 

connu des développements spectaculaires comme nous le verrons dans le chapitre 3. 

Les propriétés fondamentales des transitions intersousbandes continuent à être étudiées. 

Citons comme exemple l’observation du couplage fort des résonances intersousbandes avec 

les modes de cavité. Ce couplage donne naissance à une nouvelle particule, « le polariton 

intersousbande ». Lorsque la transition intersousbande entre en résonance avec un mode 

propre à la cavité, la transition se scinde en deux. C’est le splitting de Rabi. Il a été observé en 

absorption, en émission et en photocourant [Din03], [Dup03], [Ana05], [Ana06], [Ana07], 

[Col05], [Ciu05], [Ciu06], [Sap07], [Lib07]. 
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1.2.2) Calcul des niveaux d’énergie dans un puits de potentiel dans l’approximation de la 

masse effective 

 

Dans cette partie, j’introduis les notions fondamentales concernant le confinement quantique 

des électrons dans un puits de potentiel. Le but n’est pas de décrire en détail les modèles 

utilisés mais de donner les bases nécessaires au calcul des niveaux d’énergie.  

 

Le formalisme des fonctions enveloppes pose le cadre théorique dans lequel les états 

d’hétérostructures semi-conductrices peuvent être calculés. Considérons le mouvement de 

l’électron dans une seule bande, la bande de conduction. La fonction d’onde ψ(r) de l’électron 

s’écrit comme le produit de la fonction de Bloch au bas de la bande de conduction uΓ(r) par 

une fonction enveloppe φ(r), lentement variable à l’échelle atomique : 

)()()( rurr Γ= ϕψ . 

Il est alors possible de montrer que la fonction enveloppe vérifie l’équation de Schrödinger à 

une particule dans une seule bande : 
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où V(r) est le potentiel de confinement du porteur. M est le tenseur de masse effective ayant 

pour forme : 
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La masse effective est considérée anisotrope mais constante dans chacune des trois directions 

de l’espace, c’est l’approximation des bandes paraboliques. Quand l’énergie des états confinés 

s’éloigne du bas de la bande, il faut tenir compte de l’effet de la non-parabolicité. Traiter cet 

effet consiste à résoudre l’équation de Schrödinger en prenant des masses effectives 

dépendantes de l’énergie (m*
z=m*(E)). La prise en compte de la non-parabolicité rend 

impossible la résolution analytique de l’équation de Schrödinger.  
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Cas des boîtes quantiques 

Dans un modèle très simple, où le porteur est confiné suivant les trois directions de l’espace 

(boîte quantique parallélépipédique), avec des barrières de hauteur infinie, les fonctions 

enveloppes ainsi que leurs niveaux d’énergie peuvent être calculés analytiquement. C’est 

d’ailleurs un des cas rares où une solution analytique simple existe. Ce petit calcul très 

instructif a pour but de mettre en évidence l’évolution des niveaux d’énergie en fonction des 

différents paramètres du matériau et du potentiel de confinement.  

Le potentiel de confinement tridimensionnel constitue pour chaque direction de l’espace un 

simple puits quantique de hauteur infinie. Dans ce cas, l’équation de Schrödinger est à 

variables séparables :  
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avec V(x,y,z)=0 pour ),0( xLx ∈ , ),0( yLy ∈ , ),0( zLz ∈  et l’infini ailleurs. 

La fonction enveloppe s’annule sur les murs de potentiel définissant la boîte de longueur Lx, 

Ly et Lz. Indexée par les nombres quantiques nx, ny et nz (entiers strictement positifs), la 

solution de cette dernière équation a pour forme :  
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Il est alors trivial de montrer que l’énergie des niveaux de la boîte parallélépipédique s’écrit 

sous la forme simple : 
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D’après cette dernière formule, on voit très clairement que pour le confinement dans une 

direction de l’espace, l’écart énergétique Δenm entre deux niveaux quantiques n et m est 

d’autant plus grand (quadratiquement) que l’épaisseur du puits de confinement est petite. De 

plus, on constate que l’utilisation de semi-conducteur à petite masse effective exalte les effets 
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de confinement. Enfin, les niveaux d’énergie évoluent quadratiquement avec leurs nombres 

quantiques nx, ny et nz. 

En pratique, ce modèle simple est insuffisant pour décrire correctement les systèmes réels. 

Des traitements beaucoup plus sophistiqués doivent être mis en œuvre. Cependant, les 

tendances listées plus haut restent valables.  

 

Cas des puits quantiques 

Dans un puits quantique, le confinement des porteurs se fait uniquement suivant la direction 

de croissance z. Dans les directions du plan (x,y) ou r//, l’électron est libre. Dans ce cas, les 

fonctions enveloppe φ(x,y,z) sont séparées en produit d’ondes planes eik//r// et d’une fonction 

de z, χ(z). 
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Ces solutions sont présentées graphiquement sur la figure 1.7.  

 

 
Fig. 1.7 : Illustration d’un puits de potentiel unidimensionnel infini avec les niveaux 

d’énergie ainsi que les fonctions enveloppes. 
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1.2.3) Confinement dans les puits quantiques GaN/AlN 

 

Dans ce paragraphe, je discute les effets du champ électrique interne sur les énergies et les 

fonctions enveloppes des états en bande de conduction dans les hétérostructures de GaN/AlN. 

Il est facile de montrer que dans le cas d’un puits quantique isolé GaN avec des barrières 

d’épaisseur infinie d’AlN, le champ à l’intérieur du puits Fp est égal à : 

0εε p

pb
p

PP
F

−
=  

où Pp (Pb) est la polarisation totale, spontanée et piézoélectrique, dans le puits GaN (barrière 

AlN), εp est la constante diélectrique du GaN et ε0 la permittivité du vide. En utilisant la 

valeur de discontinuité de polarisation calculée dans la section 1.1.3), on obtient la valeur du 

champ électrique interne de l’ordre de 10 MV/cm.  

Dans une hétérostructure périodique, si l’on peut supposer une chute de potentiel nulle aux 

bornes de chaque période, on a alors la relation suivante : 

( ) 0=+− ppbb FLFLe  

où Lp (Lb) est l’épaisseur du puits (de la barrière) et Fp (Fb) est le champ dans le GaN (AlN). 

D’autre part, la continuité de la composante normale du vecteur de déplacement à travers 

l’interface puits/barrière impose que : 

bbbppp PFPF +=+ εεεε 00  

Avec ces deux conditions, le champ dans les puits et les barrières est donné par : 
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Le champ dans le puits et dans la barrière dépend ainsi de la discontinuité de polarisation à 

l’interface et des épaisseurs relatives du puits et de la barrière. 

Il faut résoudre l’équation de Schrödinger en présence d’un champ électrique superposé au 

potentiel de confinement : 
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Fig. 1.8 : Illustration d’un puits de potentiel unidimensionnel infini sous champ électrique 

avec les niveaux d’énergie ainsi que les fonctions enveloppes. 

 

 

Analytiquement, il existe des solutions qui sont les fonctions d’Airy. Néanmoins, ces 

solutions sont rarement utilisées car elles font l’hypothèse d’un potentiel parfaitement 

triangulaire, ce qui est rarement une bonne approximation. Il faut donc résoudre cette équation 

numériquement. Une méthode couramment utilisée est la résolution par les matrices de 

transfert. Cela consiste à discrétiser le potentiel V(z) de l’hétérostructure en marches d’escalier 

(le potentiel V(z) est considéré comme constant dans chaque segment) et construire la solution 

tenant compte de la continuité de χ et χ’/m* à chaque interface. Le profil de potentiel ainsi que 

les solutions calculées par la méthode des matrices de transfert sont présentés sur la  

figure 1.8.  

Dans le cas où les puits quantiques sont dopés n, il faut tenir compte de l’interaction que 

subissent les électrons entre eux et avec les donneurs ionisés. Il est alors nécessaire 

d’introduire un terme supplémentaire dans l’équation de Schrödinger. Ce terme peut être 

approximé par un potentiel électrostatique moyen régissant les interactions coulombiennes 

des porteurs sur un électron. Il s’agit dans ce cas de l’approximation d’Hartree. Ce potentiel 

électrostatique moyen est une solution de l’équation de Poisson. Dans notre laboratoire, Maria 

Tchernycheva a développé dans le cadre de sa thèse [Tch05], un programme permettant de 

résoudre les équations de Schrödinger-Poisson, et donc de calculer de manière fiable les 

niveaux quantiques dans les hétérostructures GaN/AlN.  
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1.2.4) Courbure de bande globale 

 

Dans les calculs précédents, j’ai supposé des conditions périodiques (c'est-à-dire que la chute 

de potentiel est nulle aux bords d’une période) mais ceci n’est pas toujours vérifié dans les 

structures à multi-puits quantiques GaN/AlN. 

En effet, la discontinuité de polarisation entre GaN et AlN résulte en l’apparition de charges 

fixes aux hétérointerfaces qui sont à l’origine du champ interne et qui peuvent également 

induire une courbure globale du potentiel dans l’échantillon. L’effet de la courbure de bande 

est illustré dans la fig. 1.9a). Cette figure montre le profil de potentiel en bande de conduction 

calculé pour 15 périodes de multi-puits quantiques GaN(1 nm)/AlN(3 nm) entre deux couches 

contacts en GaN.  

 

 

 

   
 

 

Fig. 1.9 : Profil de potentiel en bande de conduction calculé pour les multi-puits quantiques 

GaN/AlN entre deux couches de contact en GaN (a) et en Al0,75Ga0,25N (b). 

a) b) 



Chapitre 1 : Transitions intersousbandes dans les hétérostructures GaN/AlN 

37 

On observe l’effet majeur de la composition des couches de contact sur le profil de potentiel. 

Dans le cas de contacts GaN, le potentiel est fortement perturbé à proximité des contacts. On 

observe :  

i) la formation d’un puits de potentiel triangulaire entre le contact du bas et la région 

active (gaz d’électrons 2D)  

ii) la courbure de potentiel dans la région contenant les puits quantiques  

iii) l’apparition d’une zone dépeuplée dans le contact du haut résultant en une barrière 

de potentiel de ~2 eV. 

 

La courbure de bande pourrait être évitée en choisissant des couches de contact adaptées. 

Considérons N puits quantiques GaN d’épaisseur Lp avec des barrières d’AlN d’épaisseur Lb 

entre deux couches de contact en AlxGa1-xN. Pour trouver les conditions qui correspondent à 

une courbure de bande nulle dans une telle structure, on approxime chaque hétérointerface par 

un plan de charge σ qui est positif pour l’interface GaN/AlN et négatif pour l’interface 

AlN/GaN (l’ordre est défini par rapport à l’axe de croissance). La charge entre la couche de 

contact AlxGa1-xN et l’AlN est alors donnée par σ’=(1-x)σ. En imposant la condition de chute 

de potentiel nulle aux bords de la région active, on trouve l’expression suivante pour σ’ :  
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On obtient pour la concentration d’Al x requise :  

 

x =
(N +1)Lb

(N +1)Lb + NLp

. 

 

Dans le cas de l’hétérostructure de la figure 1.9a), cette concentration est x=75 %. La  

fig. 1.9b) montre le profil de potentiel calculé pour la même région active, avec des couches 

de contact en Al0,75Ga0,25N. On voit que les effets i) et iii) décrits plus haut y sont quasiment 

absents. Dans ce cas, les conditions périodiques peuvent être appliquées pour calculer le 

confinement quantique. 
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1.2.5) Transitions optiques 

 

Dans cette partie, je décris brièvement l’interaction électron-photon puis les règles de 

sélections des transitions intersousbandes. 

Considérons l’interaction entre une onde électromagnétique et un électron. L’onde est une 

onde plane s’écrivant ].exp[ t)rqi(Ft),r(F ωε −=  où ε  est le vecteur de polarisation. On a 

également 
t
AF

∂
∂

−=  où A est le potentiel vecteur. Ainsi, l’Hamiltonien s’écrit : 
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Si l’on utilise la jauge de Coulomb, 0. =∇ A , les opérateurs p  et A  commutent, [ p , A ]=0 . 

Dans l’approximation d’un champ faible, le terme du deuxième ordre en A  est négligeable. 

Il reste alors : 
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),( trW représente le couplage entre l’électron et le champ électromagnétique. Ce dernier est 

une perturbation dépendant du temps pouvant induire des transitions d’un niveau initial 

〉i d’énergie Ei vers un niveau final 〉f d’énergie Ef avec une probabilité par unité de temps 

donnée par la règle d’or de Fermi : 
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Pour obtenir la puissance absorbée par unité de temps, il faut sommer les probabilités 

d’absorption sur tous les états initiaux et finaux disponibles :  
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où la fonction f(Ei) est la distribution de Fermi-Dirac donnant la probabilité que l’état i 

d’énergie Ei soit occupé. 
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Le coefficient d’absorption est défini comme la perte d’énergie de l’onde électromagnétique 

par unité de volume et par unité de temps divisée par l’intensité incidente :  
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où Ω est le volume actif et n est l’indice de réfraction du milieu. Le facteur 2 dans la somme 

correspond à la dégénérescence du spin. Pour une absorption entre deux sousbandes dans un 

puits quantique, la somme dans cette dernière formule se traduit par la différence des 

populations électroniques des sousbandes en question :  
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où nS est la densité surfacique des porteurs et S est la surface du cristal considérée.  

On peut montrer que :  
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où le moment dipolaire électrique est défini comme μif=<f|er|i>. 

 

 

1.2.6) Règles de sélection 

 

En utilisant la forme des fonctions enveloppes dans un puits quantique (section 1.2.2), 

l’élément de matrice, intervenant dans (1), se calcule comme 

 

)(.)()()()()()(.)(. rrerrururrrurerure ififififif ϕεϕϕϕεψεψ +≅ . (2) 

 

Le premier terme de l’expression (2) est non nul uniquement pour les états issus de bandes 

différentes ayant les fonctions ui(r) et uf(r) de parité opposée ; il donne lieu aux transitions 

interbandes. Les fonctions un(r) étant orthogonales, le deuxième terme ne couple que les états 
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issus de la même bande ; il décrit les transitions intersousbandes. La forme particulière de la 

fonction enveloppe dans le puits quantique :  
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impose des transitions intersousbandes uniquement entre états ayant même vecteur d’onde 

ki
//= kf

// et pour une polarisation de l’onde électromagnétique ayant une composante parallèle 

à l’axe z. Cette propriété fondamentale des absorptions intersousbandes permet de les 

distinguer facilement de toutes les autres absorptions possibles. 

L’expression du coefficient d’absorption entre les sousbandes i et f est la suivante :  
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Dans les puits quantiques réels, la fonction δ(E) de Dirac doit être remplacée par une fonction 

d’élargissement spectral g(E) qui reflète la largeur finie de la raie d’absorption. Cette fonction 

est introduite de manière phénoménologique. Dans les cas particuliers d’élargissement 

purement homogène ou purement inhomogène, g(E) correspond à une fonction de type 

Lorentzien ou Gaussien respectivement. 

 

Pour un angle θ entre la direction de propagation de l’onde dans le matériau et la normale aux 

couches, nous avons (ε.μif)=μif sin(θ) et S/Ω=1/Lcos(θ), où L est l’épaisseur de la région active 

et μif =<f|ez|i>. Le coefficient d’absorption (3) est alors égal à :  
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où nous avons introduit la section efficace de l’absorption, 
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Une dernière quantité pouvant être utile est la force d’oscillateur de la transition : 

( )( )222
02

if
if

if µ
e

EEm
f

h

−
=  



Chapitre 1 : Transitions intersousbandes dans les hétérostructures GaN/AlN 

41 

avec 22

4

1212 3
2

π
μ Lze =×=  pour le cas d’un puits quantiques simples dont les barrières sont 

infiniment hautes. Ces quantités déterminent l’efficacité du couplage entre les deux 

sousbandes.  
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1.3) Revue des transitions intersousbandes dans les hétérostructures de 

nitrures 

 

Une des propriétés remarquables des dispositifs intersousbandes est que la longueur d’onde de 

fonctionnement peut être accordée sur plus de deux décades en changeant l’épaisseur des 

couches. Une autre propriété intéressante est que le temps de retour à l’équilibre de 

l’absorption intersousbande est sub-picoseconde grâce à l’interaction avec les phonons 

optiques, permettant d’envisager des composants, par exemple, du type commutateur tout 

optique fonctionnant dans le régime Tbit/s.  

 

La longueur d’onde minimale des transitions intersousbandes est déterminée par la 

discontinuité de potentiel entre les semiconducteurs constituant l’hétérostructure. Dans les 

dispositifs à base d’InGaAs/AlInAs sur InP ou de GaAs/AlGaAs, elle est limitée 

respectivement à λ=3,5 μm et λ=8 μm [Fai98a], [Sir98]. Pour atteindre les longueurs d’onde 

plus courtes, de nouveaux matériaux doivent être employés présentant une discontinuité de 

potentiel plus grande. Ainsi l’observation des transitions intersousbandes aux longueurs 

d’onde des télécommunications par fibre optique (1,3-1,55 μm) a été possible dans les 

semiconducteurs InGaAs/AlAs(Sb) [Neo99], [Hira94], ZnSe/BeTe [Aki01], [Aki02], 

CdS/ZnSe/BeTe [Li06], [Con07], GaInAsN/AlAs [Ma07] et GaN/Al(Ga)N [Suz99], 

[Gma00], [Kis02], [Hel03]. Parmi tous ces systèmes, les nitrures possèdent la réponse optique 

la plus rapide, car l’interaction électron-phonon est très efficace dans ces matériaux fortement 

polaires [Suz97], [Suz98]. Les matériaux II-VI sont davantage polaires que les III-V mais la 

présence de la vallée latérale X dans BeTe à basse énergie augmente considérablement le 

temps de relaxation des porteurs vers l’état fondamental [Aki02b]. Le temps de relaxation 

intersousbande dans les nitrures est aussi court que 160-310 fs [Iiz00], [Heb02], [Ham04], 

[Ham05], [Wan05], [Wan06], ce qui est 10 fois plus rapide que dans les puits quantiques 

d’InGaAs [Iiz00], [Hira94]. Les deux semiconducteurs GaN et AlN ont des bandes d’énergies 

interdites directes et forment une hétérostructure de type I. De plus, les vallées latérales X et L 

sont situées à plus de 2 eV au dessus du point Γ dans le GaN, tout comme la deuxième bande 

de conduction.  

 

Suzuki et al. ont montré à Toshiba en 1997 par le calcul la possibilité d’accorder les 

transitions intersousbandes dans les puits quantiques GaN/Al(Ga)N à 1,55 μm [Suz97]. Ce 
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travail théorique prévoit des transitions e12 à 1,55 μm pour des barrières en AlGaN avec  

70-80 % d’aluminium et des puits de GaN de 5 à 6 monocouches (1,3-1,56 nm). Les 

premières expériences ont porté sur des puits quantiques multiples GaN/Al0,65Ga0,35N 

synthétisés par MOCVD. Elles ont permis d’observer les transitions intersousbandes aux 

longueurs d’onde de 3 μm et 4 μm [Suz99]. Durant les années 2000, des longueurs d’onde 

plus courtes (1,41-4,15 μm) ont été rapportées par l’équipe de C. Gmachl et al. à Bell 

Laboratories dans les puits GaN/AlxGa1-xN avec x=0,65-0,85 fabriqués par MBE [Gma00], 

[Gma01], [Gma01b]. Les premiers puits quantiques de GaN avec des barrières en AlN pur ont 

été réalisés par Iizuka et al. [Iiz02] en 2002 en croissance MBE et montrent des absorptions 

intersousbandes à 1,3-2,2 μm. Les expériences de saturation d’absorption ont permis de 

déduire un temps de relaxation intersousbande de T1~400 fs sous excitation à λ~1,48 μm. Un 

temps de relaxation encore plus court (~140 fs) a été observé dans les puits quantiques 

GaN/AlN à λ = 1, 55 μm [Ham04]. La longueur d’onde la plus courte (λ = 1, 08 μm) a été 

rapportée par Kishino et al. [Kis02] pour un puits de 3 monocouches de GaN avec des 

barrières d’AlN. L’élargissement de l’absorption intersousbande, mesuré par Kishino et al. 

[Kis02], est remarquablement faible (61 meV), ce qui correspondait à l’état de l’art pour les 

puits quantiques de nitrures à cette époque (2002). Dans notre laboratoire, les premières 

expériences ont porté sur l’évolution des transitions intersousbandes en fonction du dopage 

[Hel03]. Il s’est avéré que les absorptions intersousbandes se décalent vers les grandes 

énergies (courtes longueurs d’onde) quand les puits quantiques sont fortement dopés. L’étude 

systématique de puits quantiques GaN/AlN a permis de remonter aux paramètres 

fondamentaux comme la discontinuité de potentiel de conduction (1,75 eV) et la polarisation 

(10 MV/cm) entre GaN/AlN [Tch06a]. Le couplage fort entre puits quantiques GaN séparés 

par une barrière d’AlN aussi fine que 2 monocouches atomiques a aussi été mis en évidence 

au laboratoire [Tch06b]. Récemment, nous avons mesuré une largeur de raie (FWHM) de 

l’absorption intersousbande remarquablement faible (40 meV) à λ=1,43 µm dans un 

échantillon très faiblement dopé (ΔE/E~4,6 %) [Nev06c]. L’émission intersousbande de puits 

quantiques GaN/AlN a également été observée au laboratoire [Nev06b], [Nev07a]. Ces 

résultats seront détaillés au chapitre 3. Il s’agit d’un premier pas vers la réalisation d’un laser 

à fontaine quantique nitrure.  

 

L’épitaxie MOCVD est délicate pour les hétérostructures de faible épaisseur car la vitesse de 

croissance est rapide et le contrôle de l’épaisseur des couches à la monocouche près est 

difficile. Il est également difficile d’obtenir des interfaces abruptes. Néanmoins, l’équipe de 
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N. Grandjean à l’EPFL (École Polytechnique Fédérale de Lausanne) a réussi à épitaxier par 

MOCVD des hétérostructures GaN/AlN de faible épaisseur et nous avons mesuré au 

laboratoire des absorptions intersousbandes proches des longueurs d’onde des 

télécommunications (λ~1,6 µm) [Nic06], [Nic07a]. Il s’est avéré que la température de 

croissance élevée favorise l’interdiffusion Ga/Al à l’interface GaN/AlN, l’effet étant renforcé 

suivant le signe de la contrainte, i. e. plus fort pour une épitaxie sur pseudo-substrat GaN que 

AlN [Nic07a]. Notons que la MBE avec source ammoniac souffre aussi de l’interdiffusion 

aux interfaces mais l’utilisation de pseudo substrat AlN/saphir permet de réduire les effets 

d’échange Ga/Al [Nic07b] et donc d’accorder les transitions intersousbandes dans la gamme 

télécom [Nic07b].  

 

Afin de réduire le désaccord de maille important (2,4 %) entre le GaN et l’AlN, le 

développement des alliages ternaires est apparu. En particulier, l’AlInN accordé en maille sur 

GaN diminue fortement l’accumulation des contraintes le long de la structure. Ce matériau 

alternatif permet de diminuer le nombre de dislocations et de cracks. Nous avons observé au 

laboratoire des transitions intersousbandes à λ~3 µm dans des puits quantiques GaN/AlInN 

épitaxiés par MOCVD [Nic05]. Ce nouveau matériau offre la perspective de fabriquer des 

composants intersousbandes nitrures de grande qualité structurale dans la gamme 3-5 µm, ce 

qui est intéressant pour les applications à la détection d’agents biochimiques.  

 

Une autre alternative pour limiter les contraintes entre GaN et AlN consiste à fabriquer des 

hétérostructures GaInN/AlInN à contrainte compensée. Cette solution a l’avantage de garder 

une discontinuité de potentiel entre puits et barrières suffisante pour obtenir des transitions 

intersousbandes aux longueurs d’onde des télécommunications par fibre optique. C’est à 

Unipress et TopGaN en Pologne que les premières structures GaInN/AlInN ont été fabriquées 

en épitaxie par jets moléculaires assistée par plasma d’azote. Nous avons mesuré au 

laboratoire dans ces échantillons, des transitions intersousbandes à λ~1,52 µm [Cyw06], 

[Cyw06b], [Ski06], [Mot06], [Kud08].  

 

Le premier dispositif unipolaire en nitrures est une diode tunnel résonante composée de deux 

barrières d’AlN de 4 monocouches et d’un puits de GaN de 3 monocouches, fabriquée par 

l’équipe de Kishino au Japon [Kik02]. Néanmoins, leur observation d’une résistance 

différentielle négative est sujette à caution comme le montrent les commentaires sur cet article 

[Bel03], [Kik03]. Plus récemment, Golka et al. [Golk07] ont fabriqué une diode tunnel 
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résonante sur substrat GaN massif, bénéficiant ainsi d’une densité de dislocations a priori très 

faible (102/cm2). Néanmoins, la résistance différentielle négative observée par ces auteurs 

s’est avérée également non reproductible.  

 

L’une des applications séduisantes des transitions intersousbandes dans les nitrures est 

l’absorbant saturable. Ce composant ne demande pas une ingénierie des couches très 

complexe et bénéficie d’un temps de retour à l’équilibre de l’absorption via la relaxation 

intersousbande extrêmement rapide dans les nitrures (~150-300 fs). Cela permet d’envisager 

la fabrication de commutateurs tout-optique multi-Tbits/s. Cet axe de recherche a été 

fortement développé par Iizuka et al. au Japon [Iiz04], [Iiz05], [Iiz06a], [Iiz06b], [Shim07]. 

Ces auteurs ont montré une extinction de 11,5 dB pour une énergie par impulsion pompe de 

100 pJ [Shim07]. Récemment, l’équipe de Roberto Paiella à l’Université de Boston a montré 

qu’en optimisant le guide d’onde, c'est-à-dire, en augmentant le recouvrement modal du 

champ électromagnétique avec les puits quantiques, l’énergie de saturation peut être diminuée 

à 38 pJ pour une profondeur de modulation de 10 dB [Li.Y07a], [Li.Y07b]. Pour diminuer 

encore l’énergie de saturation, ces auteurs travaillent sur l’insertion de puits quantiques 

couplés dans la région active [Sun05], [Li.Y06], [Dri07]. 

 

Les premiers photodétecteurs infrarouges (QWIPs) photoconducteurs à base de matériaux 

nitrures ont été réalisés par l’équipe de D. Hofstetter à l’Université de Neuchâtel. Le pic de 

photocourant a été mesuré à basse température (10 K) vers 1,76 μm [Hof03]. Le photocourant 

est observé jusqu’à 170 K. La réponse de ce photodétecteur est estimée à 100 μA/W et la 

détectivité D*~ WHzcm /102 9× . Néanmoins, ces photodétecteurs souffrent d’un courant 

d’obscurité gigantesque lié probablement à la présence de fuites de courant par les 

dislocations traversantes en grande densité.  

 

Pour pallier à ces difficultés, des détecteurs fonctionnant en mode photovoltaïque ont été 

réalisés à partir de structures à multi-puits quantiques GaN/AlN épitaxiées par MBE ou par 

MOCVD par l’équipe de D. Hofstetter [Bau06b], [Hof06b]. Le photovoltage est induit par la 

différence de potentiel créée entre un contact ohmique et un contact Schottky déposés à la 

surface de l’échantillon, ce dernier étant irradié par une lumière infrarouge. On a tout d’abord 

pensé que le photovoltage était dû au transfert des électrons d’un puits à l’autre, celui-ci 

induisant un dipôle et donc une différence de potentiel entre le contact métallique irradié et 

celui non irradié. Le photovoltage a été observé jusqu’à température ambiante et des mesures 
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à haute fréquence ont été réalisées [Gio07a]. Hofstetter et al. ont montré depuis que le 

photovoltage généré dans ces dispositifs n’est pas lié au transfert des électrons entre puits 

quantiques mais a pour origine un processus non linéaire du second ordre, la rectification 

optique [Hof07].  

 

Récemment, Vardi et al. ont réalisé le premier photodétecteur à cascade quantique GaN/AlN 

[Var08]. Ils ont observé un pic de photocourant à λ=1.7 µm à température ambiante avec une 

réponse de 1 kVolt/Watt. L’originalité des détecteurs à cascade quantique dans les nitrures est 

que l’on peut exploiter le champ électrique interne pour réaliser la cascade de niveaux séparés 

par un phonon optique LO. De manière générale, ces détecteurs bénéficient d’un courant 

d’obscurité beaucoup plus faible que les QWIP, ce qui est particulièrement important pour la 

réalisation de rétines CCD. Ils sont aussi potentiellement ultra-rapides. 

 

S’il semble difficile pour les QWIP nitrures de rivaliser avec les détecteurs InGaAs actuels, il 

en est tout autrement concernant les modulateurs électro-optiques. Intrinsèquement, le temps 

de réponse est extrêmement court, de l’ordre de la picoseconde. La vitesse de modulation ne 

dépend que de la constante RC du dispositif. Avec une ingénierie des contacts électriques, les 

modulateurs électro-optiques nitrures pourraient devenir très performants. Des fréquences de 

coupure dépassant les 60 GHz ont été prédites par P. Holmström [Hol06].  

C’est l’équipe de D. Hofstetter qui a mis en évidence le premier modulateur électro-optique 

basé sur le transfert des électrons entre un super-réseau (SR) et le gaz d’électrons 

bidimensionnel formé à l’interface entre le SR et la couche épaisse inférieure de GaN 

[Bau06a].  

Au laboratoire, nous avons développé le premier modulateur électro-optique à transfert de 

charges entre deux puits quantiques couplés (chapitre 4) [Nev07b]. La bande passante (-3 dB) 

de modulation optique limitée par la constante RC atteint déjà 1,4 GHz pour des mesas de  

15×15 µm2 [Kei08]. 

 

Les propriétés intrabandes des boîtes quantiques GaN/AlN ont été étudiées dans notre 

laboratoire. Les premières expériences sur des boîtes GaN/AlN épitaxiées par MBE à source 

ammoniac au CRHEA, ont montré des absorptions intrabandes photoinduites à température 

ambiante autour de λ~2 μm [Mou03]. En optimisant les conditions d’épitaxie MBE avec 

source plasma d’azote, il a été possible de réduire les tailles des boîtes (hauteur 1-1,8 nm) et 

d’observer des absorptions intrabandes dans la gamme 1,3-1,55 µm [Tch05b], [Gui06]. 
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Nous avons également fabriqué le premier photodétecteur à boîtes quantiques GaN/AlN à 

transport dans le plan [Doy05], [Var06]. Ce détecteur fonctionne à température ambiante, à 

λ=1,38 μm avec une réponse de 10 mA/Watt. Ce travail a été réalisé dans le cadre de la thèse 

de Laetitia Doyennette [Doy06]. Je montrerai au chapitre 5 que les boîtes quantiques GaN 

peuvent aussi donner lieu à une émission intrabande à λ=1,55 μm et sont très intéressantes 

comme milieu actif pour la réalisation d’absorbants saturables.  
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1.4) Point de départ de ma thèse 

1.4.1) Etude des puits quantiques simples GaN/AlN 

 

Mon travail de thèse s’inscrit dans la continuité du travail de thèse de Maria Tchernycheva au 

sein de notre laboratoire [Tch05a]. Durant sa thèse, elle a effectué une étude systématique 

entre la simulation du confinement quantique des porteurs et les mesures expérimentales dans 

les hétérostructures GaN/AlN. Les mesures de photoluminescence UV ont permis de 

déterminer l’énergie de la transition fondamentale interbande hh1e1, et les mesures 

d’absorption dans le proche infrarouge de sonder le confinement quantique intersousbande 

des électrons. Cette étude systématique a permis de développer un programme fiable 

permettant de calculer les niveaux quantiques en bande de conduction et d’affiner les 

paramètres fondamentaux du matériau comme la valeur du champ électrique interne  

(~10 MV/cm) ou la valeur de la discontinuité de potentiel en bande de conduction entre GaN 

et AlN (~1,75 eV) [Tch06a]. Pour atteindre les longueurs d’onde des télécommunications 

(1,3-1,55 µm), l’épaisseur des puits quantiques GaN doit être comprise entre 4 et  

6 monocouches atomiques. Il s’est avéré que les effets à n-corps décalent l’énergie des 

transitions intersousbandes vers le bleu. De plus, la prise en compte de la non-parabolicité des 

bandes a un rôle majeur puisqu’elle diminue pour les puits fins (4-6 monocouches) l’énergie 

de transition de plus de 25%. 

L’étude de Maria Tchernycheva a révélé un aspect original sur le confinement électronique. 

La fluctuation d’une monocouche de l’épaisseur du puits quantique décale la transition 

intersousbande d’une énergie supérieure à la largeur spectrale de la transition. Cela se traduit 

par l’observation de raies d’absorptions intersousbandes distinctes propres à chaque épaisseur 

de puits quantique et ayant un élargissement homogène comme le montre l’ajustement 

Lorentzien (voir fig. 1.10). 
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Fig. 1.10 : Absorbance intersousbande de plusieurs échantillons ajustée avec une somme de 

courbes Lorentziennes. Les spectres sont décalés verticalement pour faciliter la 

compréhension. Les absorbances mesurées sont représentées avec des traits pleins, les 

ajustements Lorentziens,  avec des courbes en pointillé. 

 

 

1.4.2) Etude de l’interface puits/barrière 

 

Les travaux de Bernardini et Fiorentini sur les hétérojonctions AlN/GaN ont montré que la 

discontinuité de potentiel entre l’AlN et le GaN est répartie sur une monocouche, entre les 

couches de GaN et d’AlN [Ber98]. L’impact de cette discontinuité de potentiel non abrupte 

sur les niveaux d’énergie dans les puits quantiques GaN/AlN est considérable sur les puits 

quantiques étroits (épaisseur inférieure à 6 monocouches) mais aussi sur les puits quantiques 

couplés où la barrière de couplage ne mesure que quelques monocouches atomiques. 

Si l’on tient compte de la répartition de la discontinuité de potentiel sur une monocouche 

d’après Bernardini et al., le profil de potentiel d’une barrière de 2 MCs peut être approximé 

par un profil triangulaire. La figure 1.11, issue de la référence [Tch06b], montre le profil de 

potentiel de deux puits quantiques GaN couplés dont la barrière de couplage en AlN mesure 

seulement 2 MCs. Dans la figure 1.11-gauche, la discontinuité aux interfaces est abrupte et 

dans la figure 1.11-droite, elle s’étale sur une monocouche à chaque interface, donnant un 

profil de potentiel triangulaire à la barrière d’AlN de 2 MCs. La figure 1.11 donne également 

le spectre d’absorption expérimental ainsi que les spectres déterminés par simulation. La 

courbe de simulation pour le cas où le profil de potentiel de la fine barrière d’AlN est 

triangulaire est en très bon accord avec le spectre expérimental [Tch06b]. 
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Fig. 1.11 : En haut : Profil de potentiel des puits couplés GaN/AlN avec ses états 

électroniques avec en (a), le profil de potentiel abrupt aux interfaces entre les puits et les 

barrières, en (b), le profil de potentiel aux interfaces variant linéairement sur une 

monocouche répartie entre le puits et la barrière. En bas : Spectres d’absorbance mesurés 

(trait plein) et simulés (en pointillé) pour des interfaces abruptes en (c), et non abruptes en 

(d) [Tch06b]. 

 

 

Conclusion 

Après un rappel rapide des propriétés fondamentales des matériaux nitrures, j’ai présenté le 

calcul du confinement quantique des porteurs dans un système 2D et 0D. J’ai ensuite dressé 

un bref historique des transitions intersousbandes et des dispositifs associés dans les 

hétérostructures GaN/AlN.  
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Chapitre 2 
 

Génération résonante de second harmonique dans les 

puits quantiques GaN/AlN 
 

 

 

Sous excitation intense, la relation entre la polarisation du milieu et le champ électrique de 

l’onde électromagnétique n’est plus linéaire. Il apparaît alors, dans le développement de la 

polarisation en fonction du champ électrique, des termes d’ordre supérieur. L’ordre 2 décrit la 

génération de somme (SFG) ou différence (DFG) de fréquences avec deux cas particuliers, la 

génération de second harmonique (ω+ω) et la rectification optique (ω-ω).  

En 1961, Franken et al. [Fra61] ont doublé pour la première fois la fréquence du laser à 

Rubis. Ils ont ainsi généré à travers un cristal de Quartz 60 µW de puissance lumineuse à  

347 nm de longueur d’onde. Ce travail pionnier a permis par la suite la fabrication de sources 

intenses accordables dans des domaines spectraux très étendus.  

 

Dans ce chapitre, je présente dans une première partie les généralités concernant la génération 

de second harmonique, et plus particulièrement, les propriétés liées à la structure wurtzite des 

nitrures. La seconde partie est consacrée à la mise en évidence de l’exaltation de la 

susceptibilité non linéaire en proche résonance avec les transitions intersousbandes dans les 

puits quantiques GaN/AlN. A la résonance, une valeur de χ 2ω=114 pm/V a été mesurée, en 

bon accord avec la valeur théorique calculée [Nev06]. En annexe 1, sont présentées les 

grandes lignes du traitement semi-classique non perturbatif basé sur les équations de la 

matrice densité pour décrire les interactions résonantes à deux-ondes trois-niveaux, et déduire 

la susceptibilité non linéaire dans les puits quantiques.  
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2.1) La génération de second harmonique 

2.1.1) Cas général 

 

De manière générale, le champ électrique s’écrit: ∑ += −

i

zkti
i ccezEtzE i ..)(),( )( ωω  

et la polarisation liée au champ est : ...)( )3()2()1(
0 +++= lkjijklkjijkjiji EEEEEEP χχχε  

où χ(n) est le tenseur de susceptibilité électrique d’ordre n et ε0 est la permittivité du vide. Le 

premier terme de ce développement est la susceptibilité linéaire qui définit la constante 

diélectrique du milieu : )(1)( ωχωε ijij += et donc l’indice de réfraction. 

 

Dans mon étude, je ne m’intéresserai qu’à la susceptibilité non linéaire d’ordre deux qui 

intervient dans la génération de second harmonique. Ainsi, 
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Considérons dans un premier temps deux ondes se propageant dans la même direction de 

l’espace. Leur champ électromagnétique 1E et 2E  de pulsation ω1 et ω2 interagissent dans un 

milieu non linéaire pour donner la polarisation suivante : 
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En développant )(
)2(

tP  en série de Fourier : ∑ −=
n
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, où n s’étend sur les 

valeurs positives et négatives, nous pouvons identifier les différents termes correspondant aux 

processus non linéaires d’ordre deux. 
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Tous ces processus ne sont pas observables simultanément. Dans mon étude, je m’intéresse au 

cas où il existe un unique champ source, soit 1E = 2E = ωE  avec ω1= ω2= ω, et le champ 

harmonique sera noté ω2E  à la fréquence 2ω. 

 

La propagation des ondes dans un milieu matériel est décrite par les équations de Maxwell. Si 

les densités de charge et de courant macroscopiques sont nulles, nous avons : 
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où B  est le champ magnétique. En combinant les équations (1) et (2), on obtient : 
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Il est alors commode d’effectuer une décomposition de transformée de Fourier temporelle du 

champ électrique et de la polarisation du milieu, tout en distinguant la partie linéaire et non 

linéaire de celle-ci : 
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On obtient donc : 
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Dans l’approximation de l’enveloppe lentement variable (à l’échelle de la longueur d’onde 

optique) et dans le cas d’un milieu transparent [Shen84], [Boyd92], [Ros02] : 

)().()(2 ωω EkE ∇〈〈∇  

on obtient finalement un système non linéaire d’équations couplées selon la direction de 

propagation z : 
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avec Δk = 2kω − k2ω =
2ω
c

(nω − n2ω ). La quantité Δkz , généralement appelée « désaccord de 

phase », a une grande influence sur l’intensité de l’onde harmonique générée, comme il sera 

expliqué par la suite. 

 

Si l’on suppose que le rendement de conversion n’est pas trop grand et que l’intensité de la 

pompe reste constante le long du chemin de propagation (approximation de la pompe non 

déplétée), on peut intégrer la première équation du système (3) sur une longueur de 

propagation L avec la condition E2ω (z=0)=0 : 
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La puissance de second harmonique est donnée par 
2)(

202 2 LzEcSnP == ωωω ε où S est la surface 

illuminée par le laser sur l’échantillon, et on obtient finalement : 
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Cette relation montre le rôle important de l’accord de phase, c'est-à-dire de la mise en phase 

de l’onde engendrée par le processus non linéaire et de celle qui se propage déjà dans le 

milieu actif. En effet, dans le cas où Δk=0, l’accord de phase est parfait et l’intensité de l’onde 

harmonique croît de façon quadratique en fonction de la longueur de propagation L. Le 

transfert d’énergie vers l’onde harmonique est maximal. Dans le cas contraire (Δk≠0), 

l’évolution de l’intensité est oscillante en fonction de L, et passe par zéro tous les 2π/Δk. Le 

transfert d’énergie et par conséquent le rendement du processus est plus faible. On définit la 

longueur de cohérence comme la longueur pour laquelle le désaccord de phase est de π, c'est-

à-dire, Lc=λ/4(n2ω-nω). Si la longueur de propagation est courte devant cette longueur de 

cohérence, le désaccord de phase devient négligeable. 

La forme du tenseur )2(
2ωχ  dépend de la symétrie cristalline du matériau utilisé. Dans la suite, 

je me concentre sur le cas particulier de la structure wurtzite. 
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2.1.2) Tenseur de susceptibilité d’ordre deux dans le GaN 

 

La maille wurtzite ne possède pas de centre d’inversion ce qui permet au nitrure de Gallium 

(GaN) de présenter une susceptibilité d’ordre deux non nulle. Le χ2ω
(2) est un tenseur d’ordre 

trois. Compte tenu des relations de symétrie qui permettent d’annuler la plupart des éléments 

du tenseur, ce dernier peut être simplifié en : 
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et la relation entre le nouvel indice l et les originaux jk est :  
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Dans les semi-conducteurs nitrures (AlN, GaN et InN et leurs alliages), de nombreux travaux 

théoriques [Che95], [Che97], [Gav00], [Gav01], [Hug97] et expérimentaux [Ang99], [Lar06], 

[Mir93], [San05], ont été menés pour déterminer les valeurs de la susceptibilité non linéaire 

d’ordre deux dans le matériau massif. On trouve ainsi dans la littérature, les valeurs de 

susceptibilités suivantes à comparer avec celles des cristaux non-linéaires usuels :  
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Cristal référence dil (pm/V) 

d33=-11,03 

d31=5,28 [Mir93] 

d15=5,5 

d33=-10,3 
[San05] 

d31=2,9 

GaN 

[Lar06] d33=-4,28 

AlN [Che95] d33=-6,3 

InN [Gav00] d33=6,17(théorique) 

GaAs  d36=170 

BaTiO3  d31=-18,01 

LiNbO3  d33=41,05 

Quartz  d11=0,40 

KDP  d36=0,51 

SiO2  d11=16 

BBO  d22=2,3 

KTP  d33=16,6 

 

 

 

Pour les effets non-linéaires du second ordre, les matériaux les plus utilisés sont les 

ferroélectriques (KDP, ADP, KTP, LiNbO3, …) qui possèdent certes des susceptibilités 

inférieures à celles des semi-conducteurs, mais dont les autres qualités (anisotropie, 

transparence, seuil de claquage optique) sont tout à fait remarquables. 

Néanmoins, le GaN est un matériau intéressant pour l’optique non linéaire. Il possède un 

grand domaine spectral de transparence qui s’étend de l’UV (370 nm) à la bande Reststrahlen 

(13 µm). Il présente également un seuil de dommage optique très élevé (~34 nJ/pulse à  

400 nm) [Eli99]. C’est en outre un matériau biréfringent, propriété qui pourrait être mise à 

profit pour satisfaire les conditions d’accord de phase.  



Chapitre 2 : Génération résonante de second harmonique dans les puits quantiques GaN/AlN 

57 

2.1.3) Génération de second harmonique dans la maille wurtzite 

 

La polarisation à la fréquence 2ω s’écrit : 
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=
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kjijki EEP  

ce qui donne pour la structure wurtzite :  
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Dans la maille wurtzite parfaite d31=d15 et d15=-2d33. Ces relations sont vérifiées 

expérimentalement dans les couches de bonne qualité [Mir93], [San05]. 

 

L’intensité de l’onde SH I2ω est une fonction de l’angle d’incidence θ de l’onde fondamentale 

et s’écrit : 
2

222
2

)sin()()/2()2( ⎟
⎠
⎞

⎜
⎝
⎛

Ψ
Ψ
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pm dLCII λπω ωω        (4) 

où pmI −
ω2  est l’intensité de l’onde SHG polarisée TM (p) induite par l’onde fondamentale 

polarisée m. C est un cœfficient proportionnel à la transmission de Fresnel, L l’épaisseur des 

couches, et )coscos)(/2()( 22 ωωωω θθλπθ nnL −=Ψ  où nω et n2ω sont les indices de réfraction 

de l’onde pompe et de l’onde SH générée dans les couches [Kra00]. 
pm

effd −  est la susceptibilité effective à la polarisation incidente m. On détermine donc les 

véritables coefficients dil via les formules suivantes [Mir93], [Kra00], [San05] : 
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Optimisation du rendement de conversion 

 

Pour les applications pratiques, il faut maximiser l’efficacité de conversion de fréquence. 

Dans la formule (4), l’optimisation peut porter sur les deux termes suivants : la susceptibilité 

effective deff
m− p  et le terme sin(Ψ)

Ψ
⎛ 
⎝ 
⎜ 

⎞ 
⎠ 
⎟ 

2

 directement lié à l’accord de phase.  

 

En ce qui concerne l’accord de phase, plusieurs approches sont utilisées. Par exemple, il peut 

être réalisé grâce à la biréfringence du milieu, par le renversement de la polarité du matériau 

sur une longueur de cohérence [Cho03], ou encore, en utilisant par exemple, la dispersion du 

mode dans un guide d’onde [Hah99]. 

 

Il est également important de maximiser la susceptibilité intrinsèque du matériau. Le χ(2) peut 

être augmenté en structurant le matériau ou en utilisant des résonances optiques aux 

fréquences mises en jeu. Voici quelques illustrations pour ces deux approches :  

 

i) Des résultats intéressants ont été obtenus sur l’exaltation des non linéarités en 

structurant le semi-conducteur par un cristal photonique [Bal01], [Dum01], 

[Joh93], [Sak96]. Des valeurs géantes d’exaltation de génération de second 

harmonique ont été mesurées, proche d’un facteur 104 [Tor04a], [Tor04b] mais 

cette technique demande des étapes technologiques de gravure très complexes. 

 

ii) Des grandes valeurs de χ(2)
2ω peuvent être obtenues en proche résonance avec la 

bande interdite des matériaux semi-conducteurs massifs ou avec la bande interdite 

d’hétérostructures à puits quantiques asymétriques [Ata94], [Fio95a], [Fio95b], 

[Khu88], [Pel95], [Qu94], [Ros96], [Xie91]. Cela a été réalisé dans les nitrures, 

[Kim97], [Yan06] et le doublage de fréquence a été mis en évidence en proche 

résonance avec la bande interdite des puits quantiques InGaN/GaN [Sch99] où une 

valeur de χ(2)
2ω ~130 pm/V a été mesurée à λ~420 nm. 

 

La conversion de fréquence en proche résonance avec les transitions interbandes 

du matériau sous forme massive ou sous forme d’hétérostructure présente un 

inconvénient. En effet, proche de la bande interdite, l’indice optique du matériau 
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semi-conducteur varie très fortement avec la longueur d’onde ce qui complique la 

réalisation de l’accord de phase. 

 

iv) L’utilisation des transitions intersousbandes dans les puits quantiques en résonance 

avec les fréquences optiques mises en jeu est beaucoup mieux adaptée et plus 

flexible. En effet, les résonances intersousbandes peuvent être ajustées à la 

demande en faisant varier l’épaisseur du puits quantique, ou la composition de 

l’alliage dans les barrières. C’est la technique qui a été choisie dans ce travail. 

 

Je présente dans la suite, un bref historique des travaux menés mettant en évidence 

l’amplification des non-linéarités optiques avec les résonances intersousbandes dans les puits 

quantiques en utilisant différents matériaux. 
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2.2) Revue des travaux sur l’exaltation du χ(2) par les transitions ISB 

 

Les non-linéarités optiques en résonance avec les transitions intersousbandes ont été 

intensément étudiées à la fin des années 80. Gurnick et De Temple [Gur83] ont développé en 

1983 un modèle basé sur les équations de la matrice densité dans un traitement semi-classique 

non perturbatif pour décrire l’exaltation de la susceptibilité non linéaire via les résonances 

intersousbandes. Ces auteurs prédisent dans les hétérostructures AlxGa1-xAs, des non linéarités 

10 à 100 fois plus grandes que dans le GaAs massif. Les grandes lignes de ce modèle très 

puissant sont développées en annexe 1. 

Avec un système d’ingénierie des couches, il est possible de satisfaire la condition de double 

résonance, ce qui amplifie fortement la valeur de la susceptibilité. Dans ce cas, la 

susceptibilité non linéaire varie proportionnellement avec le produit des dipôles de transition 

et est inversement proportionnelle au produit des élargissements homogènes des transitions. 

Puisque le dipôle des transitions intersousbandes est orienté suivant la direction de 

confinement z, seule la susceptibilité χ2ω
zzz (=2d33) sera amplifiée ce qui donne : 
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où e représente la charge élémentaire de l’électron, n3D est le dopage en cm-3 de la structure, 

ε0 est la permittivité du vide, 2πћ la constante de Planck, zij la longueur du dipôle de la 

transition i vers j, Ωij la fréquence de résonance de la transition ij, ω la fréquence de pompe, et 

Γij la largeur de raie homogène de la transition ij. 

 

Il est évident d’après la formule (5), que pour maximiser la valeur le χ2ω
zzz, il faut maximiser 

le produit des dipôles de chaque transition. La première difficulté, c’est que dans un puits 

quantique symétrique, le dipôle de la transition e1e3 est nul. Il est donc nécessaire de briser la 

symétrie du potentiel des puits quantiques. Pour cela, plusieurs approches sont possibles. 

Fejer et al. [Fej89] ont en 1989 appliqué un champ électrique de 36 kV/cm à une structure de 

puits quantiques GaAs/AlGaAs (voir fig 2.1a). N’étant pas exactement à la double résonance, 

ils ont amplifié la susceptibilité d’un facteur 73 par rapport au GaAs massif. La même année, 

Emmanuel Rosencher et al. [Ros89a] ont quant à eux, choisi une structure à puits quantiques 

GaAs/AlGaAs en profil de marche d’escalier (fig 2.1b). Ce profil a permis d’amplifier très 
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fortement χ2ω
zzz par un facteur 1900 (χ(2)

2ω ~720 nm/V) car la condition de double résonance 

était satisfaite. Sur le même échantillon, Boucaud et al. [Bou90] mettent en évidence en 1990 

l’exaltation de la génération de second harmonique via le spectre d’excitation en résonance 

avec les transitions intersousbandes. Pour finir, Sirtori et al. [Sir91] ont utilisé en 1991 un 

système à puits couplés InGaAs/AlInAs sur InP (fig 2.1c) plus compliqué, mais permettant 

d’optimiser au maximum le produit des dipôles et de satisfaire les conditions de double 

résonance. Ils exploitent également la masse effective plus faible d’InGaAs. Malgré ces 

optimisations, ils obtiennent la valeur χ(2)
2ω ~48 nm/V, qui n’est que 100 fois plus importante 

que dans GaAs, InAs et InP massif. Cette valeur un peu faible de l’exaltation dans ce système 

pourtant optimisé peut s’expliquer par la largeur de raie importante des transitions 

intersousbandes (FWHM~30 meV) dans les puits quantiques couplés. 

 

 

 
 

Fig. 2.1 : Profils de potentiels dissymétriques utilisés par a) Fejer et al. [Fej89], b) Rosencher 

et al. ainsi que Boucaud et al. [Ros89a], [Bou90], et c) Sirtori et al. [Sir91], pour satisfaire 

les conditions de double résonance. 

ω

2ω

ω

2ω

a) b)

c)

3
132312 391,0 nmzzz = 3

132312 228,1 nmzzz =

3
132312 137,4 nmzzz =

2ωω
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L’exaltation de la génération de second harmonique a aussi été observée dans les puits 

quantiques en SiGe sur silicium [Set94]. Les transitions mises en jeu sont dans ce cas en 

bande de valence. 

Au milieu des années 90, plusieurs auteurs se sont intéressés à la somme (SFG) ou différence 

(DFG) de fréquences en résonance dans les puits quantiques. Sirtori et al. [Sir94] ont observé 

la différence de fréquences de deux lasers CO2 doublement résonants dans des puits 

quantiques couplés InGaAs/AlInAs. Ils ont ainsi généré une onde dans le lointain infrarouge à 

λ~60 µm. Sur le même principe, Chui et al. [Chui94] ont quant à eux généré une onde 

accordable entre λ=8,66-11,34 µm par différence de fréquences. H. C. Liu et al. [Liu95], 

[Liu96] ont réalisé la somme de fréquences de deux lasers CO2 en résonance avec les niveaux 

confinés dans des puits quantiques en profil de marche d’escalier GaAs/AlGaAs. Plus 

récemment, en faisant la différence de fréquence de deux laser CO2, Dupont et al. ont générés 

des ondes dans le domaine GHz [Dup06].  

 

D’autres non linéarités résonantes ont été mises en évidence comme la rectification optique 

[Ros89b], ou encore, la génération résonante de troisième harmonique dans des puits 

quantiques couplés InGaAs/AlInAs [Sir92], [Cap94], voire même avec les résonances 

intrabandes dans les boîtes quantiques InAs/GaAs [Sau99], [Bru00], [Sau01]. 

 

 

Toutes ces démonstrations de processus non linéaires résonants sont très intéressantes mais 

peu utiles si l’accord de phase n’est pas réalisé. En 1998, Vodopyanov et al. [Vodo98] 

réalisent l’accord de phase dans une structure à puits couplés InGaAs/AlInAs résonante. Ils 

obtiennent ainsi une conversion de 1 % dans un guide d’onde de seulement 200 µm de 

longueur à λ=8,6 µm. 

 

 

Dans les matériaux GaAs/AlGaAs ou InGaAs/AlInAs ou SiGe/Si étudiés précédemment, le 

domaine spectral utilisable pour la conversion de fréquence est limité au moyen infrarouge 

 (5-25 µm) à cause de la faible valeur de la discontinuité de potentiel en bande de conduction 

ou de valence. Grâce à leur grande discontinuité de potentiel en bande de conduction  

(~1,75 eV), les hétérostructures de nitrures (GaN/AlN) permettent d’étendre ce domaine au 

proche IR. De plus, grâce au champ interne gigantesque dans ces matériaux, la symétrie est 
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naturellement brisée dans des puits quantiques simples GaN/AlN (fig. 2.2) permettant ainsi de 

bénéficier de la force d’oscillateur sur la transition e1e3 normalement interdite. 

 

 
 

Fig. 2.2 : Profil de potentiel en bande de conduction d’une hétérostructure GaN/AlN avec les 

niveaux d’énergies et les fonctions enveloppes correspondantes. 
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2.3) Mise en évidence de la génération résonante de second harmonique 

dans les puits quantiques GaN/AlN 

 

Je présente dans cette partie les expériences que j’ai menées pour mettre en évidence 

l’exaltation de la susceptibilité non linéaire d’ordre deux par les résonances intersousbandes 

dans les puits quantiques GaN/AlN. 

 

2.3.1) Structure de l’échantillon E945 

 

L’échantillon utilisé pour la génération de second harmonique a été fabriqué par épitaxie par 

jets moléculaires avec un plasma d’azote comme source d’élément V (PAMBE pour Plasma 

Assisted Molecular Beam Epitaxy). La croissance a été réalisée dans le laboratoire 

Nanophysique et Semiconducteurs DRFMC du CEA/CNRS de Grenoble par Fabien Guillot et 

Eva Monroy. Le substrat utilisé pour démarrer la croissance est fourni par l’entreprise NGK et 

consiste en une couche tampon d’un micron d’AlN déposée par MOCVD sur un substrat 

saphir (0001). La structure de l’échantillon E945 est illustrée ci-dessous : 

 

AlN 3 nm  

GaN nid 2,6 nm 

AlN 3 nm 

200 

périodes

AlN ~75 nm  

AlN 1 μm  

Saphir   

 

 

Fig. 2.3 : Structure de l’échantillon E945. 
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La structure active de l’échantillon contient une série de 200 périodes de puits quantiques 

GaN de 10 monocouches (2,6 nm), séparé par des barrières d’AlN de 3 nm. Les puits 

quantiques sont non intentionnellement dopés, et la concentration électronique provient du 

dopage résiduel. Il faut souligner que l’échantillon contient du GaN uniquement dans les puits 

quantiques. 

Deux échantillons témoins ont également été utilisés dans les expériences qui suivent. Tous 

les deux sont épitaxiés sur un substrat saphir : l’un contient 3,5 µm d’épaisseur de GaN 

massif, et l’autre, 1 µm d’épaisseur d’AlN massif. 

 

Il faut noter que l’épaisseur de GaN parmi ces trois échantillons n’excède pas 3,5 µm, ce qui 

est très inférieur à la longueur de cohérence [Cho03].  

 

 

2.3.2) Spectroscopie 

 

Dans un premier temps, j’ai étudié l’échantillon par spectroscopie à transformée de Fourier. 

La figure 2.4 montre le spectre d’absorption intersousbande mesuré à l’incidence de Brewster 

en polarisation TM (p) à température ambiante. On observe un pic à 1,94 µm (0,64 eV) avec 

une amplitude de 6,5 % et une largeur totale à mi-hauteur de 84 meV. Ce pic est attribué à la 

transition e1-e2 dans les puits quantiques. Les oscillations présentes sur le spectre sont dues à 

la fluctuation d’épaisseur des puits quantiques comme expliqué dans le chapitre I. Les pics 

correspondent à l’absorption de puits quantiques faiblement dopés de 10, 9 et 8 monocouches 

d’épaisseur respectivement [Tch06a]. Chacun d’eux a une largeur totale à mi-hauteur de  

42 meV. Cet élargissement est remarquablement faible ( %6,6=Δ EE ) pour des transitions 

intersousbandes dans les nitrures à température ambiante.  
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Fig. 2.4 : Spectre d’absorption intersousbande e1e2 à l’incidence de Brewster de l’échantillon 

E945 (courbe bleue) ainsi que les ajustements Lorentziens (courbes vertes et rouge). 

 

 

 

A l’incidence de Brewster, il est très difficile d’observer la transition e1e3 qui est beaucoup 

plus faible que la transition e1e2. La figure (2.5) ci-dessous représente le spectre d’absorption 

intersousbande de l’échantillon E945 dans le proche infrarouge en configuration zigzag avec 

15 réflexions totales internes. 
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Fig. 2.5 : Spectre d’absorption intersousbande en configuration zigzag de l’échantillon E945. 

En insert est représenté un agrandissement de la partie située à haute énergie ainsi que les 

ajustements Lorentziens (courbes rouge et vertes). 

 

 

 

Ce deuxième spectre montre une très forte absorption (87 %), uniquement polarisée TM (p), 

piquée à la même énergie qu’à l’incidence de Brewster : 1,94 µm (0,64 eV) avec cette fois ci, 

une largeur totale à mi-hauteur (FWHM) de 110 meV. Ce plus fort élargissement est lié à la 

plus grande longueur de propagation dans la couche active qui exalte les faibles absorptions 

dans la configuration multi-passage. On note aussi la contribution des puits de 7 et 6 

monocouches d’épaisseur.  

On observe également sur ce spectre un second pic de faible amplitude, à très haute énergie, 

piqué à 1,18 eV (1,05 µm), attribué à la transition e1e3 (voir insert fig. 2.5). On remarque que 

la transition e1e3 possède un élargissement très important (FWHM~200 meV), mais elle est 

également structurée. Par analogie avec la transition e1e2, on attribue ces structures aux 

absorptions de puits d’épaisseurs différentes. Si l’on décompose cette transition e1e3 en 

somme de trois Lorentziennes, on obtient les élargissements individuels de 40, 50 et  
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170 meV. La largeur à mi hauteur des pics augmente fortement avec l’énergie et donc avec la 

réduction de l’épaisseur du puits quantique. On peut proposer l’explication suivante à ce 

phénomène inattendu : à partir d’une épaisseur critique du puits quantique, le troisième niveau 

se délocalise dans le continuum, ou plutôt, dans la partie triangulaire du profil de potentiel de 

la barrière AlN (fig. 2.6). Ainsi, la fluctuation d’épaisseur du puits GaN ne fait varier que très 

faiblement l’énergie du niveau e3 contrairement à celle du niveau e1. Ceci peut expliquer 

l’élargissement important du pic Lorentzien situé à très haute énergie (FWHM=170 meV) 

dans lequel réside la contribution de plusieurs épaisseurs de puits quantiques GaN. De plus, la 

position de ce troisième niveau est très sensible à la valeur de la discontinuité de potentiel 

(~1,75 eV) ainsi qu’à la valeur du champ interne dans la structure (~9 MV/cm). Il est donc 

difficile d’attribuer de façon non ambiguë une épaisseur de puits quantique à chaque pic de la 

transition e1e3 dans l’insert de figure 2.5. Pour lever cette incertitude, une expérience 

intéressante aurait été d’effectuer une spectroscopie pompe-sonde ou « hole-burning » résolue 

spectralement sur les transitions e1e2 et e1e3, c'est-à-dire, saturer les différents pics dans 

l’absorption e1e2 tout en sondant l’absorption e1e3. On s’attend à observer une diminution du 

pic d’absorption e1e3 pendant la durée de l’impulsion du laser accordé sur le pic corespondant 

à l’absorption e1e2. 

 

La position des pics des transitions e1e2 ainsi que leur force d’oscillateur respective est en bon 

accord avec les prédictions du modèle de Maria Tchernycheva décrit dans la section 1.2.3). Le 

profil de potentiel en bande de conduction calculé pour un puits quantique de 9 monocouches 

d’épaisseur de GaN est représenté sur la figure 2.6. La longueur des dipôles est calculée 

comme étant 0,495, 0,011 et 0,673 nm pour les transitions e1e2, e1e3 et e2e3, respectivement. 

 

Avec la valeur du dipôle calculée et l’amplitude de l’absorption e1e2 mesurée à l’incidence de 

Brewster, il est possible d’estimer la concentration électronique dans les puits quantiques par 

unité de surface grâce à la relation 
12

12
2 σ

α Ln D = , où σ12 est la section efficace d’absorption de 

la transition 1 vers 2 et α12L, l’absorbance mesurée. On obtient n2D=1,05×1012 cm-2, ce qui est 

équivalent à un dopage volumique de 3,8×1018 cm-3 dans le puits. Cette dernière valeur 

correspond au dopage résiduel dans les puits quantiques GaN/AlN non intentionnellement 

dopés. Les porteurs sont issus de défauts situés dans le matériau puits ou barrière. 
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Fig. 2.6 : Profil de potentiel en bande de conduction de l’échantillon E945 ainsi que les 

niveaux d’énergie et les fonctions enveloppes correspondantes. 
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2.3.3) Génération résonante de second harmonique 

 

L’expérience de génération résonante de second harmonique a été menée en collaboration 

avec Myriam Raybaut, Antoine Godard et Emmanuel Rosencher, à l’ONERA (Office 

National d’Etudes et de Recherches Aérospatiales). 

 

La mesure de génération de second harmonique a été effectuée à température ambiante en 

utilisant un oscillateur paramétrique optique (OPO) délivrant des impulsions de 6 ns de durée 

avec une cadence de 30 Hz. L’OPO utilise un cristal non-linéaire de Potassium Titanyl 

Phosphate (KTP) pompé par un laser Nd :YAG (yttrium aluminium garnet) à 1,064 µm de 

longueur d’onde. L’émission de l’OPO est accordable de 1,9 à 2,1 µm pour l’onde « signal » 

et de 2,1 à 2,3 µm pour l’onde « idler ». Une lame demi-onde (à 2 µm) est utilisée pour 

tourner la polarisation en sortie d’OPO. L’échantillon ainsi que le détecteur sont encapsulés 

dans une boîte opaque dont l’ouverture est une fenêtre de Germanium (Ge) de 5 mm 

d’épaisseur. Cette fenêtre permet de laisser passer uniquement le signal de l’OPO à 2 µm de 

longueur d’onde, et de couper très fortement l’émission diffusée à 1 µm par le laser YAG. Le 

faisceau est focalisé sur l’échantillon à l’incidence de Brewster avec une lentille en fluorine 

(CaF2) de 5 cm de longueur de focale. Le diamètre de la tache illuminée sur l’échantillon a été 

mesuré égal à 300 µm. Des filtres interférentiels sont intercalés entre l’échantillon et le 

détecteur pour s’affranchir du signal de la pompe à 2 µm mais laisser passer celui à 1 µm de 

longueur d’onde. La détection se fait à 300 K en utilisant une photodiode Si à avalanche 

Hamamatsu (C5460), un oscilloscope, et un box-car pour moyenner les mesures. La réponse 

du détecteur ainsi que la transmission des optiques ont été soigneusement calibrées 

spectralement. L’expérience est schématisée dans la figure 2.7. 

 

 
Fig. 2.7 : Schéma expérimental utilisé pour observer la génération de second harmonique. 
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La figure 2.8 montre (courbe rouge) la puissance émise par les puits quantiques à ~1 µm de 

longueur d’onde en fonction de la puissance pompe. La longueur d’onde de la pompe est  

1,98 µm, c'est-à-dire, en résonance avec la transition e1e2. Le faisceau pompe est polarisé  

TM (p). Le graphe montre une évolution quadratique de la puissance à λ~1 µm en fonction de 

la puissance pompe. Ceci est attendu pour un processus de génération de second harmonique 

puisque 222)2(
22 ωωω χ PLP ∝ . Le signal émis par l’échantillon chute drastiquement lorsque la 

polarisation de la pompe est tournée en TE (s) ou lorsque l’on oriente l’échantillon à 

incidence normale (voir graphe 2.9). Ce comportement pourrait être un premier signe de 

l’exaltation du processus non linéaire par les résonances intersousbandes. Cependant ceci 

n’est pas une démonstration, puisque cette sensibilité à la polarisation pompe a aussi été 

observée pour les mesures de SHG dans le GaN massif [Lar06], [Kra00]. Sur le même graphe 

2.8 est représentée l’évolution en puissance de la génération de second harmonique de 

l’échantillon de référence constitué de 3,5 µm de GaN massif (courbe bleue). Sur cet 

échantillon, l’émission générée est 2,77 fois supérieure à celle des puits quantiques. A noter 

que l’onde pompe traverse dans ce cas une épaisseur de 3,82 µm de GaN massif (à l’incidence 

de Brewster) alors qu’elle ne traverse que 0,57 µm de GaN dans les puits quantiques. De plus, 

la génération de second harmonique évolue quadratiquement avec l’épaisseur traversée. Si 

l’on normalise la conversion par la longueur d’interaction au carré, la conversion de fréquence 

est 16 fois plus efficace dans l’échantillon à puits quantiques que dans l’échantillon de GaN 

de référence. La mesure a également été répétée avec l’autre échantillon de référence 

comprenant 1 µm d’AlN sur substrat saphir. Aucun signal n’a pu être détecté dans la limite de 

sensibilité expérimentale. Ceci démontre que le signal de second harmonique mesuré sur 

l’échantillon à puits quantiques vient exclusivement du GaN situé à l’intérieur des puits 

quantiques et non de la couche tampon d’AlN ou du substrat saphir.  
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Fig. 2.9 : Evolution du signal de génération de second harmonique en fonction de la 

puissance incidente : les cercles bleus représentent les points expérimentaux mesurés sur 

l’échantillon de 3,5 µm d’épaisseur de GaN massif tandis que les carrés rouges représentent 

ceux mesurés sur l’échantillon à puits quantiques. Les lignes sont des ajustements 

quadratiques. 
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Fig. 2.9 : Evolution du signal de second harmonique en fonction de l’angle entre le faisceau 

pompe et l’échantillon (carrés noirs). La courbe rouge est un ajustement en Asin2(Bx). 
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Sur la figure 2.10 est tracée la quantité de signal généré dans l’échantillon à puits quantiques 

(courbe rouge) et l’échantillon de référence GaN massif (courbe bleue), en fonction de la 

longueur d’onde pompe. Ce spectre est superposé à l’absorption intersousbande e1e2 mesurée 

à l’incidence de Brewster. Cette quantité, P2ω/L2P2
ω, est proportionnelle au module carré de la 

susceptibilité non linéaire d’ordre deux de second harmonique. On remarque facilement sur 

cette figure, la présence d’une résonance intense en fonction de la longueur d’onde pompe. 

L’efficacité de conversion est maximum à 2 µm de longueur d’onde. La largeur de raie de ce 

pic résonant est de 18 meV ce qui correspond à une réduction d’un facteur 2,33 de la largeur 

de raie d’absorption intersousbande e1e2 du puits quantique de 10 monocouches (42 meV). 

Cette valeur est très voisine de la valeur théorique de 2,39 qui correspond au facteur 

d’élargissement du produit de deux Lorentziennes de même élargissement, à la double 

résonance exacte [Ros91]. En effet, si on prend deux Lorentziennes L1 et L2, leur produit 

s’écrit comme suit : 

 

22
12

1 )(
1

Γ+Ω−
=

ω
L , 

22
12

2
)22(

1

Γ+Ω−
=

ω
L  

 

L1L2 =
1

[(ω − Ω12)2 + Γ2][(2ω − 2Ω12)2 + Γ2]
   . 

 

L’élargissement Δ de L1×L2 est par rapport à l’élargissement Γ de Li : 

 

Γ×≈Γ×
−

=Δ
3877944,2

1
8

541   . 
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Fig. 2.10 : Evolution du signal de second harmonique en fonction de la longueur d’onde 

pompe superposé à l’absorption intersousbande e1e2 (courbe verte). La courbe rouge 

correspond à l’échantillon à puits quantiques tandis que la courbe bleue à l’échantillon de 

GaN de référence.  

 

 

On observe également sur cette figure 2.10 un décalage de 17 meV entre le pic de résonance 

de génération de second harmonique et le pic d’absorption intersousbande e1e2. Ce décalage 

est plus compréhensible sur la figure 2.11. Sur cette figure sont représentés les spectres de 

génération de second harmonique, d’absorption intersousbande e1e2 en fonction de l’énergie 

ћω, mais aussi d’absorption e1e3 en fonction de l’énergie 2×ћω. On remarque que la 

résonance de la génération de second harmonique se situe dans la largeur de raie homogène de 

l’absorption e1e2 des puits quantiques qui ont une épaisseur de 9 monocouches. Puisque le pic 

de génération de second harmonique est très étroit (18 meV), les conditions de double 

résonance sont satisfaites. Ainsi, on peut penser que l’absorption homogène e1e3 des puits de 9 

monocouches d’épaisseur se situe dans l’ajustement Lorentzien à haute énergie (1,28 eV) 

possédant une grande largeur à mi-hauteur (170 meV). 
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Fig. 2.11 : Spectre du signal de second harmonique (courbe rouge, échelle du haut) en 

fonction de la longueur d’onde pompe superposé à l’absorption intersousbande e1e2 (courbe 

verte, échelle du bas) et e1e3 (courbe bleue, échelle du haut). En traits pointillés est 

représentée la décomposition Lorentzienne des absorptions e1e2 et e1e3 correspondant aux 

puits de 9 monocouches. 

 

 

En utilisant la formule suivante de propagation d’onde dans les puits quantiques [Ros91], 

[Sir91] :  

)()2()()(tan)(sin2)2( 22/12422)2(
23

2
2/1

0
2/3

0 ωωωχωεμω ω PTTrrL
Sn

P =  

 

on déduit des mesures de puissance à l’incidence de Brewster en polarisation TM la 

susceptibilité non linéaire d’ordre deux : n est l’indice optique, S la surface de l’onde pompe 

sur l’échantillon, r est l’angle entre le faisceau et l’échantillon et T(ω) et T(2ω) sont les 

transmissions des ondes aux pulsations ω et 2ω à travers l’échantillon. 
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χzzz est estimé à 114 pm/V pour l’échantillon à puits quantiques. Cette valeur est 5 fois 

supérieure aux valeurs de χzzz publiées dans la littérature pour le doublage de fréquence d’un 

laser YAG à λ=532 nm dans du GaN massif [Lar06]. 

Avec les longueurs de dipôles calculées dans notre modèle (0,485 ; 0,673 et 0,011 nm pour 

les transitions e1e2, e2e3 et e1e3 respectivement) la valeur de la susceptibilité non linéaire 

d’ordre deux attendue est 135 pm/V. Cette valeur est très proche de la mesure expérimentale : 

χzzz
(2)=114 pm/V. 

Pour l’échantillon de 3,5 µm de GaN de référence, la formule suivante [Kra00] nous permet 

de calculer le d effectif :  

 
2

222
2

)sin()()/2()2( ⎟
⎠
⎞

⎜
⎝
⎛

Ψ
Ψ

∝ −− pm
eff

pm dLCII λπω ωω . 

 

Le χeff mesuré expérimentalement est de 28 pm/V. Cette dernière valeur comprend les trois 

cœfficients d31, d15 et d33 d’après la formule [Kra00] : 

 

ωωωωωω θθθθθθ 2
2

332
2

31215 sin)(sinsin)(cos2sincos dddd pp
eff ++=− . 

 

Bien que ce ne soit pas l’objectif de notre étude, des mesures angulaires plus précises et en 

fonction des différentes polarisations auraient permis de déterminer ces trois coefficients. 
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Ramené à la même longueur d’interaction, l’efficacité de conversion est 16 fois supérieure 

dans l’échantillon à puits quantiques que dans l’échantillon de GaN massif de référence. 

Cependant, dans les études menées au début des années 90 dans les puits quantiques 

GaAs/AlGaAs, les conversions étaient nettement supérieures (la susceptibilité non-linéaire a 

été amplifiée par un facteur 1900 [Bou90]). Pourquoi dans notre cas l’exaltation de la 

génération de second harmonique n’est pas plus grande, et comment l’augmenter davantage ? 

Bien que le champ électrique interne brise naturellement la symétrie du profil de potentiel 

dans les puits quantiques GaN/AlN, la longueur du dipôle de la transition e1e3 reste très faible 

(z13=0,011 nm tandis que z12=0,485 nm) et réduit considérablement le produit des trois 

dipôles. De plus, pour atteindre les courtes longueurs d’onde, des puits quantiques étroits sont 

requis. De ce fait, les longueurs des dipôles restent petites : pLze ∝×= 1212μ . 

Si l’on examine la formule de la susceptibilité non-linéaire, on remarque que :  

 

)2)(( 31311212

312312
2
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ii
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zzz ωωε
χ ω
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la susceptibilité non-linéaire d’ordre deux est proportionnelle à la concentration d’électrons 

par unité de volume (n3D). On peut donc facilement augmenter l’efficacité de conversion d’un 

ordre de grandeur en dopant davantage la structure, à 5×1019 cm-3 par exemple. Cependant, il 

faut prendre garde à deux effets néfastes. La susceptibilité non-linéaire est inversement 

proportionnelle au produit des largeurs de raie des transitions mises en jeu. Ainsi, en dopant 

davantage les puits quantiques, les interactions entre les électrons et les impuretés 

augmentent, et la largeur spectrale des résonances est plus élevée. La largeur totale à mi-

hauteur passe de 40 à plus de 60 meV pour les échantillons fortement dopés. On pourrait 

néanmoins utiliser un dopage modulé dans les barrières pour contrer cet effet. Le second effet 

est plus subtil. En incorporant davantage de dopants, les charges positives vont écranter de 

plus en plus le champ interne dans la structure. Par conséquent, la longueur du dipôle de la 

transition e1e3 va diminuer ce qui va réduire d’autant le χ (2) et l’efficacité de conversion. 

 

La structure idéale serait une structure à puits quantiques couplés où le produit des trois 

longueurs de dipôle serait maximisé comme l’a réalisé Sirtori et al. [Sir91] dans des puits 

quantiques InGaAs/AlInAs. Ce type de structure est beaucoup plus flexible car il possède 

davantage de degrés de liberté dans la conception. En insérant la structure active dans un 
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guide d’onde aux deux longueurs d’onde (fondamentale et SHG), nous pourrions bénéficier 

d’une grande longueur d’interaction comme l’a réalisé Vodopyanov et al. [Vodo98]. 

Finalement, en renversant la polarité du matériau il serait possible d’obtenir l’accord de phase 

[Cho03], ainsi, le rendement de conversion pourrait atteindre plusieurs pourcents. 

 

 

En conclusion, j’ai mis en évidence dans ce chapitre l’amplification résonante de génération 

de second harmonique dans les puits quantiques GaN/AlN. Une valeur de la susceptibilité 

non-linéaire χzzz est mesurée à 114 pm/V, soit cinq fois plus grande que dans le GaN massif. 

L’efficacité de conversion pourrait être améliorée en utilisant les puits couplés comme milieu 

actif et la configuration guide d’onde pour augmenter la longueur d’interaction. 

Néanmoins, le phénomène inverse serait aussi intéressant à étudier. Basée sur le même 

principe, la fluorescence paramétrique est utile pour un grand nombre d’applications. On peut 

imaginer par exemple une structure à puits quantiques couplés GaN/AlN absorbant à la 

longueur d’onde d’un laser YAG (λ=1,064 µm) et émettant par oscillation paramétrique un 

spectre accordable sur tout le domaine des longueurs d’onde des télécommunications.  
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Chapitre 3 
 

 

Emission intersousbande dans les puits quantiques 

GaN/AlN 
 

 

 

L’émission intersousbande est un phénomène qui a été prédit dès le début des années 

soixante-dix, suite aux premiers travaux sur les superréseaux. Très vite après le travail 

pionnier de Esaki et Tsu [Esa70] sur la conductivité négative dans les superréseaux, 

Kazarinov et Suris [Kaz71] ont proposé l’utilisation des superréseaux semi-conducteurs sous 

champ électrique pour l’amplification d’une onde électromagnétique. Plusieurs auteurs ont 

ensuite proposé diverses structures afin d’atteindre l’inversion de population [Yuh87], 

[Liu88], [Bor89], [Loe91], [Kas91], [Hu91], [Kor94]. Il a fallu attendre la fin des années 

quatre-vingt pour une première confirmation expérimentale. Les premières expériences de 

Manfred Helm ont permis la mise en évidence de l’émission spontanée dans le lointain 

infrarouge à λ~60 µm (~20 meV) [Hel88], [Hel89]. En 1994 Jérôme Faist et al. [Fai94] 

obtiennent la première émission laser intersousbande sous pompage électrique dans une 

structure à puits quantiques InGaAs/AlInAs sur InP. C’est le début de l’ère des lasers à 

cascade quantique. En 1995, François Julien propose l’émission stimulée intersousbande dans 

des puits quantiques couplés sous pompage optique [Jul95], puis la même année, met en 

évidence expérimentalement l’émission spontanée dans ce système [Mou95], [Lav95]. En 

1997, son équipe réalise l’inversion de population en obtenant l’effet laser à λ~15,5 µm sous 

pompage optique via un laser CO2 à λ~10 µm [Ogl97], [Ogl99], [Ogl00]. Ce composant est 

appelé le laser à fontaine quantique. 

Aujourd’hui, ces sources lasers intersousbandes, et principalement les lasers à cascade 

quantique, sont performants et couvrent plus de deux décades en longueur d’onde (3-300 µm), 

de l’infrarouge jusqu’au THz. Les recherches actuelles visent à élargir le domaine spectral de 
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fonctionnement au-delà des deux frontières actuelles qui sont le proche infrarouge et le 

lointain infrarouge (THz). Du côté lointain infrarouge, le record est détenu aujourd’hui par 

Scalari et al. [Sca07] à l’université de Neuchâtel. Un laser à cascade quantique GaAs/AlGaAs 

sur substrat GaAs à très faible concentration d’aluminium dans les barrières (10 %), émet 

sous champ magnétique intense (11 Teslas) et à basse température, une onde 

électromagnétique à 830 GHz, soit λ~360 µm. Cet axe de recherche trouve de nombreuses 

applications comme l’imagerie (un grand nombre de milieux sont transparents à ces longueurs 

d’onde), la spectroscopie (rotation des molécules), l’astronomie, la sécurité... Les lasers à 

cascade quantique sont également en passe de supplanter les composants microélectroniques 

pour la génération d’ondes électromagnétiques dans le domaine 100 GHz-1 THz. 

 

De l’autre côté du spectre, la motivation est de repousser la longueur d’onde d’émission vers 

les courtes longueurs d’onde pour couvrir la gamme 3-5 µm de transparence de l’atmosphère, 

mais aussi pour atteindre les longueurs d’onde des télécommunications (1,3-1,55 µm), 

correspondant au minimum des pertes et de dispersion des fibres optiques. A λ>2 µm, les 

diodes lasers reposant sur la relaxation radiative interbande deviennent inefficaces à cause 

principalement des processus de recombinaison non-radiative de type Auger. Elles ne 

fonctionnent qu’à température cryogénique et le rendement d’émission se dégrade rapidement 

lorsque la longueur d’onde augmente. Les lasers unipolaires intersousbandes offrent de 

meilleures perspectives dans cette gamme de longueurs d’onde. En 1998, Faist et al. [Fai98] 

obtiennent l’émission laser à λ~3,4 µm avec une structure à cascade quantique 

InGaAs/AlInAs à contrainte compensée sur InP. Ce record longtemps inégalé, sera détrôné 

par les lasers à base d’antimoniure qui ont fait des progrès considérables en 2006 [Rev07], 

[Sem07], [Dev07]. Les lasers à cascade quantique InAs/AlSb sur substrat InAs présentent un 

alignement de bande de type II, et une masse effective très faible (m*InAs=0.023m0). L’équipe 

de Rolland Teissier à Montpellier a poussé l’émission des lasers à cascade quantique 

InAs/AlSb à λ~2.75 µm [Dev07b] et mis en évidence une émission intersousbande spontanée 

à λ~2,55 µm [Bar05]. Dans ces structures, la discontinuité de potentiel en bande de 

conduction est de 2,1 eV ce qui permet d’envisager des émissions laser à encore plus courte 

longueur d’onde. Néanmoins, l’obtention de plus courtes longueurs d’onde d’émission dans 

ces matériaux antimoniure est limitée par deux facteurs majeurs. A cause de l’alignement de 

bande de type II, l’émission intersousbande est réabsorbée par le gap interbande (hh1e1) de 

l’hétérostructure. La deuxième difficulté dans les antimoniures (et les arséniures), est la 

recombinaison non-radiative liée aux vallées latérales (X, L). Par exemple, dans le système 
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InAs/AlSb, la vallée L du puits InAs se situe seulement à ~0,75 eV au dessus du point Γ ce 

qui réduit la discontinuité de potentiel en bande de conduction effective de 2,1 eV à 0,75 eV. 

 

Il est donc évident que pour diminuer encore plus la longueur d’onde d’émission 

intersousbande (λ<3 µm), il faut utiliser des hétérostructures semiconductrices possédant une 

grande discontinuité de potentiel entre les puits et les barrières et des vallées latérales à haute 

énergie. Les hétérostructures GaN/AlN sont d’excellents candidats. Ces deux semi-

conducteurs ont des gaps directs. Leur discontinuité de potentiel en bande de conduction est 

grande (1,75 eV). Enfin, les vallées latérales se situent à haute énergie (>2 eV au dessus du 

point Γ pour le GaN). 

 

Dans ce chapitre, je mets en évidence l’émission radiative entre niveaux confinés au sein 

d’une même bande (bande de conduction), dans une hétérostructure à puits quantiques 

simples GaN/AlN. Deux approches ont été poursuivies, la première utilise un pompage 

optique interbande et la seconde repose sur un pompage optique intersousbande résonant. 

Seule cette seconde approche s’avère efficace pour des raisons que j’explique par la suite. Elle 

conduit à l’observation d’une émission intersousbande à λ~2,13 µm, ce qui est la plus courte 

longueur d’onde d’émission intersousbande jamais rapportée à ce jour. Néanmoins, la 

structure à puits quantiques simples ne permet pas de réaliser l’inversion de population, et 

donc, d’atteindre l’effet laser. Dans la troisième partie, je montre que les structures à puits 

quantiques couplés devraient permettre d’atteindre l’inversion de population et je présente les 

calculs de gain dans ces structures. 
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3.1) Première tentative d’observation de l’émission intersousbande sous 

pompage interbande  

 

Les premières expériences ont porté sur l’observation d’une émission intersousbande sous 

pompage optique interbande. Le principe est d’exciter les électrons de la bande de valence 

vers le haut de la bande de conduction et d’observer la relaxation radiative entre les niveaux 

confinés de la bande de conduction dans un puits quantique GaN/AlN de 10 monocouches 

d’épaisseur. 

 

 
Fig. 3.1 : Profil de bande de conduction et de valence d’une structure à puits quantique 

GaN/AlN de 10 monocouches d’épaisseur. 

 

 

Cette approche présente plusieurs avantages. Le premier avantage est que les transitions 

optiques interbandes (hhm-en et lhm-en) ont des règles de sélection pour la polarisation 

beaucoup moins contraignantes que celles des transitions intersousbandes. Ainsi, il est 

possible d’exciter les électrons confinés en bande de valence (hh1, hh2,…) vers les états 

confinés en bande de conduction (e1, e2,…) sous un pompage optique à incidence normale. 

e1

e2

e3

hh2
hh1

hh3

ћω
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L’absorbance interbande entre le niveau m de la bande de valence et le niveau n de la bande 

de conduction est donnée par la formule suivante : 

 

[ ]ωχχ
ω

π
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h
−++Υ×

+
=→ mnGnm

mn
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où mn est la masse effective de l’électron dans la sous-bande de conduction n, Mm la masse 

effective des trous dans la sous-bande de valence m, e la charge élémentaire, n l’indice 

optique, c la vitesse de la lumière, m0 la masse de l’électron, L la longueur d’interaction et ћω 

l’énergie des photons. Y(x) est la fonction de Heaviside (Y(x)=0 pour x<0 et 1 partout 

ailleurs). L’élément de matrice nm χχ  représente le recouvrement des fonctions d’ondes 

des états confinés m et n. Dans les puits quantiques simples et symétriques, ce terme impose 

que seules les transitions faisant appel à des états de même parité sont possibles. Cependant, 

dans les puits quantiques GaN/AlN, la symétrie est brisée grâce au champ électrique interne. 

Ainsi, toutes les transitions optiques sont permises, mais avec des probabilités différentes. Le 

coefficient d’absorption αhhm →en
(ω) a un profil en marche d’escalier comme représenté sur le 

graphe 3.2. 

 
 

Fig. 3.2 : Evolution de l’absorbance interbande en fonction de l’énergie. 

 

Ce profil montre que le pompage interbande ne nécessite pas d’être résonant. Il est possible 

d’exciter les électrons de la bande de valence vers la bande de conduction sous la condition 

que l’énergie ћω du laser d’excitation soit supérieure à l’énergie de la transition à k=0. 

L’utilisation d’une structure à puits quantique large pour observer l’émission intersousbande 

sous pompage optique interbande n’est pas anodine. L’idée est en fait de profiter de l’effet 

Energie (ћω) 

α(ω) 

hh1-e1 hh2-e2 hh3-e3 
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Stark quantique confiné pour pomper préférentiellement la transition hh2-e2 plutôt que la 

transition hh1-e1 grâce au mauvais recouvrement des fonctions d’onde de cette dernière. De 

plus, en calculant le recouvrement des fonctions d’onde mises en jeu, on s’aperçoit que les 

transitions normalement interdites (hh2-e1) ont des probabilités non négligeables. Le 

recouvrement 
2

nm χχ de ces dernières dans un puits quantique GaN/AlN de 10 

monocouches d’épaisseur est illustré dans le tableau suivant :  

 

Transitions 
Recouvrements 

2
nm χχ  

Somme des 
facteurs de 

recouvrements 
hh1-e1 0,0845 

hh2-e1 0,278 
~ 0,36 

hh1-e2 0,504 

hh2-e2 0,127 
~ 0,63 

 

 

Finalement, dans notre système à puits quantique large, on pompe deux fois plus efficacement 

la deuxième sousbande que la première.  

 

 

3.1.1) Structure de l’échantillon E720 

 

Les expériences visant à observer l’émission intersousbande sous pompage optique interbande 

ont été effectuées sur l’échantillon E720 dont la structure est illustrée ci-dessous :  

 

AlN 10 nm   

GaN 2,6 nm  

AlN 3 nm  
×20

GaN 100 nm   

AlN 1 µm   

Saphir    
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La structure active de l’échantillon contient une série de 20 périodes de puits quantiques GaN 

de 10 monocouches (2,6 nm), séparé par des barrières d’AlN de 3 nm. Les puits quantiques 

sont non intentionnellement dopés. Une couche tampon de 100 nm de GaN est épitaxiée pour 

démarrer la croissance. 

 

 

3.1.2) Spectroscopie 

 

Dans un premier temps, j’ai caractérisé l’échantillon en spectroscopie de photoluminescence 

UV pour sonder la transition fondamentale interbande hh1-e1. 
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Fig. 3.3 : Spectre de photoluminescence de l’échantillon E720. 

 

 

Le spectre de photoluminescence de l’échantillon E720 est représenté sur la figure 3.3. 

L’insert montre le profil de potentiel calculé de la structure. Le spectre présente deux pics à 

3,48 eV et 3,16 eV. Le premier pic est attribué à la luminescence du GaN massif de 100 nm 

d’épaisseur dans l’échantillon. Le deuxième pic provient de la transition hh1-e1 des puits 

quantiques de 10 monocouches d’épaisseur. On remarque sur ce dernier pic un épaulement à 

e1

hh1
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basse énergie, certainement lié à la fluctuation d’épaisseur des puits quantiques. On observe 

sur ce spectre la signature de l’effet Stark quantique confiné puisque l’émission des puits a 

lieu à plus basse énergie que le gap du GaN. 

 

 

Puisque l’échantillon est non intentionnellement dopé et qu’il contient seulement vingt puits 

quantiques, l’absorption intersousbande e1e2 est délicate à mesurer directement. J’ai donc 

utilisé la technique différentielle de spectroscopie d’absorption photoinduite dont la sensibilité 

est très élevée. Cette technique consiste à exciter optiquement les électrons de la bande de 

valence vers la bande de conduction et mesurer la variation de transmission sous l’effet du 

photo-pompage interbande.  

 

La figure 3.4 représente le spectre d’absorption photoinduite de l’échantillon E720. La très 

forte résonance piquée à 647 meV (1,92 µm) est attribuée à la transition e1e2. La largeur totale 

à mi-hauteur est de 65 meV. Sur ce spectre, on ne distingue pas la transition e1e3 à haute 

énergie car l’absorption liée à cette transition est trop faible.  

 

 

Pour estimer l’énergie du laser pompe requise pour exciter la transition hh2-e2, il faudrait 

également connaître aussi l’énergie hh1-hh2. La technique d’absorption photoinduite permet  

a priori de sonder les résonances intersousbandes des états confinés en bande de valence 

 (hh1-hh2). Néanmoins, la masse effective des trous dans ces matériaux étant très lourde 

(mh~1,1 m0) [Kal03], ces transitions sont repoussées à grandes longueurs d’onde. Ainsi dans 

les puits quantiques de 10 monocouches d’épaisseur, la transition hh1-hh2 est attendue vers 

250 meV. Il est donc difficile de l’observer dans les puits quantiques GaN/AlN sur substrat 

saphir car ce dernier est fortement absorbant aux longueurs d’onde supérieure à 5 µm  

(~250 meV). De plus, cette masse effective très lourde diminue la force d’oscillateur des 

transitions intersousbandes en bande de valence. Nous avons donc utilisé une estimation 

théorique pour l’énergie hh1-hh2 (250 meV).  
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Fig. 3.4 : Spectre d’absorption intersousbande e1e2 photoinduite sous pompage optique UV 

interbande. 

 

 

Les expériences donnent hh1-e1=3,16 eV et e1e2=0,645 eV. De ces résultats, nous estimons 

l’énergie de la transition hh2-e2 à 4,055 eV (306 nm). Ainsi, pour pomper optiquement cette 

transition, il faut utiliser un laser dont la longueur d’onde est inférieure ou égale à 306 nm. 

 

 

3.1.3) Pompage optique interbande 

 

L’expérience consiste à pomper optiquement l’échantillon à incidence normale avec un laser 

UV et à observer un signal optique infrarouge autour de 2 µm de longueur d’onde. Le laser 

utilisé est un laser Ar+ doublé à 244 nm dont la puissance de sortie est de 1 Watt en continu. 

L’émission récoltée par la tranche de l’échantillon est dirigée vers le port d’entrée d’un 

spectromètre à transformée de Fourier fonctionnant en mode pas à pas. La détection s’effectue 

grâce à un détecteur InAs refroidi à la température de l’azote liquide (77 K) dont la longueur 

d’onde de coupure est de 3,1 µm. Pour augmenter la sensibilité de l’expérience, une détection 

synchrone est utilisée à la fréquence de modulation du laser haché mécaniquement.  
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Fig. 3.5 : Spectre (courbe rouge) d’émission proche infrarouge sous pompage optique 

interbande UV superposé au spectre d’absorption photoinduite (courbe bleue). 

 

 

La fig 3.5 montre l’émission proche infrarouge à température ambiante (300 K) de 

l’échantillon E720 (courbe rouge) récoltée par la tranche sous pompage optique UV à  

244 nm. La figure montre aussi l’absorption photoinduite e1e2 des puits quantiques (courbe 

bleue). Le spectre d’émission piqué à 1,53 µm est extrêmement large et non polarisé 

(rappelons que les transitions intersousbandes sont toujours polarisées suivant l’axe de 

croissance (TM)). On voit également sur ce spectre que cette émission très large est 

réabsorbée dans le plan des couches puisqu’il y a un trou dans le spectre d’émission à 

l’endroit où se situe la résonance intersousbande. De toute évidence, cette émission non 

polarisée n’est pas l’émission intersousbande des puits quantiques. Elle est probablement liée 

à la recombinaison radiative des défauts profonds se situant dans le gap des semiconducteurs 

AlN et GaN, activés par le laser UV. 

L’estimation théorique qui suit montre que les temps caractéristiques d’émission ISB e2e1 et 

d’émission des défauts profonds aussi bien que les puissances émises sont radicalement 

différents. Si le laser de pompe est complètement absorbé, le rendement de luminescence est 

donné par la formule suivante :  
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Le temps de relaxation non-radiative intersousbande a été mesuré par plusieurs auteurs 

[Heb02], [Iiz00], [Ham04], [Ham05], [Wan05], [Wan06] dans les puits quantiques GaN/AlN. 

Il est estimé entre 150 et 300 fs. Le temps de relaxation radiative dans les puits quantiques est 

donné par la formule [Ber94] :  
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où f21 représente la force d’oscillateur de la transition 2→1. Ainsi, pour une puissance pompe 

de 1 Watt à λp=244 nm, la puissance interne émise à λe~2 µm des puits quantiques est estimée 

à 0,67 µWatt/Watt de pompe. Ce rendement interne correspond à l’émission générée à 

l’intérieur de l’échantillon. D’après les mesures présentées section 3.2.4), l’efficacité de notre 

système optique pour récolter la lumière émise est de seulement ~10-5. Le rendement externe 

est donc de quelques pWatt/Watt. Or, l’émission générée par les défauts observée durant 

l’expérience est de l’ordre de quelques nWatt, ce qui masque complètement l’émission 

intersousbande attendue des puits quantiques.  

 

Comment s’affranchir de l’émission de ces défauts dont la puissance est supérieure à celle des 

puits quantiques ? Augmenter le nombre de puits quantiques n’apporte rien puisque le nombre 

de défauts est proportionnel à l’épaisseur de l’échantillon. Cependant, une mesure d’émission 

résolue temporellement pourrait apporter une solution. En effet, le temps de relaxation 

radiative intersousbande dans les puits quantiques GaN/AlN est estimé à ~27 ns. Le temps de 

recombinaison des défauts est plus long (~ µs). On peut donc espérer observer deux émissions 

séparées dans le temps. Pour cette expérience, il faudrait utiliser un laser YAG pulsé, 

quadruplé à λ=266 nm de longueur d’onde dont la durée d’impulsion serait de l’ordre de 10 ns 

avec une puissance crête de plusieurs kiloWatt. 

 

Une autre alternative pour s’affranchir de l’émission des défauts profonds serait de pomper 

l’échantillon à beaucoup plus basse énergie. C’est pourquoi nous nous sommes orientés vers 

le pompage optique intersousbande résonant. 
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3.2) Mise en évidence d’émission sous pompage intersousbande résonant 

 

L’idée est de concevoir une structure simple et robuste permettant d’observer l’émission ISB 

sous pompage optique ISB. Le choix s’est porté sur des puits quantiques GaN/AlN 

d’épaisseur suffisante pour présenter trois niveaux d’énergie en bande de conduction. 

L’asymétrie du potentiel induite par le champ interne dans le GaN rend possible l’excitation 

résonante des électrons du niveau fondamental e1 vers le troisième niveau e3. L’objectif est 

d’observer la relaxation radiative du niveau e3 vers le niveau e2 sous pompage optique 

résonant avec l’absorption e1e3. 

 

L’épaisseur des puits quantiques GaN/AlN a été choisie égale à 7 monocouches. Cette 

épaisseur critique correspond d’après les calculs, à l’épaisseur minimale où le troisième 

niveau reste confiné dans le puits quantique. Le profil de potentiel calculé est représenté sur la 

figure suivante : 

 
Fig. 3.6 : Profil de potentiel en bande de conduction d’un puits quantique GaN/AlN de 7 

monocouches d’épaisseur. 

 

 

Le calcul donne les longueurs de dipôles suivantes : z12=0,41 nm, z23=0,53 nm, z13=0,037 nm.  

On remarque que la longueur du dipôle z13 est faible ce qui n’est pas étonnant puisque la 

transition e1e3 n’est permise que grâce à la dissymétrie du profil de potentiel. 

ћω
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3.2.1) Structure des échantillons E900 et E1000 

 

Deux échantillons (E900 et E1000) destinés aux mesures d’émission ISB ont été fabriqués. 

Leur structure est illustrée ci-dessous :  

 

 

 

 

E900        E1000 

 

 

 

Les échantillons ont été épitaxiés sur le quasi-substrat AlN-sur-saphir. La structure active de 

l’échantillon E900 (E1000) contient une série de 250 (200) périodes de puits quantiques GaN 

de 7 monocouches (1,82 nm), séparés par des barrières d’AlN de 3 nm. Les puits quantiques 

sont non intentionnellement dopés dans l’échantillon E900, et la concentration électronique 

provient du dopage résiduel. L’échantillon E1000 est quant à lui dopé en incorporant du 

Silicium à 5×1019 cm-3 dans les puits quantiques. Les échantillons sont conçus pour présenter 

trois niveaux confinés au sein de la bande de conduction. 

AlN 3 nm   

GaN nid 7 MC  

AlN 3 nm  

250 

périodes

GaN nid ~140 nm   

AlN ~90 nm   

AlN 1 μm   

Saphir     

AlN 3 nm   

GaN dopé 7 MC  

AlN 3 nm  

200 

périodes

AlN ~90 nm   

AlN 1 μm   

Saphir    



Chapitre 3 : Emission intersousbande dans les puits quantiques GaN/AlN 

92 

3.2.2) Spectroscopie 

 

J’ai étudié dans un premier temps les échantillons par spectroscopie à transformée de Fourier. 

0,6 0,7 0,8 0,9
0

5

10

15

20
2,2 2 1,8 1,6 1,4

9MC

8MC

5MC

6MC

Longueur d'onde (µm)
A

bs
or

pt
io

n 
(%

)

Energie (eV)

7MC

 

 

E900

 

TE (s)

E1000

 
Fig. 3.7 : Spectres de l’absorption intersousbande e1e2 des échantillons E900 (courbe bleue) 

et E1000 (courbe rouge). La courbe verte correspond au spectre d’absorption de 

l’échantillon E1000 en polarisation TE. 

 

La figure 3.7 montre les spectres d’absorptions intersousbandes des échantillons E900 (courbe 

bleue) et E1000 (courbe rouge), mesurés à l’incidence de Brewster en polarisation TM (p) à 

température ambiante. On observe sur ces spectres plusieurs pics qui correspondent à 

l’absorption intersousbande e1e2  de puits quantiques d’épaisseurs différentes. Le pic principal 

est à 742 et 750 meV pour les échantillons E900 et E1000, respectivement. Ces énergies 

correspondent à l’énergie d’absorption intersousbande e1e2 d’un puits de 7 monocouches 

d’épaisseur (le décalage est expliqué plus loin). On remarque que malgré un nombre inférieur 

de puits quantiques dans l’échantillon E1000 par rapport à l’échantillon E900 (200 et 250 

périodes, respectivement), son intensité d’absorption est plus grande pour un seul passage à 

travers la couche active à l’incidence de Brewster : 17 % d’absorption pour le E1000 contre 

12% pour le E900. Cette différence d’absorption est attendue puisque l’échantillon E1000 est 

dopé à 5×1019 cm-3 alors que le E900 est non intentionnellement dopé. A partir de ces 

amplitudes d’absorption mesurées et des longueurs de dipôle calculées, on estime la 

concentration électronique active dans les puits quantiques à 7×1012 cm-2 (4×1012 cm-2) pour 
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l’échantillon E1000 (E900). Comme illustré sur la figure 3.8, les spectres d’absorption ISB 

des deux échantillons peuvent être décomposés en somme de plusieurs Lorentziennes (voir 

section 1.4.1) chapitre I). Chaque Lorentzienne correspond à l’absorption ISB de puits 

quantiques dont l’épaisseur est égale à un nombre entier de monocouches (voir figure 3.8).  
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Fig. 3.8 : Décomposition Lorentzienne des pics d’absorption intersousbande e1e2 des deux 

échantillons E900 (courbe bleue) et E1000 (courbe rouge). 

 

L’échantillon E1000 apparaît plus homogène que l’échantillon E900, en partie parce qu’il 

contient moins de périodes. En effet, la contribution des puits de 9 et 5 monocouches bien 

visible dans le spectre du E900 n’est pas présente dans celui du E1000. La largeur totale à mi-

hauteur de chaque Lorentzienne est de 41 meV pour l’échantillon E900 ( %5,5=Δ EE ), et 

de 60 meV pour l’échantillon E1000 ( %8=Δ EE ). La largeur à mi-hauteur plus élevée pour 

l’échantillon E1000 est probablement due à la diffusion électron-impuretés dans cet 

échantillon fortement dopé. On peut aussi remarquer un léger décalage vers les hautes 

énergies (~8 meV) de chaque pic individuel d’absorption e1e2 dans l’échantillon E1000 par 

rapport à l’échantillon E900. Ceci peut s’expliquer par la plus grande densité de porteurs dans 

E1000 et la modification de l’énergie de la transition ISB due aux effets à n corps 

(essentiellement interaction d’échange), comme discuté dans [Tch06a]. 

Pour observer l’absorption de la transition e1e3 possédant une faible force d’oscillateur, j’ai 

utilisé la configuration en zigzag pour augmenter le nombre de passages dans la structure 

active. Sur la figure 3.9 est représenté le spectre d’absorption en guide multi-passage pour les 

deux échantillons (E900 et E1000). La lumière polarisée TM (p) subit 15 réflexions internes 

dans l’échantillon. 
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Fig. 3.9 : Spectre d’absorption intersousbande e1e3 des deux échantillons E900 (courbe 

bleue) et E1000 (courbe rouge). 

 

L’absorption intersousbande e1e3 est uniquement observée en polarisation TM (p). Elle est 

piquée à 1,26 eV (0,98 µm) et présente un élargissement total à mi-hauteur de 95 meV pour 

l’échantillon E1000. Concernant l’échantillon E900, l’absorption e1e3 est piquée à 1,25 eV et 

montre une augmentation de l’élargissement à basse énergie, certainement liée à la 

contribution des puits quantiques de 9 monocouches d’épaisseur. Contrairement aux 

absorptions e1e2, l’absorption e1e3 ne présente pas de structure avec plusieurs pics. Une 

explication possible est qu’en dessous d’une épaisseur critique du puits quantique, le 

troisième niveau se délocalise dans le continuum, ou plutôt, dans la partie triangulaire du 

potentiel de la barrière AlN (fig. 3.6). Si l’épaisseur du puits quantique GaN diminue d’une 

monocouche, le champ interne se répartit différemment. Il devient plus important dans le 

puits GaN et plus faible dans la barrière AlN. En conséquence, le décalage de l’absorption 

e1e3 avec l’épaisseur du puits quantique est beacoup moins prononcé que celui de l’absorption 

e1e2. Ainsi, dans ce système particulier, l’écart e1e3 peut même diminuer lorsque l’épaisseur 

du puits quantique diminue (contrairement aux systèmes classiques du type GaAs/AlGaAs).  
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3.2.3) Emission 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

Fig . 3.10 : Schéma du montage expérimental. 

 

 

Sur la figure 3.10 est représenté le schéma expérimental du système permettant de mesurer 

l’émission intersousbande. La facette de l’échantillon servant à l’injection du pompage 

optique est polie à 45° et la facette de sortie à 90°. L’excitation est fournie par un laser Titane-

Saphir accordable de 850 à 1100 nm en utilisant deux jeux de miroir. Ce laser est lui-même 

pompé optiquement avec un laser Ar+ multiraies visibles avec une puissance optique de 

 20 Watt. Dans la première expérience, la longueur d’onde d’excitation du laser Ti-Saphir est 

fixée à 980 nm en résonance avec l’absorption e1e3. A cette longueur d’onde, la puissance du 

laser est de 1 Watt. Le faisceau pompe est focalisé à incidence normale sur la facette à 45° à 

l’aide d’une lentille en quartz de 5 cm de focale. Dans cette configuration, le laser pompe 

subit plus de dix passages à travers la structure active. L’émission est récoltée de l’autre coté 

de l’échantillon par la facette polie à 90° grâce à un miroir sphérique de 2 cm de focale et de 

 5 cm de diamètre. L’émission est dirigée vers le port d’entrée d’un spectromètre à 

transformée de Fourier Nicolet Nexus 870 fonctionnant en mode pas à pas. Un filtre en 

Germanium massif de 5 mm d’épaisseur est utilisé pour absorber le résidu du laser. Pour la 

détection, j’ai utilisé un détecteur InAs refroidi à la température de l’azote liquide (77 K) dont 

la longueur d’onde de coupure est de 3,1 µm. Une détection synchrone à la fréquence de 

modulation du laser haché mécaniquement est utilisée pour augmenter la sensibilité de 

l’expérience. 

 

Laser Ar+ (λ=488 et 514 nm) 
Laser Ti : Saphir  

(650 nm<λ<1100 nm) 

Spectromètre FTIR 

Détecteur InAs 
Miroir 

sphérique 

Filtre Ge 

Miroir plan 

Lentille 

Echantillon 
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Fig. 3.11 : Spectres d’émission intersousbande des échantillons E900 (carrés bleus) et E1000 

(cercles rouges). La courbe noire en trait plein représente la réponse spectrale du système de 

mesure. 

 

 

Le spectre d’émission des échantillons E900 (carrés bleus) et E1000 (cercles rouges) est 

montré sur la figure 3.11 pour une excitation à λ=980 nm polarisée TM (p). La courbe noire 

en trait plein représente la réponse spectrale du système de mesure obtenu avec l’émission 

d’une lampe. L’émission est piquée à λ=2,13 µm avec une largeur à mi-hauteur de 60 meV 

pour l’échantillon E1000 et à λ=2,3 µm avec un élargissement de 160 meV pour l’échantillon 

E900. Le signal d’émission est principalement polarisé TM (p) : l’intensité dans cette 

polarisation est trois fois supérieure à celle en polarisation TE (s). Le signal polarisé TE est 

probablement dû à la dépolarisation de l’onde lors des multiples réflexions à l’intérieur de 

l’échantillon. 

D’après les mesures d’absorption intersousbande e1e2 et e1e3, l’émission e3e2 est attendue à 

565 (510) meV pour les puits quantiques de 8 (7) monocouches. L’émission piquée à  

580 meV pour l’échantillon dopé E1000 est seulement décalée de 15 meV de l’émission 

attendue pour des puits quantiques de 8 monocouches d’épaisseur. Le décalage spectral est 

inférieur à la demi largeur de raie de la transition. En ce qui concerne l’échantillon E900, 

l’élargissement plus élevé et le décalage du pic vers les basses énergies s’expliquent par la 

contribution des puits de 9 monocouches au signal d'émission. 
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Je présente maintenant les expériences de spectroscopie d’excitation de la luminescence 

intersousbande. Pour ce faire, j’ai mesuré la puissance du signal d’émission intégré 

spectralement (λ=1,8-3,1 µm) en fonction de la longueur d’onde et de la polarisation du laser 

Ti : Saphir. La figure suivante 3.12 montre le rendement d’émission en fonction de la 

longueur d’onde d’excitation en polarisation TM (carrés rouges) et TE (cercles verts) pour 

l’échantillon E1000. Chaque point de mesure est obtenu avec des longueurs d’onde pompe 

espacées de dix nanomètres et un temps d’intégration de plus de trois minutes pour améliorer 

le rapport signal à bruit. 
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Fig. 3.12 : Spectre de photoluminescence d’excitation (PLE) en polarisation TM (carrés 

rouges) et TE (cercles verts). A titre de comparaison, la courbe rouge représente l’absorption 

e1e3 mesurée en guide d’onde multi passage. 

 

 

Sur la figure est aussi représenté le spectre d’absorption intersousbande e1e3. La figure 3.12 

montre que le signal d’émission est maximum lorsque l’excitation est résonante avec 

l’absorption e1e3 et qu’il suit fidèlement la forme de raie d’absorption en polarisation TM. 

Ceci confirme que l’émission provient bien de la relaxation intersousbande radiative e3e2 des 

puits quantiques. Sous une excitation polarisée TE (s), on remarque la présence d’un signal 

résiduel large bande qui augmente de façon monotone avec l’énergie pompe. Ce signal est 

probablement lié à la recombinaison radiative des défauts profonds dans la structure. 
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3.2.4) Rendement de luminescence 

 

La puissance émise par l’échantillon sous un pompage optique à λ=980 nm est seulement de 

10 pWatt par Watt de laser injecté. Ceci est le résultat du faible rendement quantique de la 

relaxation radiative intersousbande mais surtout de la faible efficacité de collecte du montage 

expérimental. 

Si l’on suppose que le faisceau pompe est totalement absorbé lors des multiples réflexions 

dans l’échantillon, le rendement de luminescence peut être estimé par la formule suivante :  

rad

nr

e

p

32

3

τ
τ

λ
λ

η =  

où λp est la longueur d’onde pompe et λe est la longueur d’onde d’émission. τ3
nr est la durée 

de vie des électrons dans la troisième sousbande ~150 fs [Heb02], [Iiz00], [Ham04], 

[Ham05], [Wan05], [Wan06]. τ32
rad est le temps de relaxation radiative des électrons de la 

troisième sousbande vers la deuxième. On peut estimer ce temps à partir de la formule 

suivante [Ber94] :  
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où f32=4,6 représente la force d’oscillateur de la transition 3→2. Ainsi, pour une puissance 

pompe de 1 Watt à λ~1 µm, le rendement d’émission interne des puits quantiques est estimé à 

3 µWatt par Watt de pompe. Ce rendement correspond à l’émission générée à l’intérieur de 

l’échantillon. On peut estimer que seulement une faible partie des photons (~3.10-5) est 

collectée par la facette de sortie. 

 

 

3.2.5) Emission Raman ? 

 

Le processus spontané observé est clairement lié à l’émission résonante entre les sousbandes 

3 et 2. On ne peut cependant pas exclure a priori que des processus non-linéaires du type 

Raman résonant puissent contribuer au signal. Khurgin et al. [Khu95] ont proposé d’utiliser 

l’effet Raman stimulé en proche résonance avec les transitions intersousbandes pour obtenir 

l’effet laser. L’effet Raman stimulé est considérablement amplifié si le niveau relais virtuel 

est en proche résonance avec les niveaux réels des puits quantiques.  
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L’une des signatures du processus Raman résonant stimulé est que l’énergie du photon émis 

suit l’énergie du photon pompe lorsque celle-ci est accordée. Cela a été clairement mis en 

évidence par H. C. Liu et al. [Liu00], [Liu01], [Liu03] dans une structure laser fontaine à 

puits quantiques GaAs/AlGaAs. Plus récemment, M. Schneirt et al. [Sch07] ont réalisé un 

laser fontaine Raman en profitant de la faible masse effective d’InGaAs dans une structure 

InGaAs/AlInAs sur InP émettant à λ~5 µm. 

Nous avons tenté de mesurer le spectre d’émission en accordant la longueur d’onde de 

pompage de part et d’autre de la résonance d’absorption e1e3. Néanmoins, le rapport signal à 

bruit était insuffisant pour conclure à l’existence ou non d’un déplacement spectral du pic 

d’émission en fonction de la longueur d’onde pompe. La quantité de signal intégré 

spectralement par la détection synchrone était seulement de 2 µV avec un bruit de 1 µV. 

 

Indépendamment de l’existence ou non d’un processus Raman, il convient de noter que l’on 

peut s’attendre à un décalage du pic d’émission avec la longueur d’onde de pompage. En 

effet, dans notre système très inhomogène, à cause des fluctuations du nombre de 

monocouche, il est évident que si on décale la longueur d’onde pompe, on peuple le niveau 

d’énergie e3 correspondant à des puits d’épaisseurs différentes. On décale ainsi l’énergie de 

l’émission de la transition e3e2. Malheureusement, la quantité trop faible de signal dans mon 

expérience ne permettait pas de mettre en évidence ce phénomène. Il faudrait optimiser au 

maximum la configuration expérimentale pour obtenir un meilleur rendement de 

luminescence. Une possibilité serait d’insérer la structure dans un guide d’onde et de pomper 

optiquement la transition e1e3 directement dans le guide à l’aide d’un objectif de microscope. 

L’émission pourrait alors être récoltée à la sortie du guide, sur le côté ou bien encore en 

configuration rétro-diffusée. 

 

Finalement, la structure à puits quantiques GaN/AlN simples ne permet pas a priori 

d’atteindre l’inversion de population. Pour ce faire, il faudrait que le temps de relaxation non 

radiatif entre les sousbandes e3 et e2, c'est-à-dire τ32
nr, soit plus long que la durée de vie des 

électrons dans le niveau e2, c’est-à-dire τ2
nr. Or en première approximation, τ32 et τ2=τ21 sont 

proportionnels aux énergies des transitions e32 et e21, respectivement [Juju95], [Wan96]. 

Comme e32 < e21, on s’attend à ce que τ32 < τ21. L’effet laser par un processus d’émission à un 

photon est donc a priori impossible dans notre structure à puits quantiques. 
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3.3) Faisabilité d’un laser à Fontaine quantique dans les puits couplés 

GaN/AlN aux longueurs d’onde des télécommunications 

3.3.1) Principe 

 

En 1997, Olivier Gauthier-Lafaye et al. [Ogl97] mettent en évidence le premier laser à 

fontaine quantique dans des puits quantiques couplés GaAs/Al0,4Ga0,6As. La structure est 

conçue pour présenter trois niveaux d’énergie accessibles pour les électrons. La population du 

niveau fondamental e1 est assurée par le dopage de la structure. L’énergie de la transition e1e3 

est choisie pour être pompée efficacement via un laser CO2 à λ~10 µm. La transition laser a 

lieu entre le niveau 3 et 2 à λ~15,5 µm. La séparation énergétique entre le niveau 2 et le 

niveau 1 est très proche de l’énergie des phonons optiques longitudinaux du matériau  

(36 meV), permettant ainsi un recyclage extrêmement rapide des électrons du niveau 2 vers le 

niveau fondamental. 

 

 

 
 

 

Fig. 3.13 : Gauche : profil de potentiel en bande de conduction ainsi que les fonctions 

enveloppes de la structure laser à fontaine quantique utilisée par Olivier Gauthier-Lafaye et 

al. [Ogl97]. Droite : le schéma des sousbandes illustrant les chemins de relaxation non-

radiative.  
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3.3.2) Laser à Fontaine quantique à puits couplés GaN/AlN 

 

Pour réaliser un laser à Fontaine quantique émettant aux longueurs d’onde des 

télécommunications dans les puits quantiques GaN/AlN, plusieurs conditions sont 

indispensables. La première consiste à utiliser un système à trois niveaux, la seconde à avoir 

une relaxation très rapide e2-e1. La relaxation par émission d’un phonon optique longitudinal 

est la plus efficace et la plus simple à mettre en oeuvre. En effet, il suffit de concevoir une 

structure dont la séparation énergétique entre les deux premiers niveaux est proche de 

l’énergie du phonon optique LO (~90 meV). Cette condition peut être facilement satisfaite en 

jouant sur le couplage des deux puits quantiques GaN par une barrière fine AlN car celui-ci 

permet une grande flexibilité sur le positionnement des niveaux quantiques. La troisième 

condition concerne l’épaisseur des couches. Dans les nitrures, la masse effective des électrons 

est élevée (m*
GaN=0,22 m0). Pour obtenir une émission aux longueurs d’onde des 

télécommunications il faut utiliser des épaisseurs de puits quantiques GaN très minces. Pour 

atteindre un fort couplage entre les niveaux quantiques des deux puits, la barrière AlN entre 

ces deux derniers doit être suffisamment mince car la discontinuité de bande de conduction 

est élevée. On pourait néanmoins utiliser une barrière de couplage moins haute, c'est-à-dire en 

AlGaN pour amplifier le couplage tunnel [Dri07]. 

Cependant, la croissance des couches ultra-minces est un défi pour l’épitaxie. Pour concevoir 

une structure active robuste et assez homogène, il ne faut pas que l’épaisseur des couches soit 

inférieure à quatre monocouches atomiques (1 monocouche=0,26 nm) pour les puits 

quantiques GaN comme pour les barrières AlN. 
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Je propose donc les deux structures suivantes à puits couplés GaN/AlN : 

a) 

b)

 
 

Fig. 3.14 : Profil de potentiel en bande de conduction (à gauche) de structure laser à fontaine 

quantique. Simulation du spectre d’absorption correspondant (à droite). a) barrière de 

couplage en AlN. b) barrière de couplage en Al0,8Ga0,2N. 
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La première structure (a) est constituée de deux puits quantiques GaN de 4 monocouches 

séparés par une barrière de couplage AlN de 4 monocouches. Des séparateurs en AlN de  

7 monocouches atomiques sont insérés entre chaque période. L’épaisseur de ces séparateurs 

est réduite au maximum afin de minimiser le champ interne dans les puits quantiques. Cela 

permet d’avoir des transitions intersousbandes à un peu plus haute énergie dans ce système 

particulier. La longueur d’onde de pompage est 1,34 µm et la transition laser est attendue 

autour de ~1,61 µm. La séparation entre les deux premiers niveaux est de 156 meV, ce qui est 

proche de deux fois l’énergie des phonons optiques LO (90 meV).  

 

La deuxième structure (b) est identique à la précédente mis à part le fait que la barrière 

séparant les deux puits quantiques GaN est cette fois en Al0,8Ga0,2N. Ceci permet d’amplifier 

le couplage entre les puits et donc d’augmenter les forces d’oscillateurs des transitions 

diagonales. En contre partie, les énergies des transitions optiques sont légèrement réduites car 

les niveaux situés proche du continuum ressentent le confinement d’un puits plus large. Ainsi, 

la longueur d’onde de pompage devient 1,41 µm et la transition laser est attendue autour de 

~1,82 µm. La séparation entre les deux premiers niveaux est de 198 meV.  

 

Dans les deux structures proposées, il existe un quatrième niveau situé à haute énergie. Cela 

pourrait permettre un pompage optique du niveau e1 vers le niveau e4 à plus haute énergie que 

précédemment (1,13µm) et d’obtenir la transition laser entre le niveau e4 et le niveau e2 à 

 1,31 µm dans la première structure (a). Dans la deuxième structure (b), le pompage serait 

toujours à 1,13 µm, mais l’émission serait attendue autour de 1,38 µm. Le défaut d’un tel 

système laser à quatre niveaux, c’est qu’il multiplie les chemins de relaxation non radiatifs. 

Ainsi, l’électron situé dans la quatrième sousbande peut relaxer vers la première, la deuxième 

et la troisième sousbande. Puisque le rendement quantique est directement proportionnel au 

rapport de la durée de vie sur la durée de relaxation radiative, l’ajout d’un niveau 

supplémentaire rend l’inversion de population plus difficile à obtenir. Dans la suite, je ne 

considère que le schéma à trois niveaux.  
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3.3.3) Calcul du gain stimulé 

 

Dans un système laser à trois niveaux, on peut écrire les équations différentielles à taux de 

populations suivantes : 
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en supposant le régime stationnaire et avec la condition que la densité de population totale du 

système reste constante : N=n1+n2+n3. Les ni représentent les densités de population des 

niveaux i en cm-2 et les ni
ther, les populations à l’équilibre thermique. τij

nr est le temps 

caractéristique de relaxation non radiative entre les niveaux i et j. Wp et We représentent les 

probabilités d’absorption pour le pompage (Wp) et de l’émission spontanée (We) en s-1. Dans 

l’hypothèse d’un régime permanent et en dessous du seuil laser, on peut négliger les termes de 

relaxation radiative. Enfin, puisque le niveau e3 est très loin du niveau de Fermi, on peut 

négliger le terme n3
ther. Avec ces dernières simplifications, le système se réécrit comme :  
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D’après ces deux dernières équations, deux paramètres majeurs sont à optimiser pour obtenir 

l’inversion de population :  

 

i) Le temps de relaxation τ21 doit être plus court que le temps de relaxation τ32.  

ii) L’écart énergétique entre les deux premiers niveaux doit être grand devant kT. La 

population thermique du deuxième niveau détruit l’inversion de population. C’est 

l’augmentation exponentielle de cette population avec la température qui déterminera 

la température maximale de fonctionnement du laser kTEther Nen /
2

12Δ−= . 
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Le gain g généré par la structure est donné par la formule : 
pL

ng 32σΔ
=  

où Δn est l’inversion de population, σ32 est la section efficace de la transition 3→2 

d’émission, et Lp est l’épaisseur de la structure active. 

En substituant les valeurs de l’inversion de population, on obtient le gain stimulé en fonction 

de l’intensité pompe Ip comme suit : 
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Il est évident que pour maximiser le gain, il faut maximiser le produit des sections efficaces 

des transitions mises en jeu. 

 

Dans le système utilisé par Gautier-Lafaye et al. [Ogl97] qui est constitué de deux puits 

quantiques de GaAs de 8,2 et 5 nm séparés par une barrière Al0,4Ga0,6As de 1,4 nm 

d’épaisseur, le gain stimulé g=1,51.10-3×Ip cm-1 par période. Cette valeur est calculée en 

utilisant les paramètres ci-dessous, et pour la température 0 Kelvin.  

 

τ21=0,5 ps  σ13=1,77×10-14 cm2 

τ32=1,5 ps  σ23=2,50×10-14 cm2 

τ31=1,2 ps  N=3×1011 cm-2 

 

En appliquant le même calcul à la structure à puits quantiques couplés GaN/AlN proposée 

dans la fig. 3.14a), on trouve un gain stimulé égal à 10-6×Ip cm-1 par période. Les paramètres 

utilisés sont les suivants et la température est 0 K :  

 

τ21=30 fs  σ13=2,2×10-16 cm2 

τ32=300 fs  σ23=4,9×10-17 cm2 

τ31=300 fs  N=5×1012 cm-2 

Le gain stimulé calculé dans les puits quantiques couplés GaN/AlN est trois ordres de 

grandeur inférieur à celui de la structure utilisée dans [Ogl97]. La raison principale est liée 

aux paramètres intrinsèques du matériau. En effet, la masse effective du GaN est trois fois 
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supérieure à celle du GaAs. Ainsi, le produit des sections efficaces de transition est réduit 

d’un facteur 10. N’oublions pas qu’intervient dans les sections efficaces la largeur de raie 

homogène des transitions qui est relativement grande dans les nitrures (FWHM ~ 40 meV). 

 

Pour obtenir l’effet laser, il faut réaliser une cavité pour l’amplification. Pour cela il est 

nécessaire d’insérer la structure active dans un guide d’onde possédant de faibles pertes. 

Contrairement aux lasers à cascade quantique, les lasers à fontaine quantique ne nécessitent 

pas de couches de contacts, qui sont la principale source de pertes de propagation de la 

lumière par absorption par les porteurs libres. 

La conception du guide d’onde vise à maximiser le recouvrement du mode guidé d’émission 

avec la zone active et de maximiser l’intensité du mode de l’onde pompe dans cette partie du 

guide. Je propose donc un guide d’onde très simple et très robuste composé de deux couches 

d’AlN de 1 µm et de 0,65 µm d’épaisseur autour de la partie active. La figure 3.15 illustre la 

distribution de l’intensité lumineuse à la longueur d’onde d’émission dans la direction 

perpendiculaire aux couches. 
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Fig. 3.15 : Répartition de l’intensité du champ électrique Ez dans le guide d’onde. 

 

L’épaisseur de la couche AlN inférieure est fixée par le quasi substrat AlN sur saphir utilisé 

pour l’épitaxie de la structure. La couche tampon d’AlN préfabriquée mesure 1 µm 

d’épaisseur. Il faut ajouter 50 nm d’AlN épitaxié en MBE pour démarrer la croissance. La 

structure active est composée de 50 périodes de multi puits quantiques. Son épaisseur est de 
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247 nm. Le seul paramètre libre est l’épaisseur de la couche AlN supérieure. Les calculs 

montrent que pour maximiser le recouvrement de l’onde émise avec la structure active, il faut 

utiliser 650 nm d’AlN en surface. Ainsi, le recouvrement dans les multi puits quantiques est 

de ~26 %. 

 

Dans notre laboratoire, Anatole Lupu a mesuré les pertes de propagation dans des guides 

d’onde AlInN à l’accord de maille sur GaN épitaxié en MOCVD. La figure 3.16 montre une 

photo d’une fibre optique lentillée approchée des guide GaN/AlInN.  

 

En utilisant la méthode basée sur les oscillations Fabry-Perot, il a déduit des pertes égales à 

~4 cm-1 en polarisation TE (s) et ~10 cm-1 en polarisation TM (p) [Lup08]. Cette méthode très 

puissante permet de s’affranchir des pertes induites par le couplage de la lumière sur les 

facettes d’entrée et de sortie. Ces valeurs sont comparables aux valeurs à l’état de l’art 

publiées dans la littérature [Iiz06]. La valeur de pertes en polarisation TM (p) est suffisament 

faible pour qu’un effet laser avec le milieu actif décrit plus haut puisse être envisageable.  

 

 

   

 

 
 

Fig. 3.16 : Photo prise au microscope optique d’une fibre lentillée approchée des guides 

d’onde pour injecter la lumière (échantillon A976). 
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Le dernier élément à ne pas négliger pour la réalisation d’un laser est la réalisation des 

facettes miroirs. Il faut avoir les miroirs les plus réfléchissants possibles pour obtenir un seuil 

laser le plus bas possible. Dans le GaAs, l’indice optique est assez élevé (~3,3). Le contraste 

d’indice entre GaAs et l’air est suffisant pour que les miroirs formés par clivage aient une 

réflectivité de ~30 %. Dans le GaN l’indice optique est relativement faible (~2,3) ce qui 

donne une réflectivité médiocre des miroirs GaN-air (seulement ~15 %). Pour augmenter cette 

valeur, il est possible de déposer une couche à haute réflexion sur les facettes. Cette technique 

est une solution couramment utilisée pour obtenir des réflectivités au delà de 99 %. 

Finalement, en utilisant la valeur de gain calculée pour 50 périodes, les pertes induites par le 

guide et le recouvrement modal, on estime la puissance de laser pompe nécessaire pour 

atteindre le seuil laser à ~1 MW.cm-2. Cette dernière valeur ne prend pas en compte la 

réflectivité des facettes. 

 

 

Conclusion 

 

Dans ce chapitre, deux approches ont été tentées pour observer la relaxation radiative entre 

deux sousbandes de conduction dans les puits quantiques GaN/AlN. La première utilisait un 

pompage optique interbande, et la deuxième reposait sur une excitation résonante des 

électrons sous un pompage optique intersousbande. Seule la seconde approche a conduit à 

l’observation d’une émission intersousbande à température ambiante à λ=2,13 µm, ce qui est 

la plus courte longueur d’onde d’émission intersousbande jamais rapportée. Le rendement de 

luminescence est faible, seulement 10 pW par Watt de puissance pompe, mais ce rendement 

intrinsèquement petit pour les composants intersousbandes n’est pas un obstacle pour la 

réalisation de lasers intersousbandes performants. Dans la dernière partie de ce chapitre, j’ai 

montré qu’avec une ingénierie des couches, il est possible d’obtenir l’inversion de population 

dans les puits quantiques GaN couplés avec une très mince barrière en AlN. Avec un simple 

calcul d’équations à taux de population, je montre que l’on peut atteindre l’oscillation laser 

dans ces structures avec un seuil de ~1 MW.cm-2. 
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Chapitre 4 
 

 

Etude du transfert tunnel entre puits couplés GaN/AlN : 

Application à la modulation électro-optique 
 

 

Les composants intersousbandes les plus aboutis utilisent le transport vertical des électrons à 

travers l’hétérostructure et plus précisément le transport tunnel. C’est le cas des QWIP 

photodétecteurs [Lev87], [Hof03], où l’électron photoexcité passe par effet tunnel à travers 

une barrière de potentiel pour générer un photocourant. C’est aussi le cas de certains 

modulateurs électro-optiques [Vod91], [Liu91], [Dup93a], [Ber96], [Dub97a], [Bau06] et des 

lasers à cascade quantique [Fai94] où l’effet tunnel résonant est à la base du processus 

d’émission. 

L’étude du transport tunnel et plus généralement du transport vertical dans les nitrures s’est 

heurtée jusqu’à présent à deux difficultés. La première tient à la qualité du matériau. En effet 

la présence de défauts profonds (lacunes, impuretés Oxygène,…) mais surtout de dislocations 

traversantes en densité très élevée (108-1010 cm-2) se traduit par des courants de fuite très 

importants mais aussi par des effets de piégeage/dépiégeage de charges. Ceci a été observé 

dans les QWIP photoconducteurs [Bau05b] mais aussi dans les premières diodes tunnels 

résonantes [Kik02], [Gol06], [Lec06], [Lec07]. La seconde difficulté tient à la forte 

discontinuité de bande de conduction entre le GaN et l’AlN. Celle-ci impose l’utilisation de 

couches ultra minces, quelques monocouches atomiques pour la barrière de potentiel afin de 

garantir un effet tunnel efficace. 

La brique de base pour étudier le transport tunnel vertical est la structure présentant une 

barrière de potentiel entre deux puits quantiques GaN. 
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Dans ce chapitre, je poursuis l’étude menée par Maria Tchernycheva sur le couplage des puits 

quantiques nitrures développée dans le cadre de sa thèse [Tch06b]. Je mets en évidence pour 

la première fois le transfert tunnel des électrons entre deux puits quantiques GaN couplés par 

une très fine barrière AlN [Nev07b]. Le transfert des électrons entre les deux puits s’effectue 

sous l’application d’un champ électrique. Puisque l’absorption intersousbande est directement 

proportionnelle au nombre de porteurs dans la sousbande fondamentale, la lumière peut être 

modulée par un champ électrique.  

 

Ce phénomène a été initialement démontré dans les puits quantiques d’arséniures. En 1991, 

Vodjdani et al. ont mis en évidence le transfert tunnel des électrons dans le moyen infrarouge 

(à λ~10 µm) en utilisant des hétérostructures GaAs/AlGaAs [Vod91], [Ber92]. En 1997, 

Duboz et al. ont optimisé le dispositif grâce à un meilleur couplage de la lumière via un 

réseau de diffraction déposé à la surface [Dub97a], [Dub97b]. Des modulateurs de phase ont 

également été fabriqués [Dup93a], [Dup93b].  

 

Basé sur ce principe, nous avons réalisé le premier modulateur électro-optique intersousbande 

fonctionnant aux longueurs d’onde des télécommunications et à température ambiante. En 

fabriquant des micro-dispositifs, la fréquence de coupure de notre modulateur atteint 1,4 GHz 

à -3 dB, avec une profondeur de modulation de 44 % [Kei08]. A la fin de ce chapitre, je 

présente brièvement un autre type de modulateur basé sur un principe différent. C’est un 

modulateur tout optique reposant sur l’absorption photoinduite. 
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4.1) Revue des études sur le couplage des puits quantiques GaN/AlN 

 

Les premières études du couplage entre puits quantiques nitrures (GaN/Al0,65Ga0,35N) ont été 

réalisées par C. Gmachl et al. à Bell Laboratories en 2001 [Gma01]. Dans ces structures, ces 

auteurs ont montré la présence d’absorptions intersousbandes dans la gamme λ=1,35-2,9 µm. 

Ces absorptions étaient structurées et présentaient un élargissement élevé (FWHM~300 meV) 

essentiellement dû à l’inhomogénéité des épaisseurs des couches quantiques. Les mesures 

optiques ne permettaient pas d’affirmer la présence du couplage. L’une des difficultés tient à 

la discontinuité de potentiel géante entre GaN et AlN (~1,75 eV). En effet, le couplage ne 

peut être obtenu que pour des barrières fines de quelques monocouches atomiques. Les 

progrès considérables de la croissance épitaxiale des nitrures ont permis en 2006 la réalisation 

de puits quantiques GaN/AlN avec des barrières aussi étroites que deux monocouches 

atomiques [Tch06b]. Le couplage électronique dans ces structures a été mis en évidence par 

des mesures spectroscopiques qui ont montré la présence de deux pics d’absorption ISB bien 

distincts. Ces deux pics d’absorption proviennent de la transition entre les deux états 

fondamentaux des deux puits quantiques couplés et entre l’état fondamental et l’état excité 

délocalisé entre les deux puits.  

 

Comme expliqué dans le chapitre 1 section 1.4.2), la simulation du confinement électronique 

a révélé une subtilité sur le profil de potentiel dans la barrière ultra-mince. En effet, 

l’hypothèse d’une discontinuité de potentiel abrupte à l’interface n’est pas applicable aux 

hétérostructures GaN/AlN dont l’épaisseur est inférieure à 4-5 monocouches. Bernardini et 

Fiorentini ont montré en utilisant un calcul ab initio que la discontinuité de potentiel à 

l’hétérointerface GaN/AlN s’étale sur une monocouche atomique [Bern98]. Lorsque cet effet 

est pris en compte dans les simulations, Tchernycheva et al. ont obtenu un excellent accord 

entre les simulations des énergies de transitions intersousbandes et les mesures d’absorptions.  

 

Récemment, l’équipe de Roberto Paiella [Dri07] a exploré une voie alternative pour obtenir 

un couplage efficace. Au lieu de diminuer l’épaisseur de la barrière de couplage, ils ont décidé 

de réduire sa hauteur en utilisant des barrières en Al0,39Ga0,61N. L’étude en fonction de 

différentes épaisseurs de puits quantiques GaN a montré que le couplage est efficace pour une 

épaisseur de la barrière égale à cinq monocouches atomiques et un bon accord avec les 

simulations est obtenu. 
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Le couplage efficace des multi-puits quantiques est un pré-requis pour étudier le transfert 

tunnel des électrons. Jusqu’à récemment, l’effet tunnel entre puits quantiques GaN/AlN sous 

l’application d’un champ électrique n’avait pas été démontré. Les premiers travaux sur le 

sujet menés par l’équipe de Daniel Hofstetter à Neuchâtel [Bau06] ont porté sur un super-

réseau (SR) placé sous un contact Schottky. Ils ont montré que l’application d’un champ 

électrique aux bornes de leur structure active conduit à la déplétion du SR. Les électrons sont 

transférés du SR vers le gaz d’électrons bidimensionnel formé à l’interface entre le SR et la 

couche épaisse inférieure de GaN. L’effet est réversible en fonction du signe de la tension 

appliquée. Il peut être utilisé pour moduler l’absorption intersousbande des puits quantiques. 

Ce type de modulateur avait été déjà démontré à grande longueur d’onde (λ~10 µm) dans les 

puits quantiques GaAs/AlGaAs par Vincent Berger et al. [Ber96]. 
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4.2) Etude du transfert tunnel entre puits couplés GaN/AlN 

4.2.1) Conception de la structure 

 

Je présente ici les travaux visant à étudier le transfert tunnel des électrons entre deux puits 

quantiques GaN couplés par une barrière mince en AlN. Une des signatures de ce phénomène 

est le changement d’absorption intersousbande de chacun des deux puits quantiques sous 

l’application d’une tension. Pour chacun des puits, l’absorption intersousbande est en effet 

proportionnelle à la densité d’électrons dans l’état fondamental du puits quantique :  

αL=σn2D 

où αL est l’absorbance, σ est la section efficace d’absorption et n2D le nombre d’électrons par 

unité de surface.  

 

Pour faciliter le transfert tunnel des électrons, les deux niveaux fondamentaux des deux puits 

quantiques doivent être proches en énergie. De plus, la barrière de couplage doit être 

suffisamment mince pour permettre ce transfert. Le principe est illustré sur la figure suivante :  

 
 

Fig. 4.1 : Schéma de principe du transfert de charges par effet tunnel à travers une barrière 

mince dans une hétérostructure GaN/AlN. 

 

 

Les deux puits quantiques ont des épaisseurs différentes pour que leurs transitions soient 

séparées spectralement. Le puits large sert de réservoir pour les électrons. Son épaisseur est 

choisie pour qu’il absorbe en dehors de la bande spectrale 1,3-1,55 µm. Le puits quantique 

étroit est le puits actif, il est conçu pour absorber à 1,3 µm. A tension nulle, la sousbande 

fondamentale de ce puits est vide d’électrons. Sous l’application d’une tension électrique, les 
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électrons basculent du puits réservoir vers le puits actif. En mesurant l’absorption 

intersousbande du puits quantique étroit à λ~1,3 µm, on peut estimer précisément la densité 

de porteurs transférés par effet tunnel. L’épaisseur de la barrière de couplage est choisie pour 

que les deux niveaux fondamentaux soient proches en énergie, facilitant ainsi le basculement 

des charges électroniques. Pour que la structure soit assez robuste, au regard des fluctuations 

d’épaisseur de ±1 monocouche, toutes les épaisseurs sont choisies supérieures à quatre 

monocouches atomiques. 

La figure 4.2 montre à gauche le profil de potentiel en bande de conduction de la structure que 

j’ai conçue, ainsi que son spectre d’absorption simulé à droite.  

 

 
 

Fig. 4.2 : Calcul du profil de potentiel en bande de conduction (à gauche), et spectre 

d’absorption correspondant (à droite). 

 

 

Dans la structure proposée, les épaisseurs du puits quantique GaN réservoir, de la barrière de 

couplage en AlN et du puits quantique actif en GaN mesurent respectivement 11, 4 et 4 

monocouches atomiques (MC). Les différentes périodes sont séparées par des barrières en 

AlN de 11 MC. La discontinuité de polarisation entre GaN et AlN est prise égale à ΔP/εε0=10 

MV/cm. Dans les simulations, j’ai tenu compte de la discontinuité de potentiel s’étalant sur 

une monocouche [Tch06b]. Cette dernière caractéristique a un effet majeur sur la position des 

niveaux quantiques d’énergie. 
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Dans les structures à puits quantiques couplés GaN/AlN, la répartition du champ électrique a 

une forte influence sur la position des niveaux d’énergie. Dans le calcul précédent, j’ai 

supposé les conditions périodiques suivantes : la chute de potentiel est nulle aux bornes de 

chaque période. Comme expliqué dans la partie 1.2.4), ceci n’est pas toujours vérifié dans les 

structures à multi-puits quantiques GaN/AlN. Si les conditions périodiques ne sont pas 

vérifiées (courbure de bande présente dans l’échantillon), le système devient très inhomogène 

ce qui pourrait entraîner un fort élargissement des absorptions ISB. Pour éviter la courbure de 

bande, j’ai utilisé des couches de contact en AlGaN dont la teneur en Aluminium est de 60 %, 

ce qui est proche de la concentration moyenne d’Aluminium dans la région active. La figure 

4.3 illustre le profil de potentiel global calculé dans la région active. Grâce à ce choix de la 

concentration d’Aluminium dans les couches de contact, le profil de bande est plat et les 

conditions périodiques peuvent être appliquées. En outre, il n’y a pas formation d’un gaz 

d’électrons bidimensionnel à l’interface entre la région active et la couche de contact 

inférieur.  

 

 
 

 

Fig. 4.3 : Profil de potentiel en bande de conduction calculé à l’aide du simulateur C-Band. 
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4.2.2) Echantillon E1090 

 

L’échantillon correspondant au design proposé a été fabriqué par épitaxie par jets 

moléculaires avec un plasma d’azote comme source d’élément V. La croissance a été réalisée 

au CEA de Grenoble par Fabien Guillot et Eva Monroy. Le substrat utilisé pour démarrer la 

croissance consiste en une couche tampon d’un micron d’épaisseur d’AlN déposée par 

MOCVD sur un substrat saphir (0001). Vingt périodes de puits quantiques couplés GaN/AlN 

sont épitaxiés entre deux couches de contact en Al0.6Ga0.4N. Les couches Al0,6Ga0,4N ainsi que 

les puits actifs sont dopés n+ à 5×1019 cm-3 par l’incorporation d’atome de Silicium. 

 

   
 

Fig. 4.4 : Structure de l’échantillon E1090. 

 

 

La structure de l’échantillon a été étudiée par microscopie électronique en transmission 

(TEM) par Thilo Remmele et Martin Albrecht à l’institut de Cristallographie IKZ de Berlin. 

La figure suivante (4.5 gauche) montre l’image TEM haute résolution de la structure active de 

l’échantillon E1090. Les zones sombres correspondent aux couches de GaN, et celles plus 

claires, aux couches d’AlN. Le contraste est dû à la différence de propriétés de diffusion du 

faisceau électronique par les noyaux des matériaux constituants. L’axe de croissance est dirigé 

du bas vers le haut. Les lignes parallèles au plan des couches, présentes à l’intérieur de chaque 

matériau, correspondent aux plans cristallographiques (0002) : la distance entre deux lignes 

successives est égale à l’épaisseur d’une monocouche atomique suivant l’axe c (0,26 nm). 



Chapitre 4 : Etude du transfert tunnel entre puits couplés GaN/AlN 

117 

Les images TEM montrent que l’épaisseur des puits quantiques est homogène avec les 

fluctuations n’excédant pas ±1 monocouche et que la périodicité des multi-puits quantiques 

est bien respectée. Il faut néanmoins noter que contrairement à la diffraction des rayons X, les 

mesures TEM sont très locales. Elles ne sondent qu’une région de quelques centaines de 

nanomètres. Ces analyses ne peuvent donc pas fournir d’informations sur une grande échelle. 

 

Pour déterminer l’épaisseur moyenne des couches, nous faisons l’analyse suivante de l’image 

TEM : l’intensité est intégrée sur plusieurs nanomètres dans le plan des couches. L’analyse du 

profil d’intensité selon la direction de croissance donne les épaisseurs des couches. Ce profil 

d’intensité est illustré sur la figure 4.5 à droite. Pour l’échantillon E1090, ces épaisseurs sont 

11 monocouches (MC) pour les séparateurs AlN, 4 MC pour la barrière de couplage, 11 et  

4 MC pour les épaisseurs des deux puits quantiques GaN en bon accord avec les valeurs 

nominales.  
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Fig. 4.5 : Image TEM haute résolution de l’échantillon E1090 (à gauche). A droite est 

représenté le profil des contrastes sur trois périodes permettant de déterminer l’épaisseur des 

couches (une oscillation correspond à une monocouche atomique selon l’axe c). 
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4.2.3) Caractérisations optiques 

Spectroscopie de luminescence interbande 

 

Dans un premier temps, j’ai caractérisé l’échantillon en spectroscopie de photoluminescence 

UV pour sonder l’énergie de la transition fondamentale interbande hh1-e1. 
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Fig. 4.6 : Spectre de photoluminescence de l’échantillon E1090. En insert est tracé le profil 

de potentiel en bande de conduction et en bande de valence. 

 

 

La figure 4.6 montre le spectre de photoluminescence de l’échantillon E1090. L’insert de 

cette figure représente le profil de potentiel calculé en bande de valence et en bande de 

conduction. Sur ce spectre, on observe trois pics distincts. Le premier pic à basse énergie est à 

3,07 eV (~404 nm). Il est attribué à la relaxation radiative interbande du niveau fondamental 

e1 (localisé dans le puits réservoir) de la bande de conduction vers le niveau hh1 (localisé 

également dans le puits réservoir) de la bande de valence. Le pic situé à très haute énergie 

(4,37 eV ~284 nm) est attribué à la luminescence des couches de contact en Al0,6Ga0,4N 

massives. Le pic intermédiaire situé à 3,85 eV (322 nm) est plus difficile à interpréter. 

Comme le recouvrement des fonctions enveloppes des états hh1 et e1 est très faible, on 

pourrait penser que l’émission de ce pic intermédiaire provient de la relaxation radiative entre 
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niveaux excités comme e3-hh1, e3-hh2. Cependant, le calcul montre que l’énergie du pic 

 (3,85 eV) ne correspond à aucune de ces transitions.  

Une étude menée par Thilo Remmele et Martin Albrecht à Berlin via des mesures de micro-

cathodoluminescence résolue spatialement nous donne des éléments de réponse. L’image 

suivante (fig 4.7) représente une cartographie de cathodoluminescence de l’échantillon 

E1090. Un faisceau d’électrons de haute énergie (plusieurs keV) excite très localement 

l’échantillon. L’émission générée est collectée et dirigée vers un spectromètre à réseau. Une 

caméra CCD permet de faire la cartographie d’émission de l’échantillon.  

 

 
Fig. 4.7 : Image de micro-cathodoluminescence sur l’échantillon E1090. 

 

 

En fixant la longueur d’onde de détection, on peut localiser les endroits qui luminescent dans 

une partie donnée du spectre. Il s’avère que l’émission piquée à 3,85 eV (322 nm) est très 

localisée et se situe à des endroits très précis sur l’échantillon centrés sur des dislocations. La 

figure 4.7 montre la cartographie de cathodoluminescence provenant d’un tel endroit. La 

densité des centres d’émission à haute énergie est de l’ordre de 107 par cm2 ce qui est 

comparable au nombre typique de dislocations vis dans les échantillons nitrures  

(108-109 dislocations par cm2). On peut donc supposer qu’autour de ces dislocations, le champ 

électrique interne se répartit de manière complètement différente dans l’hétérostructure à puits 

couplés. D’autre part, on ne peut exclure que l’épaisseur des couches soit localement 

différente de l’épaisseur nominale et localement, la barrière de couplage peut-être plus épaisse 

que 4 MC. D’ailleurs, l’énergie de luminescence autour de ces dislocations correspond à 

l’émission interbande d’un puits de quatre monocouches découplé du puits large [Tch06a]. En 

conséquence, le pic à 3,85 eV est attribué à la luminescence localisée du puits fin.  
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Spectroscopie d’absorption IR 

 

Dans un deuxième temps, j’ai caractérisé l’échantillon E1090 par spectroscopie à transformée 

de Fourier pour sonder les transitions intersousbandes entre niveaux confinés en bande de 

conduction. Les mesures ont été réalisées à température ambiante. La figure suivante (4.8 à 

gauche) représente le spectre d’absorption intersousbande mesuré dans le proche infrarouge 

superposé au spectre simulé. La figure 4.8 à droite illustre le profil de potentiel calculé avec 

les niveaux d’énergie ainsi que les fonctions enveloppes correspondantes.  

 

 
 

Fig. 4.8 : Spectre d’absorption intersousbande (courbe rouge) superposé à la simulation 

(courbe bleue) à gauche. Profil de potentiel calculé en bande de conduction ainsi que les 

fonctions enveloppes correspondantes (à droite). 

 

 

Sur le spectre d’absorption infrarouge, on distingue deux pics polarisés TM (p). Le premier se 

situe à basse énergie, à 560 meV (2,2 µm) avec un élargissement total à mi-hauteur (FWHM) 

de 85 meV. Cette absorption est attribuée à la transition e1e3 localisée dans le puits large 

(puits réservoir). On observe un deuxième pic structuré à haute énergie, à 0,9 eV (1,38 µm) 

dont l’élargissement est plus important (FWHM=105 meV). Ce deuxième pic structuré est 

attribué aux transitions e2e4 et e2e5 localisées dans le puits étroit (puits actif). En se basant sur 

les simulations confrontées aux énergies des pics d’absorption, nous estimons la séparation 
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énergétique entre les deux premiers niveaux à Δ12=28 meV. Cette transition e1e2 est difficile à 

sonder puisqu’elle se situe dans l’infrarouge lointain (λ~45 µm), région du spectre où le 

substrat (saphir) de l’échantillon est complètement opaque. En utilisant l’amplitude mesurée 

des absorptions e1e3 et e2e4, e2e5 ainsi que leurs sections efficaces calculées respectives, on 

peut estimer la concentration de porteurs dans les deux premières sousbandes. Elle est égale à 

3,4×1012 cm-2 et 1,7×1012 cm-2 dans la première et la seconde sousbande respectivement. Le 

niveau de Fermi est directement relié à la densité de porteurs par la relation :  
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Par le rapport des populations des deux premiers niveaux, on peut estimer la position du 

niveau de Fermi.  
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Graphiquement, on trouve que le niveau de Fermi se situe 1,6 meV au dessus du deuxième 

niveau d’énergie.  

 

Remarquons finalement que les simulations ne permettent pas d’interpréter l’épaulement 

autour de 0.8 eV du pic à haute énergie qui ne peut être attribué à aucune transition. Il pourrait 

provenir de l’augmentation locale de l’épaisseur du puits étroit (puits actif) expliquant la 

position à plus basse énergie de l’absorption intersousbande e2e4 et e2e5.  
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4.2.4) Etude du transfert de charges 

Fabrication du dispositif 

 

Pour basculer les charges du puits réservoir vers le puits actif, il faut pouvoir appliquer une 

tension aux bornes de la structure. Les étapes technologiques suivantes ont été réalisées à 

l’Université Technique de Vienne par Gianmauro Pozzovivo, Sébastien Golka et Gottfried 

Strasser. L’échantillon a été gravé en utilisant une gravure sèche ICP-RIE chlorée jusqu’à la 

couche AlGaN inférieure pour former des mesas. Des mesas carrés de 500×500 (petit), 

700×700 (moyen) et 1000×1000 (grand) µm2 ont été réalisés. Des contacts électriques 

Ti/Al/Ti/Au ont été déposés sur les couches supérieure et inférieure d’AlGaN dopées. Pour 

que ces contacts soient de type ohmique, un recuit de l’échantillon est effectué pendant  

30 secondes à 750°C. La Fig. 4.9 montre le schéma et une photo du dispositif réalisé. 

 

 

 

 

             
a)            b) 

 

Fig. 4 9 : Structure de l’échantillon à puits couplés GaN/AlN, b) photographie du dispositif 

avec son contact supérieur électrique ouvert. 

 

injection de la 
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Dans les hétérostructures de nitrure, la métallisation de la surface provoque une courbure de la 

bande de conduction qui peut induire un dépeuplement de la région active. Pour contourner ce 

phénomène, Laetitia Doyennette a conçu un masque de métallisation particulier. Le centre des 

contacts métalliques supérieurs n’est pas métallisé comme le montre la photo du dispositif 

(Fig 4.9.b). Les contacts ouverts permettent également les mesures de spectroscopie avec une 

illumination à l’incidence de Brewster. 

Les caractéristiques I-V du dispositif présentées sur la Fig. 4.10 montrent un comportement 

dissymétrique du type diode dû à la nature Schottky du contact supérieur. La résistance du 

composant aux tensions positives est de 174 ; 207 et 241 Ω pour les grands, moyens et petits 

mesas, respectivement. 

 

 
 

Fig. 4 10 : Caractéristiques I-V pour trois contacts de tailles différentes. 
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Mise en évidence du transfert tunnel 

 

Pour mesurer le transfert tunnel des électrons du puits réservoir vers le puits actif nous allons 

sonder l’absorption intersousbande de ces deux derniers simultanément. En appliquant une 

tension périodique aux bornes d’un mesa, on varie alternativement la densité de porteurs de 

l’état e1 vers l’état e2, et donc l’absorption intersousbande de chacun des deux puits. Pour 

mesurer le spectre de transmission différentielle, nous utilisons un spectromètre à transformée 

de Fourier (FTIR) fonctionnant en mode pas à pas. La lumière blanche du FTIR traversant le 

mesa est détectée par une photodiode InGaAs dont la coupure spectrale se situe à 2,6 µm. Le 

composant est polarisé à l’aide d’un générateur de signaux arbitraires dont la tension 

alternative positive ou négative peut aller de 0 à 5V (10 V, 20 V et 30 V) à une fréquence de 

90 kHz.  

 

Le signal de transmission détecté par la photodiode InGaAs est démodulé à l’aide d’une 

détection synchrone Stanford (dont la fréquence de coupure à -3 dB est de 100 kHz) pour 

extraire la composante qui varie à la même fréquence que la tension appliquée (90 kHz). 

Sur la figure 4.11 à gauche, sont représentés les spectres de transmission différentielle de 

l’échantillon réalisés à température ambiante sous une tension créneau 0/+10 V et 0/-5 V ainsi 

que la simulation du spectre de modulation. A droite sont représentés les spectres de 

transmission différentielle de l’échantillon sous une tension créneau 0/+10 V, 0/+20 V et 

0/+30 V. La simulation du spectre de modulation est obtenue par la soustraction de la 

simulation du spectre d’absorption sans tension par la simulation du spectre d’absorption 

lorsque l’on applique un champ électrique linéaire de 20,7 kVolt/cm sur toute la structure 

active. Ce champ électrique correspond à une tension de 0,33 Volt appliquée aux bornes de la 

région active en accord avec les conditions expérimentales utilisées. Nous verrons par la suite 

que la résistance des couches de contact en AlGaN (220 Ω) induit une chute de potentiel aux 

bornes de la structure active par rapport à la tension appliquée : ainsi, pour une tension de 10 

Volts appliquée aux bornes de l’échantillon, seulement 0,33 Volt sont appliqués aux bornes 

de la région active.  
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Fig. 4.11 : Spectres de transmission différentielle de l’échantillon E1090. 

 

 

La variation de transmission ΔT/T sous l’application de la tension externe montre deux 

résonances : l’une piquée à λ=2,3 µm et l’autre dans une bande spectrale allant de 1,2 à  

1,67 µm. Pour une tension positive, le pic négatif à 2,3 µm correspond à une diminution de 

l’absorption e1e3 due au dépeuplement du puits réservoir, alors que le signal positif à 

 λ~1,2-1,67 µm correspond à une augmentation de l’absorption liée aux transitions e2e4 et e2e5 

dans le puits actif. Pour s’assurer que les deux pics soient de signe opposé, j’ai isolé 

spectralement les deux signaux. En utilisant un filtre Germanium, j’ai mesuré la quantité de 

signal modulé ainsi que la phase du pic situé à basse énergie. La phase du signal étant fixée, 

j’ai éteint la source lumineuse large bande et retiré le filtre en Germanium puis utilisé une 

source laser à λ=1,34 µm. Cette fois ci, la phase du signal de transmission différentielle 

correspondant au pic situé à haute énergie a tourné de 180°.  

 

Le fait que les deux résonances aient un signe contraire et évoluent de manière opposée en 

appliquant une tension électrique démontre qu’il y a un transfert de charges local entre les 

deux puits. De plus, lorsque l’on inverse le signe de la tension appliquée, les signes des deux 

pics de transmission différentielle changent également.   

 

On remarque sur la simulation du spectre de transmission différentielle un décalage Stark de 

la transition e1e3. L’effet Stark quantique sur les transitions intersousbandes correspond à un 

décalage de la résonance intersousbande lorsque l’on applique un champ électrique. Sur le 



Chapitre 4 : Etude du transfert tunnel entre puits couplés GaN/AlN 

126 

spectre de transmission différentielle, cet effet se manifeste de deux manières : tout d’abord, 

par un décalage spectral du pic de modulation par rapport au pic d’absorption initial, mais 

aussi par l’apparition au pied du pic de modulation d’une zone où le signal est de signe 

opposé. Cet effet est relativement fort sur le spectre de transmission différentielle simulé mais 

peu prononcé dans le spectre expérimental. La tension appliquée aux bornes de la structure est 

certainement encore trop faible pour voir apparaître cet effet. 

 

 

4.2.5) Application à la modulation électro-optique 

 

Ce composant original peut être appliqué à la modulation électro-optique pour les 

télécommunications par fibres optiques. L’état ‘ON’ correspond à la situation où le 

modulateur est transparent à λ~1,3 µm, et l’état ‘OFF’ à la situation où il absorbe.  

La modulation absolue ΔT/T du dispositif a été calibrée pour différentes tensions en utilisant 

un laser continu Nd : YVO4 émettant à 1,34 µm et un détecteur InGaAs. L’expérience a été 

réalisée dans une configuration où la lumière traverse l’échantillon à l’incidence de Brewster. 

Dans ce cas, l’épaisseur optique de la région active est seulement de 0,16 µm ce qui résulte en 

une faible valeur de l’absorption (à λ=2,3 µm elle n’est que de 0,68 %). Les mesures de 

modulation à λ=2,3 µm avec une polarisation de 30 V donnent une valeur de ΔT/T ~0,3 %. 

Ceci correspond à une profondeur de modulation de 44 % (2.4 dB) de l’absorption disponible, 

ce qui signifie que presque la moitié des charges (44 %) se situant dans le puits réservoir a 

basculé vers le puits actif. 

 

 

Mesures de modulation en guide d’onde 

 

Pour exalter la modulation ΔT/T, il est nécessaire d’augmenter la longueur d’interaction de la 

lumière avec le milieu actif. Pour ce faire, j’ai fabriqué un guide d’onde planaire en polissant 

les deux facettes d’un mesa à 90°. La lumière issue d’une diode laser à λ=1,34 µm est injectée 

directement dans la structure active grâce à une fibre optique lentillée. Les mesures de 

modulations ont été réalisées sur le banc de mesure d’optique guidée d’Anatole Lupu dans 

notre laboratoire.  
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Dans cette première série d’expériences, le guide d’onde n’a pas été optimisé. La lumière est 

seulement guidée suivant la direction de croissance z mais se propage en divergeant dans le 

plan xy. De plus, les épaisseurs des couches guidantes n’ont pas été optimisées pour 

maximiser le recouvrement du mode optique avec la région active. Malgré ces défauts de 

conception, nous avons pu mesurer une modulation ΔT/T~3 % pour une longueur 

d’interaction de 500 µm et une tension de 10 Volts, soit 10 fois supérieure à celle mesurée à 

l’incidence de Brewster. Ainsi on peut s’attendre à une forte exaltation de la modulation pour 

un dispositif avec un guide d’onde optimisé. 

Il faut également souligner que le modulateur que j’ai présenté est absorbant à λ~1,3 µm sans 

tension appliquée car la deuxième sousbande est déjà peuplée. Ainsi, en propagation guidée, 

les pertes de propagation sont très grandes. Pour en faire un composant utilisable pour le 

traitement des signaux optiques, la structure active demande à être optimisée de façon à ce 

que la deuxième sousbande, c'est-à-dire le niveau fondamental se situant dans le puits étroit, 

soit vide d’électrons. De cette manière, à tension nulle, le modulateur en propagation guidée 

serait transparent aux longueurs d’onde des télécommunications. 

 

 

Réponse en fréquence 

 

Finalement, nous avons étudié la vitesse de fonctionnement du modulateur. Les mesures de 

réponse en fréquence, c'est-à-dire l’évolution de la profondeur de modulation en fonction de 

la fréquence du champ électrique alternatif appliqué ont été faites sur le mesa de taille 

700×700 µm2. Pour cela, nous avons utilisé un laser continu Nd :YVO4 à la longueur d’onde 

de λ=1,34 µm, une photodiode InGaAs rapide (fc=200 MHz), une détection synchrone 

Stanford rapide (fc=200 MHz), et un générateur Agilent de signaux arbitraires (fc=80 MHz). 

Sur la figure suivante (4.12) est représentée la courbe de modulation en fonction de la 

fréquence pour une tension appliquée de 10 V.  
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Fig. 4.12 : Réponse en fréquence sous une tension de 10 V de la modulation d’un laser à  

λ=1,34 µm pour un mesa de taille 700 × 700 µm2. 

 

 

La fréquence de coupure à -3 dB est 11,5 MHz. Cette fréquence est essentiellement limitée 

par la constante RC (Résistance×Capacité) du dispositif. Pour augmenter la fréquence de 

coupure, il est nécessaire de réduire cette constante RC. En ce qui concerne la résistance R, 

elle est essentiellement liée à la résistance des couches de contact Al0,6Ga0,4N. Pour diminuer 

leur résistance, on pourrait augmenter le dopage de celle-ci. Cependant, le dopage du matériau 

AlGaN est d’autant plus difficile que la concentration d’Al est grande, puisque le niveau du 

dopant est de plus en plus enterré dans la bande interdite. Une meilleure solution consiste à 

réduire la concentration en aluminium dans les couches de contact pour diminuer leur 

résistance (un compromis avec la courbure de bande doit être trouvé). La capacité du 

dispositif est proportionnelle à sa surface et inversement proportionnelle à son épaisseur. Pour 

la diminuer, deux approches sont envisageables. La première serait de réduire la surface du 

dispositif, donc la taille de ce dernier (l’approche que nous avons retenue). La seconde serait 

d’augmenter l’épaisseur de la structure active (en augmentant, par exemple, le nombre de 

périodes dans la région active). 
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Deuxième génération de modulateurs 

 

Pour augmenter les performances du modulateur, nous avons fabriqué des mesas beaucoup 

plus petits tout en gardant la même structure active (E1090). Le nouveau dessin du masque de 

gravure ainsi que les étapes technologiques ont été réalisés par l’équipe de l’université de 

Vienne. Pour étudier les performances des nouveaux dispositifs en fonction de la surface 

active, quatre tailles de mesa ont été choisies (90×90, 50×50, 30×30 et 15×15 µm2). Comme 

pour les grands mesas décrits précédemment, la partie centrale du contact supérieur n’est pas 

métallisée. Pour faciliter la connexion électrique, un contact déporté est utilisé. Une couche de 

Si3N4 est insérée entre le contact métallique supérieur et le plan de masse inférieur pour 

limiter la capacité parasite. La deuxième génération de modulateurs est illustrée sur les photos 

(4.13) ci-dessous : 

 

 

          
 

 

Fig. 4.13 : Photographie de l’échantillon après les étapes technologiques ainsi qu’un zoom 

sur le mesa 30 × 30 µm2. 
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Fig. 4.14 : Caractéristiques I-V pour toutes les tailles de mesas. 

 

 

Sur le graphe 4.14 sont représentées les caractéristiques I-V pour toutes les tailles de 

dispositif. Elles montrent une caractéristique dissymétrique comme pour les grands mesas, et 

le courant de fuite est de plus en plus petit lorsque la taille des mesas diminue. 

 

Nous avons testé la réponse en fréquence pour les différentes tailles de mesas. Pour cela, nous 

avons utilisé le montage schématisé sur la figure 4.15 constitué d’un laser continu Nd : YVO4 

de longueur d’onde λ=1,34 µm, et d’un banc de mesure hyperfréquence. Le banc 

hyperfréquence est constitué d’un synthétiseur HP 20 GHz permettant d’appliquer des 

signaux sinusoïdaux avec une puissance de 13 dBm, d’un détecteur InGaAs 32 GHz et d’un 

analyseur de spectre Agilent 50 GHz. La lumière laser est injectée dans les micro-mesas grâce 

à une fibre optique lentillée comme le montre la figure 4.16.  

 
 

Fig. 4.15 : Schéma du banc de mesure hyper fréquence. 
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Fig. 4 16 : Photographie du montage utilisé pour injecter la lumière dans les micro-mesas. 
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Sur la figure suivante (fig 4.17) sont représentées les courbes de réponse en fréquence pour 

les différentes tailles de mesas. Lorsque la taille des mesas diminue, la réponse en fréquence 

augmente. Pour le mesa ayant la plus petite taille (15×15 µm2), la coupure en fréquence à 

 -3 dB est 1,4 GHz. L’étude menée au laboratoire par Nasrin Keirodin dans le cadre de sa 

thèse a montré que la vitesse du plus petit dispositif n’est pas limitée par sa constante RC 

intrinsèque mais par la capacité parasite induite par les contacts métalliques et les micros-fils 

de soudure [Kei08]. A partir des simulations, nous estimons qu’en diminuant la capacité 

parasite, le modulateur atteindrait plusieurs GHz. Pour cela, il est nécessaire de connecter 

électriquement les mesas avec des lignes d’accès radio fréquence (RF) adaptées en impédance 

à 50 Ω.  
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Fig. 4.17 : Courbes de réponse en fréquence des différentes tailles de mesa. 
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Conclusion 

 

Dans cette partie, j’ai mis en évidence le transfert tunnel des électrons entre deux puits 

quantiques GaN couplés par une barrière AlN de quatre monocouches. Les électrons 

basculent d’un puits à l’autre sous l’application d’une tension électrique aux bornes de la 

structure. Sous une tension de 30 Volts (1 Volt appliqué aux bornes de la région active), 44 % 

des charges présentes dans le puits réservoir traversent la barrière AlN pour se rendre dans le 

puits actif absorbant aux longueurs d’onde des télécommunications. Basé sur ce principe, 

nous avons fabriqué un modulateur électro-optique fonctionnant à température ambiante et à 

λ~1,3 µm de longueur d’onde. En utilisant des mesas de taille micrométrique, nous avons 

obtenu une fréquence de coupure à -3 dB aussi élevée que 1,4 GHz. Cependant, la faible 

longueur d’interaction de la lumière avec le composant limite la modulation absolue ΔT/T à 

0,3 %. 

Pour améliorer les performances du modulateur, il est nécessaire d’insérer la structure active 

dans un guide d’onde pour augmenter la longueur d’interaction de la lumière avec les puits 

quantiques. Cela augmentera la modulation absolue (ΔT/T). 

Intrinsèquement, le transfert tunnel des électrons à travers une barrière de quatre 

monocouches est très rapide. Le temps de transfert dépend exponentiellement de l’épaisseur 

de la barrière ainsi que de sa hauteur [Deva90]. Nous estimons ce temps à quelques 

picosecondes signifiant qu’une fréquence de modulation supérieure à plusieurs dizaines de 

GHz pourrait être atteinte. Ainsi, la limitation en fréquence du composant est essentiellement 

extrinsèque, liée à la constante RC et non pas intrinsèque. 

Finalement, pour réduire la capacité et donc augmenter la fréquence de coupure, nous avons 

besoin de connecter le dispositif avec des pointes radio fréquence (RF) sur des lignes d’accès 

adaptées en impédance 50 Ω. Les simulations prédisent que dans cette configuration, le 

modulateur pourrait atteindre une fréquence de coupure supérieure à 10 GHz. 
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4.3) Modulateur tout optique 

 

Je présente ici l’étude d’un modulateur tout-optique reposant sur l’absorption intersousbande 

photoinduite de puits quantiques GaN/AlN. Des modulateurs reposant sur le même principe 

ont fait preuve de leur efficacité à grande longueur d’onde infrarouge (10 μm) dans des puits 

quantiques GaAs/AlGaAs [Ols89], [Yan90], [Juju91]. En insérant la couche active dans un 

guide d’onde, le taux d’extinction mesuré à l’aide d’un laser CO2 atteint 25 dB (>99 %) sous 

l’irradiation d’une diode laser à 827 nm avec seulement 45 mW de puissance. La bande 

passante (40 MHz à -3 dB) de ce modulateur tout-optique GaAs est limitée par le temps de 

recombinaison interbande et peut être augmentée à 200 MHz en générant des centres de 

recombinaison dans la bande interdite par implantation ionique [Bou92]. 

L’objectif de mon étude est de moduler la lumière d’un laser télécom en résonance avec la 

transition e1e2. Pour ce faire, j’utilise un laser UV pour générer des paires électron-trou qui 

vont s’accumuler dans l’état fondamental de conduction et de valence du puits quantique 

GaN/AlN. L’absorption intersousbande étant proportionnelle à la densité de porteurs, on peut 

moduler la transmission de l’échantillon en modulant l’intensité du laser UV. 
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4.3.1) Echantillon E935 

 

Pour l’expérience de modulation tout-optique, j’ai choisi d’utiliser l’échantillon E935 car 

celui-ci présente une largeur de raie intersousbande remarquablement faible pour des puits 

quantiques GaN/AlN (~40 meV). 

 

AlN 3 nm  

GaN 5 MC 

AlN 3 nm 
20 périodes 

GaN nid ~560 nm  

AlN ~90 nm  

AlN 1 μm  

Saphir   

 

Fig. 4.18 : Structure de l’échantillon E935. 

 

L’échantillon est constitué de vingt périodes de puits quantiques de 5 monocouches 

d’épaisseur (1 monocouche=0,26 nm) séparé par des barrières d’AlN de 3 nm d’épaisseur. La 

structure est épitaxiée sur un quasi substrat d’un micron d’AlN sur saphir. Entre la couche 

d’un micron d’AlN et les puits quantiques est insérée une couche tampon de 560 nm de GaN 

non dopée.  

 

4.3.2) Spectroscopie 

 

Le spectre de photoluminescence de l’échantillon E935 est représenté sur la figure 4.19 à 

gauche. On observe deux pics d’émission, le premier à 3,46 eV (~358 nm) et le deuxième à 

3,75 eV (~331 nm). Le premier pic à basse énergie est attribué à l’émission des 560 nm de 

GaN massif de la couche tampon tandis que le deuxième pic est attribué à l’émission des puits 

quantiques GaN de 5 monocouches d’épaisseur [Tch06a]. 
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Fig. 4.19 : Spectre de photoluminescence (à gauche) et d’absorption photoinduite (à droite) 

de l’échantillon E935. 

 

 

La figure 4.19 de droite présente le spectre d’absorption intersousbande photoinduite de 

l’échantillon E935 en polarisation TM (p). La longueur d’onde d’excitation UV est 244 nm. 

La mesure a été effectuée en configuration zigzag, la lumière passant 8 fois à travers la 

structure active. Dans cette configuration, la modulation absolue est seulement ΔT/T=5×10-5 

pour une puissance du laser pompe UV de 200 mW focalisée sur une surface de 1 mm2. Le 

pic d’absorption intersousbande photoinduit de l’échantillon E935 est observé à 0,868 eV 

(~1,43 µm) avec un élargissement total à mi-hauteur record pour les nitrures de 40 meV 

(ΔE/E~4,6 %).  

 

 

4.3.3) Modulateur tout-optique 

 

Pour augmenter la profondeur de modulation, j’ai utilisé une propagation guidée de la lumière 

infrarouge dans le plan des couches avec une polarisation TM (p), ceci afin de bénéficier de la 

meilleure interaction possible de la lumière avec les transitions intersousbandes. Une 

difficulté est que l’échantillon n’a pas été conçu au départ pour cette expérience. Ainsi, le 

recouvrement du mode optique dans la couche à puits quantiques est faible, seulement 1 %. 

La répartition du mode optique dans l’échantillon est représentée sur la figure 4.20: 
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Fig. 4.20 : Répartition du mode optique dans la structure de l’échantillon E935. 
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Fig. 4.21 : Evolution du signal de modulation en fonction de la puissance du laser UV. 

 

 

Sur la figure 4.21 est représentée la modulation absolue en fonction de la puissance du laser 

pompe UV. On observe une évolution à peu près linéaire entre la puissance du laser pompe et 

la modulation. Pour seulement 4 mW de laser pompe UV, la modulation est de 3 %. Pour les 

puissances plus élevées (au-delà de 300 mW), j’obtiens un régime de saturation où la 

modulation maximale est de 5 %. En fait, l’expérience est délicate car lorsque la puissance 

augmente, l’échantillon chauffe, se dilate et bouge (et le support d’échantillon également) et 

la lumière infrarouge n’est plus correctement injectée dans le guide d’onde. De ce fait, la 

modulation est largement sous-estimée à forte puissance. De plus, une grande partie du mode 

optique se propage dans la couche d’AlN d’un micron d’épaisseur ce qui limite fortement la 

modulation. En optimisant ces paramètres, la profondeur de modulation serait nettement 

supérieure à 5 % [Juju91].  
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Je me suis ensuite focalisé sur l’étude de la réponse en fréquence du modulateur tout-optique. 

A priori, la vitesse du modulateur est limitée par le temps de recombinaison interbande 

(radiatif et non-radiatif). Dans les puits quantiques GaN/AlN, le temps de recombinaison 

radiatif des porteurs dépend du recouvrement des fonctions enveloppes e1 et hh1 qui varie en 

fonction de l’épaisseur du puits quantique. Dans des puits quantiques GaN de 8 monocouches 

d’épaisseur et des barrières Al0,1Ga0,9N, des valeurs comprises entre 0,1 et 3 ns ont été 

mesurées [Gal01], [Tal01], [Gil02]. Dans des puits quantiques GaN de 10 monocouches avec 

des barrières AlN de 11 monocouches, un temps de recombinaison radiatif de ~270 ps a été 

rapporté [Nam01].  

En prenant ces valeurs pour faire une estimation grossière, le modulateur tout-optique GaN 

devrait présenter une réponse en fréquence entre 300 MHz et 3 GHz.  

 

Pour tester expérimentalement la réponse fréquentielle, j’ai réalisé une expérience de 

modulation photoinduite résolue temporellement. J’ai utilisé un laser impulsionnel Nd : YAG 

quadruplé à 266 nm de longueur d’onde. La durée d’impulsion est de 2 ns pour une cadence 

de 33 kHz. La résolution temporelle de mon expérience est donc seulement de 2 ns. La 

puissance moyenne est de 3 mW ce qui donne des puissances crête de 30 Watt. La mesure 

s’effectue grâce à un oscilloscope rapide permettant de moyenner les acquisitions. 

Sur les figures suivantes (4.22) est représentée l’évolution du signal de modulation en 

fonction du temps (courbe rouge). L’acquisition a été moyennée 10000 fois. De manière très 

surprenante, on observe un temps de retour à l’équilibre de 11 µs tandis que l’on attendait un 

temps autour de la nanoseconde.  
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Fig. 4.22 : Evolution du signal de modulation tout-optique en fonction du temps. 
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Pourquoi le temps de retour à l’équilibre est-il si long ? On peut penser que lorsque l’on 

pompe la structure à très haute énergie (266 nm=4,66 eV), on excite également les défauts et 

les impuretés présents dans la bande interdite des matériaux constituant l’hétérostructure. Les 

électrons excités sont piégés dans les puits quantiques et mettent beaucoup plus de temps à 

relaxer que le temps de recombinaison des paires électrons-trous. Ce temps est d’autant plus 

long que l’électron est délocalisé spatialement par rapport « au lieu de départ ». 

Le temps de retour à l’équilibre très long limite l’utilité pratique du modulateur tout-optique 

dans les nitrures. Cependant, l’étude mérite d’être poursuivie pour mieux comprendre les 

différents mécanismes de relaxation des porteurs, ce qui est indispensable pour la réalisation 

de composants rapides. Le taux d’extinction du modulateur tout-optique pourrait être 

fortement amélioré en concevant une structure guide d’onde mieux adaptée.  
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Conclusion  

 

Dans ce chapitre, j’ai poursuivi l’étude menée par Maria Tchernycheva sur le couplage des 

puits quantiques nitrures développée dans le cadre de sa thèse [Tch06b]. J’ai mis en évidence 

pour la première fois, le transfert tunnel des électrons entre deux puits quantiques GaN 

couplés par une très fine barrière AlN [Nev07b]. Le transfert des électrons entre les deux puits 

s’effectue sous l’application d’un champ électrique. Puisque l’absorption intersousbande est 

directement proportionnelle au nombre de porteurs dans la sousbande fondamentale, ce 

phénomène pourrait être utilisé pour la modulation optique.  

Basé sur ce principe, nous avons fabriqué le premier modulateur électro-optique 

intersousbande fonctionnant aux longueurs d’onde des télécommunications et à température 

ambiante. En utilisant des micro-dispositifs, notre modulateur atteint la vitesse de 1,4 GHz à  

-3 dB, avec une profondeur de modulation de 44 % [Kei08]. L’optimisation du composant en 

terme de profondeur de modulation et de réponse en fréquence est poursuivie par Nasrin 

Keirodin dans le cadre de sa thèse.  

A la fin de ce chapitre, j’ai présenté brièvement un autre type de modulateur basé sur la 

modulation induite par un photopompage interbande. De manière surprenante, ce modulateur 

a une réponse en fréquence relativement lente (~100 kHz), mais l’étude mérite d’être 

poursuivie pour mieux comprendre les mécanismes de relaxation dans les hétérostructures 

GaN/AlN. 
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Chapitre 5 
 

 

Emission des boîtes quantiques GaN/AlN 
 

 

 

Les boîtes quantiques de semiconducteurs sont des nanostructures contenant plusieurs 

dizaines de milliers d’atomes, dans lesquelles le confinement tridimensionnel des porteurs 

conduit à un spectre énergétique discret, comparable à celui d’un atome unique. C’est pour 

cette raison qu’on les appelle des « atomes artificiels ». La densité d'états discrète de ces 

nano-objets à zéro dimension a stimulé de nombreuses études allant de la fabrication de lasers 

sans seuil [Ara82], [Str06] à la génération de photons uniques dans des états intriqués en 

polarisation [San02], [Ste06], [Yua02], en passant par la manipulation cohérente de q-bit en 

information quantique [Ima99], [Li03]. Le développement de ces thématiques originales en 

physique du solide s'est accompagné de nombreuses études fondamentales des propriétés 

opto-électroniques des boîtes quantiques. Il y a une dizaine d'années, la mise en oeuvre de 

techniques de micro-spectroscopie optique a permis d'analyser les transitions optiques inter-

bandes à l'échelle d'une boîte unique [Marz94], [Hes94], [Gam96], [Kak04], [Rol06], [Bar06]. 

Ces travaux ont apporté des informations nouvelles très importantes pour la compréhension 

des mécanismes de relaxation des états de paire électron-trou (exciton, bi-exciton) dans les 

boîtes quantiques. 

En ce qui concerne les composants optoélectroniques intrabandes, une des propriétés liées au 

confinement dans les trois directions de l’espace est la possibilité d’observer les transitions 

intrabandes à incidence normale car le dipôle de transition peut être orienté dans le plan des 

couches, contrairement au cas des puits quantiques [Bast96]. Les premiers dispositifs 

intrabandes à boîtes développés sont les détecteurs infrarouges. En principe, ils présentent 

l’avantage d’un courant d’obscurité et d’un bruit inférieur aux structures basées sur des puits 

quantiques [Liu03]. Les photodétecteurs à boîtes quantiques ont été démontrés dans le moyen 

infrarouge dans les systèmes : InAs/GaAs [Shi01], [Sau01b], [Hofe01], [Schr05], 
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InGaAs/GaAs [Pal03], [Lin03], InGaAs/InGaP [Jia04], InAs/InP [Pet04], InAs/AlInAs sur 

InP [Fink01]. Pour étendre les longueurs d’onde vers le proche infrarouge, les boîtes 

quantiques auto-organisées GaN/AlN sont de bons candidats grâce à la grande discontinuité 

de potentiel en bande de conduction (~1,75 eV). Les premiers travaux sur la spectroscopie 

intrabande des boîtes  quantiques GaN/AlN ont été menés au laboratoire [Mou03], [Tch05]. 

Nous avons également développé le premier photodétecteur à boîtes quantiques GaN/AlN 

fonctionnant aux longueurs d’onde des télécommunications, à λ=1,38 µm [Doy05], [Var06]. 

La simulation des états électroniques de boîtes quantiques GaN/AlN a fait l’objet de plusieurs 

travaux [And00], [And01], [And03], [Ran03]. Néanmoins, de nombreuses propriétés 

fondamentales comme les mécanismes de relaxation propres aux transitions intrabandes 

restent mal connues dans les boîtes quantiques GaN/AlN.  

 

Dans ce chapitre, je présente dans une première partie les caractéristiques structurales 

originales des boîtes quantiques GaN/AlN. Dans une deuxième partie, je mets en évidence 

l’émission intrabande des électrons entre les sous-niveaux (pz→s) assistée par la diffusion 

Raman résonante. L’émission se situe à λ~1,48 µm de longueur d’onde. La largeur de raie de 

l’émission nous permet d’estimer le temps de cohérence des électrons T2 > 320 fs.  
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5.1) Généralités 

5.1.1) Croissance des boîtes quantiques GaN/AlN 

 

Il existe deux méthodes pour fabriquer les boîtes quantiques GaN/AlN auto-organisées en 

épitaxie par jets moléculaires assistée par plasma PAMBE (plasma assisted molecular beam 

epitaxy) : le mode de croissance de Stranski-Krastanow [Stra38] et le mode de croissance de 

Stranski-Krastanow modifié [Gogn03], [Gogn04]. Il est également possible de faire croître les 

boîtes quantiques GaN/AlN auto-organisées en épitaxie par jets moléculaires, mais cette fois, 

par craquage de molécules d’ammoniac [Dami99]. La technique utilisée pour cette étude par 

l’équipe d’Eva Monroy au CEA/DRFMC est la PAMBE en mode Stranski-Krastanow.  

 

La méthode Stranski-Krastanow consiste à faire croître du GaN sur une couche en AlN 

relaxée dans des conditions riches en azote. Dans ces conditions, la croissance démarre 

couche par couche. Lorsque l’épaisseur de GaN atteint la valeur critique hc = 2,2 

monocouches, une relaxation élastique des contraintes se produit par la formation d’îlots 

tridimensionnels [Dau97], [Wid98], [Ade02], [Bro04]. L’introduction d’un arrêt de croissance 

après la déposition de GaN permet d’agir sur la taille et la densité des îlots. La procédure de 

croissance Stranski-Krastanow modifiée utilise l’effet surfactant du gallium : du GaN déposé 

dans des conditions riches en Ga est recouvert d’une couche de Ga et reste bidimensionnel. La 

formation des îlots est initiée par un arrêt de croissance sous vide après l’évaporation de 

l’excès de gallium [Gogn03]. L’effet surfactant de Ga augmente la mobilité des espèces en 

surface de l’échantillon pendant la croissance, ce qui conduit à la formation de boîtes assez 

grosses et de faible densité. Dans le but de réduire au maximum la taille des boîtes, la 

première méthode a été choisie pour la fabrication des échantillons étudiés durant ma thèse. 

Dans les deux méthodes, les dimensions (hauteur et diamètre) et la densité des boîtes 

dépendent des facteurs suivants [Gui06] :  

 

i) la quantité de GaN déposée, 

ii) la température du substrat, 

iii) la durée de l’arrêt de croissance (les effets de mûrissement (Ostwald ripening)), 

iv) le pourcentage d’AlN dans la couche tampon. 
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Le dopage silicium est introduit pendant la croissance des couches de GaN. Le niveau du 

dopage est préalablement calibré en fonction de la température de la cellule Si par des 

mesures Hall sur des couches GaN micrométriques. 

 

 

5.1.2) La forme des boîtes 

 

Les boîtes quantiques de GaN ont une forme de pyramide hexagonale tronquée où les facettes 

{10-13} sont inclinées de ~30° par rapport au plan des couches [Cha04]. Les boîtes reposent 

sur une couche de mouillage de 2 monocouches atomiques d’épaisseur. La figure 5.1 illustre 

la géométrie des boîtes quantiques. Elle représente une image TEM haute résolution 

(reproduite de la référence [Gogn04]) ainsi qu’une représentation schématique d’une boîte 

quantique GaN. 

 

        
 

Fig. 5.1 : A gauche : image TEM haute résolution des boîtes quantiques GaN/AlN (d’après 

[Gogn04]), à droite : représentation schématique d’une boîte quantique GaN/AlN. 

 

 

5.1.3) Le confinement quantique dans les boîtes GaN/AlN 

 

Le calcul de la structure électronique dans les boîtes quantiques GaN/AlN tenant compte des 

contraintes et du champ électrique interne a été étudié par Andreev et al. [And00], [And01], 

[And03] en utilisant le formalisme k.p. Ranjan et al. [Ran03] ont complété les résultats 

d’Andreev en utilisant la méthode des liaisons fortes et le traitement auto-cohérent pour tenir 

compte de l’écrantage du champ interne par les porteurs. Nous allons rappeler brièvement les 
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principaux résultats de ces calculs. Les électrons et les trous dans une boîte sont spatialement 

séparés par le champ interne (surtout pour les boîtes quantiques de hauteur importante), de 

sorte que les électrons sont confinés près du sommet de la pyramide tandis que les trous sont 

localisés en bas de la pyramide et partiellement dans la couche de mouillage. La figure 5.2 à 

gauche, issue de la référence [And03], illustre la distribution de la densité de probabilité 

|Ψ(r)|2 pour l’état fondamental des électrons et des trous lourds dans une boîte quantique GaN 

de 1,8 nm de hauteur (au-dessus de la couche de mouillage) et de 6,9 nm de diamètre. Le 

confinement latéral des trous est renforcé par la distribution du champ piézoélectrique autour 

des facettes. La même figure à droite présente les niveaux d’énergie ainsi que le profil de 

potentiel suivant une ligne parallèle à l’axe de croissance c, passant par le centre de la boîte. 

Elle montre que pour une boîte de 1,8 nm de hauteur, le niveau fondamental électronique est 

encore confiné dans la partie du potentiel en V, mais il sera confiné par les interfaces 

supérieure et inférieure pour des boîtes plus petites. 

 

 
 

Fig. 5.2 : A gauche : la distribution de la densité de probabilité |Ψ(r)|2 pour l’état 

fondamental des électrons (en bleu) et des trous lourds (en rouge) dans une boîte quantique 

GaN de 1,8 nm de hauteur (au-dessus de la couche de mouillage) et de 6,9 nm de diamètre. A 

droite : le profil de potentiel et les niveaux d’énergie pour la même boîte. Les figures sont 

reproduites à partir de la référence [And03]. 
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Dans les articles cités ci-dessus, Andreev et al. appellent les états électroniques dans la boîte 

par leur numéro, ce qui manque de transparence. Nous allons utiliser les notations atomiques, 

qui évoquent l’analogie avec les orbitales atomiques. La correspondance est la suivante : l’état 

fondamental e1 est appelé s, l’état excité dans le plan des couches e2 avec un nœud de la 

fonction enveloppe suivant la ligne connectant les milieux des côtés opposés de l’hexagone 

est appelé px, l’état e3 avec un noeud suivant la ligne connectant les sommets opposés de 

l’hexagone est appelé py et l’état excité selon l’axe c, e9 est appelé pz. La projection des 

fonctions enveloppes |Ψ(r)|2 sur le plan des couches est représentée sur la figure 5.3 et leur 

forme en trois dimensions est présentée sur la figure 5.4 à gauche.  

 
 

Fig. 5.3 : Les fonctions d’onde |Ψ(r)|2 pour les états s (e1), px (e2) et py (e3). Les figures sont 

issues de la référence [And00]. 

 

 

La structure électronique calculée est présentée sur la figure 5.4 à droite. L’énergie de la 

transition entre l’état fondamental s et l’un des états excités dans le plan des couches (px ou 

py) est de l’ordre de 0,2 eV. Les flèches marquent les transitions avec la force d’oscillateur la 

plus importante. Les fonctions enveloppes |Ψ(r)|2 pour les états correspondants sont 

présentées sur la figure 5.4 à gauche. Les transitions e2→e15 et e3→e14 correspondent à 

l’excitation de l’électron entre un état excité dans le plan des couches (px ou py) et un état 

excité à la fois dans le plan des couches et suivant l’axe c (pxpz ou pypz). Ces transitions ainsi 

que e1→e9 (s→pz) sont couplées avec la polarisation TM (p) de la lumière, tandis que les 

transitions e1→e2 (s→px) et e1→e3 (s→py) sont couplées avec la polarisation TE (s).  
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Fig. 5.4 : Probabilité de présence |Ψ(r)|2 pour les états impliqués dans les transitions 

intrabandes présentant les forces d’oscillateurs les plus importantes (à gauche) et les niveaux 

électroniques (à droite). Les figures sont reproduites de la référence [And03]. 

 

 

 

La géométrie des boîtes quantiques que j’étudie dans ce travail est légèrement différente de 

celle étudiée par Andreev et al. dans ses calculs : la hauteur est inférieure d’une à deux 

monocouches et le diamètre est sensiblement le même (ainsi h<d). L’énergie de la transition 

intrabande s→pz calculée par Andreev et al. est alors sous-estimée pour mon système.  

 

 

5.1.4) Etats de contrainte 

 

Pour déterminer les états de contrainte des boîtes quantiques, la diffraction des rayons X est la 

technique la mieux adaptée. Cependant, la diffusion Raman peut également être utilisée pour 

extraire les états de contrainte. Plusieurs études ont été menées dans ce sens dans les boîtes 

quantiques GaN/AlN.  

 

Une première étude compare la diffusion Raman sur des boîtes quantiques GaN dont la 

croissance a été réalisée par épitaxie par jets moléculaires assistée par plasma d’azote et par 
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craquage de l’ammoniac (NH3) [Gle00]. Un décalage vers le rouge respectivement de 38 cm-1 

(~4,7 meV) et 35 cm-1 (~4,3 meV) du mode de phonon E2 (high) par rapport au GaN relaxé 

est observé pour les deux techniques de croissance. Ces décalages en fréquence traduisent une 

contrainte biaxiale de -2,6 et -2,4 % respectivement.  

 

A Valence [Cro06], [Gar06], [Cro07] des études de diffusion Raman résonante avec une 

transition interbande ont été menées sur des structures similaires. Dans ces études, les boîtes 

quantiques GaN (épitaxiées sur substrat saphir et SiC) sont de taille plus grande que dans mon 

étude (~3,8 à 4,3 nm de hauteur et 20 à 50 nm de diamètre). Ces auteurs observent une 

corrélation verticale des boîtes quantiques de plan à plan. Cette corrélation verticale a des 

répercutions immédiates sur l’homogénéité des boîtes de plan à plan, et sur les états de 

contrainte suivant l’axe de croissance [Cro06]. La densité surfacique de boîtes quantiques 

varie de 5×1010 à 1×1011 cm-2. En calculant les états de contraintes dans les boîtes quantiques 

GaN, ces auteurs trouvent un bon accord entre le décalage des pics d’émission Raman 

mesurés expérimentalement et leurs prédictions théoriques. Pour le mode de phonon A1(LO), 

ils trouvent un décalage Δω=30±6 cm-1 (~3,7 meV) avec les coefficients a=-685±40 cm-1 et  

b=-997±70 cm-1, et des contraintes de -1% suivant l’axe z et -1,3 % suivant les axes x et y.  

 

 
Fig. 5.5 : Distribution des états de contrainte εxx et εzz en % dans les boîtes quantiques GaN 

[Gar06]. 

 

Dans la section 5.3.6, je mesure la diffusion Raman non-résonante pour déterminer l’état de 

contrainte dans l’échantillon de cette étude.  
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5.2) Echantillon et Spectroscopie optique 

5.2.1) Echantillon E1150 

 

L’échantillon E1150 a été élaboré par épitaxie par jets moléculaires assistée par plasma 

(PAMBE) sur des quasi-substrats d’un micron d’AlN sur saphir (0001) fabriqués en MOCVD 

par la société NGK. La structure contient 200 plans de boîtes quantiques de GaN séparés par 

des barrières en AlN de 3 nm d’épaisseur. Les boîtes quantiques de GaN sont 

intentionnellement dopées n par l’incorporation d’atomes de Silicium à 1020 cm-3. 

 
Fig. 5.6 : Structure de l’échantillon E1150. 

 

 

La structure de l’échantillon E1150 a été étudiée par microscopie électronique en transmission 

(TEM) par Eirini Sarigiannidou à l’Université Joseph Fourier de Grenoble. Les figures 

suivantes (5.7) montrent des images TEM haute résolution de la structure active de 

l’échantillon E1150. Les zones sombres correspondent aux boîtes quantiques de GaN et celles 

plus claires, aux barrières d’AlN. Les images TEM montrent que la hauteur des boîtes 

quantiques est relativement homogène (~1 à 1,5 nm) avec des fluctuations n’excédant pas ±1 

monocouche et la périodicité est bien respectée. Quant au diamètre des boîtes quantiques, il 

est égal à 6±1 nm. En se basant sur les mesures AFM effectuées sur des échantillons fabriqués 

dans les mêmes conditions, la densité de boîtes quantiques est attendue autour de 1×1012 cm-3.  

La croissance de 200 plans de boîtes quantiques est un défi important puisque l’on pourrait 

s’attendre à la génération de dislocations mais aussi à une fluctuation de la taille des boîtes de 

plan à plan suivant la direction de croissance. En effet, la contrainte dans le plan induite par la 

200 périodes BQ 

c-saphir substrat 

1 µm AlN MOCVD 
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présence sous-jacente des boîtes quantiques peut donner lieu à un alignement vertical des îlots 

dont la taille augmente de plan à plan. C’est le cas si l’espaceur en AlN est trop fin. 

 

Les images HRTEM confirment qu’il n’y a pas de corrélation verticale et la taille des boîtes 

apparaît homogène le long des 200 périodes de la structure. Cela suggère une relaxation 

négligeable le long de l’axe de croissance.  

 

 

          
 

 

Fig. 5.7 : Images TEM de l’échantillon E1150. 
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5.2.2) Spectroscopie UV 

 

Dans un premier temps, je présente les mesures de spectroscopie de photoluminescence UV 

des boîtes GaN/AlN. Cette expérience permet de sonder l’énergie de la transition 

fondamentale interbande hh1-e1 des boîtes quantiques.  
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Fig. 5.8 : Spectre de photoluminescence de l’échantillon E1150 à température ambiante. 

 

 

La figure 5.8 montre le spectre de photoluminescence de l’échantillon E1150 réalisé à 

température ambiante (300 K) sous une excitation UV à λ=244 nm. La puissance du laser 

d’excitation est de seulement 1 mW focalisé sur une tache de 100 µm de diamètre. L’émission 

radiative interbande des boîtes quantiques est structurée. Cette structuration reflète la 

fluctuation de hauteur des boîtes quantiques. Les pics principaux sont à 3,78 eV (~328 nm) et 

3,71 eV (~334 nm) ce qui est typique pour des boîtes quantiques GaN de 4-5 monocouches 

(1-1,3 nm) de hauteur respectivement [Tch05b]. A plus basse énergie, on observe un 

épaulement sur le pic d’émission attribué aux boîtes de 6 monocouches de hauteur. 

L’élargissement total à mi-hauteur (FWHM) est de 227 meV ce qui est remarquablement 

faible pour un empilement de 200 périodes.  
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5.2.3) Spectroscopie Infrarouge 

 

Dans un deuxième temps, j’ai caractérisé l’échantillon E1150 par spectroscopie à transformée 

de Fourier pour sonder les transitions intrabandes entre niveaux confinés en bande de 

conduction. Les mesures ont été réalisées à température ambiante. La figure 5.9 représente le 

spectre d’absorption de l’échantillon E1150 mesuré dans le proche infrarouge pour un seul 

passage à travers l’échantillon à l’incidence de Brewster (courbe bleue) mais aussi dans la 

configuration « zigzag » pour amplifier l’absorption (courbe rouge). Cette dernière 

configuration est utilisée pour sonder les transitions dont les forces d’oscillateur sont faibles. 
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Fig. 5.9 : Spectre d’absorption intrabande de l’échantillon E1150. 

 

 

Sur ce spectre, on observe une très forte résonance piquée à 0,8 eV (1,55 µm) uniquement 

polarisée TM (p), attribuée à la transition s→pz des boîtes quantiques GaN. A l’incidence de 

Brewster, l’amplitude de l’absorption est de 11,5 % pour seulement un passage à travers la 

couche active.  

Dans la configuration « zigzag », l’amplitude de la transition s→pz a très fortement augmenté 

pour atteindre 95 % avec 8 passages à travers la région active. En fait, dans cette 

configuration, l’absorption devrait atteindre 100 % mais une partie du faisceau est réfléchie à 
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l’interface saphir/AlN dont les indices optiques sont respectivement ~1,7 et ~2,1. De ce fait, 

une partie de la lumière incidente (5 %) ne passe pas par la région active. 

Dans la configuration zigzag, aucune autre transition n’a pu être observée dans la gamme de 

longueur d’onde 0,7-5 µm (1,75-0,25 eV), ceci dans la limite de sensibilité expérimentale. 

D’après les calculs d’Andreev [And00], [And01], [And03], les transitions s→px et s→py 

provenant du confinement latéral des boîtes quantiques, sont situées à des énergies inférieures 

à 0,2 eV, c'est-à-dire dans une région du spectre où le substrat saphir est opaque. On ne peut 

donc pas les observer. 

L’élargissement total à mi-hauteur de la résonance (FWHM) mesuré à l’incidence de 

Brewster est seulement de 125 meV, ce qui confirme la bonne homogénéité de la taille des 

boîtes quantiques. Cependant, contrairement au cas des puits quantiques GaN, l’élargissement 

de la transition s→pz des boîtes quantiques GaN est essentiellement de type inhomogène et le 

spectre peut-être ajusté par plusieurs Gaussiennes. La fluctuation de la hauteur des boîtes 

d’une monocouche atomique décale l’énergie d’absorption intrabande de 50 à 70 meV. De 

plus, la fluctuation du diamètre des boîtes quantiques fait varier légèrement la position des 

niveaux d’énergie s et pz, et donc contribue à l’élargissement inhomogène de la transition lors 

de la mesure sur un ensemble de boîtes quantiques. Il n’est pas exclu que dans l’absorption 

observée réside la contribution de niveaux excités. 

 

 

5.2.4) Spectroscopie d’absorption photoinduite résonante 

 

Je présente maintenant une expérience malheureusement peu concluante visant à mesurer 

l’élargissement homogène des boîtes quantiques. Elle repose sur la mesure d’absorption 

photoinduite sous une excitation interbande résonante. En effet, contrairement au cas des puits 

quantiques, la densité d’état des boîtes quantiques est discrète. Cela se traduit sur les 

ensembles de boîtes, par un spectre d’absorption interbande inhomogène sous la forme d’une 

somme de plusieurs fonctions de Dirac. Cette inhomogénéité est due à la fluctuation de taille 

des boîtes quantiques. Ainsi, avec un photo-pompage accordé en longueur d’onde dans le pic 

de photoluminescence, on peut espérer exciter une seule taille de boîtes quantiques. Il est 

simplement nécessaire que la largeur spectrale de la raie du laser d’excitation soit plus étroite 

que la séparation entre deux pics d’absorption homogène interbande des boîtes quantiques de 

deux tailles différentes. J’ai donc réalisé cette expérience d’absorption intrabande 
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photoinduite en utilisant trois raies de transition atomique UV d’un laser Argon : λ=363,8 ; 

351,1 et 334,5 nm. Sur la figure 5.10 est représenté le spectre de photoluminescence à 300 K 

ainsi que la position des raies UV du laser d’excitation.  

Sur la figure 5.11 est représenté le spectre d’absorption intrabande photoinduite (à 300 K) par 

les trois raies laser UV citées précédemment. La quantité de signal modulé dans l’expérience 

est extrêmement faible (ΔT/T~10-6). A titre de comparaison, la modulation photoinduite 

atteint facilement ΔT/T>10-4 dans les puits quantiques GaN/AlN dans des conditions 

similaires. Cela confirme que le pompage doit être très sélectif. En outre, ce n’est pas la 

couche de mouillage mais bien les boîtes quantiques qui absorbent les photons d’excitation.  

Les résultats de cette expérience sont néanmoins mitigés. En effet, la largeur totale à mi-

hauteur (FWHM) de la transition s→pz a seulement diminué de 125 à 107 meV. Pour les trois 

longueurs d’ondes d’excitation, le pic d’absorption s’est décalé de 13 meV vers les hautes 

énergies. 

Ce décalage spectral vers les hautes énergies de l’absorption intrabande est paradoxal. En 

effet, on s’attendrait à ce que la capture des électrons soit plus efficace pour les boîtes 

quantiques plus grosses, c’est-à-dire, dont l’état fondamental est situé plus bas en énergie. 

L’absorption intrabande devrait donc se décaler vers les grandes longueurs d’onde. 

Comment expliquer que sous une excitation interbande sélective des boîtes quantiques, 

l’élargissement de la transition n’est que très peu affecté et donc, l’absorption intrabande 

reflète presque toute la distribution de taille de boîtes ?  

On pourrait émettre l’hypothèse suivante : l’absorption photoinduite sonde les transitions 

partant non pas du niveau fondamental s (puisque qu’il est déjà occupé) mais des états excités 

px, py vers les niveaux pzpx, pzpy. L’énergie de ces transitions est supérieure à celle de la 

transition s→pz.  

Une autre explication qui est récurrente est que sous un pompage UV de haute énergie, on 

excite des impuretés situées profondément dans la bande d’énergie interdite du GaN et de 

l’AlN. Les électrons photo-excités sont piégés dans les boîtes quantiques et participent 

efficacement à l’absorption intrabande qui est mesurée. De plus, la modulation ΔT/T lors de 

l’expérience augmente considérablement lorsque la longueur d’onde du laser de pompage 

augmente. C'est-à-dire, la quantité de signal modulé est plus importante sous un pompage à 

363,8 nm (~3,41 eV) que pour un pompage à 334,5 nm (~3,70 eV). Ce résultat est surprenant 

car à 363,8 nm (~3,41 eV), on se situe dans le pied du pic de luminescence interbande, ce qui 

signifie qu’il y a très peu de boîtes quantiques qui peuvent être excitées de manière résonante. 

Cela démontre que les électrons participant à la modulation intrabande photoinduite ont pour 
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origine des bandes de défauts profondément enterrés dans les bandes interdites des deux semi-

conducteurs GaN ou AlN.  

En effectuant un spectre d’excitation de l’absorption intrabande, c'est-à-dire, en accordant 

continûment la longueur d’onde de la source d’excitation, nous pourrions estimer précisément 

la position des bandes de défauts et peut-être leur origine.  
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Fig. 5.10 : Spectre de photoluminescence interbande de l’échantillon E1150 ainsi que la 

position des trois raies d’excitation utilisées pour l’expérience d’absorption photoinduite. 
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Fig. 5.11 : Spectres d’absorption intrabande photoinduite de l’échantillon E1150 sous trois 

excitations lasers différentes. En bleue est tracée l’absorption mesurée sans photopompage à 

l’incidence de Brewster. 
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5.3) Emission intrabande des boîtes quantiques assistée par processus 

Raman résonant 

5.3.3) Mise en évidence de l’émission intrabande des boîtes quantiques GaN 

 

Dans cette partie, je présente l’expérience visant à mesurer l’émission intrabande des boîtes 

quantiques GaN/AlN. 

 

Pour réaliser l’expérience, j’ai utilisé un spectromètre à transformée de Fourier (FTIR) dont la 

résolution spectrale peut-être au maximum de 0,125 cm-1. Le détecteur est une photodiode 

InGaAs basse fréquence. L’excitation est fournie par un laser YVO4 multi-mode continu de 

longueur d’onde fixe λ~1,3435 µm (~0,923 eV). La puissance lumineuse à la sortie du laser 

est de 1 Watt. Le laser est polarisé linéairement avec un ratio 100 :1. Ce type de laser présente 

une largeur spectrale importante ~1,1 meV (~9 cm-1) (fig. 5.12). A l’aide d’un objectif de 

microscope (×60) (O. N. =0,85), le faisceau laser est focalisé directement dans le plan des 

couches sur la tranche de l’échantillon (voir fig. 5.12). La taille de la tache du laser sur 

l’échantillon est ~2 µm2 ce qui donne une densité de puissance très élevée de ~50 MWatt/cm2. 

Un cube séparateur est placé entre l’échantillon et le laser, sur le trajet du faisceau laser ce qui 

permet de collecter l’émission rétro-diffusée. L’émission passe par un analyseur à grille 

permettant de contrôler la polarisation (avec un taux de réjection de 100 :1) puis est dirigée 

vers le port d’entrée du spectromètre à transformée de Fourier (FTIR) fonctionnant en mode 

pas à pas. Pour bénéficier d’une grande sensibilité, le faisceau laser est haché mécaniquement 

à 3 kHz et le signal est démodulé à la même fréquence par une détection synchrone. Une 

batterie de filtres interférentiels passe-haut (λc=1400 nm) est utilisée pour s’affranchir du 

résidu de faisceau laser à l’entrée du spectromètre.  
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Fig. 5.12 : Schéma expérimental de l’excitation de l’échantillon à boîtes quantiques (gauche) 

ainsi que le spectre du laser YVO4 (droite).  

 

 

Sur la figure 5.13 sont représentés les spectres d’émission de l’échantillon contenant les 200 

plans de boîtes quantiques GaN pour différentes polarisations d’excitation (TM (p) et TE (s)) 

mais aussi de détection (TM (p) et TE (s)). Sur cette figure est superposé le spectre 

d’absorption intrabande s→pz des boîtes quantiques GaN (courbe noire). La figure montre la 

coupure du spectre par le détecteur InGaAs et les filtres interférentiels passe-haut. Le pic situé 

à 0,923 eV correspond au résidu du laser. On observe sur ces différents spectres, un fond 

d’émission continu large bande avec quelques faibles pics. Ce fond d’émission continu est 

attribué à la diffusion des optiques (objectif de microscope, cube séparateur, …) car il est 

toujours présent lorsque le faisceau de pompage est focalisé en dehors de l’échantillon. 

 

A 0,8331 meV (1,488 µm) un pic est observé uniquement sous excitation polarisée TM (p) 

par rapport au plan des couches et une détection également polarisée TM (p), c'est-à-dire dans 

la configuration ( )xzzx  en notation de Porto.  

Le fait que l’émission piquée à 0,833 eV soit située dans l’élargissement inhomogène de la 

courbe d’absorption intrabande s→pz des boîtes quantiques et qu’elle obéisse aux règles de 

polarisation des transitions intrabandes, est une démonstration que l’émission provient de la 

relaxation radiative des électrons du niveau pz vers le niveau s.  

 

Pour extraire le pic d’émission intrabande par rapport au fond continu, la figure 5.14 

représente le ratio du spectre en configuration ( )xzzx  par celui mesuré en configuration 

FTIR 

YVO4 laser @ 1,3435 µm 
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( )xzyx . Le pic est fortement asymétrique et sa largeur totale à mi-hauteur (FWHM) est de  

9 meV. Par rapport à l’émission du laser, le pic à 0,833 eV est décalé de 90,4 meV  

(~729 cm-1). Cette valeur est proche des valeurs publiées dans la littérature (735 cm-1) pour le 

mode de phonon optique longitudinal A1(LO) du GaN massif relaxé [Dav98].  

 

L’émission intrabande implique un processus de diffusion Raman résonant de l’excitation 

optique par le mode de phonon A1(LO) des boîtes quantiques GaN/AlN. Le processus est 

illustré en insert de la figure 5.14. Le peuplement de l’état pz est assuré par l’émission d’un 

phonon A1(LO) sous pompage optique. Afin de conserver le moment (l’impulsion), seuls les 

phonons optiques LO de moment nul sont impliqués dans le processus de diffusion. Le 

processus est sélectif en terme de taille de boîtes quantiques. Il impose l’énergie d’émission 

de la transition pz→s égale à hνp-hνA1(LO). Ceci implique que la nature de l’élargissement de la 

courbe d’émission est de type homogène.  

 

L’efficacité du processus de diffusion Raman est fortement amplifiée grâce à la présence de la 

transition électronique pz→s. Nous ne pouvons cependant pas exclure que le niveau virtuel 

soit couplé avec un des niveaux excités des boîtes quantiques ou du continuum de la couche 

de mouillage.  

 

Notons que dans la configuration ( )xzzx , la diffusion Raman du mode de phonon A1(TO) du 

GaN (533 cm-1/66,1 meV) devrait être beaucoup plus efficace que celle du mode de phonon 

A1(LO) [Arg69], [Sie95]. Pourtant, elle n’est pas observée dans l’expérience.  

Les électrons peuvent être couplés aux phonons optiques de deux manières :  

 

i) Les vibrations du réseau déforment le potentiel des électrons. C’est l’interaction 

par le potentiel de déformation qui est faible. 

ii) Puisque le GaN est un matériau fortement polaire, les vibrations créent un champ 

dipolaire agissant sur les électrons. C’est l’interaction de Fröhlich. Cette 

interaction est le mécanisme dominant. En conséquent, les électrons interagissent 

principalement avec les phonons optiques longitudinaux (LO) [Rid93], [Rid94].  
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Il faut noter que seul le mode de phonon optique longitudinal A1(LO) est polarisé suivant la 

direction de croissance. Le mode E1(LO) est quant à lui polarisé dans le plan xy et donc ne 

peut se coupler avec les transitions intrabandes.  

 

Finalement, il est clair que pour confirmer le fait que le processus est résonant, il faudrait faire 

varier la longueur d’onde de pompage et montrer que l’amplitude du pic d’émission suit la 

courbe d’absorption intrabande s→pz. Malheureusement, le laser que j’ai utilisé est à longueur 

d’onde fixe et donc ne permet pas de réaliser cette expérience.  

 

Les mesures de spectroscopie de diffusion Raman non résonante présentées dans la partie 

5.3.4) montrent que les boîtes GaN/AlN sont contraintes dans l’échantillon. On peut se 

demander pourquoi nous n’observons pas un décalage (~3,7 meV, ~30 cm-1) de la raie 

d’émission Raman vers les hautes énergies dû à la contrainte. Une explication possible est la 

température locale. Davydov et al. [Dav98] ont montré que le pic d’émission Raman du mode 

A1(LO) du GaN se décale de 2,6 cm-1 vers les basses énergies entre des mesures réalisées à 

 6 K et 300 K. Puisque dans mon expérience, la densité de puissance du laser d’excitation est 

très forte (50 MWatt/cm2 en continu), on peut émettre l’hypothèse suivante : localement, 

l’échantillon chauffe énormément (puisque le laser est complètement absorbé), ce qui décale 

le pic d’émission Raman vers les basses énergies et compense le décalage vers le bleu dû à 

l’état de contrainte.  
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Fig. 5.13 : Spectres d’émission mesurés pour différentes polarisations (laser et détection). La 

courbe noire représente le spectre d’absorption s→pz des boîtes quantiques GaN. 

 

 

5.3.4) Élargissement homogène de la transition intrabande et temps de cohérence 

 

Sur la figure 5.14, est représenté un zoom du signal d’émission des boîtes quantiques GaN 

(courbe rouge). Ce zoom correspond en fait au ratio du spectre d’émission des boîtes dans la 

configuration ( )xzzx  par le spectre en configuration ( )xzyx . Sur cette courbe, on remarque 

un élargissement asymétrique de la raie d’émission avec des oscillations vers les basses 

énergies (i. e. vers les décalages Raman plus élevés). Cet élargissement n’est pas très bien 

compris. Il peut-être lié à des modes de phonons mixtes d’alliage entre les boîtes quantiques 

GaN et les barrières AlN [Iba06], à des modes de phonons d’interface ou encore, il peut 

reflèter la distribution des contraintes. Cependant, puisque les boîtes sont fortement dopées n 

xzzx )(

xzyx )(

xyzx )(

xyyx )(
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(1020 cm-3), il est possible qu’il y ait un couplage entre les modes de phonon optique polaire 

(longitudinal) et une excitation collective des porteurs libres (plasmons) [Har02], [Cro07].  

Sur ce même graphe est tracé l’ajustement Lorentzien du pic d’émission intrabande des boîtes 

quantiques GaN assistée par la diffusion Raman. L’ajustement est effectué sur le flanc à haute 

énergie de l’émission (basses énergies du décalage Raman). La largeur totale à mi-hauteur 

(FWHM) de cette Lorentzienne est de 4 meV. Cet élargissement donne une valeur supérieure 

de l’élargissement homogène de la transition intrabande s→pz pour une taille de boîtes 

quantiques GaN. Un élargissement ΔE=4 meV correspond à un temps de déphasage des 

électrons de T2=330 fs (T2=2ħ/ΔE).  
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Fig. 5.14 : Ratio du spectre d’émission des boîtes quantiques en configuration ( )xzzx  par le 

spectre en configuration ( )xzyx  (courbe rouge). La courbe verte représente un ajustement 

Lorentzien. L’insert illustre le mécanisme d’émission.  
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5.3.5) Emission Raman stimulée 

 

L’émission Raman stimulée a été mise en évidence fortuitement par Woodbury et Ng en 1962 

en déclenchant un laser à Rubis au moyen d’une cellule de Kerr contenant du nitrobenzène 

[Woo62]. A côté de la raie laser, le spectre comprenait une raie Stokes très intense (20% de 

celle du laser) à la fréquence décalée de la fréquence de vibration du nitrobenzène. Depuis, 

l’émission Raman stimulée a été mise en évidence dans différents milieux (gaz, liquide, 

solide) [Blo64a], [Blo64b], [Gru69], [Pat70a], [Pat70b], [Juju83]. Dans les puits quantiques 

semi-conducteurs, l’émission Raman stimulée a également été démontrée en résonance avec 

les transitions intersousbandes [Liu01], [Liu03b], [Sch07].  

Dans notre configuration, nous sommes dans un schéma à trois niveaux où l’inversion de 

population est théoriquement possible. Le schéma est identique à celui d’un laser à Rubis  

(fig. 5.15) [Mai60] et il s’apparente à celui du laser à fontaine quantique [Juju95], [Olg97]. 

Dans cette situation, pour atteindre l’inversion de population, il suffit d’utiliser un pompage 

suffisamment intense pour vider l’état fondamental.  

Le point critique est de savoir si ce processus peut donner lieu à un gain net car notre système 

est fortement inhomogène. En effet, on ne peut exclure que les photons émis lors de la 

transition pz→s puissent être réabsorbés par une transition intrabande de boîtes quantiques de 

taille différente. Néanmoins, une solution pour inverser la population de toutes les tailles de 

boîtes serait d’utiliser une source large bande. 

 

 
 

Fig. 5.15 : Inversion de population dans un laser à Rubis [Mai60]. 
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5.3.6) Spectroscopie de diffusion Raman non résonante 

 

Je présente maintenant des mesures de spectroscopie Raman non résonante visant à estimer 

l’état de contrainte dans les petites boîtes quantiques GaN. L’annexe 2 décrit les généralités 

sur la diffusion Raman non-résonante.  

 

Pour réaliser cette expérience, j’ai adapté le banc de spectroscopie de photoluminescence de 

notre laboratoire. Le spectromètre (HR460) est muni d’un réseau dispersif de 1800 traits/mm 

et la longueur de dispersion est de 2×460 mm. La détection s’effectue grâce à une caméra 

CCD (Charge Coupled Device). L’excitation est fournie par un laser Argon dont la longueur 

d’onde est fixée à λ=488 nm. Un prisme est placé à la sortie du laser pour disperser 

spatialement les autres longueurs d’onde d’émission (501 ; 514 ; 528 nm) et ainsi éviter que 

ces émissions ne rentrent dans le spectromètre. Grâce à un objectif de microscope ×40 

(ouverture numérique = 0,65), le laser est focalisé sur l’échantillon sur une tache de diamètre 

inférieur à 10 µm. L’émission de l’échantillon est récoltée de manière rétro-difusée et dirigée 

vers le port d’entrée du spectromètre à réseau. L’excitation s’effectue à incidence normale, 

c'est-à-dire, suivant la direction de croissance z. Deux filtres passe-haut colorés (λ=495 et  

500 nm) sont utilisés pour s’affranchir de la forte puissance du laser de pompage. De plus un 

polariseur Glan-Taylor croisé avec la polarisation du laser est utilisé. Dans cette 

configuration, seul le mode de vibration E2 (high) peut être détecté. En notation de Porto, cela 

correspond à la configuration ( )zxyz  où z correspond à l’axe [0001] et x, y sont dans le plan 

des couches. L’étude que je présente ici est similaire à l’étude menée à Valence par Ana Cros 

[Cro06] sur des boîtes quantiques plus grosses. 

 

Sur le graphique suivant (5.16) sont tracés les spectres de diffusion Raman pour trois 

échantillons différents. La courbe bleue représente la diffusion Raman sur un échantillon 

constitué de 1 µm de GaN relaxé, épitaxié par MOCVD sur substrat Saphir (A1199). Sur cette 

courbe, on distingue très clairement un pic à 568 cm-1 (~70,5 meV) attribué au mode de 

phonon E2 (high) du GaN. La largeur spectrale de ce pic est limitée par la résolution du banc 

de mesure. 
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La courbe verte représente la diffusion Raman sur un échantillon constitué de 1 µm de AlN 

relaxé, épitaxié par MOCVD sur Saphir. On distingue sur cette courbe deux pics. L’un situé à 

655 cm-1 (~81 meV) est attribué au mode de phonon E2 (high) de l’AlN. Le deuxième pic 

situé à 576 cm-1 (~71 meV) présent sur les trois courbes, provient du substrat Saphir. Ce pic a 

également été observé par Garro et al. [Gar06].  

 

La courbe rouge représente la diffusion Raman sur l’échantillon constitué des 200 plans de 

boîtes quantiques GaN. Les 200 plans de boîtes sont épitaxiés sur un quasi-substrat AlN sur 

Saphir identique à l’échantillon de référence précédent. On distingue donc sur cette courbe 

deux pics similaires à l’échantillon précédent, l’un attribué au substrat Saphir, l’autre attribué 

au mode de vibration E2 (high) de l’AlN relaxé. Cependant, sur ce dernier pic, on observe un 

épaulement aux basses énergies attribué aux barrières AlN séparant les différents plans de 

boîtes quantiques GaN. Ce décalage vers les basses énergies de ~8 cm-1 (~1 meV) prouve que 

les barrières AlN subissent une légère contrainte de tension à cause de la présence des boîtes 

quantiques GaN.  

 

A basse énergie, on observe un pic de très faible amplitude situé à 605 cm-1 (~75 meV). Ce 

pic est attribué au mode de vibration E2 (high) des boîtes quantiques GaN. Je rappelle que le 

GaN se trouve exclusivement dans les boîtes quantiques et dans la couche de mouillage. Le 

pic d’émission est décalé vers les hautes énergies de 37 cm-1 (~4,5 meV) par rapport au GaN 

massif relaxé. Ce décalage prouve que les petites boîtes quantiques GaN sont fortement 

contraintes sur AlN. La contrainte est au moins aussi forte que dans les boîtes quantiques GaN 

étudiées par différents auteurs [Gle00], [Cro06], [Gar06], [Cro07]. Des mesures de diffraction 

de rayon X permettraient de déterminer précisément la valeur des états de contrainte. 

Cependant, en première approximation, puisque le décalage des pics d’émission Raman par 

rapport au matériau massif est proche des résultats obtenus dans la littérature, nous 

considérerons que les contraintes dans les petites boîtes quantiques GaN sont similaires à 

celles des boîtes quantiques de taille plus grande.  
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Fig. 5.16 : Spectre de diffusion Raman pour trois différents échantillons décrits dans le texte. 
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Conclusion 

 

 

Dans ce chapitre, j’ai présenté dans une première partie les caractéristiques structurales 

originales des boîtes quantiques GaN/AlN. Après avoir caractérisé par spectroscopie UV et 

infrarouge l’échantillon contenant 200 plans de boîtes quantiques GaN/AlN, j’ai mis en 

évidence l’émission intrabande des électrons entre les sous-niveaux (pz→s) dans les boîtes 

quantiques GaN/AlN. L’émission se situe à la longueur d’onde record de λ~1,48 µm. Le 

processus d’émission est sélectif en taille de boîtes quantiques et met en jeu la diffusion 

Raman résonante par les phonons A1(LO) des boîtes GaN. La largeur de raie de l’émission 

nous permet d’estimer le temps de cohérence des électrons T2 > 320 fs.  
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Relaxation intrabande dans les boîtes quantiques 

GaN/AlN 
 

 

 

La compréhension des mécanismes de relaxation des porteurs dans les structures semi-

conductrices à zéro dimension est d’un grand intérêt à la fois d’un point de vue fondamental 

mais aussi du point de vue des applications. En effet, les mécanismes de relaxation régissent 

les performances des dispositifs à boîtes quantiques comme les absorbants saturables ou les 

photodétecteurs.  

 

D’un point de vue fondamental, la spectroscopie des boîtes quantiques a déjà montré l’effet 

original du confinement 0D (spectre d’absorption discret [Marz94], [Hes94], [Gam96], 

[Kak04], [Rol06], [Bar06]). On s’attend dans les boîtes quantiques à ce que la présence de 

niveaux d’énergie bien séparés conduise à des propriétés dynamiques des porteurs très 

différentes de celles rencontrées dans les matériaux massifs ou les hétérostructures à puits 

quantiques, c'est-à-dire, des systèmes contenant des continua d’états. Dans les boîtes 

quantiques, la difficulté pour un porteur de trouver un état pour céder son énergie devrait 

entraîner un ralentissement significatif de la relaxation [Ben91], [Boc90]. De nombreux 

processus participent à la relaxation des porteurs dans les semi-conducteurs, mais parmi eux, 

l’émission de phonons optiques est le plus efficace. Dans les puits quantiques GaN/AlN, le 

temps de relaxation intersousbande T1 a été mesuré par des expériences de type pompe-sonde 

par plusieurs équipes [Heb02], [Iiz00], [Ham04], [Ham05], [Wan05], [Wan06]. A cause de la 

forte ionicité des matériaux nitrures, ce temps est plus court dans les puits quantiques 

GaN/AlN par rapport à leur homologue GaAs/AlGaAs, (150 et 300 fs à comparer avec ~1 ps). 

Dans les boîtes quantiques, l’émission de phonon optique LO est théoriquement interdite si la 
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séparation en énergie entre les niveaux n’est pas exactement égale à l’énergie du phonon. 

L’impossibilité de satisfaire la conservation de l’énergie entre les états discrets lorsque le 

porteur émet un phonon optique induit le ralentissement de la relaxation des porteurs qui porte 

le nom d’effet « phonon bottleneck ».  

 

Dans les boîtes quantiques InAs encapsulées dans une matrice AlInAs accordée en maille sur 

InP, Péronne et al. ont mesuré un temps de capture des électrons supérieur à 3 ps [Pér03]. De 

ces mesures, ils ont extrapolé un temps de relaxation intrabande px→s et py→s inférieur à la 

picoseconde. 

 

Dans les boîtes quantiques InAs encapsulées dans une matrice GaAs, Sauvage et al. ont 

mesuré un temps de capture des électrons de la couche de mouillage vers les niveaux 

intrabandes des boîtes quantiques InAs de ~3 ps et 1,5 ps pour la relaxation intrabande des 

trous (dont le dipôle est orienté suivant l’axe de croissance z) [Sau98]. Cependant, Sauvage et 

al. ont montré que lorsque la transition électronique est proche de l’énergie du phonon 

optique (36 meV dans GaAs) le temps de relaxation des polarons (particule mixte électron-

phonon) est beaucoup plus long ~70 ps [Sau02]. 

Pour autant, les temps mesurés ci-dessus ne sont pas beaucoup plus longs que le temps de 

relaxation intersousbande dans les puits quantiques InGaAs/AlInAs [Cam96].  

 

Dans ce chapitre, je discute les mesures expérimentales que j’ai effectuées sur la relaxation 

intrabande des porteurs en bande de conduction dans les boîtes quantiques GaN/AlN à  

λ=1,55 µm. J’ai tout d’abord utilisé la technique de spectroscopie femtoseconde pour mesurer 

directement le temps de relaxation intrabande pz→s des électrons dans les boîtes quantiques 

GaN. Ce temps s’est avéré être aussi court que dans les puits quantiques GaN/AlN, c'est-à-

dire ~163 fs. 

Nous pouvons donner une estimation du temps de cohérence T2 des électrons à 326 fs grâce à 

la relation T2 < 2×T1 qui sera expliquée. Cette dernière valeur est en accord avec la valeur 

déduite de la largeur de raie de l’émission intrabande pz→s.  

Finalement, je présente les mesures que j’ai effectuées visant à estimer l’intensité de 

saturation Is de la transition intrabande s→pz. Cette mesure est importante car l’intensité de 

saturation est un paramètre clé pour la réalisation d’absorbants saturables ou de commutateurs 

tout optiques.  
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6.1) Mesure du temps de retour à l’équilibre T1 de l’absorption s→pz 

 

L’expérience qui suit a été réalisée au laboratoire en collaboration avec Juliette Mangeney.  

6.1.1) La source 

 

Pour mesurer le temps de retour à l’équilibre T1 des électrons, j’ai utilisé une source laser 

femtoseconde à la longueur d’onde de 1,55 µm. Cette source est générée de la manière 

suivante : un laser Ti : Saphir fonctionnant en régime de verrouillage de modes (mode 

locking) est pompé optiquement par un laser Nd : YAG (yttrium aluminium garnet) doublé à 

532 nm de longueur d’onde dont la puissance est de 12,6 Watt en continu. Grâce au gain 

spectralement très large du laser Ti : Saphir, il est possible de générer des impulsions de type 

Gaussien très courtes (~200 fs) à une cadence de 80 MHz. La longueur d’onde est centrée 

autour de 800 nm. La cadence de 80 MHz correspond au temps que met un photon à faire un 

aller-retour dans la cavité. La puissance moyenne à la sortie du laser Ti : Saphir est de  

~1,8 Watt. L’impulsion laser femto seconde vient exciter un OPO (Optical Parametric 

Oscillator) permettant d’obtenir des impulsions ultra-courtes accordables de 1,2 à 2,3 µm de 

longueur d’onde en utilisant l’onde ‘Signal’ ou ‘Idler’. Pour notre expérience, la longueur 

d’onde de la source est fixée à λ=1550 nm avec une largeur spectrale de Δλ=25 nm. 

 

 

6.1.2) L’expérience pompe-sonde 

 

Le principe de la mesure résolue temporellement repose sur la saturation de l’absorption : elle 

consiste à observer, à l’aide d’une impulsion sonde, la reconstruction temporelle de 

l’absorption d’une transition intrabande blanchie à l’instant initial par une impulsion pompe 

de forte intensité. 

La figure suivante 6.1 décrit le montage classique de type pompe-sonde inspiré de 

l’interféromètre de Michelson. L’impulsion délivrée par la source est séparée en deux parties 

sur un cube séparateur spécialement traité aux longueurs d’onde des télécommunications. 

L’impulsion pompe est décalée temporellement par rapport à l’impulsion sonde grâce à un 

coin-cube mobile. Les deux faisceaux sont ensuite recombinés de manière colinéaire mais 
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séparés spatialement. Un objectif de microscope ×10 (A. N. = 0,25) est utilisé pour focaliser 

les faisceaux pompe et sonde sur l’échantillon et un autre objectif identique pour collecter le 

faisceau sonde transmis. Finalement, en utilisant un filtre spatial (diaphragme), on élimine 

une grande partie du faisceau pompe résiduel. Le faisceau sonde transmis est détecté par une 

photodiode en Germanium. L’utilisation d’un détecteur Germanium par rapport à une 

photodiode InGaAs permet de s’affranchir des processus non-linéaires d’ordre deux générés 

dans le détecteur lorsque les intensités lumineuses sont très grandes (absorption à deux 

photons, génération de second harmonique,…). Puisque les longueurs d’onde pompe et sonde 

sont identiques, il est difficile de s’affranchir complètement du signal pompe. Une dernière 

astuce consiste à jouer sur la polarisation des deux faisceaux (pompe et sonde). Plus 

précisément, le faisceau sonde est polarisé TM (θ =0°) et le faisceau pompe à θ =-45°. En 

plaçant un polariseur à θ =+45° devant la détection, on s’affranchit très fortement du signal 

pompe résiduel. Cette configuration permet d’obtenir une composante de polarisation des 

deux faisceaux (pompe et sonde) suivant l’axe de croissance c afin de satisfaire la règle de 

sélection en polarisation de la transition intrabande s→pz. Pour bénéficier d’une grande 

sensibilité, on utilise une détection synchrone permettant de démoduler le signal sonde à la 

fréquence du faisceau pompe haché mécaniquement.  

 

 
Fig. 6.1 : Schéma du montage expérimental pompe-sonde. 

Ti : Saphir + OPO 
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6.1.3) Mesure du temps de relaxation intrabande des électrons 

 

La mesure résolue en temps que je présente a été effectuée sur le même échantillon que celui 

étudié dans le chapitre 5, c’est-à-dire l’échantillon E1150. La longueur d’onde de la source est 

fixée à λ=1550 nm, c'est-à-dire, en résonance avec la transition s→pz dans les boîtes 

quantiques GaN. La puissance moyenne de la pompe est de 20 mW tandis que celle de la 

sonde est de 1 mW. Cela nous donne un ratio pompe-sonde égal à 20. Pour l’expérience, les 

facettes opposées de l’échantillon sont polies à 45° pour former un guide d’onde multi 

passages. La longueur de l’échantillon est de 1,6 mm et son épaisseur de 420 µm. Dans cette 

configuration, la lumière passe à peu près quatre fois à travers la couche active comme illustré 

sur la figure 6.2 à droite. La figure 6.2 gauche montre le spectre de transmission de 

l’échantillon pour cette configuration. L’absorption à la longueur d’onde de la transition 

intrabande s→pz des boîtes quantiques GaN est de 57 %.  
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Fig. 6.2 : À gauche : spectre de transmission de l’échantillon E1150 mesuré dans un guide 

d’onde multi passages. À droite : shéma du guide multi passages. 
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La figure suivante (6.3) présente l’intensité sonde transmise à travers l’échantillon en fonction 

du délai entre la pompe et la sonde.  

0 1 2 3 4 5
0,0

5,0x10-4

1,0x10-3

1,5x10-3

Tr
an

sm
is

si
on

 (u
ni

té
s 

ar
b.

)

Temps (ps)

 

 

 
Fig. 6.3 : Transmission de la sonde à travers l’échantillon en fonction du retard entre 

l’impulsion sonde et l’impulsion pompe. La courbe rouge illustre l’ajustement par une 

convolution entre une Gaussienne et une fonction  multi-exponentielle décroissante. 

 

 

Lorsque l’impulsion sonde arrive au même instant que l’impulsion pompe (t=0), la 

transmission de la sonde augmente brusquement du fait du blanchiment de l’absorption par 

l’impulsion pompe. Lorsque la sonde traverse l’échantillon après la pompe, elle sonde la 

reconstruction de l’absorption qui a eu lieu du fait de la relaxation des porteurs injectés dans 

pz par l’impulsion pompe, vers l’état fondamental (s) des boîtes quantiques.  

 

A t=0, on observe sur le graphe des oscillations rapides. Elles correspondent aux interférences 

entre le faisceau sonde et le résidu de faisceau pompe non filtré. On remarque une 

décroissance rapide entre 0 et 1 ps suivie d’une décroissance lente du signal transmis. La 

transmission de la sonde après 5 ps est toujours supérieure à celle à t<0. Ceci suggère la 

présence de plusieurs constantes de temps pour le retour à l’équilibre de l’absorption 

intrabande. Un tel comportement a aussi été observé sur les puits quantiques GaN/AlN 

[Ham05]. Le temps de décroissance long peut être attribué aux phénomènes de 

piégeage/dépiégeage des porteurs par les défauts profonds.  
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Le temps de relaxation des porteurs est extrêmement court, du même ordre de grandeur que la 

largeur temporelle de l’impulsion laser. Il est donc important de tenir compte de la largeur 

temporelle du laser pour décrire la saturation. L’intensité de sonde transmise au moment t est 

donnée par :  
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où t0 est le moment d’arrivée de l’impulsion pompe, )2ln(22σ  donne la largeur totale à mi-

hauteur de l’impulsion pompe et τ1, τ2, τk sont les temps caractéristiques de réponse du milieu. 

C’est une convolution d’une courbe Gaussienne correspondant à l’impulsion pompe avec une 

fonction multi-exponentielle décroissante correspondant aux temps de relaxation des porteurs. 

L’expression de I(t) peut être simplifiée (en faisant un changement de variable) de la manière 

suivante :  
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La fonction N(x) est tabulée dans de nombreux logiciels de calcul. Pour réaliser l’ajustement 

des données expérimentales, nous avons choisi Matlab et utilisé la fonction « lsqnonlin » avec 

les paramètres ajustables suivants : σ, τ1, τ2, τ3, t0 et C. 

 

Le meilleur ajustement se trouve être pour une Gausienne ayant une largeur totale à mi-

hauteur (FWHM) de ~188 fs. Quant à la décroissance de la transmission, le meilleur 

ajustement de la courbe expérimentale est obtenu par une loi bi-exponentielle : Aexp(-t/τ1)+ 

Bexp(-t/τ2) avec τ1=163 fs et τ2=1,5 ps. Le temps τ3 est trouvé très supérieur à τ1 et τ2. Une 

constante a alors été ajoutée pour remplacer la troisième exponentielle décroissante qui est 

très lente. Son temps de décroissance est très supérieur à 10 ps mais inférieur à 12,5 ns, ce 

dernier temps correspond à la cadence du laser. 
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Le premier temps (τ1=163 fs) qui est extrêmement court, traduit la durée de vie des électrons 

dans l’état pz. La valeur est comparable avec le temps de relaxation intersousbande mesuré 

dans les puits quantiques GaN/AlN par plusieurs auteurs [Heb02], [Iiz00], [Ham04], 

[Ham05], [Wan05], [Wan06]. L’argument suivant permet d’expliquer ce résultat étonnant : il 

existe un grand nombre de niveaux relais pouvant participer à la relaxation vers le niveau 

fondamental s dans les boîtes quantiques GaN/AlN. La multiplication des chemins de 

relaxation possibles est probablement la cause de la durée de vie très courte dans l’état pz. 

Cette relaxation se fait soit directement de l’état pz vers le niveau fondamental s, soit via la 

relaxation sur un niveau intermédiaire comme les niveaux pxy par exemple. Ceci est 

schématisé en insert de la figure 6.3. Des résultats similaires ont été obtenus dans les boîtes 

quantiques InAs/GaAs [Sau98], [Mül03] et InAs/AlInAs [Pér03]. Le deuxième temps 

 T1
b=1,5 ps traduit la thermalisation des électrons dans l’état fondamental s.  

 

 

6.1.4) Temps de cohérence T2 et durée de vie T1 

 

Le temps de cohérence T2 est le temps caractéristique au bout duquel la relation de phase 

entre le champ de l’onde électromagnétique excitatrice et l’oscillation entre les deux niveaux 

d’énergie du porteur est perdue. Il est à l’origine de la largeur de raie non nulle d’une 

transition entre deux niveaux d’énergie discrets. Plus ce temps est court, plus la largeur 

homogène de la transition est grande (ΔEFWHM=2ħ/T2).  

Pour un système à deux niveaux g et e, le temps de cohérence T2 est relié aux durées de vie 

T1
g et T1

e des deux niveaux par la relation [Cohen-Tan95] :  

 

γ+⎟⎟
⎠

⎞
⎜⎜
⎝

⎛
+= eg TTT 112

11
2
11  

 

Cette relation traduit le fait que la largeur de raie est donnée par la durée de vie des deux états 

(par exemple, pour un atome isolé la durée de vie est donnée par le temps d’émission 

spontanée) et par un terme éventuel d’amortissement supplémentaire γ. Dans un gaz, γ a par 

exemple pour origine les collisions élastiques entre les molécules. Dans les puits quantiques, γ 

contribue largement à la largeur de raie. Il provient en effet, de la relaxation très rapide des 

porteurs en bas de la sousbande par interaction électron-électron, émission de phonons 
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optiques ou acoustiques, par diffusion sur les impuretés ou les interfaces rugueuses des puits. 

Chaque changement du moment k du porteur à l’intérieur de la sousbande est un processus 

déphasant. Dans les puits quantiques GaN/AlN, ce déphasage intrasousbande a lieu 

typiquement en 10 à 30 fs [Suz97], [Tch06], [Wan05], [Wan06].  

Dans les boîtes quantiques, on s’attend en revanche à ce que les processus déphasants γ soient 

beaucoup moins efficaces, c'est-à-dire, qu’il n’y ait pas de processus déphasant inélastique. 

En d’autres termes, il n’y a pas de mécanisme qui change brutalement la phase de la fonction 

d’onde du porteur sans que celui-ci change d’énergie (γ~0). 

L’élargissement de la transition est donc limité par la durée de vie :  

 

⎟⎟
⎠

⎞
⎜⎜
⎝

⎛
+= eg TTT 112

11
2
11  

De plus, si l’on considère que l’état g est l’état fondamental (T1
g=∞), on obtient la relation très 

simple :  

T2=2×T1 

Ceci est une différence fondamentale entre les boîtes et les puits quantiques car pour ces 

derniers, l’élargissement homogène d’une transition intersousbande n’est pas limité par la 

durée de vie mais plutôt par le terme γ. 

 

Sur l’échantillon E1150 comprenant 200 plans de boîtes quantiques GaN, j’ai mesuré un 

temps de relaxation T1 intrabande pz→s égal à ~163 fs. Grâce à cette mesure, nous pouvons 

estimer le temps de cohérence T2~326 fs. Ce temps de cohérence de phase correspond à une 

largeur totale de raie homogène pour la transition intrabande s→ pz de ~4 meV (ΔE=2ħ/T2). 

Cette dernière valeur (ΔE=4 meV) est en bon accord avec la largeur de raie extraite des 

mesures d’émission intrabande décrites dans la section 5.3.4). De plus, cette valeur est un 

ordre de grandeur plus faible que celle de la largeur homogène intersousbande mesurée dans 

les puits quantiques GaN/AlN (voir échantillon E935 chapitre 4, ΔEFWHM=40 meV). Cette 

réduction d’un facteur 10 de la largeur de raie intrabande dans les boîtes quantiques comparée 

aux puits quantiques a déjà été observée pour les boîtes quantiques InAs/GaAs [Sau02b] par 

rapport aux puits quantiques InGaAs/GaAs [Cam96].  
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6.2) Mesure de l’intensité de saturation intrabande 

 

Dans cette dernière partie, je présente des mesures visant à déterminer l’intensité de saturation 

Is de la transition intrabande s→pz des boîtes quantiques GaN/AlN. Ce paramètre fondamental 

est relié au dipôle de la transition intrabande µs→pz, au temps de relaxation T1 et au temps de 

cohérence T2 des électrons par la relation suivante :  

21
2

2
0

2 TT
ncI

zps
s

→

=
μ

ε h  (*)  avec Is définie comme 

sI
II

0

0
0

1
)(

+
=

αα  . 

La démonstration de cette formule basée sur les équations de la matrice densité est proposée 

en annexe. 

 

6.2.1) Revue des mesures de saturation intersousbande 

 

Les premières mesures de saturation intersousbande ont été effectuées en 1988 par Julien et 

al. dans des puits quantiques GaAs/AlGaAs en utilisant un laser CO2 à λ~10 µm [juju88], 

[juju93].  

Ces auteurs ont mesuré une intensité de saturation Is~340 kWatt/cm2 et déduit un temps de 

relaxation T1~1 ps. Ces mesures ont été reprises sept ans plus tard par Duboz et al. en utilisant 

un laser à électrons libres pour la caractérisation de photodétecteurs QWIP [Dub95a], 

[Dub95b]. En 1996, Vodopyanov et al. ont mesuré directement le temps de cohérence 

électronique par des mesures de hole burning spectral dans des puits quantiques 

GaAs/AlGaAs et InGaAs/AlInAs à λ~5 µm de longueur d’onde [Vodo96], [Vodo97]. Toutes 

ces mesures visent à déterminer les temps T1 ou T2 lorsque l’énergie de la transition se situe 

au dessus de l’énergie du phonon optique LO. D’autres mesures ont été effectuées à plus 

grande longueur d’onde (plus petites énergies) dans le but d’étudier la relaxation des porteurs 

en dessous de l’énergie du phonon optique LO [Obe87], [Hel93], [Fai94b]. 

 

L’intensité de saturation Is est un paramètre essentiel pour la réalisation d’absorbants 

saturables dans le but de fabriquer des commutateurs tout-optiques ultra-rapides. Leur 

réalisation aux longueurs d’onde des télécommunications par fibres optiques a été démontrée 

dans trois familles de matériaux. 
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Dans les puits quantiques InGaAs/AlAs/AlAsSb, Mozume et al. ont obtenu une énergie de 

saturation de 3 fJ/µm2 (2 MWatt/cm2) à λ~1,68 µm dans la configuration « zigzag » [Moz03], 

[Gop03]. En utilisant un système à puits couplés, ils ont atteint difficilement λ~1,55 µm 

[Akiy02], [Sim07]. Très récemment, ces auteurs ont fabriqué un démultiplexeur 160 Gbit/s- 

10 Gbit/s en utilisant ce matériau (InGaAs/AlAs/AlAsSb). Ils obtiennent un contraste de  

10 dB en propagation guidée avec une énergie d’impulsion de 8 pJ [Aki07].  

Les matériaux II-VI sont aussi très prometteurs. En effet, dans des puits quantiques 

CdS/ZnSe/BeTe, un contraste de 10 dB à λ~1,55 µm a été mesuré pour une énergie de pompe 

de seulement 13,3 pJ en propagation guidée [Aki05], [Akita06]. La valeur la plus faible 

rapportée récemment est une énergie pompe <7 pJ pour un contraste de 10 dB [Con07b]. 

L’avantage de ces matériaux émergeants est que la croissance est réalisée à l’accord de maille 

sur substrat GaAs (100).  

 

Dans les puits quantiques GaN/AlN, plusieurs équipes ont étudié l’intensité de saturation dans 

la perspective de fabriquer des commutateurs optiques multi-Terabits/s. En 2002, Iizuka et al. 

ont déterminé une intensité de saturation de ~360 MWatt/cm2 (~0,5 pJ/µm2) à λ~1,46 µm à 

l’incidence de Brewster [Iiz02]. Néanmoins, la mesure est difficile et la courbe qu’ils 

présentent dans leur article est très bruitée [Iiz02] (voir fig 6.4).  

 

 
 

Fig. 6.4 : Courbe de saturation intrabande des puits quantiques GaN/AlN mesurée par Iizuka 

et al. [Iiz02]. 
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En 2003, l’équipe de Claire Gmachl à Bell Laboratories [Rap03] a effectué des mesures 

similaires mais dans la configuration « zigzag » et a observé une intensité de saturation  

Is~500 MWatt/cm2 (~0,5 pJ/µm2), très proche de la valeur rapportée par Iizuka et al. La 

susceptibilité non linéaire d’ordre trois déduite de ces mesures (en utilisant la relation de 

Kramers-Kronig) est de 2219)3( /105 Vm−×=χ . 

En 2004, l’équipe de Kishino au Japon [Ham04] a mesuré une intensité de saturation de  

~4,3 GWatt/cm2, soit un ordre de grandeur supérieur à celle mesurée par les deux autres 

équipes. Ces auteurs expliquent cette différence par un dopage plus important dans leur 

structure. Ce dopage plus important induit un temps de déphasage T2 plus court, et donc, une 

intensité de saturation Is plus grande.  

Depuis, Iizuka et al. à Toshiba ont continué l’étude et réalisé des absorbants saturables 

aboutis [Iiz04], [Iiz05], [Iiz06a], [Iiz06b], [Shim07], [Kum07]. La meilleure valeur obtenue à 

titre de comparaison avec les autres matériaux est un taux d’extinction de 10 dB pour une 

énergie pompe de ~100 pJ [Iiz06b]. Cette valeur a déjà beaucoup diminué grâce à 

l’amélioration de la qualité cristalline du matériau, mais aussi de la qualité des flancs des 

guides gravés [Shim07], [Kum07].  

Récemment, l’équipe de Roberto Paiella à l’Université de Boston a montré qu’en optimisant 

le guide d’onde, c'est-à-dire, en augmentant le recouvrement modal du champ 

électromagnétique avec les puits quantiques, l’énergie de saturation peut être diminuée à  

38 pJ pour une profondeur de modulation de 10 dB [Li.Y07a], [Li.Y07b]. Pour diminuer 

encore l’énergie de saturation, ces auteurs travaillent sur l’insertion de puits quantiques 

couplés dans la région active [Sun05], [Li.Y06], [Dri07].  
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6.2.2) Les boîtes quantiques GaN/AlN 

 

L’utilisation des boîtes quantiques GaN/AlN comme milieu actif pour les absorbants 

saturables est intéressante. En effet, l’idée est de profiter du temps de cohérence T2 des 

électrons plus long dans les boîtes que dans les puits quantiques pour diminuer l’intensité de 

saturation. Si ce temps T2 est dix fois plus long, on peut espérer obtenir une énergie de 

saturation d’un ordre de grandeur plus faible.  

 

Pour une transition intersousbande dans un puits quantique GaN/AlN (n=2,3) présentant un 

dipôle de z12=0,5 nm (µ12=e×z12), une durée de vie T1=160 fs, et un temps de déphasage de 

T2=16,5 fs (ΔEFWHM = 80 meV [Iiz02]), l’intensité de saturation calculée à partir de la formule 

(*) est de Is~180 MWatt/cm2. Cette dernière valeur est proche des mesures effectuées par 

Iizuka et al. [Iiz02] et Rapaport et al. [Rap03].  

A titre de comparaison, pour une transition intrabande dans une boîte quantique GaN/AlN 

(n=2,3) présentant un dipôle identique au puits quantique, c'est-à-dire de zs→pz=0,5 nm, une 

durée de vie T1=160 fs, et un temps de déphasage de T2=320 fs (T2=2×T1), l’intensité de 

saturation chute à Is~9,3 MWatt/cm2. 

 

 

6.2.3) Expérience de saturation de l’absorption intrabande s→pz 

 

L’étude de saturation a été menée en collaboration avec Juliette Mangeney au laboratoire.  

Pour réaliser l’expérience, j’ai utilisé la même source que celle utilisée pour la mesure pompe-

sonde. Le profil temporel de l’impulsion est de type Gaussien avec une largeur totale à mi-

hauteur de ~200 fs. La longueur d’onde est fixée à λ=1,55 µm avec un élargissement de 

Δλ=25 nm. L’expérience a été réalisée avec un seul faisceau traversant l’échantillon contenant 

les boîtes quantiques GaN dans la même configuration zigzag (avec deux réflexions internes) 

que celle utilisée pour la mesure pompe-sonde. La polarisation du faisceau est orientée  

TM (p) par rapport au plan des couches. Au vu de la longueur de l’échantillon et en tenant 

compte du profil spatial du faisceau ainsi que de sa convergence (voir fig. 6.5), la saturation 

ne peut se produire que pour une réflexion.  
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Fig. 6.5 : Profil spatial du faisceau. 

 

Le faisceau est haché mécaniquement à 200 Hz. La transmission de l’échantillon est mesurée 

grâce à une photodiode Ge dont le signal est démodulé à l’aide d’une détection synchrone. La 

puissance du faisceau d’excitation est mesurée avant l’échantillon grâce à un puissance-mètre 

soigneusement calibré. Un atténuateur linéaire variable sur quatre décades est utilisé pour 

varier continûment la puissance. L’expérience est réalisée à température ambiante. 

 

Sur la courbe suivante (fig. 6.6) est tracée l’évolution de la puissance transmission à travers 

l’échantillon divisée par la puissance incidente Pt/P0 en fonction de la puissance incidente P0.  
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Fig. 6.6 : Evolution de la puissance transmise à travers les boîtes quantiques GaN en fonction 

de la puissance incidente. 

2
1

2

2
0

0 1)(
⎪⎭

⎪
⎬
⎫

⎪⎩

⎪
⎨
⎧

⎟⎟
⎠

⎞
⎜⎜
⎝

⎛
+=

w
zwzw

π
λ



Chapitre 6 : Relaxation intrabande dans les boîtes quantiques GaN/AlN 

181 

Sur la courbe suivante (fig. 6.7) est tracée l’évolution de la transmission de l’échantillon 

divisée par l’intensité incidente It/I0 en fonction de l’intensité incidente I0. Les carrés noirs 

sont les points expérimentaux, la courbe rouge est un ajustement théorique expliqué par la 

suite. L’échelle en ordonnée est normalisée à 1 par rapport à l’ajustement théorique (courbe 

rouge). 

 

L’échelle en intensité est normalisée par la transmission de Fresnel aux interfaces Air 

(n=1)/Saphir (n~1,7) et Saphir (n~1,7)/Boites quantiques (n~2,1) tenant compte des angles de 

réfraction. Après calcul, la puissance dans les plans de boîtes quantiques est égale à 38,2 % de 

la puissance incidente mesurée.  

L’échelle en intensité est également normalisée par la configuration où le faisceau se 

propagerait directement dans le guide d’onde. C'est-à-dire, dans la situation où la direction du 

champ électrique serait parallèle au dipôle 
zpsµ → de la transition intrabande des boîtes 

quantiques. On a donc )(sin2
0

'
0 θ×= zigzagondedguide II  où θ~35° est l’angle entre le faisceau et la 

normale à la surface de l’échantillon.  

 

Pour obtenir l’intensité (en Watt/cm2), j’ai normalisé la puissance mesurée par la surface au 

waist calculée pour le faisceau Gaussien (S~21,5 µm2). Ceci suppose que les plans de boîtes 

quantiques se trouvent au point de focalisation du faisceau. Vu la forte divergence du faisceau 

illustrée sur la figure 6.5, une petite variation de la position de l’échantillon sur la distance 

focale entraîne une forte diminution de l’intensité dans le plan des boîtes quantiques. Ainsi, 

les intensités présentées sur le graphe sont des valeurs maximales, certainement surestimées.  
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Fig. 6.7 : Evolution de la transmission des boîtes quantiques GaN en fonction de l’intensité 

incidente. 

 

 

Sur la figure 6.7, la transmission de l’échantillon est à peu près constante pour des intensités 

I0 comprises entre 1 et 100 MWatt/cm2. Pour des intensités I0 supérieures à 100 MWatt/cm2, 

on observe une augmentation de la transmission avec l’intensité. Pour I0~1 GWatt/cm2, la 

transmission a augmenté de ~15 % par rapport à sa valeur initiale. Cette augmentation 

progressive de la transmission en fonction de l’intensité incidente est une signature du 

blanchiment de l’absorption intrabande des boîtes quantiques GaN.  

 

 

6.2.4) Modèles 

 

L’évolution de l’absorption α en fonction de l’intensité lumineuse incidente I0 en régime 

stationnaire est décrite par la fonction suivante :  

sI
II

0

0
0

1
)(

+
=

αα   où Is représente l’intensité de saturation. 
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L’intensité de saturation Is est l’intensité pour laquelle l’absorption α a diminué de moitié. 

Puisque la transmission It/I0=exp(-αL), l’évolution de la transmission en fonction de 

l’intensité incidente suit la loi suivante :  

⎟⎟
⎠

⎞
⎜⎜
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⎛
+−=

s

t

I
IL

I
I 0

0
0

1exp α . 

Néanmoins, plusieurs facteurs doivent être pris en considération en fonction des conditions 

expérimentales utilisées : 

 

- Pour une forte absorption par unité de longueur de la pompe dans l’échantillon, il faut 

prendre en compte l’atténuation de l’intensité I0 durant la propagation ℓ dans la zone active. Il 

faut donc résoudre l’équation différentielle de Beer-Lambert qui est : )()()(
l

l

l II
d

dI α−= .  

La solution de cette équation pour l’intensité transmise s’écrit de façon implicite sous la 

forme : 
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où It/I0 représente la transmission et I0 l’intensité incidente. Les paramètres ajustables sont 

l’absorbance α0L et l’intensité de saturation Is.  

- Il faut aussi tenir compte du profil spatial Gaussien du faisceau, auquel cas, l’intensité 

transmise It se calcule de la manière suivante :   
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L’ajustement des points expérimentaux s’effectue avec la fonction suivante [juju88] :  
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- Finalement, la répartition temporelle Gaussienne de l’impulsion doit elle aussi être prise en 

considération pour les impulsions courtes [Hel93], [Dub95a]. Puisque le temps de retour à 

l’équilibre des porteurs (T1~165 fs) est proche de la durée de l’impulsion pompe (~200 fs), il 

faut résoudre l’équation différentielle à taux de population régissant l’évolution temporelle du 

système :  
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où Ф représente le flux de photons d’énergie hυ défini comme : )exp( 22
0 Δ−Φ==Φ t

h
I
υ

, 

N1(t) et N2(t) sont les populations des niveaux 1 et 2 dépendantes du temps. N représente la 

population totale du système.  

Pour simplifier la résolution de l’équation différentielle, on peut approximer le profil temporel 

Gaussien de l’impulsion par un profil rectangulaire dont la largeur est Δ.  

Nous négligeons également la dispersion d’indice dans l’échantillon ( 0
~

=
λd
nd ).  

Après résolution de l’équation différentielle, nous obtenons :  
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Il reste à intégrer α(t) sur la largeur temporelle Δ de l’impulsion : ∫
Δ

Δ
=

00 )(1)( dttI αα . 

On aboutit à la fonction suivante [Hel93] :  
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Sur le graphe 6.8 sont tracés les quatre cas théoriques cités précédemment. Pour ces quatre 

courbes, Is=109 Watt/cm2 et α0L=0,3 ce qui est proche des conditions expérimentales. Le trait 
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continu rouge représente le cas où aucune correction n’est prise en compte. La courbe avec les 

carrés bleus représente le cas où la pompe est progressivement absorbée par l’échantillon. On 

remarque que prendre en considération la déplétion de la pompe n’a pas beaucoup 

d’incidence, ce qui est logique puisque l’absorption par réflexion α0L est faible ~30 %.  

La courbe discontinue verte représente la situation où le profil spatial Gaussien du faisceau est 

pris en considération. Finalement, la courbe discontinue rose représente la situation où le 

profil temporel court Δ de l’impulsion devant T1 est pris en compte.  
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Fig. 6.8 : Evolution de la transmission en fonction de l’intensité d’excitation pour les quatre 

modèles décrits dans le texte.  
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Les effets les plus importants sont de toute évidence le profil spatial Gaussien de la pompe et 

sa dépendance temporelle. En combinant la dépendance spatiale et temporelle, la résolution 

analytique devient très fastidieuse. Nous avons donc résolu numériquement ces équations et 

l’ajustement a été effectué par la technique des moindres carrés. Le meilleur ajustement 

(courbe rouge sur la figure 6.7) est pour une absorbance de αL=0,32 et une intensité de 

saturation Is~137 MWatt/cm2 (~0,27 pJ/µm2). Cette dernière valeur de Is est 14 fois supérieure 

à la valeur théorique attendue initialement de Is~9,3 MWatt/cm2. Comment expliquer cet 

écart ? D’autres facteurs n’ont pas été pris en considération :  

 

- De toute évidence, réduire l’élargissement temporel Gaussien à un rectangle contribue à 

surestimer l’intensité de saturation Is.  

- De plus, la nature inhomogène des absorptions intrabandes des boîtes quantiques n’est pas 

prise en compte. Elle pourrait être décrite de la manière suivante [Iiz02] :  

∑∑ +
=

i
ii

i
i
s

ii gp
II

gpI )(
1

)()(

00

0 υυ
α

α  

pi et Is
i représente le ratio de densité de porteurs et l’intensité de saturation pour la ième taille 

de boîtes quantiques. gi(υ) représente l’élargissement Lorentzien de l’absorption i. 

Néanmoins, puisque nous ne connaissons pas la valeur de cet élargissement gi(υ), ni le 

nombre i de taille de boîtes quantiques différentes contribuant à l’absorption du faisceau 

pompe (λ=1,55 µm et Δλ=25 nm), l’inhomogénéité ne peut pas être prise en compte.  

Cependant, il est facile de comprendre que lorsque l’on sature une taille i de boîtes 

quantiques, les raies d’absorption spectralement voisines (i+1) et (i-1) contribuent également 

à l’absorption du faisceau pompe. Ainsi, l’intensité de saturation Is déterminée précédemment 

est encore surestimée puisque l’absorption des boîtes (i+1) et (i-1) n’est pas saturée [Vodo97], 

[Iiz02]. 

- Finalement, l’incertitude la plus grande dans mon expérience est la valeur de la surface de la 

tache du faisceau pompe sur les plans de boîtes quantiques. Dans la normalisation de l’échelle 

en intensité, la valeur de cette surface est ~21,5 µm2. Cette valeur est la plus petite possible 

d’après la convergence Gaussienne du faisceau. Si l’on regarde le graphe où est tracé le profil 

spatial du faisceau (fig 6.5), un décalage de 35 µm sur la distance focale par rapport au waist, 

augmente la surface d’excitation à ~295 µm2. L’intensité de saturation Is diminuerait alors 

d’un facteur ~14 ! 
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6.2.5) Limite du modèle de saturation d’un système à deux niveaux 

 

Le modèle utilisé pour déterminer l’intensité de saturation développé en annexe suppose deux 

approximations discutables :  

-premièrement, le modèle suppose que seulement deux niveaux quantiques participent à 

l’absorption des photons mais aussi à la relaxation des porteurs. Or nous savons qu’il existe 

une multitude de niveaux dans les boîtes quantiques. La relaxation peut donc s’effectuer soit 

directement du niveau pz vers le niveau fondamental s, soit via des niveaux relais comme les 

niveaux pxy par exemple.  

-deuxièmement, le modèle suppose que l’intensité incidente utilisée durant l’expérience n’est 

pas trop importante. En fait, l’approximation reste valable tant que la période des oscillations 

de Rabi 1/Λ (qui dépend de l’amplitude du champ) reste plus grande que le temps de 

déphasage T2 :  

 

2

1
2
.

T
Eµ iij

ij 〈〈=Λ
h

 

 

Si l’on calcule la période des oscillations de Rabi de notre système pour une intensité de la 

pompe de 1 GWatt/cm2, on trouve une période (1/Λ)~50 fs, valeur très inférieure au temps de 

déphasage T2 attendu (T2~320 fs). On sort dans ce cas de la validité du modèle. Sur les 

graphiques suivants (6.9) est représentée l’évolution des populations s-pz en fonction du temps 

pour trois intensités d’excitation différentes qui sont 10, 100 et 1000 MWatt/cm2. A  

10 MWatt/cm2, le modèle reste valable, à 100 MWatt/cm2, les oscillations de Rabi 

commencent à apparaître, et à 1 GWatt/cm2, les oscillations de Rabi sont clairement visibles.  
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Fig. 6.9 : Evolution de la différence de population ns-npz en fonction du temps pour trois 

intensités d’excitation différentes. 

 

 

Dans le régime oscillatoire de Rabi, il serait possible d’observer le dédoublement de Rabi, 

c'est-à-dire, le dédoublement de la raie d’absorption homogène de la transition électronique 

(Doublet Autler-Townes) [Boyd92], [Cohen-Tan95]. Néanmoins, puisque notre système à 

boîtes quantiques GaN/AlN est très inhomogène, cela semble difficile.  

Dans ce régime où les oscillations de Rabi sont présentes, les équations à taux de population 

ne sont plus valables. Il faut repartir des équations de Bloch optiques décrivant l’évolution de 

la matrice densité.  
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Conclusion  

 

Dans ce chapitre, j’ai dans une première partie mesuré le temps de relaxation des porteurs 

entre les sous-niveaux des boîtes quantiques GaN/AlN à λ=1,55 µm. Cette durée de vie s’est 

avérée être aussi courte que dans les puits quantiques GaN/AlN, c'est-à-dire ~163 fs. Ce 

temps très court peut s’expliquer par la multiplication des chemins de relaxation via les 

différents sous-niveaux dans les boîtes quantiques. Grâce à la relation T2=2×T1, nous pouvons 

estimer le temps de cohérence T2 des électrons à ~326 fs. Cette dernière valeur est en accord 

avec la largeur de raie extrapolée de la mesure d’émission intrabande assistée par processus 

Raman.  

Dans une deuxième partie, j’ai déterminé expérimentalement l’intensité de saturation Is de la 

transition intrabande s→pz des boîtes quantiques GaN/AlN. Après plusieurs ajustements 

théoriques indispensables, l’intensité de saturation Is extraite se trouve être ~137 MWatt/cm2. 

Cette valeur est inférieure à celles rapportées dans la littérature [Iiz02], [Rap03] dans les puits 

quantiques GaN/AlN, mais elle reste supérieure à la valeur attendue (~9,3 MWatt/cm2). Cet 

écart peut s’expliquer par l’incertitude sur la surface de la tache d’excitation S mais également 

par l’inhomogénéité de la raie d’absorption contribuant à la diminution de Is. Ces résultats 

ouvrent des perspectives intéressantes pour la réalisation d’absorbants saturables ultra-rapides 

à boîtes quantiques GaN/AlN.  
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Conclusion et Perspectives 
 

Mon travail de thèse est centré sur l’étude des transitions intersousbandes dans les puits et 

boîtes quantiques GaN/AlN, notamment pour les applications en émission et en modulation 

aux longueurs d’onde des télécommunications par fibre optique.  

 

Dans le chapitre 2, j’ai mis en évidence en collaboration avec l’équipe d’E. Rosencher, 

l’amplification résonante de la génération de second harmonique dans les puits quantiques 

GaN/AlN. La valeur de la susceptibilité non-linéaire χ(2)
zzz d’ordre deux mesurée est de  

114 pm/V, soit cinq fois plus grande que dans le GaN massif. Cependant cette amplification 

résonante reste relativement faible si l’on regarde les résultats obtenus au début des années 90 

[Fej89], [Ros89], [Bou90], [Sir91]. Néanmoins, l’exaltation des non linéarités pourrait être 

fortement augmentée en accroissant le dopage dans les puits quantiques GaN mais aussi en 

maximisant le produit des trois dipôles (puits couplés). En mettant en œuvre les techniques 

d’accord de phase [Cho03], [Hah99], on peut envisager la fabrication de convertisseurs de 

fréquence très efficaces en optique guidée fonctionnant dans le proche infrarouge. Une 

technique originale pour obtenir l’accord de phase dans les puits quantiques GaN/AlN serait 

d’utiliser le renversement de polarité Ga, N [Cho03].  

 

Dans le troisième chapitre, j’ai mis en évidence la relaxation radiative entre deux sousbandes 

de conduction dans les puits quantiques GaN/AlN. Cette émission intersousbande sous 

pompage optique est observée à température ambiante à la longueur d’onde de λ=2,13 µm. Le 

rendement interne de luminescence est faible, seulement 0,3 µW par Watt de puissance 

pompe, à cause de l’efficacité des mécanismes non radiatifs caractéristique des émetteurs 

intersousbandes. Néanmoins, ceci n’est pas un obstacle pour la réalisation de lasers 

intersousbandes performants. Dans la dernière partie de ce chapitre, j’ai montré qu’avec une 

ingénierie des couches, il est possible d’obtenir l’inversion de population dans les puits 

quantiques GaN couplés avec une très mince barrière en AlN.  

 

A titre de première étape, j’ai étudié le couplage fort entre puits quantiques de GaN/AlN dans 

le quatrième chapitre. Cette étude poursuit celle menée par Maria Tchernycheva au 

laboratoire [Tch06b]. J’ai mis en évidence dans ce chapitre, le transfert tunnel des électrons 

entre deux puits quantiques GaN couplés par une très fine barrière AlN. Le transfert des 
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électrons entre les deux puits s’effectue sous l’application d’un champ électrique. Puisque 

l’absorption intersousbande est directement proportionnelle au nombre de porteurs dans la 

sousbande fondamentale, la lumière est modulée par l’application d’un champ électrique. 

Basé sur ce principe, nous avons fabriqué le premier modulateur électro-optique 

intersousbande fonctionnant aux longueurs d’onde des télécommunications et à température 

ambiante. En réduisant la taille des dispositifs, notre modulateur présente une bande passante 

de 1,4 GHz à -3 dB, avec une profondeur de modulation de 44 % [Kei08]. Cette étude ouvre 

la voie d’une nouvelle génération de modulateurs électro-optiques très rapides dont la bande 

passante pourrait atteindre 60 GHz [Hol06]. 

 

Dans la dernière partie de mon manuscrit, je me suis focalisé sur l’étude des propriétés 

intrabandes des boîtes quantiques GaN/AlN. Dans le chapitre 5, j’ai mis en évidence 

l’émission intrabande des électrons entre les sous-niveaux (pz→s) dans les boîtes quantiques 

GaN/AlN. L’émission est observée à λ~1,48 µm de longueur d’onde sous un pompage 

optique à λ=1,34 µm. Le processus est assisté par la diffusion Raman résonante de phonons 

A1(LO) du GaN. La largeur de raie de l’émission (< 4 meV) nous permet d’estimer le temps 

de cohérence des électrons T2 > 320 fs.  

 

Dans le sixième et dernier chapitre, j’ai mesuré le temps de relaxation des porteurs entre les 

sous-niveaux pz et s des boîtes quantiques GaN/AlN à λ=1,55 µm. Le retour à l’équilibre de 

l’absorption intrabande s’est avéré être aussi court que dans les puits quantiques GaN/AlN, 

c'est-à-dire ~163 fs. Ce temps très court peut s’expliquer par la multiplication des chemins de 

relaxation via les différents sous-niveaux dans les boîtes quantiques. Grâce à la relation 

T2=2×T1, nous pouvons estimer le temps de cohérence T2 des électrons à ~326 fs. Cette 

dernière valeur est en accord avec la largeur de raie extrapolée de la mesure d’émission 

intrabande assistée par processus Raman. Finalement, j’ai déterminé expérimentalement 

l’intensité de saturation Is de la transition intrabande s→pz des boîtes quantiques GaN/AlN. 

L’intensité de saturation Is extraite se trouve être ~137 MWatt/cm2. Cette valeur est inférieure 

à celles mesurées dans la littérature [Iiz02], [Rap03] dans les puits quantiques GaN/AlN. Ces 

résultats ouvrent des perspectives intéressantes pour la réalisation d’absorbants saturables 

ultra-rapides à boîtes quantiques GaN/AlN.  
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Annexe 1 
 

 

Traitement semi-classique non perturbatif de m-ondes, 

en interaction avec n-niveaux 
 

 

 

 

Dans cette partie, j’expose les grandes lignes de l’analyse semi-classique via le formalisme de 

la matrice densité d’un système de m ondes en interaction avec n niveaux non dégénérés. Ce 

formalisme très puissant, basé sur les équations de la matrice densité, est identique à celui 

proposé par De Temple et al. [Tem81], et adapté au cas des structures à puits quantiques. Le 

lecteur pourra trouver plus de détails dans les références suivantes : [Tem81], [Gur83], 

[Jul85], [Ros91], [Bou92]. 
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Equation de Bloch optique 

 

Dans un système à n niveaux, les équations de la matrice densité font intervenir n2 éléments 

de matrice dont n éléments diagonaux. Les éléments diagonaux correspondent à la population 

de chaque niveau. L’évolution de la matrice densité ρij est gouvernée par l’équation 

dynamique :  

 

relaxationdt
dH

it ⎭
⎬
⎫

⎩
⎨
⎧−=

∂
∂ ρρρ ],[1

h
  (1) 

 

où H désigne l’Hamiltonien de l’interaction dipolaire électrique et où le dernier terme a été 

inclus pour tenir compte de manière phénoménologique de la relaxation du système. En 

développant l’équation matricielle ρij, on obtient les équations dites de Bloch optiques dans un 

régime quasi-stationnaire :  

 

)..(1)( EµEµ
it ikkikiik
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∂ ∑
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∂

∂
∑

h
   (3) 

 

où Γij est la matrice de relaxation. En effet, les termes diagonaux Γii=1/τii représentent les 

durées de vie ou de relaxation de l’électron dans le niveau i (mécanisme inélastique). Γij=1/τij 

est le taux de relaxation pour les termes hors diagonale et représente le temps de déphasage ou 

perte de cohérence (mécanisme élastique) des électrons dans notre étude. Ce temps est corrélé 

à la largeur de raie intersousbande par la relation ΔEij=2ћΓij. Ωij=(Ei-Ej)/ћ désigne l’écart de 

fréquences entre les niveaux d’énergie Ei et Ej. Enfin, ρii
eq désigne les populations à 

l’équilibre thermodynamique en l’absence de radiation. 
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Hypothèses et approximations : 

 

Les solutions générales des équations de Bloch optiques ne sont pas connues. Il est cependant 

possible de les résoudre sous réserve d’effectuer certaines hypothèses et approximations. 

 

i) La première de ces approximations consiste à limiter ce traitement aux interactions 

en proche résonance, ce qui revient à effectuer l’approximation dite « des ondes 

tournantes ». Cette hypothèse conduit à négliger les séquences alternées 

d’émission/absorption faisant intervenir des niveaux « virtuels » tels que les effets 

Raman Stokes et anti-Stokes ou la génération de second harmonique dans un 

système à deux niveaux. La validité de l’approximation des ondes tournantes a été 

intensivement étudiée [Blo40] et il est bien connu qu’elle tombe en défaut lorque 

l’intensité des champs est très grande. Plus précisément, la contribution des 

processus non résonants reste négligeable tant que la condition suivante est 

respectée : 

ij
ij

iij
ij

Eµ
τ
1

2
.

=Γ〈〈=Λ
h

 

où Λij représente la fréquence de Rabi associée au champ, τij est le temps de 

déphasage. 

 

ii) Je suppose que les champs se propageant dans le milieu peuvent être assimilés à 

des ondes planes monochromatiques. Je ne tiendrai donc pas compte des profils 

des faisceaux ainsi que des effets de diffraction ou des effets d’auto (dé) 

focalisation. 

 

iii) Enfin, je supposerai des durées d’interaction grandes devant le temps de réponse 

intrinsèque des électrons. Cette hypothèse est pleinement justifiée puisque la 

réponse électronique a été mesurée dans les puits quantiques GaN/AlN et est de 

l’ordre de 150 à 300 fs [Ham04], [Ham05], [Heb02], [Iiz00], [Wan05], [Wan06], 

tandis que la durée d’impulsion du laser utilisé dans mon expérience est 6 ns. 
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L’hypothèse iii) revient donc à limiter la recherche à des solutions quasi-stationnaires des 

équations de Bloch, c'est-à-dire que l’on se placera dans la limite où les populations évoluent 

très peu sur l’échelle de temps caractéristique de l’interaction : 

0→
∂

∂
t
iiρ  

Dans la suite du calcul, on considérera l’interaction de deux ondes avec trois niveaux. 

Conformément à l’hypothèse des ondes planes ii), le champ source sera pris sous la forme : 

zxktEzxktEE hhhhppp )cos()cos( θωω +−+−=   (4) 

L’indice p se réfère au champ pompe en proche résonance avec les transitions intersousbandes 

1-2 et 2-3, et l’indice h au champ harmonique en proche résonance avec la transition 1-3. θh 

désigne la phase de l’onde harmonique (la phase du champ pompe est prise nulle). kp et kh 

sont les composantes du vecteur d’onde suivant l’axe x de propagation et z désigne le vecteur 

unitaire de polarisation. 

 

A l’aide de l’approximation des ondes tournantes, les composantes ρij peuvent être 

décomposées en termes de Fourier prédominants de la manière suivante : 

)])()((exp[~)](exp[~
121212 xkktixkti phhp
b

pp
a −−−+−= ωωρωρρ   (5) 

)])()((exp[~)](exp[~
232323 xkktixkti phhp
b

pp
a −−−+−= ωωρωρρ   (6) 

)](exp[~)]22(exp[~
131313 xktixkti hh
b

pp
a −+−= ωρωρρ    (7) 

En remplaçant les composantes par leur expression (5, 6 et 7) dans l’équation (3), en 

multipliant par les termes conjugués et en négligeant les termes oscillant rapidement, on 

aboutit à un système de douze équations dont les inconnues sont les composantes de 

Fourier ba
ij

,~ρ . Voici les fréquences de Rabi complexes :  

 

h2
.12

12
pEµ

=Λ  ; 
h2
.23

23
pEµ

=Λ  ; hih eEµ θ

h2
.13

13 =Λ  

 

ainsi que les désaccords de fréquence complexes :  

 

L12
a=Ω12+ωp-iΓ12 ;   L12

b= Ω12+ωh- ωp-iΓ12 

L23
a=Ω23+ωp-iΓ23 ;   L23

b= Ω23+ωh- ωp-iΓ23 

L13
b=Ω13+ωh-iΓ13 ;   L13

a=Ω13+2ωp-iΓ13 
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On réduit le système de douze à six équations linéaires (les six autres sont les expressions 

conjuguées) :  

122211
*
231313321212 )(~~~ Λ−−Λ−Λ= ρρρρρ abaaL  

*
231313321212

~~~ Λ−Λ= babbL ρρρ  

2333221321
*
12132323 )(~~~ Λ−−Λ−Λ= ρρρρρ baaaL  

1321
*
12132323

~~~ Λ−Λ= abbbL ρρρ  

231212231313
~~~ Λ−Λ= aaaaL ρρρ  

133311231212231313 )(~~~ Λ−−Λ−Λ= ρρρρρ bbbbL . 

 

Pour décrire les expressions conjuguées, on adopte la convention L21
a=-L12

*. En résolvant ces 

équations à l’aide par exemple de la technique des graphes des fluences [Mal53], [Mal56], on 

montre que les termes de Fourier s’expriment comme une combinaison linéaire des 

différences des populations : 

)()()(~
331133222211 ρρρρρρρ −+−+−= l

ij
l
ij

l
ij

l
ij CBA   l = a ou b. 

Les valeurs littérales des cœfficients Al
ij, Bl

ij et Cl
ij sont exprimées ci-dessous. Elles sont 

issues de l’article de De Temple et al. [Tem81]. 
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L’étape suivante du calcul consiste à déterminer les valeurs des populations des différents 

niveaux. L’équation (2) s’écrit sous la forme :  

 

)..(2)( 31132112111111 EµEµmeq ρρρρ +ℑ=Γ−
h

   (8) 

)..(2)( 21123223222222 EµEµmeq ρρρρ −ℑ=Γ−
h

   (9) 

)..(2)( 32233113333333 EµEµmeq ρρρρ +ℑ−=Γ−
h

  (10) 

 

Par la suite, on admettra que Γ11= Γ22= Γ33=1/τ1. 

En utilisant l’expression des cohérences (5, 6 et7) et en moyennant dans le temps, on peut 

remplacer : 

FEµ ba *
1212

*
1212

2112 ~~.
Λ+Λ→ ρρρ

h
 

FEµ ba *
3223

*
3223

3223 ~~.
Λ+Λ→ ρρρ

h
 

FEµ ba *
1313

*
1313

3113 ~~.
Λ+Λ→ ρρρ

h
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Le facteur F=exp{i[(ω3-ω1-ω2)t-(kh-2kp)x]} correspond au désaccord de phase entre les ondes 

pompe et harmonique et traduit la conservation de l’énergie ainsi que du vecteur d’onde au 

cours de l’interaction. Par la résolution des équations (8, 9 et 10), on détermine alors les 

valeurs des populations ainsi que les composantes de Fourier des termes non diagonaux ba
ij

,~ρ . 

La polarisation macroscopique du milieu est réelle et est donnée par :  

 

zµµµeNµTrNP )(.2)(. 311332232112 ρρρρ ++ℜ==   (11) 

 

où N représente le nombre de porteurs dans le milieu en cm-3. La résolution de ces équations 

permet donc de traduire les effets de gain paramétrique, d’absorption et de dispersion. 

 

Susceptibilité non-linéaire 

 

La susceptibilité non linéaire d’ordre deux associée à la génération de second harmonique 

s’écrit : 

a
NL NµEEP 1331

)2(
20

)2( ~)()()2( ρωωχεω ω == . 

Il vient : 

a

pE
Nµ

132
0

31)2(
2

~4 ρ
ε

χ ω =   (12) 

 

Si on suppose que seul le premier niveau est peuplé et que l’interaction s’effectue en champ 

faible, on peut alors remplacer les termes de population qui interviennent dans les cohérences 

par leur valeur à l’équilibre sans pompage : Nρ11=n3D, et ρ22=ρ33=0. 

Pour des intensités de pompage faible, le terme a
13

~ρ  qui traduit le gain paramétrique s’écrit :  

aa
a

LL 12

11

13

2312
13

~ ρρ ΛΛ
=  

En injectant cette valeur dans l’équation (12), on obtient donc la valeur de la susceptibilité 

non-linéaire d’ordre deux en faible signal :  

 

)2)(( 31311212

312312
2

0

3
3

)2(

Γ−Ω−Γ−Ω−
=

ii
zzzne D

zzz ωωε
χ ω

h
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En utilisant les valeurs des longueurs des dipôles calculées (z12=0,495 nm, z13=0,011 nm et 

z23=0,673 nm), les largeurs homogènes des transitions (ΔE12=42 meV) et le dopage 

volumique (n3D=3,8×1018 cm-3), on obtient une susceptibilité non-linéaire d’ordre deux à la 

résonance : 

 

    
 

 

 

 

 

χzzz
(2ω)=135 pm/V 
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Annexe 2 
 

 

La Diffusion Raman non résonante 
 

 

 

Le processus de diffusion Raman résulte généralement (mais pas toujours) de l’interaction de 

la lumière avec les modes de vibrations (aux fréquences Ωi) atomiques ou moléculaires 

constituant le milieu diffuseur. Il se manifeste sur le spectre optique sous la forme de 

Lorentziennes, centrées en ±Ωi et d’amplitudes proportionnelles à la différence de population 

entre les niveaux de vibration impliqués. Il fournit donc des informations sur la position et la 

population des niveaux quantiques du système diffuseur. 

La diffusion Raman est un processus non linéaire d’ordre 3 (χ3). La diffusion inélastique de la 

lumière a été prédite pour la première fois en 1923 par Smekal [Sme23] à partir d’arguments 

sur la conservation de l’énergie. C’est en 1928 que Raman et Krishnan [Ram28] observent en 

Inde pour la première fois ce phénomène. Puisque la source de pompage était bien trop faible 

(lumière du soleil), ils n’observe que la diffusion Raman spontanée. Le phénomène fut 

découvert presque simultanément en URSS par Landsberg et Mandel’stamm [Lan28].  

Le principe du processus Raman spontané est schématisé sur la figure suivante (A2) : 

 
Fig. A2 : Schéma de principe de la diffusion Raman.  

ħωp ħωs 

a

b
ħΩab 

c
niveau virtuel 
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Un photon incident ωp est diffusé en un photon ωs, la différence d’énergie ħ(ωp-ωs)= ħΩab 

étant absorbée par le centre diffuseur du matériau. La fréquence Ωab correspond à la fréquence 

de vibration des molécules ou des modes de phonon dans un solide cristallin. La fréquence ωs 

est appelée fréquence Stokes. Parallèlement, il existe le deuxième processus moins efficace où 

ħ(ωp+Ωab)=ħωAs, avec ωAs appelée fréquence anti-Stokes.  

L’efficacité du processus de diffusion Raman spontanée est caractérisée par la section efficace 

différentielle de diffusion d’un photon de fréquence ωp et de polarisation ep en un photon de 

fréquence ωs et de polarisation es. Cette section efficace est donnée par la formule de 

Kramers-Heisenberg [Kra25] :  

 
2

242
0

2

33 ....
16 ∑ +

+
−

=
Ω c pcb

sp

pca

psssp
Raman
Spont aedccedbaedccedb

c
n

d
d

ωωωωεπ
ωωσ

h
 

 

où Ω représente l’angle solide de diffusion, ns est l’indice optique à la fréquence Stokes, et d 

est l’opérateur moment dipolaire électrique.  

 

L’amplitude de diffusion Raman est proportionnelle au module carré du recouvrement des 

fonctions d’onde mises en jeu dans le processus. Le processus fait appel à un niveau 

quantique virtuel (niveau c sur le schéma A2). Ainsi, lorsque les fréquences mises en jeu dans 

le processus sont proches d’une résonance intrinsèque du matériau, l’amplitude de diffusion 

Raman peut très fortement augmenter. Dans ce cas, la largeur de raie du pic d’émission 

Raman est directement reliée à celle de la résonance du matériau [Boyd92], [Shen84].  
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Annexe 3 
 

 

Modèle simple de la saturation de l’absorption 

intrabande 
 

Dans l’hypothèse que seuls les deux premiers niveaux d’énergie confinés suivant la direction 

de croissance z, participent à l’absorption intrabande (ce qui est très discutable), nous pouvons 

déduire le coefficient d’absorption intrabande quelle que soit la puissance de l’onde 

excitatrice à partir des équations de la matrice densité. Ce modèle simple réunit les mêmes 

hypothèses et démarches que celles discutées et suivies dans l’annexe du chapitre II. 

A partir des équations de Bloch optique (1, 2),  

 

relaxationdt
dH

it ⎭
⎬
⎫

⎩
⎨
⎧−=

∂
∂ ρρρ ],[1

h
 

)..(1)( EµEµ
it ikkikiik

k

eq
iiiiii

ii ρρρρρ
−+−Γ−=

∂
∂ ∑

h
   (1) 

)..(1)( EµEµ
i

i
t ikkjkjik

k
ijijij

ij ρρρ
ρ

−+Γ+Ω−=
∂

∂
∑

h
   (2) 

 

Dans un régime stationnaire, les éléments de la matrice densité vérifient les relations 

suivantes :  

 

0)..(1)( 12212112111111
11 =−+−Γ−=

∂
∂ EµEµ

it
eq ρρρρρ

h
  (3) 

0)..(1)( 21121221222222
22 =−+−Γ−=

∂
∂ EµEµ

it
eq ρρρρρ

h
  (4) 

0.)(1)( 122211121212
12 =−+Γ+Ω−=

∂
∂ Eµ

i
i

t
ρρρρ

h
   (5) 
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*
2112 )(ρρ =    (6) 

On suppose que Г11=Г22=1/T1 et Г12= Г21=1/T2. T1 est le temps de vie du niveau intrabande et 

T2 est le temps de cohérence. Le champ électrique de la radiation incidente est pris sous la 

forme :  

zcckxti
E

zkxtEE p
p .).)((exp

2
)cos( +−=−= ωω   (7) 

Les éléments ρij peuvent s’écrire alors : 

)(exp~
1212 kxti −= ωρρ   et  )(exp~

2121 kxti −−= ωρρ   (8) 
*

1221 )~(~ ρρ =  

En réunissant les systèmes (8) et (5), 12
~ρ  s’écrit donc : 

12

122211
12

)(~
L

Λ−
=

ρρρ    (9) 

Λ12 et L12 sont respectivement la fréquence de Rabi et le désaccord de fréquence donnés par 

les équations suivantes :  

h2
.12

12
pEµ

=Λ   et  L12=Ω12+ω-iΓ12 

Ω12  est la fréquence de la transition 1→2 définie comme : 2112 EE −=Ωh  

Après résolution des équations (3), (4) et (9), on obtient : 

2
2

2
21

21
2
12

2211
2211

)/1()(
/41

T
TT

eqeq

+−Ω
Λ

+

−
=−

ω

ρρρρ    (10) 

Si α0 est le coefficient d’absorption sous une faible intensité de champ et σ12 la section 

efficace d’absorption de la transition, il vient : 

)( 2211120
eqeq ρρσα −=  

Sous un fort champ électrique, le coefficient d’absorption )( 221112 ρρσα −= , on a donc : 

2
2

2
21

21
2
12

0

)/1()(
/41

T
TTIntraBande

+−Ω
Λ

+
=

ω

αα    (11) 

A la résonance intrabande ω=Ω12 : 

21
2
12

0

41 TTIntraBande Λ+
=

αα  

Si l’intensité de la radiation incidente dans le matériau est I0=ncε0Ep
2/2, où n est l’indice 

optique, nous obtenons l’intensité de saturation Is :  



Annexe 3 : Modèle simple de la saturation de l’absorption intrabande 

205 

21
2
12

2
0

2 TT
ncIs μ

ε h
=  

avec Is définie comme :  

s

Bande
Intra

I
II

0

0
0

1
)(

+
=−

αα  

Lorsque l’intensité de la pompe atteint l’intensité de saturation, le coefficient d’absorption est 

réduit de moitié. Si l’on connaît l’intensité de saturation et la valeur du dipôle, on peut estimer 

le produit T1T2.  
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