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Introduction

Aujourd’hui, les semiconducteurs jouent un role essentiel dans I'industrie et de nombreux
appareils électroniques a base de semiconducteur sont présents dans notre vie quotidienne:
les ordinateurs de bureau, les tablettes, les “smartphones”, écran plan, capteurs.... Ceci
est le résultat des études fondamentales qui ont permis de comprendre les propriétés
des semi-conducteurs, telles que la structure de bande, les propriétés de transport ou la
photoluminescence, et des études plus appliquées qui ont eu lieu au cours de nombreuses

décennies.

Pendant les années 50, les techniques de croissance épitaxiale de semiconducteurs se
sont développées et ont permis I’avénement des transistors a effet de champ au début des
années 60 et la naissance des ordinateurs modernes. Dans les années 70-80, le développe-
ment des techniques de croissance par épitaxie par jets moléculaires a notamment permis
d’obtenir des structures de taille comparable a la longueur d’onde de de Broglie des élec-
trons, permettant d’étudier les effets du confinement dans une direction de I'espace : le
puits quantique. Sont ainsi apparus les lasers & base de puits quantiques dans les années
70, et au fil des progrés techniques des composants et dispositifs opto-électroniques de

plus en plus performants.

Autour des années 80, les premiéres nanostructures présentant un effet de confine-
ment dans les trois directions de 1’espace ont commencé a apparaitre. Il s’agit des boites
quantiques de semiconducteur. Le confinement électronique conduit a une discrétisation
de leur spectre d’énergie et a des nouvelles propriétés électroniques. Du fait de leur taille

(3%]

nanométrique et de cette discrétisation, elles sont souvent appelées ‘““atomes artificiels”.
Les effets de confinement électronique ont été mis en évidence une premiére fois par Eki-
mov et Onushchenko en 1984-1985 dans des boites quantiques & base de matériaux I1-VI
ou I-VII [1,2]. Ces boites quantiques avaient été obtenues par un procédé de fabrica-
tion faisant appel a la formation de verres contenant des nanocristaux de semiconduc-
teur. Des méthodes de chimie en solutions ont pu étre utilisés plus tard pour obtenir des
nanocristaux de matériaux II-VI, principalement, avec une bonne maitrise de la taille et
de I'état de la surface et ouvrant ainsi une large palette de domaines d’applications allant

de 'imagerie médicale [3] aux dispositifs photoniques tels que les diodes laser [4].
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Dans le méme temps, au début des années 80, Richard Feynman propose d’utiliser des
états quantiques de la matiére pour réaliser des ordinateurs extrémement puissants [5].
L’idée est de remplacer les bits classiques (0 ou 1) par des bits quantiques (qubits),
constitués par des systémes a deux niveaux discrets, susceptibles d’étre initialisés dans
une superposition cohérente. Cette idée fut renforcée par Peter Shor [6], en 1995, lorsque
fut proposé le premier algorithme de calcul quantique. Un nouveau domaine venait de
naitre, celui de 'information quantique. Parmi les qubits potentiels (ions [7], jonctions
Josephson [8], photons polarisés [9]...), les boites quantiques semiconductrices ont été
alors proposées comme briques élémentaires de I'information quantique, capable de porter

des qubits.

En 1985, il est mis en évidence, également, la possibilité d’obtenir par épitaxie a jets
moléculaires des ilots tridimensionnels d’InAs lorsqu’une couche mince d’InAs est déposée
sur GaAs grace au mode de croissance connue sous le nom de Stranski-Krastanov [10].
C’est ainsi qu’apparait une nouvelle méthode pour obtenir des boites quantiques dites
«auto-assemblées » qui ont été trés étudiées au cours des 30 derniéres années. Elles ont
permis de réaliser des expériences pionniéres dans le domaine de l'optique quantique ou
de l'information quantique & base des systémes confinés en matiére condensée. Nous
citerons ainsi I'observation de ’émission de photons uniques [11], la génération de pho-
tons indiscernables [12], les oscillations de Rabi [13], le couplage fort avec une cavité

semiconductrice [14, 15|, intrication photon-spin [16]. ..

Cependant, les boites quantiques auto-assemblées présentent plusieurs inconvénients
pour des applications futures dans les technologies quantiques. Du fait de la nature
stochastique de leur croissance, la taille, la forme et la composition des boites sont mal
controlées. De plus, les contraintes ne sont pas entiérement relaxées et celles qui sub-
sistent ont des conséquences importantes sur leurs propriétés de spin et sur leur photo-
luminescence. Les variations de la taille et de la composition d’'une boite a une autre
conduisent & une variabilité de la structure électronique et ainsi qu’a une dispersion des
propriétés optiques d’'un ensemble de boites auto-assemblées. Enfin, leur position ne peut
pas étre choisie préalablement sur un substrat, ce qui empéche leur intégration a grande

échelle.

Des boites quantiques sans contrainte apparaissent naturellement aux interfaces entre
les couches de GaAs et d’AlGaAs dans les puits quantiques en raison de fluctuations
d’épaisseur. Ces boites quantiques présentent un tres faible confinement d’électrons. Elles
ont été étudiées principalement a la fin des années 90 et début des années 2000 et nous
retiendrons parmi les résultats les plus marquants : la mise en évidence d’une structure
fine de l'exciton [17], des effets associés au spin nucléaire [18] et aussi la démonstration

d’une porte logique quantique [19].
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Pour obtenir des boites quantiques sans contrainte, des techniques différentes, comme
I’épitaxie utilisant des gouttelettes, ont été développées. Cependant, les faibles tempéra-
tures de croissance utilisées pour ce type de synthése provoquent I'incorporation de défauts
cristallins et d’impuretés. Plus récemment, une variante a été développée, tirant profit de
la possibilité de créer des nanotrous par gravure locale in-situ a l'aide de gouttelettes et
recuit & une température adaptée [20]. Il est ensuite possible d’utiliser ces nanotrous pour
fabriquer des boites de GaAs/AlGaAs non-contraintes. Cette approche “in situ”, avec
fabrication de nanotrous lors de la croissance, peut également étre remplacée par une
approche “ex-situ”, avec fabrication de nanotrous par lithographie. Cette méthode offre
en particulier la possibilité de réaliser des réseaux de boites quantiques et de controler

leur positionnement, en vu d’étapes technologiques ultérieures [21,22].

C’est I'approche “in situ” qui a été choisie dans ce travail de thése pour fabriquer
des boites quantiques trés uniformes et non contraintes dans des trous prédéfinis. Les
échantillons ont été réalisés a 'Institut des Nanosciences de Paris par Paola Atkinson. La
gravure locale définit la densité et le diameétre des trous et le remplissage du trou définit
de fagon indépendante 1’énergie d’émission des boites quantiques obtenues. Ces boites
quantiques pourraient étre facilement intégrées dans des dispositifs optoélectroniques,

ouvrant ainsi la possibilité d’une plate-forme de technologie intégrée sur puce.

Ce travail de thése est consacré a la caractérisation de ces nouvelles boites et a la mise
en évidence de la possibilité de leur utilisation dans le cadre de I'information quantique.
C’est ainsi que nous allons étudier le mélange des états de valence de trous lourds et
légers et la structure fine de la paire électron-trou confinée (exciton). Dans les boites sous
contrainte, les valeurs de ces paramétres sont importantes et sont associées a la présence
de contraintes qui introduit des termes d’anisotropie dans la boite quantique. La présence
de mélange et d'une structure fine de I’exciton sont des situations défavorables lorsqu’on
pense a l'utilisation de boites quantiques comme qubit ou comme sources de photons

uniques indiscernables.

Nous présentons également des premiers résultats sur des molécules de boites quan-
tiques fabriquées a partir de la méme méthode par remplissage en deux temps du nanotrou
avec du GaAs et dépot d’une couche barriére entre les deux boites quantiques. Les opéra-
tions logiques dans le cadre de I'information quantique ont besoin d’opérations & un seul
qubit mais également imposent I'utilisation de plusieurs qubits qui intéragissent de fagon
cohérente. Le controle électronique du couplage entre deux boites quantiques est ainsi un

premier pas vers la réalisation de portes a deux qu-bits.
Cette theése est divisée en six chapitres.

Le premier chapitre présente les notions de base sur les propriétés des semiconduc-

teurs et des boites quantiques. Les effets du confinement sont discutés et les états exci-
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toniques sont décrits en incluant les processus coulombiens a l'origine de la structure fine

des excitons, qui fera l'objet d’études expérimentales dans les chapitres suivants.

Le deuxiéme chapitre est dédié aux techniques et dispositifs expérimentaux. Les
méthodes de croissance sont présentées ainsi qu’'une description détaillée de la méthode
de remplissage de nanotrous. La préparation des échantillons pour les expériences de
micro-photoluminescence des boites uniques et les structures n-i-Schottky qui ont été
utilisées dans cette thése (chapitre 6) sont décrites. Les montages expérimentaux sont
aussi présentés. Au cours de la thése, trois montages ont été utilisés ou développés : Un
de ces montages comprend un cryostat avec un cycle fermé d’hélium développé a 'INSP.
Ce cryostat offre une stabilité permettant des séries expérimentales sur des boites uniques
avec une durée de plusieurs jours. Deux autres montages ont permis 'obtention de la
micro-luminescence de boites quantiques ou la micro-luminescence sous champ magné-

tique transverse ou longitudinal (jusqu’a 8 T).

Le troisiéme chapitre est consacré aux études du mélange des bandes de trous lourds
et trous légers dans les boites GaAs/AlGaAs non-contraintes. Les valeurs des paramétres
de mélange sont extraits, et ces résultats sont comparés avec des résultats obtenus dans
les boites InAs/GaAs. Les différents facteurs qui jouent un role dans la détermination de

la valeur de ces parameétres sont discutés, ainsi que leurs contributions relatives.

Le quatriéme chapitre présente nos résultats sur les parameétres magnéto-optiques
de boites quantiques GaAs/AlGaAs non-contraintes. Dans la configuration de champ
longitudinal, nous trouvons la valeur des facteurs de Landé g de I’exciton. La configuration
du champ magnétique transverse permet de mesurer les facteurs g de I’électron et du trou
et aussi de déterminer les valeurs de termes d’échange pour les états d’exciton “noirs” et

“brillants”.

Dans le cinquiéme chapitre, nous continuons les études des états d’exciton “noirs”
sous champ magnétique. Nous nous intéressons a la polarisation des états d’exciton
“noirs” et “brillants” et trouvons un comportement surprenant des branches noires. Pour
expliquer ce comportement, nous invoquons un modeéle théorique qui introduit des termes

de couplage entre les états d’exciton “noirs” et “brillants”.

Finalement, le chapitre six présentera des résultats préliminaires de spectroscopie
des états d’excitons couplés dans un systéme de deux boites quantiques ( “molécule”)
alignées verticalement. IL’évolution de la luminescence en fonction du champ électrique
sera présentée. En utilisant ces résultats avec des études en polarisation, nous discuterons

les raies observées dans les spectres.

18



Chapitre 1
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1.1. Boites quantiques

1.1 Boites quantiques

Une boite quantique est une structure ot les porteurs sont confinés dans les trois directions
spatiales. Le confinement spatial discrétise alors les niveaux d’énergie dans la boite quan-
tique; pour cette raison, les boites quantiques sont parfois nommées “atomes artificiels”.
Typiquement, les boites quantiques ont une taille latérale dans le plan de croissance (~15-
20 nm de diamétre pour les boites étudiées dans cette thése) grande devant leur épaisseur
(2-4 nm) selon I’axe de croissance (une forme qui ressemble a une lentille et dépend de la
méthode de croissance). Ceci implique que le confinement hors du plan est beaucoup plus
fort, et les états discrets de plus basse énergie sont généralement associés au confinement

selon 'axe de croissance.

1.2 Structure de bandes pour les électrons et les trous
L’équation de Schrodinger pour un électron dans un semiconducteur massif s’écrit:

HU(7) = {%W + U(P)}U(F) = BEV(F). (1.2.1)

U(7) est un potentiel périodique (U(#) = U(7+ @) ol @ est un vecteur de maille). Le
théoréme de Bloch indique que si le potentiel est périodique, les états propres peuvent
étre représentés comme le produit d’une fonction enveloppe et d’une fonction périodique

(fonction de Bloch). L’expression pour les états propres s’écrit alors

o = €T, 1 (), (1.2.2)

ot k est le vecteur d’onde et n est le numéro de bande. La fonction de Bloch u, 7 (7) a
la méme période que le potentiel (u z(7) = u, (7 + @)). L’énergie E,(k) dépend de k et

n.

En général, I'expression de la dispersion de I’énergie des porteurs est assez compliquée.
Dans le cadre de cette thése, nous allons étudier principalement (Al)GaAs et InAs qui sont
des semiconducteurs avec un gap direct, et nous limiter au centre de la zone de Brillouin
(ot la dispersion de E, (k) est quadratique). La structure de bandes d’un semiconducteur
ITI-V massif au voisinage du centre de zone est schématisée dans la figure 1.2.1. La bande
I associée aux électrons de conduction |J = 1/2,m; = £1/2) est écartée des bandes de

valence par une bande interdite de largeur E Les bandes de valence I's sont 4 fois

gap-
dégénérées, avec des états électroniques |J = 3/2,m; = £1/2,£3/2), et une bande split-
off I'; (|J =1/2,m; = £1/2)) écartée des bandes I's par 'interaction spin-orbite. Pour

la bande I's, on utilisera la convention “états de trou”, avec m; = —m;, m; étant associé
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/r6

v HL

N\

L

Figure 1.2.1: Structure de bandes dans semiconducteur massif III-V (gauche) et dans un puits
quantique (droite) (au voisinage de k =0).

a I’état électronique de valence vide.

Au voisinage du point F(E = 0), dans 'approximation parabolique, la masse m* est
la masse effective des porteurs (électrons). Dans un cristal, elle est différente de la masse

d’un électron libre. Elle est définie par I'expression

1B\

Les masses effectives (en masse de 'électron libre), dans les semiconducteurs qui sont

considérés dans cette these, sont données dans le tableau ci-dessous [23]:

*

Matériau | m; | my;, | my,
GaAs | 0.063 | 0.51 | 0.082
InAs | 0.023 | 0.41 | 0.026
AlAs | 0.146 | 0.76 | 0.15

Table 1.1: Les masses effectives au voisinage du point I' a 300 K pour GaAs, InAs et AlGaAs
[25-26], en unité de masse de lélectron mo = 9.1- 1073 kg.

Pour un alliage Al,Ga;_,As et des concentrations d’aluminium de moins de x=45%,
on peut faire une approximation linéaire des masses effectives [27]. Par exemple, la formule
de la masse effective de I’électron pour différents pourcentages d’aluminium est alors
Mmacass = 0.063 4+ 0.083x; I'énergie de gap au point I', & 300 K, peut étre modélisée par
la formule EEU,Gal_xAs = 1.425 + 1.155x + 0.372% [28-30].
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1.3. Confinement spatial

1.3 Confinement spatial

Les porteurs de charge peuvent étre associés a leur longueur de de Broglie, donnée par

I’expression

h

Ajopg =~ 1.3.1
“B = rmikgT (1.3.1)

Dans les semiconducteurs, les longueurs d’onde de de Broglie pour les électrons a la
température de I’hélium liquide (4K) sont typiquement des dizaines de nanométres. Si
une ou plusieurs dimensions de la structure sont comparables a cette valeur, il apparait un
confinement spatial qui modifie les niveaux d’énergie et la densité des états électroniques.
Dans les semiconducteurs massifs, la densité d’états est proportionnelle & v/E. Dans un
puits quantique, les porteurs sont confinés dans une direction, et la densité d’états est
indépendante de 1’énergie pour chaque bande confinée. Dans un fil quantique, les por-
teurs sont confinés selon deux directions spatiales et la densité d’états est proportionelle
a \/iﬁ Finalement, dans le cas ot le confinement se fait selon les trois directions spatiales,
les niveaux d’énergie sont complétement discrétisés. Dans la figure 1.3.1, on voit com-
ment change la densité des niveaux électroniques pour les structures 3D (semiconducteur

massif), 2D (puits quantique), 1D (fil quantique) et 0D (boite quantique).

Les structures de bandes pour les boites quantiques peuvent étre représentées par
un des modéles suivants: un potentiel cubique (confinement par des barriéres finies ou
infinies selon les trois axes de 'espace), une barriére sphérique, ou par un potentiel har-
monique. Une approche communement utilisée est d’approximer le confinement selon
I’axe de croissance Oz avec un puits quantique et considérer le premier état confiné; en-
suite, le confinement dans le plan xOy est modélisé par un potentiel parabolique. Les
solutions pour les niveaux d’énergie sont nommeées similairement aux niveaux d’énergie
de ’électron dans un atome (états S, P, D...). Le résultat du calcul des états propres
et des énergies propres dépend du modéle choisi, mais I'introduction d’un confinement
spatial & 3 dimensions a toujours les conséquences suivantes: la densité d’états a la forme
d’une série de pics de Dirac (discrétisation de la densité d’états), le gap effectif augmente,

et la force d’oscillateur associée a la recombinaison radiative augmente.

En pratique, la réalisation de structures confinées consiste & faire croitre des couches
de semiconducteurs avec des énergies de gap différentes. Ceci permet de réaliser des
hétérostructures dans lesquelles la variation de la structure de bandes (conduction et
valence) conduit & la formation de barriéres de confinement. La taille de la boite et la
hauteur des barriéres définissent le nombre des états confinés dans cette boite. La figure
1.3.2 représente la section latérale d’une boite quantique GaAs/AlGaAs réalisée a partir

de couches AlGaAs et GaAs. Les énergies d’offset pour la bande de valence et la bande
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Figure 1.53.1: Densité des états électroniques dans les structures confinées

de conduction ont un ratio 28% et 72% respectivement [31].
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Figure 1.3.2: Structure de bandes d’une boite quantique GaAs/AlGaAs

Les énergies de transition peuvent alors étre présentées comme la somme F, + Ej, +
Egop o E. et Ej, sont des énergies propres dans la bande de conduction et la bande
de valence, Fy,, est I'énergie du gap. Notons aussi que la forme du puits est différente
pour les boites GaAs/AlGaAs et InAs/GaAs. Les contraintes qui sont présentes dans
les structures InAs/GaAs, et négligeables dans les structures GaAs/AlGaAs, déforment
le potentiel, et la structure de bandes finale va avoir une forme similaire & celle calculée

dans [32], ce qui est montrée sur la figure 1.3.3.

En Pabsence des effets de contrainte, les deux bandes de valence (LH et HH) sont
dégénérées au point I' dans les semiconducteurs massifs tels que GaAs. Le confinement
quantique leve la dégénérescence entre les états de trous lourds et de trous légers, I’énergie

de bande des trous légers diminue relativement a celle des trous lourds.
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Figure 1.3.3: Structure de bande d’une boite quantique InAs/GaAs. Image de larticle de Craig
Pryor (1998) [32].

1.4 Etats excitoniques et transitions optiques

1.4.1 Photoluminescence

La photoluminescence est un processus d’émission de photons provoquée par une exci-
tation lumineuse. Dans les semiconducteurs, cette photoluminescence a pour origine un
mécanisme de relaxation radiative d'un électron de conduction vers un état vide de la
bande de valence. Ce mécanisme est également interprété comme la recombinaison radia-
tive d’une paire électron-trou, qui émet un photon dont 1’énergie correspond a l’énergie
de transition. Cette énergie est plus grande que ’énergie de gap du semiconducteur de
la boite quantique et permet d’accéder aux énergies de confinement. Cette technique
expérimentale permet d’étudier les propriétés électroniques des nanostructures semicon-
ductrices. Elle nécessite au préalable d’exciter des électrons vers la bande de conduction

a 'aide d’une excitation lumineuse adaptée.

Excitation non résonante et résonante

Si I’énergie des photons de la source d’excitation (un laser, par exemple) est beaucoup
plus grande que I’énergie du gap, les porteurs sont créés a haute énergie, au-dela du gap.
Aprés plusieurs événements de relaxation (via les phonons), les porteurs photocréés se
recombinent. Dans le cas des boites quantiques, les électrons peuvent étre photoexcités
dans la barriére, ou sont créés des électrons de conduction et des trous de valence. Aprés
relaxation, les porteurs sont piégés dans le potentiel de la boite dans un des états discrets.
Pendant les processus de relaxation, les électrons perdent 'information de leur polarisation
initiale.

Une excitation résonante est réalisée avec une source d’excitation lumineuse dont
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I’énergie est accordée avec I'énergie de transition de I'état excité dans une boite quantique.
Cette méthode permet d’obtenir un état avec une polarisation particuliére et fixée par
I'état de polarisation de la lumiére incidente, qui peut étre polarisée circulairement (o)

ou linéairement (x/y) [33].

1.4.2 Exciton

L’exciton est une excitation élémentaire électronique mettant en jeu une transition entre
états de valence et de conduction et les processus coulombiens. Dans un systeme a 0 K,
la bande de valence est pleine et la bande de conduction est vide. Une transition d'un
électron de la bande de valence vers la bande de conduction crée un trou dans la bande de
valence et un électron dans la bande de conduction. L’interaction entre ces deux particules
est alors régie par la loi de Coulomb V(r) = —e?/er, ou € est la constante diélectrique
statique et r est la distance entre 1’électron et le trou. Pour les excitations proches du
gap, 'interaction coulombienne est non négligeable, et un électron et un trou photocréés
forment une paire liée qui s’appelle un exciton. C’est une quasi-particule avec un spin
entier (c’est donc un quasi-boson). Les excitons ont généralement des forces d’oscillateur
assez grandes. Un exciton ressemble a un atome d’hydrogéne et la méme logique peut étre
utilisée pour décrire ses niveaux d’énergie. Il y a alors deux particules - un électron avec
une masse m, et un trou avec une masse my. Dans un semiconducteur massif, ’énergie

interne de 1’exciton est donnée par

pe

En)=————-. 1.4.1
() 2€2h%n2 ( )

La différence avec la formule pour I'atome d’hydrogéne est que la masse p utilisée
dans cette expression est la masse réduite de l'exciton. On peut aussi introduire un
équivalent a I'énergie de Rydberg pour Iexciton (la valeur pour l’atome d’hydrogéne est
R =13.6eV):

pet h?

_ke 142
2e2h*  2ua¥ ( )

T

Ici ap est le rayon de Bohr de I'exciton (ap = 0.53 nm pour 'atome d’hydrogéne).
On peut diviser les excitons en deux types selon la valeur de leur rayon de Bohr. Si
I’électron et le trou se trouvent dans la méme cellule unité du cristal, on parle d’excitons
de Frenkel, qui ont une énergie de liaison forte [34]. Le second type d’excitons correspond
a un écart spatial entre 1’électron et le trou plus grand, qui peut étre égal a plusieurs tailles
de cellules: ce sont les excitons de Wannier-Mott [35]. Dans les semiconducteurs, on a

typiquement les excitons de Wannier-Mott, en raison des fortes constantes diélectriques
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des matériaux (les rayons de Bohr sont de 'ordre de la dizaine de nm). Dans le GaAs

massif, le rayon de I'exciton est ainsi de 11.6 nm et R, = 4.8 meV.

e & & & & 9
e & _& @ @
® @ ® & @
e & & & & @
e & & & & @
e @ e ® 2 & & @
(a) exciton de Wannier (b) exciton de Frenkel

Figure 1.4.1: Représentation graphique des deux types d’excitons.

Dans un semiconducteur massif, I’énergie totale de I’exciton est la somme de 1’énergie

cinétique, 'énergie du gap et I’énergie interne de I'exciton:

h2

E(n. k) = 57 (1.4.3)

_,‘2 R,

k +Eg—ﬁ,

ot k est le vecteur d’onde du centre de masse de I’exciton, et M = m, + my. Pour un
puits quantique, E, doit étre remplacé par 'énergie de la transition entre états confinés,
et I’énergie de liaision coulombienne doit étre calculée en prenant en compte l'effet du

confinement qui augmente l'interaction attractive.

Une paire électron-trou dans une boite quantique est différente d’un exciton dans un
semiconducteur massif ou un puits quantique. Le potentiel de confinement est beaucoup
plus fort que l’énergie d’interaction coulombienne, la taille des boites quantiques étant
comparable ou inférieure au rayon de Bohr. IL’appellation “exciton” est alors abusive
(bien que couramment utilisée) car les deux particules sont principalement localisées par le
confinement, I'interaction coulombienne étant une contribution supplémentaire. L’énergie
de D'exciton est alors donnée par Ex = E, + E, — Ay, ou E, et Ej sont les énergies de
I’électron et du trou, et Ay est ’énergie d’interaction coulombienne directe, qui corrige

I’énergie de la transition interbande. Ax est donné par:

62

— —

AX_ \I]X(re:rlar

4dmege

1
/d3r1d3r2\If}(Fe =7, T =13) =r3), (1.4.4)

2)7 S S
|71 — 73]

ot Uy est la fonction d’onde de I'exciton et 77 j, sont les position de I’électron et du trou,

respectivement.
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Chapitre 1. Propriétés fondamentales des boites quantiques

1.4.3 Regles de sélection optique

Comme on I’a vu précédemment, les paires électron-trou de plus basse énergie sont con-

3 3
stituées d’un électron de conduction 3 j:—>. Quatre états

2

1 1
3 j:§> et d’un trou lourd

sont possibles:

| 1 1 3 3 W
[+1) : 375 ® |Xe) ¢ §;+§ ® ‘XU )
11 3 3
—1) - e e hh
1) 2,+2> D [xe) < |3 2> @ |x")

L ¢ s v (1.4.5)
2) : . o) |zi+s hh
+2) 2,+2> D [xe) 2,+2> @ [x.")
1 1 3 3
—2) —— = —= i
-2) 5 2> D [xe) € |5 2>®!xv>

Ixe) et ‘ijh> correspondent aux fonctions enveloppe de 1’électron et du trou lourd.
Les états excitoniques ont alors un moment angulaire M; = S, + J;, égal & £1 ou £2.
Les états |M;| = 1 sont couplés a la lumiére, ou optiquement actifs (états brillants), alors
que les états |M;| = 2 ne le sont pas (états noirs), conformément a la régle de sélection

AM = +1 lors d’une transition optique dipolaire.

Dans I'hypotheése ot le systéme est excité de fagon non résonante, a haute énergie, les
électrons et les trous photocréés relaxent dans la boite quantique et forment des excitons
noirs et brillants avec des probabilités similaires [36,37]. Les excitons noirs ne peuvent pas
recombiner radiativement, mais ils peuvent le faire via des processus non radiatifs. Les
excitons noirs peuvent également devenir brillants via des processus spin-flip, et vice-versa.
Les régles de conservation d’énergie et celles de sélection indiquent que ces mécanismes
de spin-flip sont assistés par les phonons et favorisés par la condition kg1 > Apgp, avec
App écart énergétique entre excitons noirs et brillants. Cet écart énergetique Agp,
entre les états |£1) et les |£2) noirs provient de l'interaction coulombienne d’échange;

cette question est réexaminée plus loin.

1.4.4  Etats propres de |'exciton/role de l'interaction d'échange

Jusqu’a présent, nous avons négligé l'interaction d’échange induite par le couplage coulom-
bien. Nous allons l'introduire et voir qu’elle est a l’origine d’une levée de dégénérescence

des états excitoniques.
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1.4. FEtats excitoniques et transitions optiques

Ce terme d’échange est donné par I'expression suivante:

e2

Eexc =

/d?’rld?’rg\IJ*X(Fe =71,Th =T3)—=——

4mege

Cas d'une boite symétrique (Daq)

Considérons d’abord le cas d'une boite de symétrie Dy,4, sans contrainte. En l’absence de
brisure de symétrie, les états |+1) restent dégénérés; ce n’est pas le cas des états |£2).
Seuls les états |£1) sont couplés a la lumiére. La luminescence de ces états brillants
est polarisée circulairement. Les états brillants dans les boites symétriques peuvent étre

générés directement par une excitation résonante polarisée o (figure 1.4.2).

|+1)

-

|0)

Figure 1.4.2: Structure des états des excitons brillants dans une boite symétrique; les transitions
optiques o+ avec ’état fondamental sont montrées.

Cas d'une boite non symétrique (< Dag)

Dans I'étude des boites quantiques, un intérét particulier est porté a la possibilité d’avoir
un potentiel de confinement symétrique, permettant d’avoir des états excitoniques d’énergies
proches, ayant un écart inférieur a la largeur des transitions excitoniques. Ceci permettrait
de créer des sources de paires de photons intriqués. Cependant, pour des boites réelles, on
peut observer une levée de dégénérescense des états |+1). Cette levée de dégénérescence
01 est provoquée par une contrainte mécanique, des effets piézoélectriques et des effets

d’anisotropie de forme de la boite.

L’énergie d’échange (1.4.6) dépend de la distance entre les électrons et les trous ou,
plus précisément, du recouvrement de leurs fonctions d’onde. Le confinement dans les
boites quantiques amplifie ce terme d’échange, ce qui permet d’observer cette interaction
assez facilement, avec des méthodes spectroscopiques. Pour estimer sa valeur, deux con-

tributions sont a considérer: 'interaction & courte portée et l'interaction a longue portée.
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Chapitre 1. Propriétés fondamentales des boites quantiques

La partie a courte portée est donnée par la probabilité de trouver un électron et un trou
dans la méme cellule élémentaire du cristal. La partie a longue portée agit sur une plus
grande échelle et dépend fortement du recouvrement des fonctions enveloppes de 1’électron

et du trou.

Interaction d'échange

Sans champ magnétique, I’hamiltonien de spin pour l'interaction d’échange est donné par

I'expression suivante [38,39]:

Hezchange = - Z (aiJh,iSe,i + biJ27iSe,i) (147)

1=T,Y,2

ou S, et J, sont les spins de I'électron et du trou, et a; et b; sont des constantes de

couplage. L’axe de croissance Oz est I'axe de quantification.

A ce stade, nous supposerons que le mélange des trous lourds et des trous légers
est négligeable. Dans la base {|+1),|—-1),[+2),|—2)}, nous obtenons pour le terme

d’échange la matrice suivante [40]:

+d 461 O 0
y 46+ 00
exchange 9 0 0 _50 +52

0 0 402 —do

(1.4.8)

Ici trois paramétres ont été introduits: &y = 1.5(a, + 2.25b,), 1 = 0.75(b, — by), 02 =
0.75(b; + by). Dans la matrice, les termes non diagonaux égaux a zéro indiquent que les
états brillants et les états noirs ne sont pas couplés. Les états sont représentés dans le

tableau 1.2, ou figurent également leur énergie.

ng < D2d
by = b, by # b,
Energie Etat propre Energie Etat propre
1 1 1 1
+§50 |—1) +§50 + 551 E(H—D +1-1))
15 1 15 1(5 ! 1 1
+35% +1) +350% = 50 m(|+>—|—>)
15 15 L 2 2 15 15 ! 2 2
500 T 302 E(|+>+|_ ) 30 + 502 E(|+>+|— )
o 30 (142) — 1-2) | —500 - 0 —(1+2) — |-2)
970 92 NG 20 97 iv2

Table 1.2: Etats excitoniques et énergies associées.
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1.4. FEtats excitoniques et transitions optiques

Dans le cas d'une boite symétrique (b, = b,), le moment angulaire M; est un bon
nombre quantique pour les états brillants (|M| = 1), qui sont dégénérés. Si la boite
est pas symétrique (b, # b,), le moment angulaire M, n’est pas un bon nombre quan-
tique pour les états brillants, qui sont couplés. L’interaction coulombienne d’échange léve
la dégénérescence des états propres |£1), et alors les nouveaux états propres sont des

combinaisons linéaires des états |[+1) et |+1):

1
X) = —(|+1) — |-1))
X) = (141) = |- iy

1
V) = E(HU +1=1)).

La luminescence de ces deux états excitoniques est polarisée linéairement. Il y a main-
tenant un écart en énergie J; entre les états | X) et |Y), dénommé splitting de structure

fine.

o — I¥)
[+1) P - |
N 61
— %)
D- 4 ou pas d'effets de spin < Dy

Figure 1.4.8: Structure des états des excitons brillants dans une boite non symétrique: les états
excitoniques brillants sont séparés de ’énergie de structure fine 7.

Notons que les états noirs |£2) sont toujours couplés entre eux par l'interaction
d’échange, méme dans le cas des boites symétriques, a cause du terme de courte portée,

ce qui léve leur dégénérescence, et les deux états propres sont:

1
|D1) = —=([+2) — [-2))
W (1.4.10)

1
|D2) = E(|+2> +1-2)).

Maintenant, regardons le sens physique des séparations dy, 1, d2. 0y représente ’écart
en énergie entre les états noirs (|M;| = 2) et les états brillants (|M;| = 1), 61 est I'écart
entre les deux états brillants et d, est I’écart entre les deux états noirs. Pour les boites
InAs, les valeurs sont typiquement de 'ordre de 300 peV pour dg, et quelques dizaines de
peV pour 07 et o9 [40,41].
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Chapitre 1. Propriétés fondamentales des boites quantiques

Pour résumer ce que nous avons discuté, la structure des états excitoniques dans des

boites aux symétries différentes peut étre représentée de la fagon suivante:

+1) e

|£1), [£2)

— 2

| ID,) ID,)
\
|D;) |D,) I 62
Sans Interaction Interaction a
interaction a courte longue
d’échange portée portée
(isotrope) (anisotrope)

Figure 1.4.4: Schéma des états propres excitoniques en fonction de l'interaction d’échange.

1.4.5 Trions positif et négatif

Un trion est un état excité chargé le plus simple, formé de porteurs confinés dans une
boite quantique. Il est formé par une paire électron-trou et soit un électron (trion négatif,

X 7) soit un trou (trion positif, X*), comme le montre la figure 1.4.5.

La luminescence d'un trion est polarisée circulairement et ne montre pas de splitting
d’échange [42]|. Le spin du porteur restant peut étre “lu” en analysant la polarisation du

photon émis lors de la recombinaison de la paire électron-trou.

1.4.6 Biexciton

Un biexciton (XX) est un complexe fait de deux excitons couplés par 'interaction coulom-
bienne. Ils partagent le méme état fondamental. A cause de 'interaction entre les deux
excitons, dans un biexciton, I’énergie totale est renormalisée. Les transitions optiques
liant le biexciton a I’état fondamental d’une boite quantique sont montrées sur la figure

1.4.6. Les états excitoniques |X) et |Y) sont obtenus par une excitation résonante, de
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1.4. FEtats excitoniques et transitions optiques

X~ Xt

Figure 1.4.5: Représentation de trions positif et négatif.

0}

Figure 1.4.6: Transitions optiques du biexciton.
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Chapitre 1. Propriétés fondamentales des boites quantiques

polarisations respectives, 7, ou m,. A partir de ces états, le biexciton s’obtient via une

excitation de méme polarisation linéaire.

A noter que les raies d’émission du biexciton ont un splitting de signe opposé a celui
de D'exciton, ainsi qu’une énergie inférieure & l’exciton en raison de 1’énergie de liaison

entre excitons.

1.4.7 Conclusion partielle

Dans le cadre de nos études, dans les chapitres 3, 4 et 5 nous allons nous intéresser
principalement & ’état de l'exciton neutre. Les raies de photoluminescence associées a
cet état peuvent étre déterminées et séparées des raies associées aux trions et biexcitons

a partir des études résolues en polarisation.

Dans le chapitre 6 nous allons étudier des structures multichargées dans des boites
uniques et aussi dans des doubles boites quantiques (molécules). Dans ce chapitre, nous
nous interesserons aux différents états chargés, directs et indirects, et nous les discuterons

dans le cadre du systéme particulier étudié (BQ unique ou molécule).
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Chapitre 2

Echantillons et dispositifs expérimentaux
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2.1. Meéthodes de croissance des boites

2.1 Méthodes de croissance des boites

Dans cette partie, nous allons présenter les trois méthodes de croissance qui vont figurer
dans le discours de cette these. Nous aborderons en particulier des techniques de croissance

par épitaxie par jets moléculaires.

2.1.1 Auto-assemblage (InAs/GaAs)

La premiére méthode considérée est la croissance par auto-assemblage et dépot de couches
minces par épitaxie par jets moléculaires. On utilise ainsi deux matériaux, avec des
parameétres de maille différents. Il existe trois cas, selon la force relative d’interaction. Si
Iinteraction entre les atomes du matériau qui est déposé est plus forte que l'interaction
avec les atomes du substrat, on obtient des ilots (croissance de type Volmer-Weber) [43].
Dans le cas inverse, quand l'interaction avec le substrat est la plus forte, le résultat de
la croissance est la formation de couches uniformes (croissance de type Frank-van der
Merwe). Le troisiéme cas est le cas intermédiaire; pendant la formation de couches, la
contrainte mécanique surfacique est accumulée, ce qui cause la formation d’ilots sur une
couche que s’appelle “couche de mouillage”. Ce mécanisme de croissance a été observé par
Ivan Stranski et Lyubomir Krastanov en 1937 [44] et a été répertorié en 1958 [45] (InAs
et GaAs avec la différence de paramétre de maille de 7%). La figure 2.1.1 présente une
modélisation de la croissance des boites GeSi par la méthode Stranski-Krastanov, réalisée
par A.Baskaran et P.Smereka [46], utilisant la méthode Monte-Carlo cinétique (KMC).
Nous voyons les étapes de formation des ilots pendant la croissance. Pour des épaisseurs
de plus que 4 monocouches, les couches suivantes de Ge forment des ilots. Maintenant,

nous allons utiliser cette information pour discuter la croissance des boites InAs.

Dans le cas d’ InAs/GaAs, on a ce méme type de croissance. Pendant la croissance,
les couches du substrat GaAs et les couches d’InAs sont sous contrainte mécanique, et pour
une épaisseur critique (typiquement 1,5-2 monocouches atomiques), les couches suivantes
commencent a former des ilots d’InAs de la forme d’une pyramide (figure 2.1.2). On
obtient alors une structure avec une dimension typique d’environ 10-20 nm dans le plan
et quelques nm de hauteur, ce qui permet de confiner les porteurs de charge dans les trois

directions.

Ces boites ont une trés haute dispersion, qui se caractérise en particulier par une
distribution inhomogéne de leur énergie d’émission (30 & 50 meV autour de leur énergie
centrale). Leurs taille et densité moyennes, ainsi que 'épaisseur de la couche de mouillage,
peuvent étre controlées avec la température [48,49| et la vitesse de dépot [50]. Apres

la croissance, les paramétres des boites peuvent étres modifiés & ’aide d’un traitement
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Figure 2.1.1: Modélisation de la croissance des boites auto-assemblées (Ge sur Si) réalisée par
A.Baskaran et P.Smereka [46]. Les étapes de formation des ilots sont montrées en fonction du
nombre des monocouches déposées.

Figure 2.1.2: Image AFM des boites InAs avant le dépot de la couverture de GaAs, réalisée
par J.M.Moison (a gauche); Image STM d’une boite coupée dans le plan transverse (a droit)

(réf [47])-

thermique [51,52|. Ce recuit modifie la composition des boites, leur taille et les contraintes,
ce qui entraine en particulier une augmentation de 1’énergie d’émission (blue-shift) et une

variation de I’énergie de structure fine des excitons.

Pour réaliser des études de microphotoluminescence et étudier des boites uniques, il
est important d’avoir une faible densité surfacique de boites (de 'ordre d’1 boite/um?).
Comme la densité des boites ne peut pas étre controlée précisément, les échantillons avec
des boites InAs sont synthétisés avec un gradient d’épaisseur de couche InAs déposée.

On peut alors définir trois zones principales sur 1’échantillon: la zone ou 1’épaisseur de
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la couche de mouillage n’est pas suffisante pour former des ilots (donc pas de boites
quantiques), la zone ou les boites quantiques commencent a se former et la troisiéme
zone ou ’épaisseur de la couche InAs est encore plus grande. Nous nous interéssons

principalement a la deuxiéme zone, appelée “zone frontiére”.

2.1.2 Gouttelettes

Une autre méthode, plus récente, est I'épitaxie par jets moléculaires de type “gouttelettes”
("droplets” en anglais) [53]. C’est une évolution en comparaison avec la méthode Stranski-
Krastanov parce qu’elle n’est plus limitée par les parameétres de maille des matériaux. De
plus, cette méthode donne plus de liberté avec la forme des boites, ce qui permet de faire
des structures diverses comme, par exemple, des boites quantiques en forme d’anneaux et

des boites dans des nanotrous.

Les principes de cette méthode ont été demontrés par Koguchi en 1990 [54| qui a
obtenu des cristaux de InSb sur un substrat de CdTe [100]. Le principe de cette méthode
est de déposer sur la surface un seul matériau dont les atomes forment des gouttes pour
minimiser 'énergie du systéme [55,56]. L’étape suivante est de recristalliser ces gouttes
en déposant un second matériau. Koguchi et al. décrivent ainsi cette technique dans la
réf. [54]; le dépot de gouttes d'In, suivi d’un flux de Sb, permet alors la recristallisation
d’InSb et la formation de boites quantiques. En 1992, Koguchi et al. ont appliqué la
méme approche pour des substrats GaAs. Ils ont ainsi utilisé du Ga pour former des

gouttes sur le substrat, puis un flux d’As pour recristalliser ces gouttes [57].

La figure 2.1.3 présente une illustration de cette méthode pour les boites quantiques
GaAs/AlGaAs. Pour les semiconducteurs III-V, un exemple des matériaux utilisés sera

Ga, Al dans le groupe III et As dans le groupe V.

Al ga B, As

R
E—

Figure 2.1.3: Principe de la croissance de gouttelettes: (A) dépot d’une goutte d’un premier
matériau (ex: Ga) sur le substrat, (B) recristallisation en présence d’un flur de matériau com-
plémentaire (ex: As). [53].

38



Chapitre 2. Echantillons et dispositifs expérimentaux

Lors de ce premier résultat, Koguchi et al. ont utilis¢é un substrat préalablement
préparé. Parmi les étapes importantes avant dépot de gouttes, on peut citer le nettoyage
du substrat GaAs dans une solution de H,S0Oy, la réalisation d’une surface de Ga stabilisée
et la présence de vapeur de soufre. Cette deuxiéme étape (ou “S-termination”) permet
d’adsorber une monocouche de S & la surface. Cette procédure a pour effet de réduire
la densité des états de surface. D’autres approches, utilisant un traitement du substrat
GaAs par une solution de (N Hy)sS,, ont montré une amélioration des caractéristiques
C-V des structures Schottky ainsi réalisées [58|. Cependant, une conséquence négative
est que les propriétés des boites quantiques obtenues par cette méthode sont médiocres,

a cause de la présence de soufre et d’une faible qualité cristallographique.

Une modification de cette méthode a été proposée a la fin des années 1990. Cette
modification consiste a changer l'ordre des opérations pendant la croissance. Watanabe
et Koguchi ont ainsi décalé le processus de S-termination vers la fin de la procédure de
croissance [59], apreés la formation des boites quantiques. Par la suite, une approche sans
soufre a été développée en s’appuyant sur un controle précis de la température et des flux
des matériaux déposés pendant la croissance [60]. Sur la figure 2.1.4 nous voyons 4 profils

latéraux des boites GaAs/AlGaAs droplets pour des épaisseurs nominales de la couche de
Ga.

2.1.3 Remplissage de nanotrous

Dans le cadre de cette thése, nous nous intéressons aux boites qui sont formées dans
des nanotrous - le résultat d’une croissance de type droplet avec une combinaison des
paramétres de croissance (température, flux) permettant la synthése de nanotrous. Typ-
iquement, la croissance des boites de type droplet est faite a une température relativement
basse - de 100 a4 350°C. En 2007, Wang et al. ont observé qu’aux températures plus hautes
- 450-620°C - des nanotrous sont formeés a la surface du substrat [20]. Avec ces conditions
de croissance, le dépot de Ga sur le substrat entraine la formation de gouttes a la sur-
face pour minimiser leur énergie (I'interface Ga-GaAs devient instable). La température
élevée permet de dissoudre le substrat. Comme schématisé sur la figure 2.1.5 (a gauche),
la formation de nanotrous suit plusieurs étapes. Tout d’abord, la formation de gouttes
a lieu comme mentionné précédemment. La diffusion de I’As du substrat vers la goutte
s’accompagne d’une diffusion du Ga vers le substrat ainsi que d’une désorption [62]'. Un

flux d’As permet une recristallisation du matériau et une stabilisation des trous.

Une fois ces nanotrous obtenus, il est possible de réaliser des boites quantiques (ou

des doubles boites quantiques).

ILa présence de leffet de désorption peut dépendre des conditions de croissance utilisées.
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II]IlI' 1 L

o

Figure 2.1.4: Images X-STM des profils latérauz de 4 boites quantiques GaAs/AlGaAs obtenues
par la méthode de croissance épitaxie moléculaire de type droplet pour 4 épaisseurs nominales de
Ga déposé. Images réalisées par J.Bocquel et al. [61]

Nous allons étudier les boites quantiques GaAs/AlGaAs obtenues par cette méth-
ode. Aprés formation des nanotrous, les étapes de croissance des boites quantiques sont

présentées sur la figure 2.1.5 (& droite).

Plusieurs étapes de remplissage sont nécessaires. Il s’agit des dépots consécutifs de
matériaux des boites (GaAs) et de matériaux de barriére (AlGaAs). Aprés dépot d’une
couche de AlGaAs, qui constituera une barriére de la boite quantique, une couche de
GaAs est déposée; une pause permet aux atomes de migrer vers le fond du nanotrou.
La fabrication de la boites quantique s’achéve par le dépot d’une couche d’AlGaAs qui
constitue la seconde barriére. Sur la figure 2.1.5 est représenté le principe de la synthése

d’une double boite quantique (qui est aussi appelée QDM = quantum dot molecule en
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Figure 2.1.5: Etapes de croissance des boites quantiques dans les nanotrous. A gauche: formation
des nanotrous; A droite: fabrication des boites par remplissage des nanotrous. Images réalisées
par P.Atkinson et al. [63]

anglais). Cette technique a fait 'objet d’un nombre significatif d’améliorations au cours
des derniéres années. Pour ces boites quantiques, des distributions en énergie de 10
meV ont été obtenues [64] et un controle précis a été démontré sur 1'énergie d’émission
et la densité des boites [63]. Les nanotrous sont des objets trés intéressants parce qu’ils
permettent de créer des structures complexes, non seulement des boites uniques, mais aussi
des molécules - deux boites quantiques séparées par une barriére [65]. Les QDM qui sont
étudiées dans le chapitre 6 de cette thése sont obtenues avec cette méthode et sont formées
de deux boites quantiques dans un méme trou séparées par une barriére AlGaAs. Les

propriétés de chaque boite, dans cette structure, sont controlées indépendamment.

Le remplissage des trous est généralement fait dans I’ordre:
1) barriere AlGaAs
2) couche de boites (famille 1)
3) barriere AlGaAs
pour obtenir une boite dans chaque nanotrou. Pour les QDM il faut ajouter encore deux
étapes de dépot: 4) couche de boites (famille 2)
5) barriére AlGaAs

La densité des nanotrous peut aussi étre controlée avec la température et est typ-
iquement d’environ 1 boite/um?. L’énergie de confinement est définie par la taille des
nanotrous et par ’épaisseur de la couche GaAs. Notons que I’épaisseur des boites quan-

tiques dans les nanotrous est différente de celle de la couche a ’extérieur en raison de la
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2.1. Méthodes de croissance des boites

migration des atomes durant la pause de la croissance. L’épaisseur réelle ainsi que ’énergie
de confinement sont montrées sur la figure 2.1.6 pour une famille de boites quantiques
réalisées par cette méthode [63].
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Figure 2.1.6: (c) Variation du spectre de microphotoluminescence de boites quantiques dans
des nanotrous en fonction de l’épaisseur nominale de GaAs. (d) Energie d’émission des boites
quantiques en fonction de ’épaisseur nominale de GaAs; épaisseur équivalente d’un puits quan-
tique ayant la méme énergie d’émission (proche de l’épaisseur de la boite). Images réalisées par
P.Atkinson et al. [63].

L’épaisseur des boites quantiques peut étre estimée par des mesures AFM, comme
illustré sur la figure 2.1.7, qui montre le profil d’'un nanotrou avant et apres dépot du

GaAs (pour des épaisseurs nominales de 1 nm et 1,5 nm).
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Figure 2.1.7: Images AFM (gauche) et profils statistiques selon les directions cristallographiques
[110] et [-110](moyenne de 10 boites) (droite) pour deux épaisseurs de couche de GaAs 1 et 1.5
nm. Le profil en noir - avant le dépot, en bleu - aprés le dépot de GaAs; en gris - le volume
approzimatif de la boite. Images réalisées par P.Atkinson et utilisées avec sa permission.

Les valeurs typiques du splitting de structure fine (FSS) ¢;, pour des boites auto-
assemblées InAs, sont dispersées et vont de la dizaine & la centaine de peV, ce qui est
beaucoup plus grand que la largeur de raie excitonique (~ 1ueV') et interdit toute création

de paires de photons intriqués.
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Chapitre 2. Echantillons et dispositifs expérimentaux

Pour ces boites auto-assemblées, les possibilités de controler la forme et la taille
des boites sont limitées. Il est possible de réduire le splitting de structure fine d; en
utilisant une contrainte mécanique [66,67|, un traitement thermique [52, 68|, un champ

électrique [69, 70] ou magnétique |71, 72|, ou la piezoélectricité |73, 74].

Un point négatif de ces méthodes est qu’elles changent 1’énergie d’émission des boites
(il se produit un fort blueshift lors d’un recuit [75,76], par exemple). Nous nous intéressons
par la suite aux résultats observés sur des boites as-grown obtenues par des méthodes de

croissance différentes.

La croissance sur les substrats (111) GaAs a permis d’obtenir des boites quantiques
InAs/GaAs avec un FSS de quelques peV en moyenne. Mais sur les substrats (001) qui
sont les plus étudiés, les valeurs de FSS sont beaucoup plus dispersées ce qui n’est pas

acceptable pour la fabrication de sources de photons intriqués.

Les boites GaAs/AlGaAs obtenues par remplissage de nanotrous sont de meilleures
candidates pour obtenir des FSS trés petits parce que cela élimine un des facteurs qui
détruisent la symétrie du potentiel, a savoir: les contraintes. Le défi devient alors de
bien contréler la forme des boites, dont la symétrie géométrique devient un parameétre
important. Pour ce type de boites, il a été montré que des valeurs aussi petites que 3,9
peV sont possibles pour ’ensemble des boites, avec une dispersion de +1.8ueV pour un

bon choix des parameétres de croissance [77].
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Figure 2.1.8: (a)(c)(e) Images AFM de la topographie correspondant a trois nanotrous étudiés
par Huo et al. [77]. (b)(d)(f) Profil des boites (a)(c)(e), respectivement.

Sur la figure 2.1.8, on peut voir trois nanotrous obtenus dans GaAs, de symétries
différentes, ainsi que leurs profils. Les spectres de photoluminescence correspondants
(figure 2.1.9) montrent la variation du FSS pour les trois boites qui sont fabriquées dans

ces nanotrous. Ces boites ont une épaisseur d’environ 7-8 nm et des dimensions latérales
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2.2. Fabrication des échantillons

de ~50 nm. Le FSS change avec la forme de la boite; il varie de 3 peV environ pour
la boite la plus symétrique jusqu’a plusieurs dizaines de peV pour les nanotrous les plus

anisotropes.
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Figure 2.1.9: Spectres de photoluminescence (& gauche) et FSS (a droite) associés aux boites
quantiques synthétisées dans les nanotrous (a)(c)(e) de la figure 2.1.8, obtenus par Huo et al. [77].
Les spectres de PL sont pris a TK, avec une résolution de 20 peV, en utilisant une excitation
optique a 532 nm.

2.2 Fabrication des échantillons

Au cours de ce travail de thése, plusieurs systémes ont été étudiés:
-des boites quantiques uniques, non dopées, de deux natures différentes: InAs/GaAs et
GaAs/AlGaAs;

-des boites quantiques uniques GaAs/AlGaAs avec une charge controlée, car insérées dans

une structure n-i-Schottky;
-des doubles boites quantiques GaAs/AlGaAs avec charge variable, insérées dans une

structure n-i-Schottky (présentées au chapitre 6)

Différents développements technologiques ont été réalisés au cours de cette these.
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Chapitre 2. Echantillons et dispositifs expérimentaux

2.2.1 Boites quantiques uniques neutres

Pour les études sur boites quantiques uniques neutres, nous utiliserons des échantillons
avec une faible densité de boites. Comme nous l'avons déja précisé, pour les boites
InAs/GaAs, nous utiliserons un échantillon découpé dans la zone frontiére, et pour les
boites GaAs/AlGaAs, des échantillons dont la densité est faible et bien controlée pendant

la croissance.

Masque optique

Les boites sont distribuées dans le plan de maniére aléatoire avec une certaine densité
moyenne. En raison des temps d’acquisition longs, il s’est avéré utile de placer des repéres
afin de pouvoir étudier la méme boite a plusieurs reprises. Afin d’y parvenir, nous avons
choisi de faire des masques optiques. Ces masques servent a repérer, a 1’échelle du spot
lumineux (quelques pum), la zone étudiée de ’échantillon, a I’aide de grands éléments mar-
qués. Ceci permet également d’isoler mécaniquement des régions de quelques micromeétres

carrés.

Lithographie optique

Nous avons fait des masques optiques par lithographie optique. La lithographie optique,
bien que moins précise que la lithographie électronique, permet de faire des éléments avec
une résolution d’environ 1 micromeétre et dans un champ de quelques millimétres en di-
mensions latérales, ce qui permet d’étudier de larges zones de I’échantillon. Des ouvertures
de 1-3 microns en diamétre vont limiter la zone effective de I'excitation lumineuse et le
nombre de boites couvertes par le faisceau laser, sachant que la densité des boites est ~1

boite/um? environ.
Le processus de lithographie optique consiste en cing étapes.

1) Une couche fine (épaisseur typique 1 um) de résine optique est déposée sur la

surface de ’échantillon.

2) La résine est exposée au laser aux endroits préalablement définis dans un fichier

modélisant le masque.

3) La résine exposée (lithographie positive) ou non exposée (lithographie négative)

est retirée avec un produit chimique spécial (développeur).

4) Dépot du masque. Avec un évaporateur, une couche uniforme d’or est déposée sur

la surface de I’échantillon. Notre masque en or a une épaisseur de 80 nm.
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2.2. Fabrication des échantillons

5) Lift-off. Avec de I’acétone, on enléve la résine restante, avec tout le matériau
excédentaire. Le résultat est représenté sur les figures 2.2.1, 2.2.2 et 2.2.3. Sur la figure
2.2.1, nous voyons une image MEB d’un masque optique en forme d’un carré en or (des
rangées de trous peuvent étre distinguées). La figure 2.2.2 montre une image MEB de
deux trous - 1 et 2 um en diameétre nominal, agrandis. Les diamétres réels des trous sont
plus petits que leurs valeurs nominales, et au début de thése, la qualité des petits trous
n’était souvent pas acceptable pour ce motif. La raison de cet effet va étre discutée dans

le paragraphe suivant.

100 pm aHT = 5.00 kv Signal A = InLens Scan Speed = 6 Date :14 May 2014
D= 49mm Mag= 179X StageatT= 00° Time :12:11:22

Figure 2.2.1: Image MEB d’un masque optique de la forme d’un carré.

600nm(1um)

EHT = 5.00 kV Signal A= InLens Scan Speed =5 Date :14 May 2014} EHT= 500 kv Signal A = InLens Scan Speed =6 Date :14 May 201
WD = 5.0 mm Mag = 5351 KX StageatT= 00°  Time:11:32:18 WD = 50mm Mag = 2531 KX StageatT= 00°  Time :11:20:48

Figure 2.2.2: Images MEB de deux trous avec les diameétres nominaux 1 um (gauche) et 2 pm
(droite)

Pour améliorer la qualité de la lithographie optique, nous avons essay¢ la lithographie
avec des résines négatives, ce qui a donné une différence significative. Pour expliquer la
différence de résultats entre les résines positives et négatives, il est nécessaire de donner

une bréve description de chaque méthode.
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Chapitre 2. Echantillons et dispositifs expérimentaux

Quand la résine est exposée, cette exposition n’est pas uniforme & cause du profil
de puissance du faisceau laser - qui a une distribution gaussienne. Les bords du volume
exposé ne sont pas verticaux, mais inclinés. Pour la lithographie positive, avant le lift-
off, on a une couche continue sur toute la surface de 1’échantillon, ce qui rend le lift-off
moins efficace: il faut non seulement dissoudre la résine sous la couche d’or, mais aussi
arracher les parties d’or qui sont encore liées aux parties utiles. Par contre, si on utilise la
lithographie négative, la résine qui reste a la forme de cones tronqués inversés, et pendant
le lift-off, la résine restante est ainsi naturellement séparée. Pour illustrer cet effet, sur la
figure 2.2.3, on voit deux carrés traités différemment. A gauche, nous voyons un masque
obtenu par la lithographie positive. La plupart des trous sont bouchés; nous avons acces
a un certain nombre de trous de 3um et & peu de trous de 2um en diametre nominal. Au
contraire, la lithographie négative (fig. 2.2.3, droite) donne un résultat parfait, avec des

trous de toutes les tailles, bien accessibles.
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Figure 2.2.3: Effet des deux méthodes de lithographie sur la méme structure pour les trous de 2,
3 et 4 um en diamétre, separés de 25 nm: lithographie positive (gauche) - la plupart des trous
sont bouchés, nous avons accés a un certain nombre de trous de Sum et peu de trous de 2um

en diamétre nominal; lithographie négative (droite) - des trous de toutes les tailles sont bien
accessibles.

2.2.2 Boites quantiques uniques chargées

Diode Schottky

La mise en évidence de trions, ou excitons chargés, dans des boites quantiques a fait I’'objet
de nombreuses études, ce qui a conduit a s’intéresser au controle de la charge dés les années
1990 [78]|. Pour effectuer ces études, nous utiliserons des diodes Schottky. Ce sont des
hétérostructures avec des contacts Schottky. La jonction métal-semiconducteur crée une
différence de potentiel. Avec une barriére intégrée a cette structure, nous observons le

comportement d’une diode quand les processus tunnel des électrons sont interdits dans
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2.2. Fabrication des échantillons

une direction. La figure 2.2.4 montre la structure de bandes d’une structure n-i-Schottky:.
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Figure 2.2.4: Schéma de la structure de bandes d’un échantillon de boites quantiques dans une
diode n-i Schottky

Les échantillons que nous utilisons, ont une couche de GaAs dopée n+ avec du Si,
suivie d'une couche de GaAs non dopée. La couche des boites quantiques GaAs/AlGaAs
est faite avec la technique de croissance par remplissage de nanotrous. Les électrons
dans les boites sont bloqués dans une direction par une barriére AlGaAs épaisse, mais
peuvent tunneler dans 'autre direction. L’application d’une tension électrique positive
permet d’injecter des électrons de la couche GaAs dopée dans les boites quantiques. On
peut charger négativement les boites quantiques et photogénérer des excitons chargés
négativement, X ~. Si on applique une tension inversée, on augmente la probabilité d’un
effet tunnel d’un électron de la boite vers la couche n-GaAs. Il devient possible de charger
positivement une boite quantique en photocréant une paire électron-trou dans la boite,

I’électron s’échappant vers la couche n-GaAs et le trou restant localisé dans la boite.

Fabrication des échantillons

Pour faire les deux contacts, nous avons utilisé la technique d’évaporation des couches

minces. Dans cette partie, on va voir les étapes de fabrication plus en détail.

La premiére étape est la fabrication d’un contact en face arriére qui doit étre en

contact avec la couche dopée n+. Pour accéder a la couche dopée, nous avons fait une
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gravure chimique. Avant de réaliser cette gravure, il est nécessaire de préparer la structure
en définissant le motif souhaité par lithographie optique. Le développeur ouvre les zones
du futur contact, le reste étant couvert par la résine qui est résistante a la solution de
gravure. La solution utilisée est 3HyOs : 1H3 POy : 40H50. La vitesse de gravure dépend
de la concentration de 'acide et varie pour les différents matériaux (GaAs, AlGaAs, etc.).
Pour les proportions sélectionnées, cette vitesse est d’environ 150 nm/minute, ou 2.5 nm/s
(NB: la gravure chimique d’'une couche de GaAs avec la méme solution en proportions
3:1:60 donne une vitesse d’environ 1 nm/s [79]). Au début de la procédure de gravure,
cette vitesse est plus petite si la surface est oxydée. Aprés chaque exposition a la gravure,
nous vérifions le profil de I’échantillon avec un profilométre. Nous pouvons controler assez
précisement la profondeur de la gravure sachant que 1’épaisseur des structures est de 300

nm pour nos échantillons.

L’étape suivante est de faire le contact arriere lui-méme. Il s’agit d’un contact diffusif
Au-Ge. Pour faire ce type de contact dans la zone gravée, nous avons déposé les couches
suivantes: Ni 10 nm, Ge 60 nm, Au 120 nm, Ni 20 nm et Au 200 nm. Aprés un recuit a
400°C pendant une minute, un alliage eutectique se forme (la température de fusion est
361°C) et diffuse dans I’échantillon avec une longueur de diffusion de l'ordre de 100 nm.
Cette importante longueur de diffusion permet de compenser les gravures incomplétes,
dans certains cas, et ainsi assurer un bon contact. Le résultat de cette étape est présenté

dans la figure 2.2.5

Figure 2.2.5: Image d’un échantillon avec une grille de contact arriére

Sur cette image, on peut voir des petites bandes (20 microns de largeur, en bleu
plus foncé) autour des carrés. C’est le résultat d’une étape de gravure supplémentaire qui
assure qu’il n’y a pas de court-circuit entre le contact arriére et les éléments qui sont faits
ensuite sur la surface. L’épaisseur de ces zones est d’environ 200 nm, qui est un peu moins

que la profondeur de la couche dopée et du contact diffusif. Chaque carré est identifié par
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ses coordonnées pour faciliter la navigation sur I’échantillon.

Aprés la fabrication des contacts en face arriére, nous avons préparé des contacts
de face avant. Sur les carrés définis par la grille, nous avons dessiné des carrés d’'une
taille de 300 microns avec la lithographie optique. Pour faire le contact métallique, nous
avons utilisé du Cr avec une épaisseur d’environ 10 nm. Ensuite, nous avons ajouté un
masque optique - le méme que dans la partie précédente, mais cette fois avec une légére
modification dans le positionnement. Le carré d’or est un peu décalé et laisse une bande
de Cr d’environ 20 pm pour faciliter le réglage optique et aussi pour pouvoir mesurer
plusieurs boites en méme temps; de plus, ceci permet de constater la qualité du contact

plus facilement. Le résultat est présenté sur 'image 2.2.6.

Figure 2.2.6: Image d’un échantillon avec une grille de contact arriére et les contacts de face
avant avec des masques optiques

Finalement, pour connecter les fils électriques, une microsoudeuse a été utilisée avec
des fils d’Al. La soudure est faite avec une certaine force mécanique qui détruit la couche
de masque optique (80 nm) si on essaie de se connecter directement sur cette partie. Pour
éviter des dégats et avoir un meilleur contact, nous avons fait une étape supplémentaire de
lithographie pour réaliser des reports de contact, de forme rectangulaire, avec une couche
d’or plus épaisse (200 nm) en contact avec le masque. Sur cette zone, il est plus facile de
souder et il y a beaucoup moins de risque d’arracher 'or de la surface. La version finale

de I’échantillon est montrée sur 'image 2.2.7.

Toutes les étapes de fabrication une fois achevées, I’échantillon est ensuite collé sur
un microchip. Des microfils sont alors soudés d’une part sur les reports de contact de
I’échantillon, d’autre part sur les reports de contact du microchip. Ceci facilite la manip-
ulation. Les grands contacts de chip sont ensuite utilisés pour souder de plus grands fils

en cuivre pour connecter ’échantillon a l'intérieur du cryostat vers 1’électronique.
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N

Figure 2.2.7: Image d’un échantillon aprés toutes les étapes de fabrication - le contact arriére,
les contacts de face avant avec des masques optiques et les reports de contact.

Caractéristiques |-V

La premiére étape des expériences avec les diodes Schottky est la mesure I(V), qui permet

de sélectionner les meilleures diodes pour effectuer des études sur boites quantiques. Les

parameétres qui nous intéressent sont la valeur du courant noir et le seuil de redressement.

Le plus efficace est de faire d’abord des courbes I-V & la température ambiante.

Courant (uA)

Figure 2.2.8:

12

10

12 10 -08 -06 04 -02 00 02 04 06
Tension (V)

Caractéristiques I-V pour deuzr diodes différentes, a la température ambiante.

En général, les bonnes diodes sont celles avec les courants de fuite les plus petits, pour

ne pas contribuer au chargement des boites. Sur la figure 2.2.8, deux caractéristiques de

diodes sont montrées, qui sont satisfaisantes. Nous allons nous concentrer sur les diodes
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sélectionnées & partir des courbes I-V; la valeur de la tension de redressement typique

pour ces diodes est 0.4 V.

Influence de I'éclairage

L’excitation d’une diode par la lumiére génére des porteurs dans la structure, ce qui crée
un photocourant. La figure 2.2.9 montre une courbe I-V enregistrée a la température
ambiante sans lumiére, et cinq courbes enregistrées a la température ambiante mais avec
éclairage de I’échantillon par une lampe de poche. Cette procédure a été répétée pour 5
diodes différentes et aussi pour les mémes diodes quand ’échantillon était couvert. Nous
observons des photocourants négatifs de 0,2 pA, a OV. Pour la méme configuration, avec
I’échantillon exposé a un laser, a 10K, nous observons des courbes similaires. Pour une
tension de OV, le photocourant atteint 1 A pour une puissance d’excitation de 100 uW,

le faisceau étant sur la zone libre (sans or).
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Figure 2.2.9: Caractéristiques I-V de cing diodes Schottky connectés un par un sans éclairage et
avec la lumiére d’une lampe de poche

Influence de la température

Nous avons enregistré des caractéristiques I-V a la température ambiante et a 10K. La

figure 2.2.10 montre la différence entre les courbes I-V avant et apres la mise a froid du
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cryostat au cours d’une série des mesures. Des courbes pour 4 diodes ont été enregistrées.
Pour vérifier la qualité des contacts, nous avons fait les mémes courbes pour deux contacts
de masse (donc 8 courbes au total sur chaque graphique, qui font 4 paires selon les diodes),
les fils de ces contacts se trouvent dans deux endroits différents sur 1’échantillon. A
basse température, les valeurs absolues de courant diminuent par rapport aux valeurs a la
température ambiante, et les courbes pour deux contacts de masse sont presque identiques.
Pour I’échantillon n-i-Schottky avec des boites quantiques molecules GaAs/AlGaAs que
nous étudions dans le chapitre 6, la différence entre les valeurs pour deux températures

pour les mémes diodes est d’environ 25%.
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Figure 2.2.10: Caracteristiques I-V de diodes Schottky a la température ambiante et a 10K pour
4 diodes, numérotées B3, A1, A2 et C4. Deux courbes sont montrées pour chaque diode, avec
des contacts de masse différents.

2.3 Montages expérimentaux

Deux montages de microphotoluminescence (uPL) ont été développés et utilisés, dont un

sous fort champ magnétique.

2.3.1 Expérience de spectroscopie des états
Cryostat avec circulation fermée de |'hélium

Pour les expériences de spectroscopie des états neutres et chargés, a champ magnétique
nul, nous avons utilisé un cryostat a circulation fermée de I'hélium fonctionnant grace a
un tube pulsé. L’avantage principal de ce type de cryostat est la stabilité grace a ’absence

d’éléments mobiles dans la partie froide. Pendant nos expériences, le point de focalisation
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du laser restait au méme endroit avec une erreur de moins d’'un micron pendant plusieurs

jours (les séries les plus longues ont duré 3 jours consécutifs).

Emplacement de I'échantillon dans le cryostat (piézo 3d)

L’échantillon était collé sur une monture associée a trois controleurs piézoélectriques (stack
3d) qui permettait le déplacement de 1’échantillon sur trois axes avec une résolution spa-
tiale de 0.1 micron. Ce montage a été positionné dans la partie isolée du cryostat, sur
une platine froide (figure 2.3.1). La température de I’échantillon pendant nos expériences

était d’environ 10K. Nous avons utilisé une configuration d’excitation et de détection

Figure 2.3.1: Emplacement de l’échantillon dans le cryostat avec circulation fermée d’hélium. Le
stack 3d de contréoleurs piézoélectriques Microniz est monté sur une platine froide en cuivre et se
trouve derriére un objectif de microscope.

confocale. Un objectif de microscope a été installé devant la monture des controleurs
piézoélectriques a l'intérieur du cryostat. La précision du positionnement selon trois axes

de 0.1 um permet d’optimiser le signal des boites uniques.

Détail du montage optique

Le schéma général du montage expérimental est présenté sur la figure 2.3.2. Pour I'excitation,
une diode laser CW est utilisée. Les deux longueurs d’onde utilisées sont 532 nm et 635

nm. 635 nm est en dessous de 'énergie du gap de I’AlGaAs, ce qui permet d’exciter les
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CCD
Diode laser Cryostat Spectrometre
«—— 13
€ > |1
F
—> |2 -

Figure 2.3.2: Schéma général du montage expérimental (cryostat avec circulation fermée
d’hélium). Le faisceau d’excitation sort de la diode CW, passe par deux lentilles L1 et L2, avec
des distances focales 200 et 50 mm respectivement, qui réduisent son diamétre, et est ensuite
dirigé par un miroir froid (MF) vers ’échantillon (E) dans le cryostat. Le faisceau est focalisé
sur la surface de l’échantillon par un objectif de microscope (O) qui se trouve a lintérieur du
cryostat, sa monture est installée sur la platine froide. Deux polariseurs linéaires (P1 et P2) sont
installés sur le chemin d’excitation pour contréoler la puissance du laser. Le signal est collecté par
le méme objectif, passe par le miroir froid et est ensuite filtré par une lame \/2 et un polariseur
linéaire (P3). Ensuite le signal passe par une fibre optique (F) et est focalisé sur la fente d’entrée
du spectrométre par une lentille (L3). L’éclairage avec la lumiére blanche et la visualisation de
l’échantillon sont faits alternativement avec la détection du signal. L’éclairage est fait avec un
miroir flip (M) et une lampe blanche (la lumiére passe par une lame séparatrice 50-50 (L)).
La visualisation de ’échantillon est faite avec une caméra Thorlabs, le signal est dirigé vers la
caméra par le méme miroir (M) et la lame séparatrice L.
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porteurs dans les boites, tout en restant relativement loin de 1’énergie de photolumines-
cence des boites (qui est entre 700 et 800 nm) pour ne pas étre géné par la luminescence du
laser dans ’analyse spectrale. Cependant, cette longueur d’onde pose un autre probléme:
I’absorption de la lumiére visible par la couche NiCr des contacts, est apparemment plus
forte pour I'excitation a 635 nm, de sorte que I'excitation a 532 nm donne plus de signal

pour la méme puissance d’excitation.

Pour controéler la puissance délivrée a 1’échantillon, deux polariseurs linéaires sont
utilisés. Comme l'excitation est toujours non résonante, la polarisation d’excitation est
perdue apres la relaxation des porteurs. La puissance peut étre variée de quelques nW a

10-30 mW (selon le laser choisi et I'orientation des polariseurs).

Un miroir froid non polarisant est utilisé pour diriger le faisceau d’excitation vers
I’échantillon. Comme le signal de puPL passe aussi par ce miroir, il est important de

s’assurer qu’il ne change pas la polarisation du signal.

Pour faire des analyses en polarisation, une lame A/2 (interchangeable avec une lame
A/4) dans un moteur de rotation Thorlabs et un polariseur ont été installés avant la fi-
bre optique de détection. La détection est faite avec une fibre optique monomode qui
est couplée & un spectrométre Shamrock 500i et une caméra CCD Andor refroidie par
un élément Peltier. Ce systéme a une résolution spectrale de 40 peV, ce qui permet de
déterminer des FSS a partir de 20 peV, par la déconvolution de deux pics (ajustement
avec des pics Gaussiens ou Lorentziens). Pour la visualisation de la surface d’échantillon,
I’éclairage avec la lumiére blanche est réalisé dans notre montage. Il est fait alternative-
ment a la détection du signal, avec un miroir flip et une lampe blanche. La visualisation
de I’échantillon est faite avec une caméra Thorlabs, le signal est dirigé vers la caméra par

le méme miroir flip , avec une lame séparatrice 50-50.

Automatisation

Pour effectuer des séries d’aquisitions de longue durée, nous avons interfacé la source de
tension Keithley 2400b , un moteur tournant avec une lame \/2 et la caméra CCD. Les
programmes faits sous LabView controlent les appareils individuellement et le programme
principal gére la séquence des actions. Ceci nous a permis de faire jusqu’a 1000 acquisitions
de 10 minutes chacune, en trois jours, sans arrét, en régime automatique, grace a la

stabilité du cryostat.
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2.3.2 Expérience de micromagnétophotoluminescence
Cryostat “Spectromag”, connexions électroniques

Le cryostat utilisé est un modéle Oxford Spectromag alimenté par une alimentation de
courant IPS-120 qui permet d’étudier les échantillons en champ magnétique jusqu’a 8
T. Les bobines magnétiques peuvent pivoter ce qui permet d’appliquer le champ mag-
nétique en configuration Faraday (champ longitudinal) et en configuration Voigt (champ
transverse). Le cryostat fonctionne avec un réservoir d’hélium liquide qui est connecté au

volume dans lequel I’échantillon est placé.

Echantillon dans le VTI — montage

L’échantillon est collé sur un stack 3d de controleurs piézoélectriques Attocube monté sur

une canne porte-échantillon (figure 2.3.3) qui est placée au coeur du Spectromag. Avec

Figure 2.8.3: Stack 3d de controleurs piezoélectriques Attocube monté sur une canne porte-
échantillon, avec une lentille asphérique montée dans un support en cuivre

une résolution spatiale de 0,1 pm, nous pouvons optimiser le signal des boites uniques.
Dans l'insert, une lentille asphérique avec une distance focale de 2 mm, est installée
pour les expériences dans I’hélium liquide. Une résistance de 50 ohms a été montée pour

chauffer le porte-échantillon et changer plus facilement les échantillons sans réchauffer tout
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2.3. Montages expérimentaux

le cryostat. La température a l'intérieur du cryostat peut étre mesurée avec un capteur
de température Cernox. Le cablage est disposé le long de l'insert, ce qui permet de
connecter les éléments du stack piézoélectrique, la résistance et le capteur de température
a 'extérieur. Les mesures sont faites avec 1’échantillon dans I’hélium superfluide, a 2K, le

volume contenant ’échantillon étant sous pompage.

Détail du montage optique

Le schema général du montage expérimental est présenté sur la figure 2.3.4.

Diode laser
CCD
Spectrométre
F1
P1 P2 — |
P | |
Cryostat I F2

Pt | CS  p2 M2 P3

\ |

% [ H
Figure 2.53.4: Schéma général du montage expérimental (cryostat Spectromag). Le faisceau
d’excitation sort de la diode CW, passe par une fibre optique monomode (F1), et est ensuite
dirigé vers ’échantillon (E) dans le cryostat Spectromag par un cube séparateur non-polarisant
(CS). Le faisceau est focalisé sur la surface de ’échantillon (E) par une lentille asphérique (LA ).
Deux polariseurs linéaires (P1 et P2) sont installés sur le chemin d’excitation pour contréler la
puissance du laser. Le signal est collecté par la méme lentille, passe par le cube séparateur et est
ensuite filtré par une lame \/2 et un polariseur linéaire (P3). Ensuite le signal passe par une fibre
optique (F2) et est focalisé sur la fente d’entrée du spectrométre par une lentille (L). L’éclairage
avec la lumiére blanche et la visualisation de [’échantillon peuvent étre faits simultanément avec
la détection du signal. L’éclairage est fait avec une lame pelliculaire (LP1) et une lampe blanche.

La visualisation de ’échantillon est faite avec une caméra Thorlabs, le signal est dirigé vers la
caméra par une lame pelliculaire (LP2)

Ay
H

L’excitation utilisée est une diode laser CW a 635 nm. Le faisceau est dirigée vers
la partie principale du montage par une fibre optique monomode. Deux polariseurs per-

mettent de controler la puissance délivrée vers 1’échantillon. Un cube séparateur non
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polarisant 70-30 (transmission-réflexion) dans la région des longueurs d’onde 700-1100
nm sert a 'excitation et a la détection devant le cryostat. Pour le controle visuel, une
lame pelliculaire est utilisée pour pouvoir intervenir pendant les réglages avec le min-
imum de perturbations, le systéme étant sensible aux moindres déplacements. Sur le
chemin de la détection, une lame \/2 et un polariseur sont posés devant une fibre optique
monomode qui est couplée avec un double spectrométre et une caméra CCD Acton re-
froidie par l'azote liquide. La lame A\/2 est installée dans un moteur tournant que nous
utilisons pour automatiser nos acquisitions (section Automatisation). La résolution de ce

systéme est ~ 15ueV .

Automatisation

Plusieurs éléments du dispositif expérimental ont été interfacés avec 'ordinateur pour
effectuer de longues séries de mesures. Le programme principal controle ’ordre des opéra-
tions et permet de changer le champ magnétique (le courant généré par I'IPS), la position
du moteur tournant, et aussi enregistrer les résultats des acquisitions de la caméra CCD

dans un fichier.

2.3.3 Expériences menées

La suite du manuscrit est divisée en 4 chapitres correspondant & 4 expériences effectuées.
Dans le chapitre 3, le chapitre suivant, nous allons voir les résultats des expériences sur
le mélange de bandes de trous lourds et trous légers. Ces mesures ont été faites avec le
montage 2 et le cryostat magnétique. Le champ magnétique n’est pas nécessaire, mais
nous avons choisi d’utiliser ce montage a cause du spectrométre a plus haute résolution,
afin de déterminer les paramétres du mélange plus précisément. Les résultats dans les
chapitres 4 et 5, qui présentent nos études des parameétres magnéto-optiques, sont aussi
obtenus avec le montage 2 et le cryostat magnétique. Le montage 1 nous a servi pour
les caractérisations de nos échantillons et pour les études des boites intégrées dans une

structure Schottky en champ électrique, ce que nous allons voir dans le chapitre 6.
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Chapitre 3

Polarisation de |'émission des boites quantiques
et effets du mélange des trous lourds et

|égers
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3.1. Introduction

3.1 Introduction

Dans les boites quantiques, deux bandes de valence correspondant aux trous lourds et
trous légers, ne sont plus dégénérées en raison du confinement. La bande de trous légers
se trouve alors a plus basse énergie. Pour les boites InAs/GaAs, cet écart Apy est de
I'ordre de la centaine de meV. Traditionnellement, seuls les excitons formés par les trous
lourds purs (J, = £3/2) sont considerés. Dans les années 80, les effets du mélange
des trous lourds et légers ont été invoqués pour expliquer certains désaccords entre la
théorie et les résultats expérimentaux dans des puits quantiques, qui furent les premiéres

nanostructures a séparer bandes de trous lourds et trous légers 80, 81].

Les études expérimentales sur les boites InAs contraintes montrent que ce mélange
peut atteindre des valeurs non-négligeables [82,83|. Dans des boites quantiques GaAs/AlGaAs
non contraintes, il a été ainsi montré que application d’une contrainte biaxiale change les
propriétés de photoluminescence de maniére significative et que ce changement pourrait
étre attribué a un fort degré de mélange des trous lourds et trous légers (jusqu’a 25%
de trous légers) [84]. Des excitons dans ’état fondamental et formés avec un trou léger

(95-99% de trou léger) ont méme été obtenus récemment [85].

Dans ce chapitre, nous allons analyser la polarisation linéaire des boites InAs/GaAs
sans champ magnétique, ni contrainte mécanique appliquée, puis déterminer le mélange
des trous lourds et légers et comparer les valeurs obtenues avec les résultats précédemment
publiés. Ensuite, nous nous intéresserons a des boites GaAs/AlGaAs, non contraintes,
obtenues par remplissage des nanotrous, puis nous comparerons l'importance des effets

du mélange dans ces deux systémes et les origines possibles de ce mélange.

3.2 Contributions a |'effet du mélange

Pour discuter des différentes contributions aux effets du mélange, nous allons prendre la
classification présentée récemment par Luo et al [86]. Six contributions & un couplage
HH-LH (Heavy Holes et Light Holes en anglais) peuvent étre indentifiées et ont pour
origine:

- le confinement 3D, et tout particuliérement selon Oz

- Panisotropie de forme planaire

- les effets des contraintes

- le désordre d’alliage

- 'abaissement de la symétrie aux interfaces

- la symétrie (5, intrinséque du cristal blende de zinc et I'inéquivalence des directions
[110] et [110]
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A ces couplages, s’ajoute un nouvel effet discuté par Luo et al [86], trés récemment,
nommé “supercouplage”, induit par une forte densité d’états discrets de trous lourds situés

entre les états fondamentaux de trou lourd et trou léger.

Si Papproche développée par Luo et al [86] s’appuie sur un calcul pseudopotentiel
atomique, il est intéressant de discuter de deux Hamiltoniens couramment utilisés pour
calculer les états électroniques: I’'Hamiltonien k-p de Kohn - Luttinger [87] et ’'Hamiltonien
de Bir-Picus [88,89] qui rend compte de l'effet des contraintes, dans un cristal blende de
zinc. Ces deux contributions sont habituellement décrites dans la base des états I'g :
”§/2> ® }Xv}flh>5 uqf/2> ® |Xih ; “U—1/2> ® |Xéh>9 u33/2> ® |Xgh>' Au voisinage de k= 0,
ces Hamiltoniens, dans un systéme a 4 bandes, décrivent les interactions entre les bandes
HH et LH. L’hamiltonien de Kohn-Luttinger Hg a une forme de matrice (4 x 4)

Prg+ Qrx — By SLi Rrx 0
SZK Prg — Qrx — E, 0 Rrk (3.2.1)
Rk 0 Prg — Qi — B, ST -
0 REK —SEK Prg + Qrx — Ey

Les composantes de cet hamiltonien s’écrivent:

( 2

P = ——n(kl + k + k2)

B2
< hgme ’ (3.2.2)
Rux = 5 —v/3(na(k; = k) = 20sk.ky)
hQ
pr— 2 - )

| SLi om, \/373(/% lky)kz

Y1, Y2 et 3 sont les paramétres de Luttinger qui sont liés aux couplages entre les

différentes bandes dans un cristal. m. est la masse de I’électron libre.

L’hamiltonien Bir-Pikus Hgp a la méme forme que I’hamiltonien de Kohn-Luttinger
mais utilise les composantes du tenseur des déformations. On passe d’une forme a 'autre
par des permutations du type k;k; <+ €;;. Il couple aussi les états de trous lourds et trous

légers par des termes non-diagonaux.

Il a la forme:
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Ppp + Qpp — Ej Sep Rpp 0
STBP Ppp — Qpp — b, 0 Rpp (3.2.3)
REP 0 Pgp — Qpp — E, —Sgp
0 RLP —STBP PBP+QBP—EQ
Ici
( -PBP = av(@vx + Eyy + 62z>
by
QBP - __(E:vac + €y — 2€zz)
2 " (3.2.4)

Rpp = by (€zz — €yy) — idyp€qy

V3
2

L SBP = d'u(Ez:v - Z.Eyz)

a, est le potentiel de déformation hydrostatique, b, et d, sont les potentiels de défor-
mation de cisaillement selon les directions cristallographiques [001] (axe z) et [111]. Les
contraintes créent les termes non-diagonaux R et S non-nuls qui contribuent au mélange
LH-HH. Les atomes proches des interfaces sont particuliérement influencés, ce qui a un im-
pact sur les fonctions d’onde dans les boites. Dans les boites InAs/GaAs, la contribution

des effets des contraintes peut atteindre 80% du mélange [86].

Une méthode, souvent utilisée pour décrire les effets du mélange est de combiner ces

deux hamiltoniens H;x et Hgp. La matrice associée peut s’écrire:

P+Q—E, S R 0
St P—-—Q—-FE 0
©=Eq (3.2.5)
RT 0 P—-Q-E, -S
0 R —ST P+Q—-E,
avec
P = Pk + Ppp
Q=Qrr +Q@pp (3.2.6)
R=Rrx + Rpp
S =Sk + Sep

u’i’/2> ; ‘uﬁ3/2> I’hamiltonien peut

Dans la base des états atomiques ‘u’g’ /2> ;u?y /2> ;

étre réécrit sous la forme
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Ehh pe—in o 0
pe? EM — Ayp 0 —0
i} o o (3.2.7)
o 0 E™ — Ay pe
0 e peliv Ehh

App est 'écart en énergie entre les états de trous légers et de trous lourds, p et |o]
sont les amplitudes du couplage entre les différentes bandes de valence, 1) est la direction

d’anisotropie du systéme dans le plan des boites, par rapport a la direction [110] et

—2ip _ [/ hh Ih
o= (et S X
On peut montrer que les états mélangés ont comme énergie propre [83]:
Anr A?
E=E" - —~+ \/ i’L + 2+ |o)? (3.2.9)

Le couplage augmente 1’écart en énergie entre les trous lourds et les trous légers, qui vaut

alors \/ A%, +4(p? + |o[*), tout en favorisant le mélange lourds-légers.

Les couplages R et S ont pour effet de mélanger les états J, = +3/2 et les états

J, = —3/2 avec les états J, = +1/2. Les nouveaux états propres s’écrivent ainsi:
1 3 3 3 1 3 1
U _ c4l hh +2i | O Ih +2i0 | 4 lh
+3/2 1—52—72{ 5 2>®\XU )+Be 7 T3 ®xM)+ve 5 +3 @
(3.2.10)

Par la suite, nous allons considérer plus particulierement l’effet du couplage en
R(pe*™) et la valeur de f3.

3.2.1 Effet du confinement
Le confinement 3D, en particulier selon Oz, a été considéré comme un mécanisme impor-
tant, capable d’induire un mélange HH-LH significatif [90-93].

Les boites quantiques obtenues par MBE peuvent étre caractérisées par leur épaisseur

a
a, et leur extension latérale L. Le facteur de forme fz est en général petit devant 1 (et

toujours <1), comme observé pour différentes familles de boites quantiques.

La forme typique des boites InAs/GaAs auto-assemblées est un cone tronqué. Les

dimensions typiques pour ce type de boites sont environ 5 nm en hauteur et 20-30 nm en
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largeur. Les boites de type droplets ont une forme latérale avec un profil gaussien [94,95];
leur hauteur est typiquement 10 nm et la largeur ~50 nm. Les boites dans les nanotrous
ont une taille latérale similaire aux boites de type droplet, mais la hauteur peut varier
et est typiquement de quelques nm. Le confinement selon 1’axe de croissance (I'axe Z)
est ainsi plus fort que le confinement latéral dans le plan xy, pour les trois types de

boites.

Pour estimer l'effet du confinement sur le mélange HH-LH, une approche communé-
ment utilisée est de considérer Hg. Afin de résoudre analytiquement ces équations,
Fischer et Loss [92] ont modélisé les boites quantiques a 'aide d’un potentiel parabolique

de symétrie cylindrique selon Oz. Ce potentiel parabolique est donné par

‘/dot = ‘/;:(Z) + ‘/Zy(xay>7

2
Va(z) = ——2, (3.2.11)

_ M e o
wi = h/(mia?) et wy = h/(myL?) avec des masses effectives de la bande HH, m, =

mo /(71 —272) (hors plan des boites) et m = mo/(71+72) (dans le plan des boites), a. est
la longueur de confinement selon I'axe de croissance et L est la longueur de confinement
latérale. L’¢tat fondamental |¢¥y) de Hrgx + Vi a une fonction enveloppe, dont la

représentation est donnée par

0
(rlé%u) = Shu(2)oun(2,y) (3.2.12)
avec les fonctions propres de 'oscillateur harmonique
1 122
0L _
i (z) = —ﬁazexp{ - Ea_g}

o (o) — Lo Lty
HH\TY) = TR e T 5T

(3.2.13)

Il est également possible de définir les différents états confinés, HH et LH, par ce
potentiel harmonique. Ils prennent la forme (r[¢%*) = ¢ (2)¢ (z)¢%(y). o dénote la
bande de valence considérée (HH, LH) et I'indice i (j,k) précise qu’il s’agit de la i(j,k)-éme

fonction propre de 'oscillateur harmonique.

A partir des termes non diagonaux de Hy, il est possible d’estimer le mélange HH-

LH, et en particulier les grandeurs Apy et 5. Fischer et Loss [92] ont ainsi calculé les
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énergies des états fondamentaux HH et LH:

B m+v 727
B = ——(2
aH 2 ( moL? + moa? )

] (3.2.14)
oy =2 v+ 27
ELH == —?(2

)

moL? moa?

ot v;(i = 1,2,3) sont les paramétres de Luttinger. L’écart en énergie HH-LH est

alors donné par:
Ay = Pl 3.2.15
ST AT 3219
De plus, le terme de couplage Spx (entre les états J, = £3/2 et les états J, = +£1/2)

conduit a 'expression suivante du coefficient de mélange ~:

V3nysa. L
= e (3.2.16)
2v/275(L? — a?)
avec
Y2, 2 (’Y% - 4’7%)3/4
n=%¢ﬁﬁ@i>={l—(%)}——;§;—— (3.2.17)
1

Pour une boite de 50 nm en largeur et 3 nm en hauteur- ce qui correspond a la
taille des boites GaAs/AlGaAs qui sont étudiées dans ce chapitre, nous obtenons (v, = 7,
72 = 2 et y3 = 3 pour GaAs) la valeur v =4-1072.

Le terme de couplage entre les états J, = £3/2 et J, = F1/2 est plus faible, d'un

aZ aZ
facteur T [92]. On obtient ainsi 8 ~ — ~ 2-1073, indiquant un effet faible du confinement.
Ce résultat a d’ailleurs été confirmé par Luo et al [86], dans une approche différente a

I’aide d’un pseudopotentiel.

3.2.2 Effet de I'anisotropie planaire

L’anisotropie de forme des boites dans le plan est souvent considerée comme un des
paramétres a lorigine du mélange [96-101]|. En effet, si dans les boites auto-assemblées
(par exemple, InAs/GaAs), l'effet des contraintes est considéré comme l’effet dominant,
pour les boites sans contrainte GaAs/AlGaAs (droplets ou nanotrous), le mélange HH-LH
est souvent attribué a la forme de la boite. Nous allons donc chercher a estimer I'ordre
de grandeur de cet effet pour des boites de taille et d’anisotropie comparables aux boites

que nous étudions.
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3.2.  Contributions a l’effet du mélange

Reprenant un potentiel de confinement parabolique, tout en incluant une anisotropie
dans le plan xQOy, Liao et al. [93] ont estimé 'effet de la forme de la boite quantique sur le
meélange HH-LH. Ils ont en particulier déterminé les expressions analytiques du couplage p
entre les états J, = £3/2 et J, = F1/2, ainsi que I'écart énergétique Ayy. Ces grandeurs

s’écrivent:

4’/‘” \/§h2’}/3 1 <1 1 )

p= 22 > )
1+7r dmg 1
(L™ dmo LA (3.2.18)
A 1+ 7“3_ hQ’}/g 1
HL — Ti mo E
avec I, l,, 1, extension latérale de la fonction enveloppe x"" et:
=2\ M+ 292\ V4
T = i ry = o 9
Y172 T 272 (3.2.19)
L L.
m = =7
ly ly

Pour vy = 7,7 = 2 et 3 = 3, on trouve r;p = 0.86 et 7, = 1.39. Il est alors

possible d’estimer le coefficient 3 associé au mélange:

P

5= A

1
= 0.48n7 (1 - ?> (3.2.20)
I

Pour des boites quantiques anisotropes obtenues dans des nanotrous [63], les tailles

typiques sont:

l, = 40nm
l, = 20nm
l, =2nm

soit n =2 et i, = 0.1. Le coefficient de mélange vaut alors 8 =4-107%.

A nouveau, on observe un mélange HH-LH faible. Le peu d’influence de ’anisotropie
de forme planaire a également été prédit par Luo et al [86], a 'aide d’un calcul atomistique
(pour des tailles et formes typiques obtenues pour des boites quantiques InAs/GaAs ou

GaAs/AlGaAs). Les deux analyses conduisent donc au méme résultat.
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3.2.3 Effet des contraintes

Dans les boites auto-assemblées, telles que InAs/GaAs, dont la formation est basée sur
la différence des paramétres de maille, 'effet des contraintes, modélisé par I’hamiltonien
Bir-Pikus Hpp, constitue la contribution la plus importante au mélange HH-LH [96].
Pour les boites sans contrainte GaAs/AlGaAs, l'influence de ce terme est négligeable.
Cependant, il est possible d’introduire ces effets de contrainte de maniére artificielle.
L’application d’une contrainte mécanique (compression ou extension) a la structure change
alors la symétrie effective des boites; une telle méthode a déja été utilisée pour les boites
InAs/GaAs [102] et aussi pour les boites GaAs/AlGaAs [103].

En changeant les termes de couplage de Hpp, il est possible de manipuler 'amplitude
et la phase des coefficients des états propres excitoniques. Un effet spectaculaire est la
rotation des diagrammes de polarisation de l’émission excitonique, avec des variations

d’angle relatif de 40° a 90° associées a des valeurs du mélange de 0 & 70% [103].

Comme indiqué précédemment, dans les boites quantiques auto-assemblées, le mélange
est essentiellement induit par les contraintes. Ceci est confirmé a la fois par:
-des calculs utilisant une approche k- p couplée & une modélisation continue du champ de
contrainte [104] et mettant en évidence un poids relatif LH de 10 a 15%
-des analyses utilisant un pseudopotentiel, dans une approche atomistique, comme les
travaux récents de Luo et al. [86], qui prédisent que l'effet des contraintes représente
quatre cinquiémes de la contribution au mélange dans des boites quantiques InAs/GaAs

typiques, avec un poids relatif LH de 5 & 15%.

Enfin, ces mémes travaux confirment que pour des boites quantiques GaAs/AlGaAs,
Ieffet des contraintes sur le mélange HH-LH est nul et que pour nos structures & base de

nanotrous d’autres mécanismes sont a rechercher.

3.2.4 Effet d'alliage

Lors de la croissance des boites quantiques, il peut apparaitre une diffusion des matériaux
a 'origine d’alliages, homogénes ou non. C’est en particulier le cas des boites quantiques
Ini_,GayAs/GaAs ou GaAs/Al,_,Ga,As.

Dans le cas des boites quantiques In;_,Ga,As/GaAs (ainsi que dans les boites
quantiques GaAs/AlGaAs), les effets d’alliage sont importants sur la structure fine de
I'exciton [105] ou la polarisation optique [106], mais sont négligeables (<0.2%) sur le

mélange HH-LH, comme calculé récemment [86].

A ce stade, nous avons passé en revue 4 contributions au mélange. Trois s’avérent
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3.2.  Contributions a l’effet du mélange

négligeables ou faibles pour les boites quantiques considérées (confinement 3D, anisotropie
planaire, alliage). Seul l'effet des contraintes a un effet significatif (et méme majoritaire)

pour les boites quantiques InAs/GaAs, mais nul pour les boites quantiques GaAs/AlGaAs.

Nous allons donc maintenant nous intéresser aux brisures de symétrie, extrinséques,
lites aux interfaces, ou intrinséques, associées a la structure cristallographique (blende de

zinc pour InAs et GaAs).

Précédemment, la forme de la boite quantique a été considérée afin d’estimer I'influence
du confinement 3D et de ’anisotropie de forme sur le mélange. Nous n’avons pas pris
en compte les interfaces et la réduction de symétrie qui peut en découler dans un cristal

blende de zinc.

Dans les composés III-V étudiés, le cristal posséde une structure blende de zinc,
d’ott une inéquivalence le long des axes [110] et [110]. Dans un massif, la symétrie Dy
assure que le mélange HH-LH reste interdit. Pour des boites quantiques, la situation est
différente. L’existence d’interfaces abaisse la symétrie, et nous allons discuter deux effets

rencontrés dans les boites quantiques.

Ivchenko et al [107] ont ainsi montré que la symétrie Cy, de l'interface d’un puits
quantique entraine un mélange HH-LH ( [81,108,109]). Ce mélange peut étre amplifié
dans une boite quantique lorsque les deux interfaces ne sont pas symétriques (forme de

lentille, cone, nanotrou...).

3.2.5 Effet des interfaces de basse symétrie

Utilisant une approche atomistique, I'effet d’une interface a été estimé par Luo et al [86],
en modélisant dans un premier temps les boites quantiques par des cylindres (ou disques),
donnant ainsi une symétrie Doy a la forme de la boite. L’approche pseudo-potentiel prédit
un mélange HH-LH, dans les boites quantiques GaAs/AlGaAs, avec une proportion LH
de 2 & 4%. (figure 3.2.1 pour des boites GaAs en forme de disque - carrés verts)

3.2.6 Effet de la symétrie Cy, de la boite quantique associé a I'inéquivalence
des directions [110] et [110]

Comme 'ont montré les mesures de STM ou microscopie électronique, les boites quan-
tiques possédent une forme ayant une symétrie plus basse que Dog4. Les lentilles, pyramides

ou nanotrous ont une symétrie Cs,,, ou plus faible en cas de déformation.

Lorsqu’on prend en compte cet effet de forme, la présence d’interfaces courbées ac-

centue la non équivalence des axes [110] et [110]. Luo et al [86] ont ainsi montré que,
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Figure 3.2.1: Poids relatif )\%H = (2 4+~2 des composantes LH de ’état fondamental de trou pour
des boites GaAs/AlGaAs en forme de disque (D) ou de profil gaussien (G), ainsi que pour des
boites InAs/GaAs en forme de lentille (L). La base a un diamétre de 25 nm et la hauteur varie
de 2 a 6 nm. Le modéle classique correspond au calcul de Fischer et Loss [92].

pour les boites quantiques avec un profil gaussien, la composante LH atteignait 13-14%
pour des boites quantiques GaAs/AlGaAs (figure 3.2.1). Il est ainsi possible de séparer
la contribution des interfaces (2-4%) de l'inéquivalence des directions cristallographiques

(~10%).

Conclusion intermédiaire

Dans la gamme de taille de boites quantiques et de matériaux considérés (InAs/GaAs,
GaAs/AlGaAs), les travaux théoriques récents sur le mélange HH-LH (pseudopotentiel
atomistique, calcul k - p) semblent indiquer que:

- trois contributions ont un effet faible: confinement, anisotropie planaire, alliage

- les contraintes constituent ’effet dominant pour les boites quantiques auto-assemblées
telles que InAs/GaAs. Luo et al [86] prédisent ainsi que 80% du mélange est induit par
la différence de paramétre de maille et le champ de contrainte résultant

- les effets d’abaissement de symétrie ont un effet significatif mais minoritaire pour les
boites quantiques InAs/GaAs, et sont a l'origine de 'essentiel du mélange HH-LH dans les
boites quantiques non contraintes GaAs/AlGaAs. Du point de vue quantitatif, il semble
que dans ce dernier systéme, le terme de couplage HH-LH a pour origine les interfaces, a

~ 40% , et la symétrie intrinséque Cy, des boites quantiques, a ~ 60%.

3.2.7 Supercouplage

Bien que non significatif pour les boites quantiques non contraintes qui nous intéressent, il
est intéressant de discuter un effet récemment mis en évidence par un calcul atomique [86].

Pour les boites quantiques InAs/GaAs autoassemblées, les états fondamentaux lourds
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3.3.  Effet du mélange sur [’émission excitonique polarisée

HH, et légers LH, sont fortement séparés en énergie sous l'effet des contraintes. Il peut

apparaitre une densité d’états excités de trou lourd H H,, élevée entre H Hy et LH,.

Médié par les états H H,,, le couplage entre H Hy et LH est amplifié via des termes
d’interaction d’ordre supérieur. Ceci est clairement visible, pour un écart HHy — LH, de

I'ordre de 100 meV, comme rencontré dans les boites InAs/GaAs.

Luo et al [86] modélise cet effet de fagon phénoménologique par une renormalisation
de Apr, permettant de reproduire les résultats numériques du calcul atomistique (d’autres
études numériques sont sans doute nécessaires). Les coefficients du mélange, (3 et -,
étant en 1/Ap au premier ordre, une renormalisation (diminution) de Ay entraine une

augmentation du mélange HH-LH.

3.3 Effet du mélange sur |'émission excitonique polarisée

Avant de discuter des résultats expérimentaux de microphotoluminescence résolue en po-
larisation, nous allons présenter une modélisation du signal d’émission, en présence du

mélange lourd-léger.

Comme présenté par Tonin et al [82,83], il est possible d’accéder aux coefficients
[ et v du mélange par des mesures non résonante et l’analyse de la polarisation de la
photoluminescence, émise selon I'axe de croissance Oz ou selon le plan des boites xOy.
Notre montage expérimental utilisant uniquement une excitation et une détection selon
I’axe de croissance, nous n’avons accés qu’au coefficient S. Par souci de simplification,
nous ne prendrons donc en compte, dans nos modélisations, que le mélange des états

J. = £3/2 avec des états J, = F1/2 (les termes correctifs en v* étant négligeables).

3.3.1 Couplage exciton-lumiére

Considérons les états excitoniques brillants. En présence d’interaction d’échange coulom-
bienne, les états propres excitoniques sont des combinaisons linéaires des états de base
|+1) et |—1).

1
[ X) = —=(+1) = [-1))
V2 (3.3.1)

1
Y) = E(HD +1-1)

et leur émission est polarisée selon les directions [110] et [110], respectivement.
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L’élément de matrice associé a la transition optique s’écrit:

1
(X| p.E|0) = m(<+1|p,.E|o> — (1| p.E|0)) 3.3

1
Yp.E|0) = E“H' p-E0) + (=1 p.E10))

oit E est le champ électrique de la lumiére, et i est le moment dipolaire optique.
Les intensités |(X| u.E |0)|* et [(Y| . E |0)]” sont égales si I'excitation est non-résonante
- ce qui est montré sur la figure 3.3.1 (a). Sur cette figure, nous voyons le diagramme
qui correspond au potentiel de confinement aligné avec l'axe [110]. Les deux branches
correspondent a l'intensité des états propres excitoniques et sont perpendiculaires avec
des maxima & 0° et & 90°. En l’absence de mélange, les diagrammes de polarisation de
I'émission des états | X) et |Y') ont méme amplitude, de sorte que la somme des intensités

est indépendante de 1'angle et forme un cercle (en violet).

s 1-10] 4 Y s X A
Sy A =

| [110] =

T T3 140 30
T (b) e

(a) 0 =0° (c) 6= 10°

Figure 3.3.1: Diagrammes de polarisation des états propres (a) dans un potentiel aligné avec
la direction [110] et (c) dans un potentiel faisant un angle 6 = 10°. En bleu - les états X, en
rouge - les états Y, en violet - l'intensité totale.(b) Schéma du potentiel de confinement. 0 définit
Uorientation de l'axe principal. [83]

Un cas plus général est obtenu lorsque le potentiel de confinement est non symétrique,
avec des axes propres différents des axes cristallographiques. Il apparait une phase dans
les termes non-diagonaux de I’'Hamiltonien d’échange. Posons €, I'angle entre la direction
[110] et le nouvel axe propre (figure 3.3.1 (b)). Ce terme de phase va modifier les états
propres excitoniques:

1
| X') = —=(+1) — ¥’ |-1))
iv2 (3.3.3)

vy = %um T
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3.3.  Effet du mélange sur [’émission excitonique polarisée

Et les expressions pour I’émission vont étre modifiées

i0
(X'|p.E0) = %(Hll p-E0) e — (=1 . E |0) )

“\ (3.3.4)

0

(Y. E|0) = —=((+1| p.E[0) e + (=1 . E |0) €”)

V2
Le résultat est présenté sur la figure 3.3.1 (¢). La luminescence de chaque état est toujours
polarisée linéairement, et les intensités [(X'| w.E |0)|* et [(Y'| w.E |0)|* sont égales, mais
cette fois la direction ne correspond plus aux axes cristallographiques, mais est fixée par
I’angle 6. L’axe de polarisation linéaire de I’émission fait ainsi un angle 6 avec les axes
cristallographiques [110] et [110] et cet angle est le méme pour les deux états, qui restent
perpendiculaires. La somme des intensités est toujours circulaire. Les résultats expéri-
mentaux montrent que ce n’est pas toujours le cas, et que 'angle relatif peut changer.

Nous allons introduire les effets du mélange pour expliquer ces différences.

3.3.2 Effet du mélange et émission polarisée

Limité au mélange entre les états J, = £3/2 et les états J, = F1/2, les états propres
modifiés s’écrivent [82,83] :
1
- Ih
+2> ® |x! }

1
7__> ®‘X?Uh :|

3 13
,+-> & ) + e |2
3
22

v

(3.3.5)

6 est 'angle entre la direction [110] et l'orientation du potentiel de confinement de la

3 )
,—-> & [ 4 e

boite. On s’intéresse ensuite a I’émission des états excitoniques ‘X > et ‘Y> et a l'intensité
normalisée transmise par un polariseur linéaire orienté selon un axe faisant un angle «

avec la direction [110]. Ces intensités s’écrivent:

I¢(a) = [\/1— B%cos(a+0) — %COS(@+2¢_9)]Q .

Ii(a) = [v/1 = p%sin(a + 0) — %sin(a + 29 — 0)]?.

L’intensité totale, qui est la somme des composantes [ et Iy, s’écrit:

1—p32
3

cos(2(a + 1)) (3.3.7)




Chapitre 3. Polarisation de [’émission des boites quantiques et effets du mélange des
trous lourds et légers

Cette intensité totale dépend de deux parameétres du mélange, 3 et . 8 rend compte de
la proportion des trous légers. Si [ est égal a 0, il n’y a pas de mélange, et le diagamme
de polarisation est un cercle. Pour les valeurs non-nulles, 5 définit le contraste entre les
deux états. 1 définit la direction principale de polarisation avec [110]. La formule obtenue
par C.Tonin [82,83] pour le degré de polarisation linéaire (C) selon 'axe défini par ¢ de

I'intensité totale s’écrit:
284/3(1 - p?%)

T (3.3.8)

C(p) =

La forme (mais pas l'orientaton) du diagramme de l'intensité totale dépend ainsi du

paramétre de mélange f3.

Nous allons aussi définir deux angles, ¢, et ¢,. ¢, est 'angle de I'état ‘X’ > par

rapport a Paxe [110], et ¢, est I'angle de I'état ‘37> et 'axe [110]. Les expressions pour

¢, et ¢, sont des fonctions des parametres 3,0 et ¢. Pour les simplifier, C.Tonin et al.

introduisent un paramétre n = et ces expressions s’écrivent:

LB
V3y/1- 2
—sin @ + nsin(2y — 0)
cos ) — ncos(2¢) — 0)
sin @ 4 nsin(2y — 0)
~ cos 0 + ncos(2¢ — 0)

tan(¢,) =
(3.3.9)

tan(¢,) =

La figure 3.3.2 montre les angles utilisés sur un diagramme de polarisation modélisé
par C.Tonin [83].

[1-10])y

ws- M 75

1502
1657/

180° Ai’ [110]

1954 1345

2107, /330°
225 % 313"

2407, 7300

255 379 285

Figure 3.3.2: Modélisation d’un diagramme de polarisation faite par C.Tonin [83] pour (a) des

états propres ‘)N(> et Y> et (b) leur somme (I’émission totale). Les angles o du polariseur

d’analyse, ainsi que ¢z, ¢y et 1, sont montrés. Paramétres utilisés dans cette simulation: 0 = 0°
, B=0.25, ¢ = 35°.
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Les diagrammes d’intensité totale de luminescence permettent de calculer les paramétres
B et ¢ mais pas les directions ¢, et ¢, des états excitoniques, ni 'orientation 6 de potentiel
de confinement. Pour trouver ces valeurs, il faut utiliser les expressions pour les intensités

des composantes [ ;(a) et Iy (a)(équations 3.3.6).

Nous appuyant sur cette modélisation de la polarisation de I’émission de boites quan-

tiques, nous allons maintenant analyser le signal émis par deux familles de boites quan-

tiques, InAs/GaAs et GaAs/AlGaAs.

3.4 Boites InAs/GaAs

L’échantillon étudié a été obtenu par la méthode Stranski-Krastanov. Les boites sont
intégrées dans une cavité formée par deux séries de miroirs de Bragg. Le mode de cavité

est accordé avec I'énergie d’émission des boites.

Nous allons présenter les résultats de photoluminescence de boites uniques discern-
ables qui ont fait 'objet de séries d’acquisitions indépendantes, la zone excitée ayant a
chaque fois une taille de ~ 2 — 3um?. Un spectre typique est présenté sur la figure 3.4.1.
Nous voyons typiquement une dizaine de raies qui correspondent aux boites dans la région
sous le faisceau laser. Avec des contréleur piézoélectiques, nous pouvons mettre une boite
particuliere au centre du faisceau laser afin d’optimiser son signal émis. La puissance
d’excitation est choisie afin d’avoir un minimum de raies pour étre en régime de basse
puissance, sans exciter les états chargés (X1, X ), ou biexcitoniques (X X). Les boites
émettent dans une région spectrale de 16 meV en largeur, entre 910 et 927 nm. La raie (ou,
en toute rigueur, 2 raies séparées par l'interaction d’échange) la plus forte correspond aux
états brillants excitoniques d’une boite quantique. Les autres raies viennent des autres

boites excitées sous le méme spot laser.

Pour faire une analyse de polarisation linéaire de la photoluminescence, nous utilisons
une lame \/2 installée dans une monture tournante suivie par un polariseur linéaire fixe.
Un programme Labview (description dans le chapitre 2) pilote cette monture et la fait
tourner. Pour chaque angle, nous faisons une acquisition. En répétant cette procédure
pour des angles dans un intervalle de 0 a 180 degrés, relativement & la position de départ,
nous pouvons construire un diagramme de polarisation (ce qui permet une analyse en
polarisation linéaire de 0 & 360°). Un exemple des spectres que nous obtenons est présenté

sur la figure 3.4.2.

Le splitting de structure fine des boites analysées est de quelques dizaines de peV,
et avec notre résolution spectrale de 15ueV, nous pouvons facilement séparer les deux

états, soit directement, soit avec des ajustements. Cette boite a un FSS de 43 eV, et
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Figure 8.4.1: Spectre de photoluminescence de [’échantillon InAs avec le faisceau du laser cen-
tré sur une boite. La densité des boites de cet échantillon permet d’étudier des boites uniques.
Ezcitation a 638 nm avec la puissance 40 uW

nous voyons les deux états bien séparés. Les 5 positions de A/2 correspondent aux angles
d’émission 0°, 30°, 60°, 90° et 120°. Si pour 0° (noir) nous obtenons le minimum d’un
pic, la courbe qui correspond a 120° (rouge) n’est pas exactement comme pour 60° ce qui
indique déja un décalage des axes de polarisation. Dans la figure 3.4.2, (b) est I'image en

code couleur de cette méme boite avec toutes les acquisitions de 0 a 350 degrés.
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Figure 3.4.2: Exemple de spectre de microphotoluminescence résolue en polarisation. (a) - spec-
tres 1D pour les angles d’analyse de la polarisation de 0°, 30°, 60°, 90° et 120°. (b) - spectre
2D-couleur pour cette méme boite.

Nous allons faire des ajustements pour toutes les boites pour obtenir des résultats

plus précis. Pour trouver les valeurs précises des positions en énergie et l'intensité de
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photoluminescence, nous avons fait des modélisations avec des fonctions lorentziennes.
Nous obtenons alors l'intensité totale de 1’émission de chaque composante, leur somme
donnant I'intensité totale. Pour chaque composante, nous trouvons la position angulaire
ou l'intensité est maximale ou proche de maximum, ce qui correspond typiquement a
la basse intensité de la deuxiéme composante. Les images 3.4.3 (c) et (e) présentent un
exemple de deux ajustements: (c) correspond a la position 0° (ou I'intensité du pic bleu est
haute) et (e) a la position 90° (proche du maximum d’intensité pour le pic rouge) . Ayant
trouvé les proprietés des deux pics séparemment, nous utilisons la position spectrale et la
largeur de raie pour ajuster l'intensité pour tous les angles. Un exemple d'un ajustement

pour une position intermédiaire (30°) est présenté dans la figure 3.4.3 (d).
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Figure 3.4.3: Exemple de spectres de microphotoluminescence résolue en polarisation pour une
boite avec un faible 01. (a)- spectres 1D pour les angles d’analyse de la polarisation de 0°, 30°,
60°, 90° et 120°. Le F'SS de 16ueV correspond a 1 pixel d’écart entre les pics. (b) - ajustement
pour les intensités des états H (bleu), V (rouge) et lintensité totale (violet). (c)-(e) - trois
ajustements pour les angles 0°, 30° et 90°. Points - les points experimentauz; lignes - fonctions
d’ajustement.

Avec 'expression 3.3.7, nous pouvons accéder aux parameétres 3 et 1. Ensuite, util-
isant les expressions 3.3.6 avec les valeurs 3 et ¢ déja ajustées il est possible de déterminer
les valeurs ¢,, ¢, et 6. La figure 3.4.3 (b) montre le résultat d’'un ajustement pour toute

la série d’angle (0 — 360°) pour une boite avec un FSS faible (16peV, ce qui correspond
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a 1 pixel) (fig. 3.4.3 (a)).

Dans la figure 3.4.4, sont présentés les résultats pour 3 boites qui montrent I’évolution
des diagrammes en fonction de £ et 1. Une valeur de § forte contracte le diagramme et 1)
correspond a la rotation du diagramme d’intensité totale. Ici sont présentées trois boites
avec un [ différent. Pour une valeur faible de 8 (8 = 0.038), le diagramme est presque
circulaire. L’augmentation de [ va allonger le diagramme qui donne l'intensité totale
(courbes violettes). Ce comportement apparait progressivement pour la deuxiéme boite
avec f = 0.125 et est encore plus marqué pour la troisiéme boite, avec 5 = 0.231. Dans
le méme temps, nous voyons que les diagrammes d’intensité totale tournent d’un angle
1 qui, dans cette série, varie de —39° pour la premiére boite & —1° pour la troisiéme
boite.

0 180

(a) B =0.038,¢) = —39° (b) B =0.125,¢) = —12° (c) B=0.231¢ =—1°

Figure 3.4.4: Intensité de [’émission polarisée de différentes boites quantiques en fonction de
langle d’analyse. Ajustement des résultats expérimentauz pour trois boites InAs/GaAs. En bleu
- l’état X, en rouge - l’état Y, en violet - l'intensité totale. Points - points experimentauz, lignes
- fonctions d’ajustement.

Le tableau récapitulatif pour 8 boites est présenté ci-dessous (3.1):

Numeéro de boite | E (eV) | 61 (ueV) | f Y| 0 o by
1.36288 95 0.125 | -12 | 1 -1 2.5
1.34390 16 0.038 | -39 | 13 | -12.9 | -10.8
1.35861 32 0.171] 51 | -15| 17.3 | 6.6
1.35707 81 0132 -6 | -2 | -7.8 | 3.1
1.35743 43 0.231 | -1 7| -92 | -44
1.36253 33 0.029 | 32 | -10 | 10.7 | 8.7
1.36131 69 0111 4 | -6 6.9 6.3
1.36006 73 0.064 |-90| -3 | 54 1.3

O || U =W+~

Table 3.1: Tableau récapitulatif des parametres de mélange obtenus pour 8 boites quantiques
InAs/GaAs.

Le FSS varie de 16 a 81 peV (ceci correspond a 1-5 pixels avec notre résolution)
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3.5. Boites GaAs/AlGaAs

Les valeurs de (8 sont comprises entre 0.03 et 0.23. Ces valeurs sont en particulier
trés proches de celles déterminées par C.Tonin [82,83] avec une large statistique, et un

parameétre S compris entre 0.02 et 0.3.

Les valeurs de v sont comprises entre —90° et 51° (—90° et 90° sont equivalents).
Avec des valeurs comprises entre —15° et 13°, #, qui décrit la forme générale du potentiel
de confinement, est moins dispersé que 1. 6 dépend des contraintes ainsi que de la forme
de la boite et ce résultat semble indiquer une certaine homogénéité des parameétres sur
cet échantillon (& confirmer par une statistique plus large). Comme les acquisitions sont
réalisées dans des zones différentes de I’échantillon, nous observons des valeurs différentes
pour ¢ et §. Lorsque les boites sont adjacentes (sous un méme spot laser), il semble
que ces parameétres puissent étre corrélés, le champ de contrainte étant susceptible d’étre
homogene a 'échelle de 1 um? [82,83]. Un tel comportement est en accord avec le
role dominant joué par les contraintes dans le couplage entre les états HH et LH, et
'apparition d’un mélange quantifié par le paramétre e?¥. Ce role majeur des contraintes,

qui contribue & 80% au mélange est bien prédit [86].

3.5 Boites GaAs/AlGaAs

Ayant validé nos expériences et analyses sur un systéme de référence, les boites auto-
assemblées InAs/GaAs, nous nous sommes ensuite intéressés a la nouvelle famille de boites
quantiques fabriquées sans contraintes dans des nanotrous. Pour ces boites GaAs/AlGaAs,
nous utilisons aussi une excitation non-résonante a 640 nm, qui est cette fois au-dessous

de I’énergie du gap de AlGaAs.

3.5.1 Paramétres des échantillons

Ce travail de thése a été 'occasion de caractériser un nombre important d’échantillons,
testant ainsi différentes conditions de croissance. A l'issu de cette phase de caractérisation,
nous nous sommes concentrés essentiellement sur deux échantillons. Leurs paramétres sont

donnés dans le tableau suivant:
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Chapitre 3. Polarisation de
trous lourds et légers

I’émission des boites quantiques et effets du mélange des

Couche Composition Epaisseur (1) | Epaisseur (2)
Buffer GaAs 300 nm 300 nm
Nanohole formation Ga X monocouches X m/c
Recristallization As - -
Barrier Alg.saGags6As 7 nm 7 nm
QD layer GaAs 0.75 nm 1.5 nm
Barrier AZO.375G0,0,6Q5AS 70 nm 70 nm
Cladding layer Alp.aaGag s6As 20 nm 20 nm
Cap GaAs 20 nm 20 nm

Table 3.2: Composition des échantillons de boites quantiques GaAs/AlGaAs utilisés pour nos
études du parametre de mélange HH-LH.

Ces deux échantillons sont similaires; la seule différence est ’épaisseur de la couche
qui forme les boites. L’épaisseur des boites selon 1'axe de croissance est donc différente,
ce que se traduit par un confinement différent selon Oz. Rappelons-nous que la différence
d’épaisseur nominale n’est pas directement corrélée a la différence réelle de hauteur des
boites parce que les atomes du matériau migrent préférentiellement vers le fond du trou

lors de la croissance, ce qui augmente 1’épaisseur finale.

Un exemple de spectre de photoluminescence de I’échantillon (1) est sur la figure
3.5.1. Les boites émettent a 1.655 eV (750 nm), avec une dispersion en énergie de 20

meV. La densité de boites (1 —2/um?) est plus grande que sur Péchantillon InAs, mais il

1800 ~
1600 —
1400 -
1200 —
1000 —
800 -

600

Intensity (counts per 30 s)

400

200

04

T T T T
1.650 1.655 1.660 1.665

Energy (eV)

T
1.640 1.645

Figure 3.5.1: Un spectre de photoluminescence de [’échantillon (1) avec des boites GaAs/AlGaAs
synthétisées par nanotrous. Fxcitation a 638 nm avec la puissance 40 pW

est possible d’identifier des boites uniques. La majorité des états observés sont des états
d’exciton neutre (polarisation linéaire); occasionnellement, des raies de trions (polarisation

circulaire) sont détectées.
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3.5. Boites GaAs/AlGaAs

Numéro de boite | E (eV) | §; (ueV) B Y 6 on by
1 1.66204 87 0.049 | -37 | -11 | -11.5 | -13.9
2 1.66128 71 0.085 | -15 | -12 | -13.0 | -13.2
3 1.66027 127 0.278 | -20 | -13 | -17.5 | -18.5
4 1.65815 61 0.062 1 |-13 | -13.7 | -11.8
) 1.65767 84 0.094 | 45 | 4 -3.2 -8.7
6 1.65473 91 0.066 | 5 |-12 | -13.8 | -9.8
7 1.65325 61 0.127 | -20 | -17 | -18.7 | -18.8
8 1.65297 80 0.108 | -61 | 6 5.6 -1.3
9 1.65222 48 0.067 | -39 | -3 -3.6 -7.4
10 1.65833 110 0.101 2 | -17 | -19.2 | -14.8
11 1.65628 62 0.038 | 26 | -11 | -11.0 | -8.7
12 1.65509 41 0.052 | 42 | O -0.5 -3.6
13 1.65338 5} 0.088 | 37 | -8 | -8.3 -2.3
14 1.65894 60 0.128 | -22 | 13 | 14.2 7.1
15 1.65866 o7 0.059 | -28 | 0O -0.2 3.1
16 1.65478 78 0.08 | -28 | -8 -9.2 | -11.8
17 1.64907 86 0.034 | -19 | -9 -9.5 | -10.5
18 1.66073 o8 0.204 | 6 -5 -3.6 5.8
19 1.65972 77 0.051 | -36 | -3 -2.7 -5.4
20 1.65851 33 0.052 | 41 | -15 | -15.5 | -12.8
21 1.65663 70 0.088 | -16 | -17 | -18.9 | -10.7
22 1.65462 49 0.174 | 27 | -4 -6.8 | -12.9
23 1.65095 60 0.288 | -3 | -5 | -6.8 | -5.1

Table 3.4: Tableau récapitulatif des paramétres de mélange obtenus pour 23 boites quantiques

GaAs/AlGaAs sur l’échantillon (1).

3.5.2 Polarisation de |'émission excitonique

Pour analyser les boites GaAs/AlGaAs, nous utilisons la méme méthode que pour les
boites InAs (cf section précédente). Les résultats des expériences sur 1’échantillon (1)
AlGaAs, avec ’épaisseur nominale de boite 0.75 nm, sont présentés dans le tableau réca-
pitulatif 3.4. Nous allons voir les diagrammes polaires correspondant aux boites 2, 3, 7,
8 et 23 (en gras).

Nous avons obtenu des valeurs de § comprises entre 0 et 0.3, ce qui est comparable
aux résultats obtenus sur les boites GaAs/AlGaAs de type droplet [101], elles aussi sans
contrainte. Les diagrammes polaires pour différents parameétres du mélange sont donnés
sur la figure 3.5.2 (boites 2, 3, 7, 8, 23 du tableau 3.4.
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(a) B = 0.085,¢) = —15° (b) B =0.278,1) = —20°

(c) B =0.127,7) = —20° (d) B =0.108,¢ = —61°

(e) B =0.288,1) = —3°

Figure 3.5.2: Diagrammes de l’émission polarisée de boites GaAs/AlGaAs (nanotrous) avec les
parameétres de mélange associés.
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3.5. Boites GaAs/AlGaAs

3.5.3 Statistique et comparaison InAs versus GaAs/AlGaAs

Nous allons nous intéresser a la dispersion des valeurs du mélange pour les boites GaAs/AlGaAs,
le nombre de boites analysées sur I’échantillon (1) permettant une certaine statistique. I1

est en particulier intéressant de comparer avec les boites contraintes InAs/GaAs.

L’histogramme de 3 est présenté sur la figure 3.5.3. Les valeurs pour les boites
GaAs/AlGaAs sont moins dispersées que pour les boites InAs. Les boites InAs/GaAs
(figure 3.5.3 (a)) ont une dispersion assez homogéne de 0 a 0.45, le maximum étant
autour de ~ 0.1. Le nombre des boites diminue graduellement pour de plus grandes
valeurs de . Les boites GaAs/AlGaAs (figure 3.5.3 (b)) ont une dispersion de /5 plus
étroite, la plupart des boites ayant § ~ 0.08. Méme si le nombre des boites étudiées est
relativement modeste, nous pouvons conclure que le nombre des boites avec f > 0.15

diminue rapidement.

12
10 %

Nombre de BQ

Nombre de boites

N N S
0.00 0.05 0.10 0.15 0.20 0.25 0.30 0.35
0.0 01 02 03 04 5

Parameétre de mélange

(a) (b)

Figure 3.5.3: Distribution du paramétre 3: (a) résultats obtenus par C.Tonin pour les boites
InAs/GaAs auto-assemblées [83]; (b) résultats pour des boites GaAs/AlGaAs dans des nanotrous.

Pour les boites GaAs/AlGaAs, les valeurs de 1 varient de —60° & 40° (figure 3.5.5).
La valeur 0 correspond a une orientation verticale du diagramme. Nous avons obtenu une
distribution similaire a celle obtenue pour des boites InAs/GaAs [83], avec des valeurs qui

peuvent étre assez grandes (jusqu’au 90°) mais avec un axe prioritaire a ~ —25°.

Les angles ¢, et ¢, se trouvent dans I'intervalle entre —20° et 15° avec, dans les deux

cas, une valeur moyenne d’environ —10° (figure 3.5.5).

L’énergie d’émission étant directement reliée au confinement, et le splitting d’échange
(FSS) étant sensible au mélange HH-LH, nous avons tracé le paramétre 3 en fonction de
I’énergie de 'exciton ou du FSS. Ces courbes sont représentées sur la figure 3.5.6, a la
fois pour les boites InAs/GaAs de cette étude et les boites GaAs/AlGaAs. Ces courbes
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Figure 3.5.4: Distribution du paramétre v: (a) résultats obtenus par C.Tonin pour les boites
InAs/GaAs auto-assemblées [83]; (b) résultats pour des boites GaAs/AlGaAs dans des nanotrous.
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Figure 3.5.5: Distribution des paramétres ¢, (a) et ¢, (b) pour les boites GaAs/AlGaAs.
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Figure 3.5.6: (a, c¢) paramétre du mélange B en fonction de l’énergie d’émission pour les boites
InAs/GaAs (cette étude) et GaAs/AlGaAs (b,d) paramétre de mélange 3 en fonction de splitting
d’échange (01) pour les boites InAs/GaAs (cette étude) et GaAs/AlGaAs.

86



Chapitre 3. Polarisation de [’émission des boites quantiques et effets du mélange des
trous lourds et légers

mettent en évidence la plus grande homogénéité de /3, dans les boites GaAs/AlGaAs, le
“nuage” de points étant clairement centré vers § =~ 0.08. Aucune corrélation n’apparait
entre [ et les autres grandeurs (énergie, F'SS). A noter que la gamme d’énergie explorée
est réduite; cependant Tonin [82], sur une gamme spectrale plus large (900 & 950 nm), n’a
observé aucune corrélation pour des boites InAs/GaAs. La relation entre ces différents

parameétres n’est donc pas simple.

Bien que de moins bonne qualité, ’échantillon (2) a permis de mesurer I'importance
du mélange 8 dans une autre famille de boites GaAs/AlGaAs, moins confinées. La figure

3.5.7 montre les deux histogrammes correspondants.

6.0
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B B
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Figure 3.5.7: Histogramme du paramétre (: résultat obtenu pour (a) l’échantillon (1) avec
lépaisseur nominale de la couche des boites 0.75 nm (b) U’échantillon (2) pour une épaisseur
nominale de 1.5 nm.

Le diagramme pour le deuxiéme échantillon est fait a partir de 15 boites analysées
(lerreur introduite par ce petit nombre peut étre significative). Nous observons une
légere augmentation de la valeur moyenne de 3 de 0.1 pour I’échantillon (1) & 0.12 pour
I'échantillon (2). D’aprés les expressions 3.2.16,3.2.17 qui modélisent 'effet du confine-
ment, 5 doit augmenter si ’épaisseur de la boite quantique augmente. Cependant, pour
les tailles de boites quantiques considérées, le coefficient théorique [ reste beaucoup plus

faible que la valeur expérimentale.

Les travaux théoriques discutés précédemment attribuent le mélange aux brisures de
symétrie. La grande dispersion des valeurs de [ pour I’échantillon (2) est peut-étre la
signature d’une dispersion dans la forme des boites quantiques, particuliecrement dans le
remplissage de nanotrous. Si dans un premier temps, le flux de GaAs tend a migrer vers le
fond du nanotrou et former une boite quantique dans la partie la plus profonde, au cours

de la croissance, des effets de bords peuvent apparaitre, donnant naissance a des boites
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quantiques avec une forme asymétrique, en particulier lorsque la forme du nanotrou et ses
parois sont irréguliéres et non symétriques par rapport a un plan médian (figure 2.1.7).

Des formes irréguliéres ont déja été observées précédemment [65,85,110].

3.6  Conclusion

En nous appuyant sur des études de microphotoluminescence polarisée et une modélisation
de I’émission excitonique et du réle du mélange trous lourds-trous légers, nous avons pu
mettre en évidence 'amplitude du parameétre de mélange 3 associé au couplage entre états
J, = 13/2 et états J, = F1/2.

Parmi les six contributions possibles au mélange, trois sont prédites négligeables pour

les boites considérées (confinement 3D, anisotropie planaire, effet d’alliage).

Pour la premiére famille étudiée, les boites quantiques auto-assemblées InAs/GaAs,
un mélange significatif est attendu, induit par les contraintes en raison de la forte dif-
férence de paramétres de maille (7%). Une valeur de § ~ 0.12, comparable aux études
précédentes, a été déterminée et attribuée pour l’essentiel aux contraintes comme récem-

ment discuté par des calculs atomistiques [86].

La seconde famille, plus récente, est obtenue & partir de nanotrous permettant la syn-
thése de boites quantiques GaAs/AlGaAs. L’originalité de ces boites quantiques est d’étre
fabriquées sans contrainte. En s’affranchissant de cette contribution au mélange HH-LH,
il devient possible d’estimer I'importance des contributions induites par les brisures de
symétrie. Un résultat important de cette theése a été la mise en évidence d’un coefficient

£ non négligeable, 8 ~ 0.1 — 0.12 dans deux échantillons différents.

On peut remarquer que, au premier ordre, § est inversement proportionnel & Ay
Le confinement plus faible dans GaAs/AlGaAs, par rapport aux boites InAs/GaAs, peut
donc favoriser des valeurs de [ significatives, méme en ’absence d’une contribution des

contraintes au couplage HH-LH.

Reste alors le couplage induit par des interfaces ou la symétrie de la boite (associée
a l'inéquivalence des directions [110] et [110]. Ces deux contributions sont attendues
comparables [86], et sans doute amplifiées si la croissance de la boite n’est pas uniforme
ou le nanotrou trop irrégulier. Nos travaux ont donc montré I'importance du mélange HH-
LH, contrairement & I'idée selon laquelle ’absence de contrainte devait réduire fortement
B. Des travaux futurs, couplant images STM, modélisation des boites quantiques, calcul

des niveaux électroniques et mesures optiques de 3, seront & conduire.

Si les brisures de symétrie constituent la derniére (ou principale) contribution au
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mélange lourd-léger, leur modélisation et un controéle fin de la synthése de boite GaAs/AlGaAs
(déja plus homogeénes que les boites InAs) doit ouvrir des perspectives quant a leur utili-

sation dans le futur (émission de photons indiscernables, qubit de spin pur HH).
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Paramétres magnéto-optiques des boites

quantiques
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4.1.  Introduction

4.1 Introduction

Les excitons confinés dans les boites quantiques sont formés apreés la transition d’un élec-
tron de la bande de valence vers la bande de conduction. L’électron et le trou (lourd)
photocréés dans un tel exciton ont des spins (ou moments cinétiques) de directions op-
posées. Cet exciton est optiquement actif (ou “brillant”) et a un spin total |+1). Lors
de la recombinaison, un photon polarisé circulairement o® est émis. Des processus de
relaxation non-radiative peuvent former des excitons avec des spins |+2); les spins de
I’électron et du trou sont alors paralleéles. Cet exciton s’appelle un exciton “noir”. Il se
trouve a plus basse énergie que 'exciton brillant et a un temps de vie plus long [111] -
~ lus pour les états noirs dans les boites InAs/GaAs, comparé a ~ 600ps pour les états
brillants.

Les états noirs ne peuvent pas étre atteints par une excitation simple et résonante
a un photon. En 2009, une méthode permettant d’accéder aux états noirs de maniére
bien controlée a été proposée [112]. Poem et al. ont créé un état métastable de biexciton
("triplet”) - deux électrons avec les spins opposés et deux trous lourds avec les spins de la
méme orientation. Cette configuration existe si un trou est dans I’état fondamental et le
second trou est dans un état excité - dans ce cas le principe de Pauli interdit la relaxation
de ce trou. Le spin total de cet état biexcitonique X X%, . (T signifie “triplet”) est alors
égal & 3. Aprés un processus de relaxation radiative - le trou dans I’état fondamental

*) - le trou restant dans

recombine avec un électron en émettant un photon polarisé o
un état excité n’est plus bloqué et peut relaxer vers I’état fondamental. Pendant cette
transition, il conserve son spin initial, et le résultat est un exciton avec un spin +2 formé
par un trou lourd et un électron. Poem et al. utilisent 1’excitation non-résonante pour
préparer un exciton noir, des excitons noirs se formant de maniére aléatoire. Un meilleur
controle sur la génération des excitons noirs peut étre obtenu en utilisant 'excitation
résonante avec des polarisations adaptées. Pour “lire” un exciton noir, une charge est
injectée dans la boite quantique et crée ainsi un exciton chargé X*, optiquement actif,

dont 1’émission polarisée permet de connaitre 1’état noir initial.

Un autre moyen d’accéder a ces états optiquement est d’introduire du mélange entre
les états noirs et brillants avec un champ magnétique. Le principe de cette approche est
décrit, par exemple, dans les références (39,40, 42,113,114, et est aussi donné dans les

paragraphes suivants.

Les états noirs avec leur temps de cohérence trés long (par rapport aux valeurs
observées pour les états brillants), peuvent étre de bons candidats comme qubits. Les
boites GaAs/AlGaAs obtenues par remplissage de nanotrous, objets d’étude de cette

thése, sont relativement peu étudiées, car plus récentes que les boites InAs/GaAs, et
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Chapitre 4. Paramétres magnéto-optiques des boites quantiques

toute information sur leurs propriétés magnétooptiques est importante.

4.2 Effet de champ magnétique. Effet Zeeman

4.2.1 Convention des signes

Dans la littérature, il existe différentes conventions sur les signes des facteurs g. La déter-
mination des valeurs des facteurs g dépend alors de I'expression de départ de ’hamiltonien
Zeeman. Une des conventions est celle qui est utilisée par Van Kesteren et Bayer [38,40,

115]. La forme générale de I'hamiltonien d'un exciton est la somme suivante:
H,=H.+H,+ H. (4.2.1)

ou H. et Hj décrivent le splitting Zeeman pour les électrons et les trous et H,._; décrit le
couplage entre les spins des électrons et des trous dans les excitons. Dans cette convention,

pour un électron avec un spin S, et un trou avec un spin J,, nous avons:

He = UBYe Z Se,iBi

I=T,Y,2
Hyp = —2pp Z (KJni + ;) Bi (4.2.2)
1=T,Y,2
Hep == > (aJniSesi+bJ};Ses)
1=T,Y,2

ou up est le magnéton de Bohr (up > 0) et ¢,k sont des paramétres associés aux bandes
de valence de I'hamiltonian de Luttinger-Kohn (k >> ¢). L’hamiltonien Zeeman s’écrit

alors:

Heeman(B) = i Y (+9eiSes — 26Jn; — 243 ) B; (4.2.3)

1=2,Y,2
Une deuxiéme convention est donnée dans la rérérence [116]. L’expression 4.2.3 s’écrit

alors comme

1
HZeeman(B) = i,uB[geHO-sz + gaL(UJ_ ' BJ_)] + goUB K(J : B) + q Z JSBZ (424>

i:Ly,Z

La différence de signes dans les différentes expressions de 'hamiltonien Zeeman donne une
différence de signes des facteurs de Landé. Certains résultats sur les facteurs de Landé de

I’électron dans la littérature peuvent ainsi étre différents en signe.

L’axe z est suivant la direction de croissance et les axes x et y sont dans le plan des

boites. Nous allons nous intéresser aux deux configurations de champ magnétique: quand
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4.2. Effet de champ magnétique. Effet Zeeman

le champ est orienté perpendiculairement a 1’échantillon (donc B || z) - la configuration
est dite Faraday, et quand le champ est orienté dans le plan des boites suivant un des

axes cristallins, x ouy (B || z ou B || y) - la configuration est dite Voigt.
4.2.2 Configuration Faraday
Considérons tout d’abord la configuration en champ B || z. Pour simplifier ’expression

de I'hamiltonien, rappelons-nous que nous ne considérons que les trous lourds, donc J, =
+3/2 et alors J7 , = 9/4. En convention [40]:

9h,z
ngeman(B) = MB(ge,zSe,z - Tjh,z)Bz (4-2-5)
et en convention [116]
F Gh,z
HZeeman<B) - :uB(g(E,zSe,z + T'Jh,z)Bz (426)

.- est le facteur g effectif du trou dont la relation avec les parameétres Luttinger-Kohn est
gn.» = 6r,+13.5¢, en convention [116]. Dorénavant, nous allons utiliser la convention [116]
et Pexpression 4.2.6. Dans la base {|+1),|—1),[+2),|—2)}

—Ye,z + Gh,z 0 0 0
F ’uBBZ 0 Ge,» — Gh,z 0 0
Zeeman (427)
2 0 0 Ge,z + Gh,z 0
0 0 0 —YGe,z — Gh,z

Cette matrice a une forme diagonale en raison de la symétrie de rotation du systéme.

L’hamiltonien total est la somme de HE

et Hezchange 1.4.8. Pour la boite de symétrie

Dyg, les états propres sont

énergie état propre

1 1

=g + = 1
+50 + 56 +1)
s ls =1

20 27

1 1 / 2
—550 + 5\/53 + 33 Ns[|+2) + (— %‘F 1+ %) |—2)]
1 1 2
—50—?/5§+5§ Ny[|+2) + (—?—j—,/ur—?g) |—2)]

Table 4.1: Etats propres pour les boites avec la symétrie Doy en champ Faraday
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Ici deux parameétres 81 = pup(—ge» + 9n,.)B: et B2 = pp(ge. + gn.)B. ont été intro-

duits. Les états propres pour les boites a symétrie < Doy en champ Faraday sont:

énergie état propre

1.1

+§50+§\/5%+6% N3[|+1) + ——+\/1+ | 1)]
1.1

+§50 - 5\/5% + 5% Na[|+1) + | — —— /1 + | 1)]

1.1
— 00+ 503 + 33 N3[|4+2) + ——+ 1+62 | 2)]

g VEFE i+ ( %— Ji+ 5—) -2)
2 2

Table 4.2: Etats propres pour les boites avec la symétrie < Doy en champ Faraday

La représentation graphique des états en champ Faraday est montrée sur 'image

4.2.1. On voit que pour les champs faibles, I’écart en énergie entre les états change non-

- [ ]
o e e e e e e B e e e e e

0

W

B

Figure 4.2.1: Structure fine de l’exciton sans champ et sous champ Faraday.

linéairement (quadratiquement); pour les champs plus forts, quand l'effet Zeeman devient
grand par rapport a l’énergie d’échange, le comportement devient linéaire. Nous voyons

aussi qu'une branche noire croise une branche brillante & un certain champ.
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4.2. Effet de champ magnétique. Effet Zeeman

4.2.3 Configuration Voigt

Si le champ est orienté dans le plan x-y (perpendiculaire a I’axe de croissance z), la matrice
va changer. Si on néglige les termes cubiques (q est petit par rapport a x pour les boites

de haute symétrie), la matrice pour I’hamiltonien correspondant est

0 0 Gex Ghx
HV _ MBBQ; 0 0 Ghz  Yex
Zeeman,r
7 2 Gex Yhax 0 0

Ghax  Yex 0 0

(4.2.8)

La matrice de I’hamiltonien pour le champ Voigt a des éléments hors diagonaux. Le
champ brise la symétrie de rotation, ce qui cause le mélange des états brillants et des états
noirs. Une conséquence est 'apparition des états noirs dans les spectres de luminescence.
Plus précisément, la précession des spins des électrons couple les excitons +1 et -1 avec
les excitons +2 et -2, respectivement, et la précession des spins des trous couple les
excitons +1 et -1, avec les excitons et -2 et +2, respectivement. Les énergies et états
propres en champ Voigt, pour un champ transverse selon Ox, sont donnés dans le tableau

suivant:

B €., < Dog

énergie état propre

+1[+(51 +02) + \/(250 +01=02)? +4(gew + 9n2)*pEB? Mi[(IH1) +[-1)) + an(|42) +[-2))]

1
+l=(01+02) + \/(250 — 01+ 02)? + 4(gew — gna) 21 B% No[(|4+1) — [-1) + a2(]42) — [-2))]

L1+ 82) @00+ 01— 02 + g+ BB Nal(142) +1-2)) + ap([+1) +|-1)]

0+ 82) (200~ 01+ 02 + g — P B Nal(142) — | -2)) + ([ +1) — | -1)]

Table 4.3: Etats propres pour les boites avec la symétrie < Dog en champ Voigt

Ici a0 =1, ...,4 sont des paramétres de mélange des états introduits par le champ
magnétique. Ils deviennent zéro en ’absence de champ. La matrice pour le champ orienté

suivant axe Y s’écrit:

0 0 ey —Yhy
HY _ 1By 0 0 Gnhy —Yey (4.2.9)
eeman,y 2 _ge,y _gh,y 0 0

+gh,y ey 0 0

Les énergies et états correspondants pour le champ aligné suivant ’axe Y sont donnés

dans le tableau suivant:
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B €, < Dag

énergie état propre

1
+l (01— %2) + \/(250 + 014 02)? + 4(gey + 9ny)*1EBY Ni[(J4+1) + |-1)) + i1 (|+2) — |-2))]

01— ) 4@~ 01— 522+ Ay — g PBBE] Nal([41) — 1)) + B 42) + |-2)

1

_ZH(él — 02) + \/(250 — 01— 02)2 + 4(geyy — gny)?uEBY  N3[(|42) +|-2)) + if3(|4+1) — [-1))]

00— )+ @00 01+ 822+ Mgy + g BB Nal(42) — [-2)) +iBa(141) + 1)

Table 4.4: FEtats propres pour les boites avec la symétrie < Doy en champ Voigt

Les f3j,7 = 1..4, sont des paramétres de mélange. La représentation graphique des

états en champ Voigt est donnée sur I'image 4.2.2.

1

o R e R e R e

/

L 4

o

B

Figure 4.2.2: Structure fine de l’exciton sans champ et sous champ Voigt.

4.3 Décalage diamagnétique

Nous avons discuté précédemment de 'effet Zeeman qui léve la dégénérescence des états
de spin de I’électron ou du trou. Cet effet est linéaire en champ magnétique, et dépend des
facteurs de Landé. Une contribution supplémentaire, indépendante du spin de 1’exciton,

est quadratique. Ce shift ou décalage diamagnétique augmente ’énergie des excitons et
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4.3. Décalage diamagnétique

dépend de l'extension spatiale, donc du confinement, de l’exciton. Ce parameétre peut
donc nous renseigner sur la taille du potentiel de confinement. En effet, une réduction de
la taille de la boite quantique et une augmentation de l'interaction Coulombienne vont

diminuer fortement le décalage diamagnétique.

Walck et Reinecke [117] ont déterminé I'expression du décalage diamagnétique, noté
k, dans une nanostructure semiconductrice. Sans donner la dérivation compléte, on peut

rappeler que le décalage diamagnétique est donné par:

) e2 (1 — )\e)2 /\% ) (1 + )\6)2 )\g )
kK= _min — + (x2) + + (v2) -
A2, e\, 8¢ Mey Mpy My Mpa
(1=A)he (1= A)A L+2)N (14 M)k
—2 [ + (exp) — 2 + (Yeyn) +
Mey Mhy Mey Mpg
A2 1—M\)2 A2 1+ /\
o2 h)]<xz>+ ! ( & <h>} (4.3.1)
My Mpy Mey

ou les paramétres Ai, Ao, A\¢, A, sont les solutions du systéme d’équations:

(x2)  (up) (Yeyn) (wewn) (@ewn)  (Yeyn)
+ 0 — A1
Mpy Mey Mey Mpy Mpy Meg
0 (@h)  (Wo)  (wewn) ~ {Yeun) \ (wexn)  (Yetn)
Mey Mhg Mey Mhpg 2 — Mey Mhg
) e @@ N () (@)
Mes Mey Mey — Mex ‘ Mey — Mex
(Tean) (Yeyn) 0 (x7)  (ui) . (wh) (i)
L mhy Mpx mhy Mpz | L h i L mhy Mphr
(4.3.2)

Afin de simplifier ces expressions, nous allons faire I’hypothése que les fonctions d’onde de
I’électron et du trou sont centrées au méme endroit. Cette hypotheése est valide dans le cas
ou la boite a une symétrie Cy, (les boites dans les nanotrous peuvent avoir une symétrie
réduite comme mentionné dans le chapitre 3). Si nous posons le centre des coordonnées
au centre de symétrie de la boite, nous avons

=0

(4.3.3)

(zewn) = (Yeyn)

Dans ces équations, l'axe z est toujours choisi selon la direction du champ magnétique.
En configuration Faraday, z est ’axe de croissance; en configuration Voigt, il est selon un

des axes cristallins dans le plan. Dans (4.3.2), les termes hors diagonaux vont disparaitre
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et les deux premiéres équations conduisent aux solutions A\; = Ay = 0. La troisiéme et la

quatriéme équations donnent alors:

(@2 ) o) )
(x2)  (ve) () (un)
+ +
My Mey Mpy Mhpy

Il est ensuite possible d’utiliser ces formules dans I’équation 4.3.1 pour exprimer
le décalage diamagnétique k. Nous allons essayer d’en déduire des expressions simpli-

fiées.

Les images AFM (chapitre 2) montrent une anisotropie latérale. Une étude du dé-
calage diamagnétique pour les deux configurations de champ Voigt (orienté selon [110)]
et [110]) pourrait permettre d’analyser les effets de cette anisotropie. Cependant, nos

travaux ne nous ont pas permis de le faire.

Afin de réaliser une étude semi-quantitative, nous simplifierons les formules en con-

2
<pl>, i=e,h). A partir de

nanotrous isotropes (diamétre 60 nm et profondeur 15 nm), Zaineb Trabelsi [communi-

sidérant des boites quantiques isotropes en xOy ({x?) = (y?) =
cation privée - article en cours de soumission| a montré que pour des épaisseurs variables
(2 & 10 nm), 'énergie de 'exciton varie de 1.6 a 1.85 eV et les extensions spatiales de
I’électron et du trou sont trés proches. Nous ferons donc Phypothese: (p?) = (p3) = (p?);
(z2) = (zh) = (2*).

Connaissant la masse effective de 'électron (m. = 0.067) et du trou lourd (mj =

(r*)

my, = 0.111 et m7 = 0.35), et définissant un paramétre de forme A = m, on peut
z
écrire:
e/ 1 1
= 5 ) )
¢ h (4.3.5)

N e? 1 1 22
& 5(m§(2+)\2)+2m2+)\2m§> <Z>

Nous reviendrons sur ces expressions plus tard.

4.4  Résultats expérimentaux: boites InAs/GaAs

Les études des facteurs de Landé en champ magnétique ont été effectuées sur le méme

échantillon que dans le chapitre 3, en utilisant la méme configuration expérimentale. Les
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boites avec une densité =~ 1 boite/um? émettent autour de 915 nm.

4.4.1 Spectres de photoluminescence en champ magnétique (configuration Voigt),

Jex €t Gha

Pour les boites quantiques InAs/GaAs, nous avons fait des mesures avec un champ mag-
nétique en configuration Voigt. Dans cette configuration, nous pouvons faire apparaitre
la luminescence des états noirs et ainsi faire une comparaison avec les études précédentes.
Une série de mesures consiste en 1'acquisition successive de spectres de photolumines-
cence de 0 T a 7 T avec un pas de 0.25 T. L’intensité totale est mesurée, sans polariseur
a 'analyse. A partir de ces séries de spectres, il est possible d’obtenir des images en code
couleur, par interpolation linéaire entre les valeurs discrétes du champ magnétique. Un

exemple de spectre ainsi obtenu est montré sur la figure 4.4.1.

1.3580 1.3582 1.3584 1.3586 1.3588 1.3590 1.3592

6T
0 1 2 3 4 5 6 7 InAs QD
1.3589 2.000E+04 1 1
| i AN
1.800E+04

1.600E+04

4T
1.400E+04

1.3589

1.3588 1.3588

1.3587 1.3587

S 1.200E+04
O 1.3586 1.3586 3T
5 10000 ‘
[}
u:J 1.3585 1.3585 8000 oT j\
1.3584 1.3584 6000 1/\ I 1 I I
4000 1T
1.3583 1.3583
2000 1 I 1 I 1
0T
1.3582 1.3582 0,000 J\
0 1 2 3 4 5 6 7 I I 1 I I
Field (T) 1.3580 1.3582 1.3584 1.3586 1.3588 1.3590 1.3592
Energy (eV)
(a) (b)

Figure 4.4.1: Série en champ magnétique d’une boite quantique InAs: (a) spectre en code couleur
(b) spectres 1D pour des valeurs de champ de 0 a 7 T avec un pas d’1 T. Excitation ¢ 638 nm
avec la puissance 60 uW'.

Sur ce spectre, deux états brillants sont visibles au voisinage de 1.35862¢V, 4 0T'.

Nous voyons que le splitting Zeeman augmente avec le champ. A 7 T, le splitting

Zeeman des états brillants atteint ainsi une valeur ~ 100ueV .
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Deux branches associées aux états noirs apparaissent vers 0.5 — 1T. Elles sont po-
larisées inversement par rapport aux branches brillantes - la branche noire a plus haute
énergie a la méme polarisation que la branche brillante & plus basse énergie. L’intensité

des branches noires augmente jusqu’a 37

(La différence en intensité entre les deux branches brillantes et noires, respective-
ment, est la conséquence d’une réponse anisotrope du spectrométre aux polarisations
linéaires orthogonales. Un petit décalage (de 'ordre de quelques degrés) est induit par le
passage dans une fibre optique. Ceci contribue dans une moindre mesure aux variations

d’intensités relatives enregistrées pour les raies, avec des polarisations différentes.)

A partir de 3 T, nous pouvons distinguer la structure fine des branches associées aux
états noirs. A 3 T, nous voyons un épaulement sur le pic correspondant aux branches

noires, et a 6-7 T deux raies sont bien discernables.

Pour chaque acquisition, le spectre est analysé en approximant les pics a I’aide de
fonctions lorentziennes. Nous utilisons ensuite les positions des centres des pics pour faire

des ajustements avec les formules 4.3 et en déduire les paramétres physiques.

Le tableau récapitulatif des résultats est:

Boite | Ey (eV) | 0o (ueV) | 61 (ueV) | 6o (ueV) | ge | gn | ka, (neV/T?)
1 1.36272 312 23 -15 0.49 | 0.65 4.8
2 1.36500 310 26 -8 0.49 | 0.73 4.0
3 1.36610 275 100 -9 0.43 | 0.96 4.8
4 1.36679 285 21 -12 0.45 | 0.71 4.1
> 1.36424 301 18 -2 0.43 | 0.54 4.0
6 1.36406 275 45 -9 0.51 | 0.96 4.6
7 1.35845 344 22 -7 0.36 | 0.67 3.9
8 1.36363 280 22 -6 0.41 | 0.65 4.3
9 1.36042 312 28 -1 0.43 | 0.63 4.4
10 1.36117 301 68 -10 0.51 | 0.86 4.8

Table 4.5: Tableau récapitulatif des résultats sur 10 boites quantiques InAs/GaAs en configuration
de champ Voigt.

La valeur 9y est d’environ 300ueV, proche des résultats obtenus précédemment par
d’autres groupes [40,118]. Nous trouvons des valeurs de 0; entre 18 et 100ueV avec des
ajustements de positions de pics pour les résultats & 0T, qui sont aussi en accord avec des
résultats précédents [40]. Les ajustements avec des expressions 4.3 donnent les valeurs de
09 entre -15 et OueV .

Le facteur g, du trou varie entre 0.54 et 0.96, et le facteur g, de ’électron varie entre

0.36 et 0.51, des valeurs comparables a celles rapportées précédemment [119,120].
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Notre expérience de micro-magnéto-photoluminescence a donc permis d’étudier fine-
ment des boites quantiques uniques et leur structure fine, et de caractériser des boites
quantiques InAs/GaAs obtenues par croissance Stranski-Krastanov. Sur nos structures,

nous avons trouvé des propriétés proches de celles obtenues auparavant.

4.5 Résultats expérimentaux: boites GaAs/AlGaAs

Nous allons maintenant nous tourner vers une nouvelle famille de boites quantiques, sans

contrainte, et les caractériser dans deux configurations de champ magnétique.

45.1 Spectres de photoluminescence sous champ magnétique - Faraday

L’échantillon étudié est le méme que celui décrit dans le chapitre 3. Les boites émettent
vers 750 nm (1,65 eV) et la largeur spectrale de 'ensemble est 9 nm (20 meV). La densité
des boites est d’environ 1 boite/um?. Le faisceau laser, focalisé et formant un spot de
3-4 pm de diametre, peut exciter ~10 boites en méme temps. La puissance d’excitation

mesurée devant la fenétre d’entrée du cryostat est 100 nW.

Nous avons fait des spectres de photoluminescence sous champ magnétique de 0 &
7 T avec un pas de 0.25 T. La figure 4.5.1 montre un exemple de spectres obtenus. La

valeur enregistrée est 'intensité totale de luminescence (sans polariseur a la détection).

Ici, nous voyons le signal de deux (ou d’encore plus, si on compte les traces plus
faibles) boites quantiques avec des énergies assez proches - nous observons toujours plusieurs
boites en raison de la taille du spot et de la densité des boites dans cet échantillon. Sur la
figure 4.5.1, nous voyons deux branches brillantes pour chaque boite. Nous n’observons pas
les états noirs avec les parameétres d’enregistrement choisis. Dans la configuration Faraday,
la luminescence des états noirs peut étre observée pour des valeurs de champ associées au
croisement d’'un état noir avec un état brillant [40] (figure 4.2.1). L’absence de ce com-
portement dans nos résultats indique que, soit ce croisement apparait a plus fort champ,
soit les pas d’acquisition ne sont pas suffisamment fins. Les états noirs en configuration de
champ Faraday ont aussi été observés dans le régime d’excitation a basse puissance pour
les boites dans les nanotrous GaAs/AlGaAs [121]. Nous n’avons pas réussi a voir les états
noirs utilisant la puissance d’excitation (= 40nW). Il est possible de déterminer différents
parameétres, dont le facteur de Landé de I'exciton brillant, g, = g5 — g.. Les excitons noirs
n’étant pas visibles, il n’est pas possible de déterminer séparément les facteurs de Landé

des deux particules (contrairement au cas de la configuration Voigt).
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0 1 2 3 4 5 6 7
1000
1.6590 1.6590
920.0
- 840.0
1.6585 1.6585 | 7600
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0]
C —
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- 440.0
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Figure 4.5.1: Spectre de photoluminescence sous champ en configuration Faraday avec des pas de
0.25 T. L’échantillon est celui vu au chapitre 3. Excitation a 638 nm avec la puissance 60 pW .

Nous nous sommes ensuite intéressés a la statistique des paramétres des boites. A
nouveau, pour chaque acquisition, nous faisons un ajustement des positions des pics avec
des fonctions lorentziennes. Grace aux expressions des énergies propres (table 4.1), il est
possible d’ajuster les valeurs g, de I'exciton, la valeur du décalage diamagnétique &, et le

splitting ;. Les résultats sont présentés dans le tableau récapitulatif suivant:
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Boite | E (eV) | 6; (neV) | g. | k., (ueV/T?)
1 1.66174 70* 1.57 9.1
2 1.66028 70* 1.5 7.4
3 1.65982 45 1.5 8.9
4 1.65924 - 1.31 10.1
) 1.65889 70* 1.35 9.7
6 1.65803 100* 1.69 9.7
7 1.65762 70* 1.63 9.9
8 1.65618 80* 1.57 9.9
9 1.65504 o7 1.38 10.2
10 1.65326 - 1.5 9.7
11 1.65237 60 1.63 9.7
12 1.64997 100* 1.19 7.4
13 1.64928 65 1.66 11.1
14 1.64926 - 1.66 9.0
15 | 1.65976 69 1.38 9.7
16 1.65901 69 1.31 11.2
17 | 1.65851 65 1.54 10.2

Table 4.6: Tableau récapitulatif des résultats sur 17 boites quantiques GaAs/AlGaAs en configu-
ration de champ Faraday.

Nous allons comparer nos résultats avec d’autres études sur les facteurs g et les valeurs
de décalage diamagnétique. La premiére comparaison sera avec un échantillon obtenu
avec la méme méthode de croissance que la nodtre, mais avec des paramétres différents
(référence [121]). Le deuxiéme groupe d’échantillons est composé de boites obtenues par
I'épitaxie droplet GaAs/AlGaAs [122]. Nous avons également ajouté a la comparaison des
boites formées par des fluctuations d’interfaces dans un puits quantique GaAs/AlGaAs
[17, 18].

puits quantiques. Les boites de fluctuations d’interface ont typiquement une épaisseur de

Ces types de boites sont formés naturellement pendant la croissance de ces

quelques monocouches atomiques, leur potentiel de confinement est relativement faible,

mais suffisant pour que un ou deux états excités y soient confinés [123].

Le dernier groupe d’échantillons dans cette étude comparative sera constitué de boites
InAs/GaAs auto-assemblées [40,119,124, 125].

Résultats sur les facteurs de Landé

Avant tout, intéressons-nous aux valeurs des facteurs g dans les semiconducteurs massifs.
Dans les semiconducteurs massifs, I'interaction spin-orbite forte peut causer des facteurs
g négatifs forts. Le facteur g de 1’électron dans InAs massif est -14.8 (le facteur g de

I'électron libre étant 2); pour GaAs massif cette valeur est -0.44 et pour AlAs g, = 2;
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le confinement peut changer ce facteur. Cette valeur de g peut varier selon la forme et
la taille de la boite quantique, ainsi que la composition, ce qui peut nous donner des

indications quant a la nature de la boite quantique.

Trois types de boites quantiques GaAs/AlGaAs sont considérés dans cette discussion.
Pour les boites GaAs/AlGaAs obtenues par la méthode de remplissage des nanotrous, un
facteur g de I’électron de -0.1 a été observé [121]. Cette valeur est petite et il semble
possible de controler le signe de g. avec les parameétres de croissance. La possibilité
d’obtenir g. proche de 0 est un résultat particulierement important parce que il ouvre des

possibilités de manipulations de spins uniques. *

Pour ce qui concerne le facteur de Landé longitudinal de ’exciton, la table 4.7 montre

les valeurs obtenues dans différentes boites quantiques.

Echantillon Gex, =
Nanotrous (nous) 1.3-1.7
Nanotrous 2(réf [121]) 0.6
Droplet (réf [122]) 0.8-1.9
Fluctuations (réf [17,18]) | 1.3-2.1
InAs/GaAs (réf [40]) 3

Table 4.7: Comparaison des valeurs de g, de l’exciton obtenues pour différentes familles de boites
GaAs.

Les valeurs du facteur g, de I’exciton que nous avons déterminées sont dans l'intervalle
compris entre 1.3 et 1.7, ce qui est plus grand que les valeurs observées par A.Ulhaq et
al. [121]. Pour ces boites, le facteur g du trou est estimé a 0.5 + 0.1, ce qui donne un
facteur g de l'exciton égal & 0.6 & 0.1. L’épaisseur nominale de la couche des boites est
0.75 nm pour notre échantillon et 3.5nm pour I’échantillon de A.Ulhaq et al. [121], ce qui
se traduit par une énergie d’émission au voisinage de 1.65 eV pour nos boites, et seulement
1.58 eV pour celles de Ulhaq et al [121]. Un confinement plus fort semble donc conduire

a un g, plus grand.

Pour les boites de type droplet, g. varie dans un intervalle assez large, de 0.8 a 1.9,

qui recouvre les valeurs que nous avons observées. La encore, il a été observé que g,

I'Une méthode possible est d’initialiser et de controler un spin unique dans une boite quantique avec des
pulses optiques ultrarapides [126,127]. Cette méthode exploite la différence en énergie des états ayant les
projections de spin opposées sous champ magnétique. L’effet Stark optique change ’énergie de transition
dans la boite, pour les transitions conformes aux régles de sélection optiques, ce qui peut étre traité comme
un champ magnétique effectif [128].Synchronisée a la précession du spin résident, 'impulsion Stark peut
manipuler le spin. Pour des systémes plus complexes, la réalisation de cette méthode devient compliquée.
Une alternative aux pulses optiques ultrarapides pour controéler le spin dans une boite quantique est
l'utilisation d’un champ électrique local [129-131], qui permet la manipulation du facteur de Landé. En
présence d’un champ magnétique constant, il devient possible d’initialiser un état de spin souhaité. Cette
approche permet également une modulation & haute fréquence. C’est une méthode prometteuse, car
potentiellement plus facile & réaliser au niveau industriel.
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augmente lorsque le confinement (et 1’énergie d’émission) augmente [122].

Le facteur g de I'exciton dans les boites de fluctuations d’interface a été mesuré dans la
gamme 1.3-2.1. Les boites de ce type sont formées par des inhomogénéites d’interface qui
ont typiquement une épaisseur de 'ordre de la monocouche atomique et un confinement

fort suivant 'axe de croissance.

De cette observation, on peut conclure que, en diminuant 1’épaisseur, on augmente le
confinement suivant ’axe z, ce qui se traduit par une augmentation de I’énergie d’émission
et une augmentation de g,, pour les boites quantiques formés de GaAs (a4 base de nan-

otrous, droplets ou fluctuations d’interface).

Reésultats sur d;

Le deuxiéme paramétre que nous avons pu déterminer dans nos boites quantiques est le

splitting d’échange d; qui permet de comprendre la forme de la boite (sa symétrie).

Echantillon 91 (peV)
Nanotrous (nous) | 45-100

Nanotrous 2 12
Droplet 48
Fluctuations 24-55

InAs/GaAs 40-160

Table 4.8: Comparaison des valeurs de 61(peV) de l'exciton obtenues pour différentes familles
de boites GaAs

Pour des raisons de stabilité expérimentale, les séries de mesures ont été faites en
une fois, et 'analyse des pics a été faite ensuite. La méthode utilisée pour séparer deux
pics est de mesurer, dans un premier temps, les largeurs des raies a des champs ou elles
sont séparées. Utilisant cette largeur de raie, un ajustement du spectre est fait a champ
nul afin d’extraire d; du doublet observé. Les ajustements donnent des résultats entre 45
et 100 peV, ce qui indique une anisotropie variable pour les boites. De plus, les valeurs

maximales (100 peV') indiquent une anisotropie forte pour certaines boites.

Il est intéressant de noter que Ulhaq et al. [121] ont mesuré des valeurs de §; trés
petites, ce qui indique une forte symétrie par rapport a nos boites. Ceci confirme que
cette méthode de croissance doit permettre d’obtenir de telles boites de fagon récurrente si
on atteint un controle reproductible des parameétres de croissance. On peut en particulier
noter, que pour une croissance SK, sous forte contrainte, la dispersion de §; est forte avec

des valeurs plus élevées.

106
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Les boites de type droplets présentent des valeurs de ¢; comparables & celles que
nous avons obtenues, ce qui indique une symétrie brisée plus fortement que dans les

boites quantiques de fluctuations d’interfaces qui ont des ¢; plus modérés.

Décalage diamagnétique

Enfin, nous allons comparer les valeurs des k., associées au décalage diamagnétique

Echantillon K. (ueV/T?)
Nanotrous (nous) 7-11
Nanotrous 2 17-24
Droplet 4-8
Fluctuations 10-25
InAs/GaAs 7-11

Table 4.9: Comparaison de la valeur de k, de exciton obtenues pour différentes familles de
boites GaAs.

Le décalage diamagnétique est lié a la taille de la boite. A partir des valeurs obtenues,
nous pouvons donc comparer le confinement et le rayon de ’exciton. Les valeurs que nous
avons obtenues pour les boites InAs correspondent & des boites auto-assemblées de taille

~15 nm et de hauteur 2-3 nm.

Dans les boites de fluctuations d’interface le confinement latéral est typiquement
faible ce qui donne un rayon d’exciton assez grand. Le décalage diamagnétique peut
atteindre alors 25 peV/T?.

Les boites obtenues par épitaxie de type droplet sont assez proches en valeurs obtenues,
mais les petites valeurs rapportées de x, indiquent un confinement plus fort, ce qui cor-
respond & leur taille typiquement plus petite que pour les boites dans les nanotrous (40

nm DE contre 60 nm nanotrous)

4.5.2 Spectres de photoluminescence en champ magnétique - Voigt, g, et

9h.x

Pour la deuxiéme partie de cette étude, les bobines du cryostat ont été tournées de 90
degrés. Le champ est alors appliqué dans le plan de 1’échantillon et perpendiculiérement
a l'excitation et a la détection (configuration Voigt). Nous allons alors étudier les facteurs
g des électrons et des trous dans le plan. Dans cette configuration, en raison du couplage
entre les états noirs et les états brillants, quatre branches sont visibles. Un des spectres

enregistrés en configuration Voigt est présenté sur l'image 4.5.2 (a).
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Figure 4.5.2: Série en champ magnétique (configuration Voigt) de la photoluminescence d’une
boite quantique GaAs/AlGaAs (boite 4 du tableau 4.10 : (a) spectre en code couleur (b) spectres
1D pour des wvaleurs de champ de 0 a 8 T avec un pas d’1 T. Fxcitation a 638 nm avec la
puissance 60 pW'.
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Sur cette image, les quatre états sont visibles: deux branches brillantes en haut et
deux branches noires qui apparaissent a ~3T. Les quatre branches sont bien séparables et
nous pouvons ajuster les positions des pics pour trouver des énergies d’émission. Ensuite,
grace aux expressions des énergies propres en champ Voigt, nous pouvons trouver les
valeurs 0g, 02 , Ges, Gnax €t K, - décalage diamagnétique correspondant. 0; peut étre
mesuré directement & champ nul. La figure 4.5.2 présente des spectres 1D pour cette
méme boite. A forts champs (7-8 T) nous pouvons distinguer les deux raies associées aux

états noirs.

Nous attribuons le changement des intensités de raies sur une partie de nos spectres de
photoluminescence a fort champ, aux petits déplacements des éléments de notre montage
expérimental sensibles au champ magnétique. Un déplacement de 1 pm est suffisant pour

perdre la luminescence d’une boite qui était au centre du spot laser.

Nous avons mesuré 9 boites avec les branches noires bien visibles. Les résultats de
ces ajustements sont présentés dans le tableau 4.10. Les boites sont différentes de celles
dans la partie Faraday. Comme pour le cas du champ Faraday, nous allons aussi faire
un lien avec d’autres résultats obtenus pour les parameétres que nous avons trouvés. La

configuration de champ Voigt est moins discutée dans la littérature, et nous avons suff-
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isamment de données pour faire une comparaison avec un seul groupe de boites - boites
quantiques auto-assemblées InAs/GaAs qui émettent dans la région ~1,31 eV (950 nm)
(40,119,120, 131]). Nous allons également ajouter nos résultats sur les boites InAs

présentés dans la section précédente.

Boite Ey So(neV) | 61 (ueV) | da(ueV) | ge | gn | Ku(pueV/T?)
1 1.65874 138 62 -10 0.14 | 0.3 2.3
2 1.65583 148 66 -12 0.2 | 0.25 24
3 1.65162 151 88 -25 0.2 |0.28 2.5
4 1.66148 144 111 -21 0.21 ] 0.27 2.6
) 1.65811 165 ol -25 0.23 | 0.2 2.3
6 1.66078 144 ol -17 021 ] 0.2 2.2
7 1.6587 141 86 -14 0.19 | 0.28 2.5
8 1.65747 144 52 -14 0.16 | 0.28 2.5
9 1.66109 151 o8 -6 0.19 | 0.26 2.3

Table 4.10: Tableau récapitulatif des résultats sur 9 boites quantiques GaAs/AlGaAs en configu-
ration de champ Voigt.

Le parameétre d,, écart en énergie entre les états brillants a champ nul, est inclus dans
un intervalle 50-110 peV, tout a fait comparable a celui observé dans la partie précédente,
ce qui s’ajoute a la statistique déja obtenue dans la partie de ce chapitre qui présente nos

résultats en champ Faraday.

Echantillon 91 (peV)
GaAs/AlGaAs (nous) 52-111

InAs (nous) 18-110

InAs (littérature) [40,119,120,131] | 30-160

Table 4.11: Comparaison des wvaleurs de &1 obtenues par mous pour les boites quantiques
GaAs/AlGaAs avec des résultats dans la littérature pour les boites quantiques InAs/GaAs

Pour les deux familles de boites InAs, les valeurs et dispersions des parameétres §; sont
comparables. On constate également que pour les boites GaAs/AlGaAs non contraintes,
la dispersion de d; est plus faible que pour les boites InAs. Ceci semble indiquer une

certaine homogénéité dans la forme des boites GaAs/AlGaAs.

Le deuxiéme paramétre que nous pouvons déterminer est dg, I’écart entre I’énergie

des branches brillantes et des branches noires.
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Figure 4.5.3: Ajustements pour 8 sur 9 boites (1 a 8 du tableau 4.10). Points - résultats expéri-
mentauz, lignes - fonctions d’ajustement (expressions 4.3).
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Echantillon do(peV)
GaAs/AlGaAs (nous) 138-165
InAs (nous) 275-344

TnAs (littérature) [40, 119,120] | 300-450

Table 4.12: Comparaison des wvaleurs de 0y obtenues par mous pour les boites quantiques
GaAs/AlGaAs avec des résultats dans la littérature pour les boites quantiques InAs/GaAs

Les valeurs de dy obtenues dans notre échantillon de boites InAs sont tout a fait com-
parables a celles obtenues précédemment. A noter que la dispersion pour notre échantillon
est faible (pour 10 boites analysées), mais les valeurs maximales pour les boites InAs peu-
vent atteintre 450 peV [40], sous leffet des contraintes. Pour les boites GaAs/AlGaAs,

la dispersion de dy est 138-165 peV, signature d’une forte homogénéité.

Les résultats pour le splitting entre les états noirs do sont présentés dans le tableau

suivant:
Echantillon do(peV)
GaAs/AlGaAs (nous) -25/-6
InAs (nous) -15/-1
InAs (littérature) [40,120] | 0-100

Table 4.18: Comparaison des wvaleurs de 09 obtenues par mous pour les boltes quantiques
GaAs/AlGaAs avec des résultats dans la littérature pour les boites quantiques InAs/GaAs

On voit la méme tendance pour les valeurs d9, écart entre les deux branches noires.
Les valeurs -25/-6 peV pour les boites GaAs/AlGaAs sont moins dispersées et, en général,
plus petites que pour les boites InAs (0-100 peV'). 1l faut noter que nos ajustements
donnent une valeur négative de d,. Une possible explication de ce résultat est liée aux

termes de couplage supplémentaires et est donnée dans le chapitre 5.

Enfin, intéressons-nous a la valeur du décalage diamagnétique k,:

Echantillon Ko (ueV/T?),
GaAs/AlGaAs (nous) 2.2-2.6

InAs (nous) 3.9-4.8
InAs (littérature) [120] 5.3

Table 4.14: Comparaison des wvaleurs de Kk, obtenues par nous pour les boites quantiques
GaAs/AlGaAs et pour les boites quantiques InAs/GaAs

La valeur du décalage diamagnétique pour les boites GaAs/AlGaAs est plus petite
que pour les boites InAs/GaAs, d'un facteur 2, ce qui indique une anisotropie de taille plus
forte des boites GaAs/AlGaAs obtenues par remplissage de nanotrous, si on considére les

deux valeurs de k, obtenues pour deux configurations de champ.
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4.6. Conclusion

Les shifts diamagnétiques (k, et k. ayant été mesurés pour nos boites GaAs/AlGaAs,

revenons a l’expression 4.3.5. Dans ’hypothése ot A > 1, on trouve:

K 147 X (4.5.1)

K
Expérimentalement, o~ 4, soit A2 = 16 et A\ = 4 (une résolution numérique donne
K

A =126 et A =3.5). Ce f;cteur de forme met clairement en évidence la forme applatie
selon I'axe Oz des boites quantiques GaAs/AlGaAs a base de nanotrous, comme observé
par AFM (figure 2.1.7). La valeur trouvée pour A est modérée et peut laisser penser, au
vue des images AFM, que le champ a été appliqué selon la direction [110], le facteur de
forme obtenu étant plus en rapport avec les dimensions spatiales selon les axes [110] et

[001] (figure 2.1.7). Cependant, d’autres mesures sont nécessaires pour confirmer.

Enfin, les valeurs suivants \/(p?) ~ 5 nm et /(22) ~ 1.5 nm peuvent étre es-

timées.

4.6 Conclusion

Nous avons étudié les états excitoniques en champ magnétique pour deux familles de
boites - InAs/GaAs, boites quantiques de référence, et GaAs/AlGaAs, boites quantiques
faisant I'objet de ce travail de thése. Les résultats sur les boites InAs/GaAs, obtenus en
configuration de champ magnétique longitudinal, ont permis de comparer notre expéri-
ence avec les études précédentes. Les paramétres physiques obtenus sont en accord avec
la littérature, et montrent une assez nette dispersion pour les boites quantiques obtenues
par croissance Stranski-Krastanov. Nous avons ensuite étudié les boites GaAs/AlGaAs
pour deux configurations de champ magnétique - longitudinal (Voigt) et transverse (Fara-
day). L’étude d’une trentaine de boites a permis de réaliser une statistique suffisamment
significative. Nous avons en particulier déterminé les nombreux parameétres physiques qui
caractérisent les propriétés optiques et de spin de ces nouvelles boites: facteurs de Landé
de I'exciton, de I’électron et du trou, décalage diamagnétique k., parametres de structure
fine g, 01 et d5. Une homogénéité de ces différents paramétres a été observée, indiquant
que la symétrie de boites non contraintes par nanotrous offre la possibilité de controler
de fagon reproductible la fabrication de boites. A noter que nos observations dans la
configuration Voigt, peu utilisée dans la littérature, a permis une étude fine des excitons

noirs, peu accessibles autrement.

112



Chapitre 5

Polarisation de la luminescence des boites

quantiques sous champ magnétique
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5.1. Introduction

5.1 Introduction

Dans le chapitre 4, nous avons mesuré des paramétres magnéto-optiques. Nous avons
observé les branches excitoniques noires sur les spectres de luminescence en configuration
Voigt. Pour expliquer la luminescence de ces branches noires, pour cette configuration de
champ magnétique, Bayer et al. [40] a invoqué le mélange des états noirs et brillants. Les
termes hors diagonaux de I’'Hamiltonien Zeeman en champ transverse couplent les états
noirs avec les états brillants. Dans ce modéle, la polarisation des états noirs est linéaire
en 'absence de mélange de trous lourds et de trous légers. Comme nous le verrons, nos
résultats montrent que la polarisation des états noirs peut changer fortement a grand
champ magnétique, ce qui ne peut pas étre expliqué par le modéle proposé par Bayer, qui

restreint la symétrie effective des boites quantiques a la symétrie Cs,.

Dans ce chapitre, nous étudions des boites GaAs/AlGaAs obtenues par remplissage
de nanotrous. Nous allons présenter nos résultats sur la polarisation des états excitoniques
a fort champ magnétique (configuration Voigt) et essayer d’appliquer un nouveau modéle

théorique pour expliquer nos observations.

Tout au long de ce chapitre, nous allons prendre la notation suivante: les états
excitoniques et les raies sur les spectres de photoluminescence seront nommés selon leur
position en énergie (du haut en bas): BH (bright high), BL (bright low), DH (dark high)
et DL (dark low).

NB: En toute rigueur, on ne peut parler des états excitoniques “noirs”, ou optique-
ment inactifs, qu’en 'absence de champ magnétique, quand les termes de couplage de
I’hamiltonien Zeeman sont égaux a zéro. Le champ magnétique couple les états bril-
lants avec les états noirs dans I’'Hamiltonien Zeeman (comme montré dans le chapitre 4).
Les états noirs deviennent des combinaisons linéaires des états |[+1), [—1), |+2),]—2), ce
qui permet de les observer sur les spectres de photoluminescence, via les composantes
brillantes |+1), |—1).

Nous avons discuté dans le chapitre 3 que la symétrie effective des boites quan-
tiques est réduite au groupe ponctuel Cy, en raison des contraintes ou de l'asymétrie
d’interface. Cette derniére joue sans doute un role prépondérant pour les boites quan-
tiques GaAs/AlGaAs non-contraintes. Dans le cas d'une symétrie Cy,, on s’attend a
observer une polarisation particuliere des branches brillantes et des branches noires:
des états brillants polarisés linéairement (principalement polarisés selon les axes [110]
et [110] [17,132,133]), et une luminescence des états noirs a priori polarisée linéairement,
selon le couplage avec les composantes brillantes (a noter, comme nous ’avons vu dans le
chapitre 3, les axes des diagrammes de polarisation ne sont pas toujours alignés avec les

directions cristallines).
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magnétique

5.2 Résultats expérimentaux

5.2.1 Polarisation de luminescence des branches excitoniques sous champ mag-

nétique (Voigt)

L’échantillon avec des boites quantiques GaAs/AlGaAs est le méme que dans le chapitre
4. Dans ce chapitre, nous avons présenté nos études en champ magnétique qui nous
ont permis de déterminer des parameétres magnéto-optiques pour deux familles de boites
quantiques: boites InAs/GaAs auto-assemblées et boites GaAs/AlGaAs obtenues dans
des nanotrous. A la suite de ces études, nous nous sommes intéressés aux propriétés de
polarisation des états excitoniques en champ magnétique. Comme pour les mesures dans
le chapitre 3, nous avons fait des séries de spectres de microphotoluminescence résolue en
polarisation linéaire. La méthode pour ces mesures est similaire & celle présentée dans le
chapitre 3: nous tournons une lame \/2 (qui est suivie par un polariseur linéaire) pour
enregistrer des spectres de photoluminescence pour les angles d’analyse du polariseur

linéaire dans un intervalle de 360 degrés.

Nous avons analysé les spectres de photoluminescence de 20 boites quantiques GaAs/AlGaAs
(nanotrous). Pour ces 20 boites, nous avons fait des diagrammes de polarisation en fonc-
tion de l'angle d’analyse. Selon le modéle présenté dans le chapitre 4, le couplage entre
les états brillants et les états noirs est induit par les termes de I’hamiltonien Zeeman; on
s’attend a ce que les états noirs aient une polarisation linéaire comme les états brillants.
Cependant, les résultats expérimentaux varient largement sur I’ensemble de ces 20 boites
analysées. Pour certaines boites, nous observons que les diagrammes de polarisation,
pour I’état noir & plus haute énergie, s’ouvrent et deviennent méme circulaires. Dans
quelques diagrammes, deux états noirs ont une polarisation linéaire, mais les axes de ces
diagrammes sont presque identiques (méme orientation). Nous allons présenter tous les

types de diagrammes polaires dans les paragraphes suivants.

La figure 5.2.1 présente une boite pour laquelle nous avons observé une polarisation
circulaire de 1’état DH. Nous voyons un spectre en code couleur similaire & ceux présentés
dans le chapitre 4 (figure 5.2.1 (a)). Quatre états excitoniques sont bien résolus, avec
les états noirs visibles a partir de 3 T. La figure (5.2.1 (b)) présente le diagramme de
polarisation en code couleur, prise & 8 T pour cette méme boite. Sur ce diagramme, nous
pouvons voir que l'intensité des états brillants (deux raies a plus haute énergie) varie
avec I’angle d’analyse; ce comportement correspond a la polarisation linéaire de ces raies
(nommeées BH et BL). Le méme comportement est observé pour la raie qui se trouve le
plus bas en énergie (nommée DL). Par contre, 'intensité de la raie DH sur ce diagramme

ne change presque pas pour toute la gamme d’angles d’analyse.
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Pour chaque angle d’analyse, nous faisons des ajustements de pics par des fonctions
lorentzienne. Ensuite, nous utilisons ces valeurs pour construire des diagrammes de po-
larisation. Les figures 5.2.1 (c) et (d) présentent le résultat de ces ajustements pour la
boite présentée dans la méme figure 5.2.1 (a-b). Nous voyons sur ces diagrammes que seul

le diagramme de I'état DH forme un cercle.
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Figure 5.2.1: (a) Spectre de luminescence d’une boite GaAs/AlGaAs en fonction du champ mag-
nétique. Analyse de la polarization pour une boite GaAs/AlGaAs. (b) Spectre 2d en code couleur
a 8 T (c)Diagramme de polarisation a 8 T - ajustement des états brillants (d)Diagramme de
polarisation a 8 T - ajustement des états noirs. Excitation a 638 nm avec la puissance 60 pW .

Cette forme de diagramme polaire n’est pas observée pour toutes les boites analysées.

Nous allons organiser nos résultats de la maniére suivante:

Dans le premier groupe, nous allons mettre les diagrammes ou tous les quatre
états sont polarisés linéairement, le comportement qui a été anticipé. Les diagrammes de
polarisation pour deux boites de ce groupe sont présentés dans la figure 5.2.2.

Le deuxiéme groupe va étre formé par les diagrammes ot I’état noir DH est polarisé circu-

lairement. Les diagrammes de polarisation pour deux boites de ce groupe sont présentés
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dans la figure 5.2.3 .

Le troisiéme groupe sera composé des boites pour lesquels la polarisation des états noirs
(et surtout de I’état DH) est linéaire, mais la polarisation de DH est alignée différemment
de BL. Les diagrammes de polarisation pour deux boites de ce groupe sont présentés dans
la figure 5.2.4.

Dans le quatriéme et le dernier groupe, nous allons mettre des résultats intermédiaires.
En effet, les diagrammes de I’état DH dans ce groupe ne sont ni linéaires, ni circulaires,
mais semblent avoir la forme d’un ellipse, qui peut correspondre a une forme intermédi-
aire entre les cas limites des groupes 1, 2 et 3. Les diagrammes de polarisation pour deux

boites de ce groupe sont présentés dans la figure 5.2.5.
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Figure 5.2.2: Spectres de photoluminescence (a, d) et diagrammes de polarisation correspondants
- les états brillants (b, e) et les états noirs (c, f), l’état DH est polarisé linéairement (groupe 1).

5.2.2 Discussion sur les résultats expérimentaux

Nous allons tout d’abord nous intéresser aux travaux théoriques, issus de la référence
Zielinski et al. [134]. Les auteurs introduisent des paramétres de couplage des états noirs
et brillants dans I’'Hamiltonien d’échange électrons-trous, qui apparaissent en raison de la
réduction de symétrie effective des boite (& C). Nous avons discuté, dans le chapitre 3, les

effets qui réduisent la symétrie effective des boites méme dans le cas de forme symétrique.
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Figure 5.2.3: Spectres de photoluminescence (a, d) et diagrammes de polarisation correspondants
- les états brillants (b, €) et les états noirs (c, f), l'état DH a une polarisation circulaire (groupe

2).
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Figure 5.2.4: Spectres de photoluminescence (a, d) et diagrammes de polarisation correspondants
- les états brillants (b, €) et les états noirs (c, f), Uétat DH est polarisé linéairement mais tourné
par rapport a 'état BL (groupe 3).
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Figure 5.2.5: Spectres de photoluminescence (a, d) et diagrammes de polarisation correspondants
- les états brillants (b, e) et les états noirs (c, f), le diagramme de l’état DH est “ouverte” (groupe

4)-

L’hamiltonien d’interaction d’échange pour une boite Cy, s’écrit [134]:

Ao Ay 0 0
Lfa, A0 0 0

Hey =-| 0 7° (5.2.1)
21 0 0 —-A; A,

0 0 Ay —Ay

Les éléments de matrice sont obtenus par des calculs atomistiques “tight binding” spds™*.
Dans ces calculs, Zielinski et al [134] prennent les états BH, BL, DH et DL comme les états
propres. Ces états ne sont pas des fonctions propres de moment angulaire, contrairement
a la base |+1), |—1), |+2),|—2), o les états avec M = =£1 sont les états brillants et les
états avec M = £2 sont les états noirs. Les paramétres dans ’hamiltonien ont la méme
signification que dans le chapitre 4: Aq est I’écart entre les états noirs et brillants, Ay est le
FSS des états brillants, et Ag est le splitting des états noirs. Les phases dans ’'Hamiltonien
5.2.1 ont éte choisis telles que les états propres brillants polarisés linéairement a champ

magnétique nul, | X) et |Y), soient orientés selons les directions [110] ou [110] !.

Dans cet hamiltonien, les termes relatifs au couplage entre les états noirs et brillants
sont nuls, ce qui signifie I'absence de mélange. Maintenant, revenons a la discussion sur

la symétrie effective des boites quantiques. Nous avons dit que, méme pour les boites

LA noter que dans la réf. [134], une phase en /2 apparait sur certain coefficient de Hc,,, car les
auteurs ont choisi comme axe de quantification [100] et [010].
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qui ont une symétrie nominale Dy, la symétrie effective est réduite (Cs,). Maintenant,
considérons le cas ou la symétrie peut étre encore réduite a C; (dans ce cas les mo-
ments dipolaires dans le plan ne sont pas nuls). Ceci ajoute des termes hors diagonaux a

I’hamiltonien 5.2.1. Il s’écrit ainsi:

Ay Ay A —Ap
. — LA Ay Ap —Ap (5.2.2)
c, = = 2.
21 A A=Ay A

_A12 _All AQ _AO

La valeur du mélange brillant-noir est définie par les termes Aj; et Ajp. Main-
tenant, la structure de I'hamiltonien ressemble & I'hamiltonien pour la configuration
Voigt de champ magnétique, quand on prend la somme de ’hamiltonien d’échange avec

I'hamiltonien d’interaction Zeeman (expression 4.2.8).

5.3 Modélisations

Les résultats (i.e. les diagrammes de polarisation) pour un seul champ (8T) ne donnent pas
d’information sur I’évolution des états. Pour essayer de mieux comprendre les diagrammes
différents que nous avons obtenus, nous avons effectué des modélisations numériques. Pour
ces modélisations, nous prenons un hamiltonien avec des paramétres introduits dans la
référence [134]. Les valeurs Ay, Ay, Ay sont obtenues expérimentalement (A; est mesuré
directement, A et Ay sont déterminés par ajustement). Nous prenons aussi des valeurs
de décalage diamagnétique typique, précédemment obtenues et présentées dans le chapitre
4.

Ensuite, nous choisissons différentes combinaisons des paramétres de couplage Aq; et
A15. Pour ces combinaisons, nous varions le champ magnétique pour voir I’évolution des
diagrammes de polarisation. Les résultats de ces modélisations montrent qu’a certaines
valeurs de champ, les diagrammes de polarisation changent, surtout pour I’état noir de plus
haute énergie (DH). Le nombre de transitions entre une polarisation linéaire et circulaire
de I'état DH varie selon les valeurs de Ay et Ay absolues et relatives, ainsi que leurs

signes.

Le premier résultat que l'on observe est le décalage des énergies d’émission des états
|[+1),[—1),|+2) et |—2). En l'absence de couplage noir-brillant (A3 = Ay = 0, les
paramétres J; (du chapitre 4) et A; sont égaux. En présence du couplage noir-brillant,
0; # A; et le splitting effectif §; est fonction de (A;, A1, A1p). Ceci peut expliquer

les valeurs négatives du paramétre dy (I’écart entre les énergies des états |+2) et |—2))
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obtenues avec des ajustements dans le chapitre 4. Il faut alors s’assurer que les courbes
finales ajustées avec les paramétres choisis correspondent aux résultats expérimentaux
pour les énergies d’émission. La valeur de §; (I'écart entre les énergies les états | X) et
|Y')) est mesurée directement & 0T et donc ne change pas. Par contre, les valeurs de A,

et A, sont modifiées par ces nouveaux termes de couplage introduits.

5.3.1 Evolution des diagrammes de polarisation en champ magnétique (config-

uration Voigt)

Le premier but de nos modélisation est de reproduire les diagrammes de polarisation
circulaires pour 1’état DH et étudier leur évolution en champ magnétique. La figure
5.3.1 présente les résultats de modélisation pour les meilleurs parameétres obtenus en
considérant tout ce qui a été discuté dans les paragraphes précédents. Nous pouvons
reproduire une transition pour un champ magnétique d’environ 8T avec les paramétres
suivants: Aj; = 56ueV et A = 76ueV . Ces paramétres donnent un résultat de I'état
DH polarisé circulairement, et de 1’état DL polarisé quasilinéairement, ce qui correspond
aux résultats experimentaux. Les valeurs des facteurs de Landé de ’électron g, et du trou
gr, sont dans la gamme des valeurs obtenues dans le chapitre 4: g. entre 0.14 et 0.23, g
entre 0.2 et 0.3.

Le comportement souhaité (polarisation circulaire de I’état DH) est reproduit avec
cette combinaison de parameétres, mais nous voyons aussi qu’il existe encore une transi-
tion a environ 3T, en plus du diagramme circulaire de 'état DH & 8 T. Nos résultats
experimentaux ne permettent pas de vérifier si cette transition existe a cette valeur de
champ magnétique, car nous n’observons la luminescence des branches noires qu’a par-
tir de 4-5T. Les trois autres états sont polarisés linéairement pour toute la gamme des
valeurs de champ, de 0 & 10T. Cependant, il faut noter que, en changeant les paramétres
d’ajustement, nous pouvons changer aussi la polarisation de I’état DL. Nous allons dis-

cuter ces effets dans les paragraphes suivants.

Une conclusion que l'on peut tirer a partir de cette modélisation, est que les di-
agrammes avec des polarisations différentes de 'état DH correspondent aux différents
points de I’évolution présentée sur la figure 5.3.1. Il est alors important de comprendre
quels paramétres changent les valeurs de champ correspondant aux transitions linéaire-

circulaire.
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Figure 5.5.1: Diagrammes de polarisation de l’émission des 4 états excitoniques pour les valeurs
de champ magnétique de 0 a 10T avec un pas de 1T (modélisation). Paramétres utilisés: Ay =
148ueV, Ay = 66ueV, Ay = —12ueV, Ay = 56peV, Ajg = 76ueV, g. = 0.2, g, = 0.25 (boite
2, table 4.10 .
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5.3.2 Poids des composantes brillantes pour les états noirs: intensité de pho-

toluminescence.

Nous allons nous intéresser aux effets de ce couplage sur les spectres de photolumines-
cence et les intensités des raies en particulier. La figure 5.3.2 montre le résultat de la

modélisation pour la boite dont les spectres sont présentés dans la figure 5.2.1.
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Figure 5.5.2: Modélisation des diagrammes de polarisation pour une boite GaAs/AlGaAs. (a)
Résultats expérimentauz (b) Modélisation (mémes paramétres que pour la figure 5.3.1).

Nous voyons que sur les spectres modélisés, l'intensité de la raie DH est trés faible
par rapport aux intensités de trois autres raies (et relativement plus faible que sur les
spectres expérimentaux). Pour essayer de mieux expliquer nos observations et a partir
des modélisations précédentes de ce chapitre, nous allons considérer les contributions des

composantes brillantes aux états noirs.

Si l'on consideére le couplage entre les états noirs et les états brillants, les états DL et

DH peuvent étre représentés comme des superpositions des états de base {|+1) ,|—1), [+2),|—2) }:

IDL) = 1) + 61 =1) + 2 42) + & |-2) s
IDH) = as [+1) + 2 |=1) + 72 [+2) + & |-2) ;

Ici les parameétres |Ozi|2 N Bi|2 , |%~|2 , |£Z~|2 sont les poids des états de base pour les états

DL et DH. Nous varions la valeur du champ magnétique pour obtenir les valeurs de ces

parameétres pour toute la gamme du champ, de 0 & 10T. Nous prenons les mémes valeurs

des parameétres Aq; et Ao avec lesquelles nous obtenons une polarisation circulaire pour

I’état DH et quasilinéaire de ’état DL. Les résultats des modélisations sont présentés dans
la figure 5.3.3.
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Figure 5.3.3: Modélisation du poids des états {|+1),|—1),|+2),[—2)} pour les états DL et DH.
Les paramétres utilisés: A1 = 56ueV, A1g = 76ueV, les autres parametres correspondent a la
boite 2 dans la table 4.10. (a, b) les 4 parameétres sur un graphique (c,d) zoom des courbes pour
les poids des composantes |+1) et |—1).
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La polarisation de la luminescence est définie par les composantes “brillantes”. Si une
composante |+1) et [—1) est égale & zéro (oy|* ou |B;|> = 0), la luminescence est polar-
isée circulairement. Si les poids sont égaux, la polarisation de luminescence est linéaire.
Alors la forme des diagrammes peut étre défini par le ratio du poids des composantes

brillantes.

Nous voyons ainsi dans la figure 5.3.3 (c¢) que les deux composantes brillantes de
cet état DL sont relativement proches en valeurs (les poids sont respectivement 0.11 et
0.18 pour le champ magnétique de 10 T). Ceci correspond a la polarisation de I’état DL
quasilinéaire pour toute la gamme de valeurs de champ magnétique; le diagramme de

polarisation correspondant est un peu ouvert (le ratio des poids varie de 1 & 1.7).

Les poids relatifs des composantes brillants pour I’état DH changent avec le champ. A
0 T, les poids de composantes |[+1) et |—1) sont égaux, ce qui correspond a la polarisation
linéaire de cet état. Sil'on augmente le champ, le poids de la composante |+1) diminue
rapidement, jusqu’a zéro. A ce point, le diagramme de ’état DH devient circulaire; les
propriétés de photoluminescence de cet état a 3 T sont définies par la composante |—1).
Ensuite, nous voyons que la valeur du poids de |+1) augmente, et le poids de |—1) diminue
et devient zéro a 8 T, ce qui correspond aussi & la polarisation circulaire, mais cette fois
la composante |+1) est dominante. Ainsi les deux points pour lesquels le diagramme de
I'état DH est circulaire, correspondent ainsi & deux polarisations différentes (o7 et o
pour 3 T et £8 T).

Sur la méme figure, on peut voir que les poids des composantes |+1) et |—1) sont
beaucoup plus faibles que les poids des composantes |[+2) et |—2). De plus, les poids
des composantes brillantes sont compris dans l'intervalle 0.05-0.18 pour 1’état DL et dans
Iintervalle 0-0.012 pour I'état DH, donc un ratio ~ 15. Ceci se traduit par une intensité

plus faible de la raie DH par rapport a l'intensité de la raie DL.

Un dernier résultat est que pour le champ inversé les diagrammes de polarisation
restent principalement similaires, mais les poids relatifs s’inversent. Nous voyons cela sur
la figure 5.3.3: les courbes pour les champs négatifs répétent leur forme dans la région de
champ positif. Ce comportement est observé pour nos modélisations des états DL et DH.
Ce résultat signifie que des mesures en champ magnétique avec deux directions de champ

appliqué pourront donner une information supplémentaire pour vérifier ce modéle.
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5.3.3 Poids des composantes brillantes pour les états noirs: influence des fac-

teurs de Landé g, et g,

Maintenant, nous allons voir quel effet ont les facteurs de Landé sur les poids des états DL
et DH et sur l'intensité des raies. Nous allons prendre les valeurs réelles de g. et g, pour
la boite que nous venons d’analyser et ajouter une deuxiéme combinaison de parameétres
a lextremité de la gamme des valeurs expérimentales. Cette comparaison est montrée
dans la figure 5.3.4
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Figure 5.3.4: Modélisation de poids des états |+1) ,|—1) pour les états DL et DH, pour deux com-
binaisons de valeurs des facteurs de Landé. Aqy1 = 56ueV, Ao = T6ueV | les autres paramétres
correspondent a la boite 2 dans la table 4.10.

Ici nous voyons les diagrammes pour les poids de composantes |+1) et |—1) pour
les états DL et DH. Deux paires de diagrammes correspondent a deux combinaisons de
parameétres de modélisation, mais la différence entre ces deux combinaisons porte sur les
facteurs de Landé g, et g,. Nous pouvons constater que les valeurs relatives et absolues
des poids dépendent largement de g. et gn: en changeant g. de 0.2 a 0.14 et g de 0.25
a 0.3, nous avons pu augmenter le poids de la composante brillante |[4+1) par un facteur
6, les intensités de raies DL et DH sont alors plus proches des ratios obtenus expérimen-
talement (environ 3, comparé aux résultats experimentaux: nous trouvons le ratio entre

les intensités des raies DL et DH dans l'intervalle 2-4). Cependant, ce changement des
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facteurs de Landé change aussi le ratio des composantes brillantes pour I’état DL (figure
5.3.4, (a) et (c)). Ceci signifie que les diagrammes de I’état DL vont s’ouvrir si une com-
posante brillante devient faible et si le ratio entre les composantes brillantes augmente.
Dans nos résultats expérimentaux, nous observons que, en accord avec cette hypothese,
les diagrammes de polarisation de I’état DL pour certaines boites sont “ouverts” (figures
5.2.3,5.2.4).

Il faut noter que le ratio du poids des composantes |+1) et |—1) atteint des valeurs
assez grandes, favorisant une émission elliptique de DL, ce qui n’est que partiellement
observé. Il faut cependant noter que nous n’avons eu accés aux diagrammes de polarisa-
tion que pour un champ de 8 T (ces campagnes de mesures ayant été perturbées par de
grosses pannes sur le Spectromag). Des informations sur une plus grande plage de champs
permettraient d’améliorer la modélisation. De plus, pour expliquer I'ouverture des dia-
grammes et leur rotation, nous pouvons invoquer les effets de mélange de bandes de trous
lourds et de trous légers discutés dans le chapitre 3 et non inclus dans ce modéle. Pour les
boites GaAs/AlGaAs obtenues par remplissage de nanotrous, la valeur du paramétre £,
qui indique le degré de mélange, a une faible dispersion et une valeur moyenne d’environ
0.1, non négligeable et susceptible d’influencer la polarisation, comme observé a 0 T. Un

modeéle plus complet reste a développer.

5.3.4 Etats propres en champ Faraday: influence des termes de couplage

Finalement, nous allons présenter quels effets ont ces termes de couplage sur les dia-
grammes des énergies des états propres en configuration Faraday. Deux graphiques mon-

trant la différence induite par les parameétres de couplage, sont présentés dans la figure
5.3.5.

400} 400] ' q
L | L I 4
3 3 ‘ .
> 0 > 0+ =
0 [ &0 . |
g [ 2 | |
S5} —200 m —200:
—400+ - -400/
0 2 4 6 8 0 2 4 6 8

Faraday Magnetic Field (T) Faraday Magnetic Field (T)

(a) Sans termes de couplage (b) Avec termes de couplage

Figure 5.3.5: Modélisation des énergies des états |BH) ,|BL),|DH) ,|DL) en configuration de
champ magnétique Faraday, sans contribution du décalage diamagnétique.
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5.8. Modélisations

La figure 5.3.5 (gauche) est similaire & celle présentée dans le chapitre 4 pour les
états propres en configuration Faraday (figure 4.2.1). La figure a droite est obtenue en
modélisant ces mémes états avec les termes de couplage Aj; et Ajs. Avant de discuter
I'influence de ces termes, nous allons ajouter le décalage diamagnétique, ce qui donnera
un résultat plus proche des résultats expérimentaux. La modélisation des états en con-
figuration Faraday avec une contribution du décalage diamagnétique est présentée sur la
figure 5.3.6.
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800+
% 600} >
= =
© 400( 2
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5 200} 5
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Champ Magnétique (T) Champ Magnétique (T)
(a) Sans termes de couplage (b) Avec termes de couplage

Figure 5.3.6: Modélisation des énergies des états |BH) ,|BL),|DH) ,|DL) en configuration de
champ magnétique Faraday, avec la contribution du décalage diamagnétiquer, = 10ueV /T2

A partir de la figure 5.3.6, nous pouvons conclure qu’il doit exister une région de
champ (entre 2 et 3T selon nos modélisations) ot un anticroisement d'un état brillant et
un état noir peut étre observé. En l'absence de ces termes de couplage, les graphiques
sont similaires a ceux de la référence [40], présentés dans le chapitre 4 (figure 4.2.1). Si
nous ajoutons les termes de couplage, nous voyons un anticroisement des branches noires

et brillantes.

Un anticroisement d’une branche noire et une branche brillante a été observée par
Bayer et al (référence [40]). Dans ce travail la présence d’anticroisement a été expliquée
par une forte brisure de symétrie de la boite. Nous n’avons pas pu trouver ces points de
maniére définitive, comme nous n’avons pas observé de raies de luminescence des états
noirs en champ Faraday. Pour mieux déterminer ce comportement, il faudrait faire une
analyse de cette région de champ avec des pas plus fins. Bien que plus contraignant
expérimentalement (signal des états noirs faible par rapport a la configuration Voigt),
I’observation de cet anticroisement permettrait une mise en évidence du couplage noir-
brillant et une détermination plus directe des parameétres Aj; et Ajp (par rapport a
I’analyse en polarisation précédente). Améliorer le niveau de photoluminescence des états
noirs pourrait se faire par la réalisation d’'un échantillon avec une microcavité, comme

dans notre échantillon de boites InAs ou dans ceux qu’on peut trouver dans la littérature
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[135].

54 Conclusion

Dans ce chapitre, nous avons présenté des résultats expérimentaux portant sur I’évolution
de I’émission polarisée des états excitoniques brillants et noirs, en présence d’'un champ
magnétique (configuration Voigt). Nous avons en particulier observé que la raie DH
pouvait présenter une polarisation elliptique ou circulaire a fort champ (8 T), et de fagon

reproductible sur un large ensemble de boites GaAs/AlGaAs.

La modélisation communément utilisée de ce systéme, incluant interaction d’échange
et effet Zeeman, et décrite au chapitre 4, a permis de déterminer des parameétres physiques
(ge, gn, k...) mais échoue a rendre compte de ces effets en polarisation. Il est apparu
nécessaire d’inclure & notre modélisation des termes de couplage supplémentaires entre
excitons noirs et brillants, comme décrit trés récemment par Zielinski et al. [134]. Nos
calculs permettent de reproduire nos observations et en particulier la modulation de la
polarisation de ’état DL par un champ magnétique. A noter que ce comportement est
impossible & obtenir par le modeéle “standard” (chapitre 4) qui prédit une polarisation

linéaire, indépendante du champ pour les 4 états excitoniques.

N’ayant obtenu des résultats qu’a fort champ (8 T'), il apparait nécessaire, a ’avenir,
de réaliser des études plus systématiques en champ, afin d’affiner I’analyse, et observer

un champ critique prédit a bas champ.

Nos calculs indiquent également que des mesures en configuration Faraday offrent des
perspectives et devraient donner un acces plus direct aux termes de couplage noir-brillant,

grace a une analyse en énergie et non plus en polarisation.

Pour ces deux études, on s’attend a un faible signal des états noirs. La mise en cavité

des boites GaAs/AlGaAs apparait comme une solution prometteuse.
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Chapitre 6

Spectroscopie des états chargés dans un

systéme de 2 boites quantiques (molécule)
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6.1. Introduction

6.1 Introduction

L’intérét grandissant pour les boites quantiques, en opto-électronique et information quan-
tique, a conduit rapidement a la nécessité de controler une charge unique, et par la méme,
au controle d’un spin unique, porté par un électron ou un trou. Des progrés technologiques
ont permis de réaliser de tels dispositifs, permettant dés 2000, ’étude d’états multichargés
dans des anneaux InAs/GaAs [136].

La possibilité de controler le spin dans les boite quantiques en fait de bons candidats
pour l'utilisation en tant de qubits, ou pour le stockage et la manipulation de 'information.
Pour faire des structures logiques (quantum gates), il est nécessaire de coupler ces qubits
entre eux; la structure élementaire est une “molécule” (QDM) - deux boites quantiques
alignées horizontalement ou verticalement. Les états complexes dans de telles structures
peuvent étres obtenus avec des charges supplémentaires introduites par effet tunnel, et le

nombre des porteurs peut étre controlé a 1’aide d’une tension électrique [137].

Pour les boites InAs/GaAs auto-assemblées, la méthode communément utilisée est de
répéter la croissance d’une deuxiéme couche de boite au-dessus de la premiére. L’alignement
est obtenu grace a la contrainte mécanique résiduelle sentie par les couches de la deux-
iéme famille des boites. Pour les boites GaAs/AlGaAs a base de nanotrous, les QDM sont
obtenues de facon directe, car I'alignement des boites est assuré par le fait que les deux

boites se trouvent dans le méme nanotrou.

Rappelons maintenant le principe de chargement de boites quantiques dans une struc-
ture Schottky:.

Dans ce travail de thése, nous utilisons une structure de type n-i-Schottky, qui permet
de charger des boites avec une charge négative. Le nombre de charges peut étre controlé
par la tension électrique appliquée entre la couche dopée n+ et le contact Schottky. Cette
tension crée un champ électrique dont la valeur dépend de 'épaisseur de la structure.
L’efficacité de chargement dépend de la distance entre le contact arriére (dans la couche
dopée) et le plan des boites. Le ratio de cette distance par I’épaisseur totale de la structure
(entre les deux contacts) fixe un paramétre important, qui contrdle la vitesse d’alignement
des niveaux d’énergie des boites. Si le niveau de Fermi est aligné avec un des niveaux
non-occupés, un électron peut tunneler dans la boite. Inversement, si un électron se
trouve a plus haute énergie que le niveau de Fermi de la couche dopée, cet électron peut
s’échapper de la boite, chargeant cette boite positivement (si, par exemple, il existait une

paire électron-trou photocréée).

Pour analyser la structure de charges dans les boites quantiques, des expériences
de microphotoluminescence sont effectuées. L’excitation optique crée des paires électron-

trou dans les boites, et ’analyse de la photoluminescence donne une information sur 1’état
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de charge des boites. Pour illustrer le principe de ces mesures, nous allons utiliser des
travaux précédents, présents dans la littérature, sur les boites auto-assemblées InAs/GaAs

relativement bien étudiées.

6.2 Spectroscopie des états chargés dans une boite quantique unique

6.2.1 Cas des boites InAs/GaAs

Dans les boites InAs/GaAs, les états de X3~ a Xt peuvent étre créés. [138-141]. La
figure 6.2.1 montre des résultats obtenus par Ware et al. [139] sur une boite quantique
InAs/GaAs auto-assemblée dans une structure n-i Schottky. Sur cette figure, nous voyons

I’évolution de la structure des raies en fonction de la tension appliquée.
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Figure 6.2.1: Spectre en code couleur de photoluminescence d’une boite quantique InAs/GaAs en
fonction de la tension appliquée. [139]

Pour les tensions négatives fortes (< —2,2V'), aucune luminescence n’est observée,
car la probabilité du processus tunnel est trés haute, tous les électrons s’échappent de la
boite, ce qui se traduit par I’absence de paires électron-trou susceptibles de se recombiner

radiativement.

Pour les tensions négatives moins fortes (-2,2/-2,1 V), on commence a voir des raies
de photoluminescence. Les électrons peuvent toujours s’échapper de la boite, mais avec
une probabilité réduite. Dans cette région de tension, la luminescence du trion positif
X est observée: une premiére paire électron-trou est créée; I’électron quitte la boite par
effet tunnel, en laissant une charge positive, qui va permettre la création d’un trion apres

capture d’une seconde paire électron-trou.
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Ensuite, 'augmentation de la tension diminue encore la probabilité du processus tun-
nel, et une raie associée a l'exciton neutre X apparait vers -2,1 V. Le nombre d’électrons
qui s’échappent de la boite et le nombre d’électrons qui recombinent avec un trou sans
s’échapper, définit les intensités relatives des raies associées & X+ et a X%; dans la région

de -1,8 & -1,1 V, ces états peuvent étre observés simultanément.

La luminescence de I'état X est ensuite supprimée a -1,1 V, le mécanisme piégeant
des charges cessant d’étre efficace. Dans le méme temps, nous voyons une raie qui apparait
a -1,2 V a plus basse énergie. Cette raie est associée au trion négatif X . Nous voyons
que entre -1,2 et -1 V| trois raies sont observées. Cette région correspond a l'alignement
du potentiel chimique de la couche dopée avec un état de la bande de conduction dans
la boite. En conséquence, des processus tunnel dans deux directions sont autorisés, selon
la présence d’une charge dans la boite et/ou d’une paire électron-trou. Une excitation
lumineuse plus forte peut faire apparaitre la luminescence du biexciton XX en méme

temps.

A ce stade, 'augmentation de la tension interdit ’échappement des électrons de la
boite, et des structures excitoniques multichargées négatives (X?~, X37) peuvent étre
observées, créées par des paires électron-trou photoexcitées et des électrons introduits via

la zone dopée par effet tunnel.

6.2.2 Cas des boites GaAs/AlGaAs

Sur la figure 6.2.2, nous voyons un résultat, pour une boite AlGaAs/GaAs de type droplet
sur un substrat [111], obtenu par Bouet et al. [142]. Comme sur la figure 6.2.1, nous
voyons I’évolution de la structure des raies de photoluminescence en fonction de la tension
appliquée. La méme logique peut étre utilisée pour décrire ce spectre. Pour les boites
GaAs/AlGaAs de type droplet les structures de X3~ a X?* ont été rapportees [142,143)].

Un point particuliérement intéressant, dans le cadre de cette étude, est la différence
des énergies de liaison des états excitoniques entre les boites InAs/GaAs autoassemblées
et les boites GaAs/AlGaAs de type droplet. Pour les boites quantiques auto-assemblées
InAs/GaAs, la raie du trion positif X peut se trouver plus haut en énergie sur les spectres
de photoluminescence, avec des énergies de liaison typiques d’environ -1/-2 meV. La raie
du trion négatif est observée plus bas en énergie, et I’énergie de liaison correspondante est
d’environ 4-6 meV [144,145].

Sur la figure 6.2.2, obtenu pour des boites GaAs/AlGaAs de type droplet sur un
substrat [111], nous voyons que les énergies de liaison sont 4 et 6 meV pour les états X+

et X~ respectivement.
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Figure 6.2.2: Spectre en code couleur de photoluminescence obtenu par Bouet et al [142] pour
une boite quantique GaAs/AlGaAs droplet en fonction de la tension appliquée.

Cette différence est la signature que l'interaction répulsive entre les trous est plus

forte que l'interaction attractive électron-trou dans les boites InAs, contrairement aux
boites GaAs.

Pour les boites GaAs/AlGaAs obtenues par remplissage de nanotrous, des mesures
de photoluminescence sur des boites uniques non insérées dans une structure n-i Schottky;,
ont montré que les deux raies X' et X~ se trouvent a plus basse énergie par rapport a
I'exciton neutre, avec les énergies de liaison 3 et 5 meV respectivement [63]. Ce résultat
est différent des valeurs typiques pour les boites auto-assemblées InAs/GaAs que nous

venons de discuter, mais est en bon accord avec des résultats obtenus pour des boites
GaAs/AlGaAs droplets.

Conclusion intermédiaire

Nous avons présenté des études précédentes sur la spectroscopie des états chargés dans les
boites quantiques uniques InAs/GaAs auto-assemblées et les boites GaAs/AlGaAs. Nous
allons utiliser ces résultats comme des repéres pour nos mesures, ce qui nous permettra

d’identifier des raies et de comparer nos résultats avec ceux effectués précédemment.

6.2.3 Résultats expérimentaux: boites uniques dans une structure n-i Schot-

tky

Dans un premier temps, nous nous sommes donc intéressés a un systéme relativement

simple: un échantillon avec des boites uniques GaAs/AlGaAs dans des nanotrous. Le
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but de cette étude était d’observer et controler le chargement des boites et d’identifier les

raies sur les spectres de photoluminescence.

Paramétres de |'échantillon

La structure de I’échantillon étudié est présentée dans le tableau suivant:

Couche Composition épaisseur nominale
Buffer GaAs 250 nm
Doped contact layer Si: GaAs 2e18 em ™ 250 nm
Graded doped contact layer | Si: Al,Ga;_,As (0.05<x<0.43) 250 nm
Tunnel barrier Aly43Gags7As 25 nm
Nanohole formation Al 2 monocouches
Quantum dot GaAs 3 nm
Top barrier Aly33GagerAs 100 nm
Top barrier Alo,ggGCLo,@pAS - Al0,43GCLO,57AS 16 nm
Confining layer Aly13Gags7As 21 nm
Cap GaAs 10 nm

Table 6.1: Paramétres de l’échantillon avec des boites quantiques uniques GaAs/AlGaAs dans
une structure n-i Schottky étudié dans ce chapitre.

Dans cette structure, en l'absence de champ électrique appliqué, on prévoit que les
boites sont chargées négativement a cause de la couche dopée Al,Ga,_,As. Pour vider
les boites des électrons, il faut appliquer une tension négative, d’autant plus élevée que

I’'on souhaite obtenir des états chargés positivement.

Pour ces paramétres de croissance, ’épaisseur finale des boites est d’environ 5-7
nm, et la luminescence est prévue vers 1,59 eV (780 nm). La figure 6.2.3 présente trois
spectres en code couleur de photoluminescence en fonction de la tension appliquée. Ces
spectres montrent des structures des raie similaires, obtenues de maniére systématique
sur différentes boites. L’excitation lumineuse est effectuée avec une diode laser a 532 nm,

la puissance d’excitation enregistrée devant la fenétre d’entrée du cryostat est 150 uWW.

Nous observons la photoluminescence vers 1,62 eV (760 nm) ce qui indique que
I’épaisseur des boites est plutot petite. Le signal des boites est observé pour les tensions
entre -1.5 et -0.3 V. Nous n’avons pas pu appliquer des tensions négatives plus fortes a

cause des valeurs de courant de fuite trés élevées et du risque d’abimer I’échantillon.

La résolution spectrale pour cette série de mesures était 100 peV. Considérant
nos résultats présentés dans les chapitres 3-5, sur d’autres échantillons avec des boites

GaAs/AlGaAs, le splitting de structure fine est typiquement de 'ordre de 50 pueV'; cette
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Figure 6.2.3: Trois spectres de photoluminescence en fonction de la tension électrique appliquée,
pour trois boites différentes (Aexe = 532nm, P = 150uW ).

résolution n’est donc pas suffisante. Pour identifier les raies observées sur ces spectre,
nous allons considérer leur structure et les énergies de liaison associées, en comparant

avec la littérature [63].

Sur la figure 6.2.3 nous associons la raie a la plus haute énergie a I’exciton neutre X°.
[’augmentation de la tension électrique abaisse la structure des bandes et augmente la
probabilité de chargement par des électrons. Vers-1,4 V| trois autres raies apparaissent, et
leur intensité augmente avec 'augmentation de la tension. Considérant 1’écart en énergie
entre ces raies et la raie associée a I'exciton neutre X° (3 meV, 4,5 et 5 meV) et comparant
avec les résultats dans la référence [63], nous associons ces raies aux excitons chargés, et
en particulier & X, X2~ et X3,

On constate une grande similitude avec la figure 6.2.1, dans la gamme -1,2/-0,8 V,
et la figure 6.2.2, dans la gamme 0/0,6 V. Il apparait successivement des états chargés
puis multichargés négativement. L’é¢largissement des raies, lorsque la tension augmente,
est associée a une augmentation du taux de tunneling des charges; puis a I’absence de

photoluminescence lorsque le courant de fuite devient significatif (cf. chapitre 2).

A noter que la barriére tunnel (25 nm de Aly43Gags7As) semble étre suffisamment

haute pour empécher la création de trions positifs.

Cette information sur la structure des raies pour les boites uniques va nous aider a
expliquer un systéme plus complexe - deux boites quantiques couplées (QDM) - que nous

allons décrire dans les sections suivantes.

Maintenant nous allons nous intéresser a l'influence de la puissance d’excitation sur
les spectres en fonction de la tension. La figure 6.2.4 présente trois spectres de la méme

boite pour trois puissances d’excitation différentes.

Le changement de puissance d’excitation a comme effet principal le décalage du

spectre selon 'axe de la tension, ce qui indique une accumulation de charge dans la
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Figure 6.2.4: Spectres de photoluminescence en fonction de la tension électrique appliquée, pour
la méme boite et trois puissances d’excitation différentes.

structure, en particulier de trous au voisinage de la surface. Nous observons un décalage
vertical d’environ 0.2 V pour les spectres obtenus avec des puissances d’excitation de 50
et 500 pW.

6.2.4 Systéeme a deux boites quantiques (QDM) dans une structure Schot-
tky

Dans cette partie, nous allons voir les résultats des études sur les QDM de boites
GaAs/AlGaAs obtenues par remplissage des nanotrous, alignées verticalement. La de-
scription détaillée de la méthode de croissance des QDM est donnée dans le chapitre 2.
Cette structure est similaire a la structure avec une boite, mais cette fois la premiére
couche dopée GaAs est suivie par une couche GaAs isolante et une barriére et puis la
procédure de formation de boites est répétée deux fois avec une barriére supplémentaire
AlGaAs entre les deux couches de boites GaAs.

Si on applique un champ électrique a la structure, il est possible d’aligner des niveaux
d’énergie entre les deux boites. Ceci permet aux électrons et aux trous de tunneler d’une
boite & 'autre. En conséquence, ces électrons et trous deviennent délocalisés, et on peut
obtenir des états excitoniques indirects, quand 1’électron et le trou se trouvent dans des
boites différentes. Les excitons formés par un électron et un trou dans la méme boite

s’appellent les excitons directs.

La probabilité des effets tunnel dépend de I’épaisseur de la barriére entre les boites,
qui doit étre suffisamment fine pour permettre aux électrons et/ou aux trous de tunneler
d’une boite a autre. Pour les boites InAs/GaAs, il a été montré que le couplage diminue
fortement pour les barriéres a partir de 6 nm - si la barriére est trop épaisse, les orbitales

moléculaires dans les QDM restent localisées [146].

Le confinement de chaque boite dans un nanotrou peut étre controlé indépendamment
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pendant la croissance. Dans une QDM, les paramétres des boites peuvent étre accordés
pour favoriser ’alignement des niveaux de la bande de valence ou des états de la bande
de conduction, pour étudier des états indirects avec des trous ou des électrons délocalisés,

respectivement.

Anticroisement des excitons dans une QDM

Dans le paragraphe précédent, nous avons discuté que pour une QDM dans une structure
Schottky, il est possible de délocaliser des électrons ou des trous en alignant les niveaux

d’énergie correspondants des boites.

Tout d’abord, nous allons décrire une notation couramment utilisée pour les états ex-
citoniques dans une QDM. Quatre nombres sont utilisés, qui donnent le nombre d’électrons
et de trous dans le systéme. Ces nombres forment une matrice 2x2. L’absence de porteurs
s’écrit dans cette notation comme (§{). Un exciton direct dans la premiére boite s’écrit
(ig), et un exciton indirect avec un électron dans la premiére boite et un trou dans la
deuxiéme boite s’écrit (%2) Pour montrer 'origine des électrons et des trous qui recom-
binent radiativement, deux éléments dans ces matrices sont soulignés quand on parle de

raies de photoluminescence.

La figure 6.2.5 réalisée par A. Boyer de la Giroday et al. [147| schématise les deux
anticroisments possibles pour un exciton neutre: l'anticroisement des électrons et des

trous.
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Figure 6.2.5: Schéma des anticroisements des électrons et des trous dans une QDM [147].

Les anticroisements associés aux processus tunnels des électrons sont plus prononcés
que les anticroisements associés aux processus tunnels des trous, ce qui peut étre expliqué

par la différence de leurs masses effectives.
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6.2. Spectroscopie des états chargés dans une boite quantique unique

Maintenant, intéressons-nous & comment se manifestent ces transitions sur les spec-
tres de photoluminescence. L’alignement des niveaux d’énergie de deux boites dans une
QDM fait apparaitre des anticroisements sur les spectres de photoluminescence en fonction
de la tension appliquée [148-152]. L’origine de ce comportement est le principe de Pauli
qui interdit 'existance des deux particules dans un méme état, et au point de croise-
ment possible des branches associées aux excitons directs et indirects, ces branches se
repoussent. Scheibner et al [153] présentent un spectre de photoluminescence en fonction
du champ électrique appliqué d’'une QDM de boites auto-assemblées InAs/GaAs (figure
6.2.6). Les parameétres des deux boites sont: 2.9 nm en hauteur et 14.6 nm en diameétre
pour la boite B (bottom), et 2.1 nm en hauteur et 17.9 nm en diamétre pour la boite T

(top). Les deux boites sont séparées par une barriére GaAs d’environ 6.6 nm.
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Figure 6.2.6: Spectre de photoluminescence, qui présente la spectroscopie des niveaux d’énergie
(LACS), obtenu par Scheibner et al [153] pour une QDM de deux boites auto-assemblées
InAs/GaAs, alignées verticalement dans une structure n-i Schottky. A gauche - spectre de pho-
toluminescence en fonction du champ électrique appliqué; a droite - représentation schématique
des niveaur d’énergie dans ce systéme.

L’identification des raies associées aux excitons directs et indirects est couramment
faite a l'aide de la force de l'effet Stark. Les états indirects présentent un Stark shift
beaucoup plus fort que les états directs, & cause de la différence en moment des dipoles
des excitons. Cette différence provient de la différence en rayons des excitons directs et

indirects, car pour ces derniers, 1’électron et le trou sont séparés par la barriére entre les
deux boites de la QDM.

Sur la figure 6.2.6, nous voyons une série d’anticroisements pour la raie associée a
I'état (% 8). Le premier anticroisement est associé a I’exciton indirect (% (1)) formé par un
exciton dans la premiére boite et un trou dans 1’état fondamental dans la deuxiéme boite.
Les autres anticroisements sont associés aux niveaux excités de la boite T (anticroisement

du niveau fondamental de la boite B avec les états excités notés Ty, Ty, T3 et Ty sur le
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schéma de droite, figure 6.2.6). Une raie associée a I'état (i (1) ), qui correspond a |’exciton
direct dans la boite B en présence d’un trou dans la boite T, est observée au-dessus de la

. s : : 10
raie associée & l'exciton direct (7).

Scheibner et al [153] présentent aussi un spectre de photoluminescence ou des com-

plexes multichargés peuvent étre observés. Ce spectre est présenté sur la figure 6.2.7.
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Figure 6.2.7: Spectroscopie des niveaux d’énergie (LACS), obtenu par Scheibner et al [153] pour
une QDM de deux boites auto-assemblées InAs/GaAs alignées verticalement dans une structure
n-i Schottky. Le spectre de photoluminescence en fonction de la tension appliquée est accompagné
par une représentation schématique des complexes chargés dans ce systéme.

Nous ne commenterons pas toutes les raies, mais a nouveau, nous voyons que l’alignement
des niveaux excités de deux boites crée aussi des anticroisements sur les spectres de photo-
luminescence. En raison d’états chargés ou multichargés, le spectre peut devenir complexe

a analyser de part la présence d'un nombre élevé de raies observées.

6.3 Résultats expérimentaux: QDM dans une structure n-i Schot-

tky

6.3.1 Parameétres de |I'échantillon

La structure de I’échantillon étudié est présentée dans le tableau suivant:
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6.3. Résultats expérimentaux: QDM dans une structure n-i Schottky

Couche Composition épaisseur nominale
Buffer GaAs 300 nm
Dopant layer Si: GaAs 2e18 em ™3 400 nm
Intrinsic spacer GaAs 50 nm
Nanohole formation Ga X monocouches
Recristallization As -
Bottom barrier Aly45Gags5As 7 nm
Lower dot GaAs 0.6 nm
Barrier Aly45Gags5As 4 nm
Top dot GaAs 0.65 nm
Recristallization As -
Top barrier Aly34GagesAs 99 nm
Cap GaAs 10 nm

Table 6.2: Parameétres de [’échantillon avec des QDM GaAs/AlGaAs dans une structure n-i
Schottky étudié dans ce chapitre.

L’épaisseur previsionnelle des boites est 3-4 nm pour la premiére famille et 2-3 nm
pour la deuxiéme famille. Avec ces caracteristiques, la luminescence est prévue pour ces

deux familles des boites a 740 nm et 680 nm, respectivement.

La figure 6.3.1 montre le diagramme des bandes pour le systéme étudié - deux boites
quantiques alignées verticalement dans un nanotrou. La barre sous le diagramme montre
les matériaux correspondants: la premiére couche de GaAs dopé n+ est montrée en vert,
les autres couches de GaAs en bleu, et en rouge, ce sont les couches de AlGaAs de

concentrations différentes - Al 45Gags5As et Alg34Gags5As.

Sans tension appliquée, les bandes sont inclinées; cette inclinaison est définie par
I’épaisseur L de la structure et la tension dans le contact Schottky, qui est d’environ 0,75
V pour une jonction GaAs-Cr [154], mais peut varier a cause de défauts de surface et
des états surfaciques. Pour une tension de 0,75 V le champ intrinseque est d’environ 44
kV /cm sans tension externe appliquée. Le décalage relatif en énergie induit dans les deux
boites peut étre calculé comme 0F = F'd, ou F est la valeur de champ et d est la distance

entre les centres des boites. L’application d’une tension externe va changer ce décalage

Vd
en énergie, d'une quantité I Pour une distance entre les boites de 7 nm, cette valeur

est ~ 4 meV par 0,1 V appliqué.

6.3.2 Caracterisation de |'échantillon (PL)

Maintenant, nous allons présenter les résultats expérimentaux. La premiére étape de
I’étude était de voir si la luminescence correspondait aux valeurs envisagées. Nous avons

fait des études sur un échantillon non-processé. Cela a deux effets principaux. Premiére-

142



Chapitre 6. Spectroscopie des états chargés dans un systeme de 2 boites quantiques
(molécule)

Figure 6.5.1: Diagramme des bandes de la structure n-i-Schottky pour le systéme de deux boites
quantiques GaAs/AlGaAs. Les couleurs correspondent a: vert - n+ GaAs, bleu - i-GaAs, rouge
- AlGaAs.

ment, une différence remarquable entre échantillon processé et non-processé est ’absence
de couche de Cr sur la surface. La couche de 5 a 10 nm que nous utilisons pour faire
un contact en face avant de la structure Schottky absorbe une partie non-négligeable
des photons d’excitation ainsi que du signal. L’absence de cette couche augmente donc
lefficacité d’excitation et de détection. Deuxiémement, nous ne pouvons pas changer la
tension effective appliquée a la structure. Cependant, nous avons une méthode indirecte
pour changer le champ effectif a ’aide de la puissance d’excitation, comme montré dans
la section précédente avec nos résultats sur les boites uniques. L’augmentation de la puis-
sance d’excitation provoque une accumulation de charges dans la structure. Ces charges

accumulées créent leur propre champ local qui compense le champ intrinséque.

L’excitation est faite avec une diode émettant a 532 nm. Une compilation des spectres
pris sur cet échantillon est montrée sur la figure 6.3.2. 6 spectres représentent 6 points
différents pour deux valeurs de puissance (66 et 140 nW). Un spectre (en bleu) est pris

sur une large gamme et permet d’observer I’émission du GaAs et des barriéres.

Entre le signal de GaAs vers 1,5 eV et le signal de AlGaAs vers 1,95 eV, nous observons
le signal de deux familles de boites quantiques. Vers 1,82-1,86 ¢V (ou 670-680 nm), nous
voyons la premiére famille de boites. Nous observons la deuxiéme famille dans la région

spectrale comprise entre 1,66 et 1,72 eV (ou 725 et 740 nm) (selon la zone sondée). Nous
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6.3. Résultats expérimentaux: QDM dans une structure n-i Schottky

attribuons la différence en énergie d’émission pour la deuxiéme famille & des fluctuations
de I'épaisseur des boites. Ceci peut également étre observé pour la premiére famille.
Notons que pour cette série nous pouvons voir une certaine corrélation des résultats pour
les spectres 1-3 et les spectres 4-6, pour lesquelles 1’énergie d’émission de la famille des
boites a plus basse énergie est presque identique. Ceci est la conséquence du fait que ces
spectres ont été enregistrés avec des déplacements latéraux assez petits (~ 10um) par
séries de 3 points. Aprés la premiére série, un grand déplacement (quelques centaines de
pm) a été fait, avant d’enregistrer une nouvelle série de trois points. Ceci indique que,

étant localement homogéne, I'épaisseur des boites change a plus grande échelle.
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Figure 6.3.2: Compilation de spectres de photoluminescence pris sur un morceau d’échantillon
non processé (sans contacts).

Avant de présenter et discuter les résultats de photoluminescence des QDM avec
controle de charge, nous allons faire une estimation des niveaux d’énergies des électrons
et des trous dans ces structures, a partir des énergies d’émission mesurées (environ 1,69

eV et 1,84 eV) et dans le cadre d’'un modéle a deux puits quantiques.

Les masses de 1’électron et du trou lourd, selon ’axe de croissance sont choisies égales
ame = 0,067Tmg et my, = 0,35mqg (myg est la masse de ’électron libre) [23]. Le rapport
des offsets de bande est fixé a 70:30. Les concentrations en Aluminium des barriéres sont
fixées a leur valeur nominale. On obtient alors deux puits: le premier, simulant la boite
inférieure, de largeur 3,8 nm, entre deux barriéres de Aly45Gag.55As; le second, de largeur

1,8 nm, entre une barriére de Al 45Gag55As et une barriére de Aly3,GageeAs.
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Figure 6.3.3: Structure de bandes pour deuz puits quantiques dans le régime “flat-band” (modéli-
sation). Les écarts entre les niveaur S des électrons et de trous sont présentés. Les états P sont
schématisés pour une QDM avec les mémes paramétres de confinement.

La figure 6.3.3 montre la structure de bandes correspondantes, ainsi que les résultats
de la modélisation des états S. La position des états P, induits par le confinement latéral,

est également schématisée.

L’écart entre les états S des électrons dans ces deux boites est 106 meV. Pour aligner
ces états dans notre échantillon, il faudrait appliquer une tension positive d’environ 2 V
au-dela du régime “flat-band”. Cette configuration n’est donc pas accessible. Considérant
I’écart en énergie entre les états S et P des électrons, 20-25 meV, et des trous , 10-15
meV, (en s’appuyant sur les résultas de la référence [65]), nous pouvons aussi conclure
qu’il n’est pas possible d’aligner des états P des électrons de la premiére boite B avec les

états S de la deuxiéme boite T).

Considérons les états S de trou, pour lesquels 1’écart en énergie est plus faible. Les
centres des puits étant séparés d’environ 7 nm, un croisement entre ces états nécessite un
champ électrique d’environ 60 kV/cm. A l'échelle de la structure totale (170 nm), ceci
correspond a une tension de 1 V. Bien qu’un peu grande, cette valeur est comparable a
la tension résiduelle attendue (0.5 — 0.7 V).

De plus, notre modéle, basé sur des puits quantiques, permet une analyse semi-
quantitative, mais néglige l'effet du confinement latéral (une étude théorique et numérique
plus complexe serait nécessaire). Le confinement selon 1'axe de croissance favorise forte-

ment les états électroniques, de masse faible, dont 1’énergie de confinement est 4 fois
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supérieure a celle des trous. Dans le plan, électron et trou ont des masses comparables
(me = 0,067mg et my, = 0,1myg) et des énergies de confinement proches. Une prise en
compte exacte de ce confinement latéral devrait s’accompagner d’une diminution des én-
ergies des électrons (insuffisamment pour permettre un croisement) et une augmentation
de celle des trous (a énergie d’émission constante). Il est a noter que cette correction
sera d’autant plus forte que la dimension latérale de la boite sera faible, ce qui est le cas
de la boite inférieure B, située au fond du trou, et de dimension plus faible que la boite
supérieure T. En conclusion, une diminution de 1’écart entre les états de trous et une

valeur inférieure a 43 meV est attendue.

6.3.3 Evolution des états chargés avec la tension électrique

Nous passons maintenant aux études de cet échantillon en champ électrique. Pour ef-
fectuer cette expérience, nous avons fait des contacts comme décrit dans le chapitre 2.
Nous avons réalisé des masques en or avec des trous de 2, 3 et 4 um en diamétre. Nous
varions la tension entre deux valeurs qui correspondent & une augmentation rapide du
courant. Pour notre échantillon, c’est la région entre —1V et 0,6V. Nous ne voyons
pas de signal pour des tensions inférieures a 0V. La valeur maximale est limitée par le
potentiel du contact Schottky, ol nous atteignons le régime “flat-band” et des courants
élevés. Cette valeur est d’environ 0,6 V pour nous. Nous présenterons donc les résultats
pour les tensions 0,1 — 0,6V . Pour chaque valeur de tension, nous faisons une acquisition
de la luminescence totale. Le pas varie de 0,001 V (600 points dans la région d’intérét) a
0,01 V (60 points).

Influence de la longueur d'onde d'excitation

L’énergie d’excitation définit ot les paires électron-trous sont créées, ainsi que l'efficacité
de cette excitation et du piégeage dans les boites quantiques. Nous avions deux sources
d’excitation pendant ces é¢tudes: une diode a 532 nm (2,33 ¢V) et une diode & 638 nm (1,94
eV). La figure 6.3.4 montre deux spectres de photoluminescence pour la méme ouverture

de 2 um en diametre.

Pour avoir la méme intensité de photoluminescence des raies, il nous a fallu exciter
becaucoup plus fort avec l'excitation en rouge (un facteur 200). La raison de ceci est le
fait que, avec une excitation a 638 nm, nous excitons des paires électron-trou dans les
couches de GaAs, et l'efficacité du piégeage est réduite. Dans le cas d’'une excitation a 532
nm, nous pouvons créer des paires électron-trou dans la barriere AlGaAs, qui sont ensuite

plus facilement piégées dans les boites. Ces processus sont schématisés sur la figure 6.3.5
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Figure 6.3.4: Spectres de luminescence enregistrés sur un trou de 2 pm en diamétre pour deux
longueurs d’onde d’excitation.

ol nous avons montré les régions de création de paires électron-trou (électrons et fleches

en vert correspond a l'excitation a 532 nm, en rouge - & 638 nm).

Figure 6.5.5: Schéma d’excitation et de piégeage des électrons et de trous pour une excitation a
532 et 638 nm. Les couleurs sur la diagramme correspondent a: vert-excitation a 532 nm; rouge

- excitation a 638 nm. Les couleurs de la barre sous le diagramme correspondent a: vert - n+
GaAs, bleu - i-GaAs, rouge - AlGaAs.

La puissance d’excitation plus grande, & 638 nm, a une autre conséquence - une

accumulation de charges dans le systéme. Beaucoup de paires électron-trou sont créées,
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puis séparées par le champ électrique. Apparemment, ceci crée une zone d’accumulation
de gaz de trous dans le GaAs derriére la barriére de AlGaAs des boites, un effet similaire
a celui discuté par B.Eble [144]. Des charges proches de la barriére relativement fine (7
nm) de AlGaAs causent aussi un élargissement de raies (figure 6.3.4). Ce mécanisme est
schématisé sur la figure 6.3.5: les électrons créés dans le GaAs par une excitation a 638 nm
ont tendance & migrer vers la région du n-GaAs, et des trous s’accumulent au voisinage
de la barriére (zone indiquée par un triangle rouge). Un nombre relativement petit de

paires électron-trou peut étre absorbé dans la QDM.

Nous pouvons conclure que 'excitation & 532 nm est plus efficace, et pour nous, elle
donne de meilleurs résultats, permettant de travailler a faible puissance sans accumulation

de charges. Nous I’avons utilisé pour le reste des résultats présentés dans ce chapitre.

Influence de la taille des ouvertures

Intéressons-nous au nombre de raies/boites visibles pour chaque diamétre de 'ouverture.
Deux séries, pour des ouvertures différentes, sont montrées sur la figure 6.3.6. Le spectre
a gauche correspond a l'ouverture la plus petite, de 2 um en diameétre, et le spectre a

droite montre le résultat pour une ouverture plus grande, de 4 um en diameétre.
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Figure 6.5.6: Spectres de luminescence enregistrés sur deux trous de 2 et 4 um en diameétre pour
deuz longueurs d’onde d’excitation (Aeze = 532nm, P = 10uW .

La différence s’exprime en nombre de raies observées sur chaque spectre. Pour es-
timer le nombre de boites observées, considérons le fait que nous observons deux types de
raies:

1) Celles qui présentent des Stark-shifts faibles pour toute la gamme des tensions
et
2) Celles qui présentent des Stark-shifts forts. Elles apparaissent typiquement entre 0,1-
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0,4 V, et vers 0,6 V le Stark-shift diminue.

Nous reviendrons & cette classification plus tard. Maintenant utilisons cette informa-

tion pour estimer le nombre de boites.

Nous avons fait une statistique sur 20 ouvertures de 2 ym en diamétre, et nous voyons
typiquement une seule raie forte du groupe 1 (Stark-shift faible). Sur la figure 6.3.6 (a)
cette raie se trouve vers 1,6855 eV. Les autres raies présentent des Stark shifts forts pour

des valeurs particuliéres de la tension.

A partir de cette information, nous allons lier le nombre de boites (QDM) observées
avec le nombre de ces raies. Pour des ouvertures de 4 um, le nombre de ces raies est plus
élevé que pour les trous de 2 um. Sur la figure 6.3.6 (b) nous voyons au moins deux raies
du groupe 1, a 1,6887 et 1,6898 eV (0,6 V), qui indiquent que nous voyons le signal de
plusieurs boites (2 dans ce cas). Nous avons donc choisi des ouvertures de 2um pour isoler
le signal des QDM uniques et faciliter I’analyse des spectres. A noter que les images AFM
donnent une densité moyenne de nanotrous égale a ~ 0, Tum 2. Il reste donc possible de

trouver deux QDM dans certaines ouvertures de diamétre 2 pum.

Influence de la puissance d'excitation

Un autre outil que nous avons pour controler le nombre de raies est la puissance d’excitation.
On cherche une puissance d’excitation telle que nous avons un nombre de raies minimal ou
proche de minimum. La figure 6.3.7 montre deux spectres pris avec différentes puissances
d’excitation (les deux sont obtenus avec l'excitation a 532 nm). A gauche, se trouve le
spectre obtenu pour la puissance d’excitation 10 uW et un temps d’intégration de 30 s,
et a droite, se trouve le spectre obtenu pour la puissance d’excitation 1 W et un temps

d’intégration 500 s.

Nous voyons que, & basse puissance, nous pouvons diminuer le nombre de raies. En
particulier, la diminuation de la puissance a supprimé la raie a 1,6778 eV (0,1 V) sur
le spectre de gauche, ainsi que plusieurs raies entre 1,678 et 1,691 eV pour les tensions
0,3-0,6 V.

La puissance d’excitation influence aussi le nombre des porteurs de charge injectés
dans la structure. Des charges accumulées peuvent créer un champ local, ce qui va changer
le champ effectif total. Les spectres sont ainsi décalés I'un par rapport a ’autre de 0,015
V (pour les spectres de la figure 6.3.7). Cette différence influence des raies via leur Stark-
shift: sur la figure 6.3.8 (a) nous pouvons voir des déplacements de raies induits par ce
champ effectif. Une série de spectres a été prise pour une méme tension appliquée, en

fonction de la puissance d’excitation. La premiére acquisition est faite avec la puissance
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Figure 6.8.7: Spectres de luminescence enregistres sur un trou de 2 um en diamétre pour deux
puissances d’excitation (Aeze = 532nm).

d’excitation 0,5ulV et le temps d’integration de 480 s. Pour chaque acquisition conséc-
utive, nous augmentons la puissance d’un facteur 2 et diminuons le temps d’intégration
d’un facteur 2. Tous les spectres sont pris pour la valeur de tension 0,5 V correspondent
aux spectres montrés sur la figure 6.3.7. La figure 6.3.8 (b) montre des spectres pour
la méme ouverture, pris pour la méme puissance d’excitation 10uWW et une tension vari-
able entre 0,46 et 0,5 V, qui agit sur le spectre de fagon équivalente a 'augmentation de

puissance sur la figure 6.3.8 (a).

6.3.4 Etudes résolues en polarisation

Pour identifier des raies observées sur les spectres de photoluminescence en fonction de la
tension, nous avons fait des études de photoluminescence résolue en polarisation linéaire.
Comme dans les chapitres 3 et 5, nous utilisons un polariseur linéaire et une lame \/2
que nous tournons pour enregistrer les spectres pour 19 angles qui couvrent la région
180° (de A/2 ). La figure 6.3.9 montre les spectres pris pour deux positions orthogonales
qui correspondent & l’orientation selon les axes cristallins de 1’échantillon. Ces spectres
présentent la polarisation des raies pour les spectres présentés sur la figure 6.3.7, pour

une tension de 0,6 V.

Pour tous les pics, nous avons fait des ajustements des positions et des valeurs de

FSS. Les résultats sont présentés dans le tableau 6.3:
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Figure 6.3.8: (a) Spectres de photoluminescence pour 5 puissances différentes pour une tension
de 0,5 V. (b) Spectres de photoluminescence pour la méme ouverture avec une puissance fize de
10 pW et une tenston variable entre 0,46 et 0,5 V.
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|
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Figure 6.53.9: Spectre de photoluminescence pour deux angles d’analyse orthogonaux, pris pour
une tensiton de 0,6 V et la puissance d’excitation de 10 pW .
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6.3. Résultats expérimentaux: QDM dans une structure n-i Schottky

Numéro du pic (c.f. 6.3.9) | Energie moyenne (eV) | Valeur du splitting(uel/)
3 1.67823 38
6 1.68213 74
8 1.68465 34
12 1.68863 37
13 1.68926 42
14 1.69044 75

Table 6.3: Valeurs des splittings de structure fine pour les raies sur la figure 6.3.9.

Notre résolution spectrale pendant ces mesures était de 40 peV (20 peV aprés la
déconvolution). Les autres raies sur la figure 6.3.9 ont un splitting de structure fine

inférieur a 20 peV .

La figure 6.3.10 montre un schéma de raies avec une indication de présence de struc-

ture fine. En bleu, sont montrées des raies avec une structure fine (tableau 6.3).
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Figure 6.3.10: (a)(c) Spectres de photoluminescence a deuz puissances d’excitation différentes,
(b)(d) Schéma de raies en code couleur, montrant la présence de splitting de structure fine (en
bleu - avec, en rouge - sans).
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6.3.5 Identification des raies. Complexes excitoniques dans les boites

A ce stade, nous pouvons essayer d’identifier les raies observées. Pour le faire, intéressons-
nous a la reproductibilité des résultats pour trouver des complexes de raies observés
systématiquement. La figure 6.3.11 présente un spectre de photoluminescence obtenu
pour une ouverture de 2 um en diametre et un schéma de raies avec leur polarisation.
Nous allons discuter les raies numérotées de la figure 6.3.11 & gauche dans les paragraphes

suivants.
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1,694 I ks _ »
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1292 - L
- o 1,690 - —ee 1 690
F.ﬂ‘ 1380 1 ——
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Figure 6.3.11: (a) Spectre de photoluminescence pour une ouverture de 2 um en diamétre obtenu
avec une excitation a 532 nm (10 pW), (b) schéma des raies en code couleur, montrant la
présence de splitting de structure fine (en bleu - avec, en rouge - sans).

Rappelons-nous la classification de raies selon leur Stark-shift. Nous avons divisé
toutes les raies observées en deux groupes. Le premier groupe est composé des raies avec
un faible Stark shift; sur tous les spectres, nous avons au moins une raie forte de cette
catégorie; ces raies présentent un splitting de structure fine. Sur la figure 6.3.11 une
telle raie se trouve vers 1.6872 eV (raie numéro 1). Typiquement (sur la plupart de nos
spectres), ces raies sont accompagnées par une raie qui présente un Stark shift fort; sur
la figure 6.3.11 une telle raie se trouve vers 1.6879 eV (raie numéro 2). Nous avons mis de
telles raies dans le deuxiéme groupe et nous les associons aux transitions indirectes. Pour
expliquer l'origine de ces raies, intéressons-nous au travail de M.Scheibner et al. [155] qui
ont étudié des QDM InAs/GaAs. Sur la figure 6.3.12 (figure 1(d) de [155]) on peut voir
une structure de raies similaire a la notre!. La figure 6.3.12 est obtenue pour une QDM
avec une barriére d’épaisseur 6 nm et la distance entre les centres des boites est de 8,5

nm.

'La figure dans I’article de Scheibner est inversée par rapport & nos figures car I’axe horizontale donne
le champ effectif dans la structure. Sur nos figures, 0 correspond & ’absence de tension externe appliquée
(champ effectif non-nul).
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Figure 6.53.12: Spectre de photoluminescence obtenu par Scheibner et al. [155] pour une QDM
InAs/GaAs avec une distance entre les centres des boites de 8,5 nm.

Scheibner et al. [155] associent la raie avec un faible Stark shift & une paire électron-
trou dans la boite & plus basse énergie, en présence d'un trou dans la deuxiéme boite,
donc I'état (i (1)) Dans nos résultats, cette raie (1) présente un splitting de structure fine
(74 peV pour la figure 6.3.7, tableau 6.3). Contrairement a I'état Xt dont les transitions
optiques sont polarisées circulairement, ce complexe peut étre considéré plutdét comme un
exciton neutre, couplé avec une charge externe, qui modifie I’énergie de transition pour

cette paire.

Maintenant, intéressons-nous a la raie avec un fort Stark-shift sur la figure (la raie
numéro 2 de la figure 6.3.11) et comparons avec les raies sur la figure 6.3.12. Sur la
figure 6.3.12, nous voyons qu’une raie similaire est 'une des deux branches qui for-
ment l’anticroisement; elle est associée par Scheibner et al. aux excitons neutres et

I’anticroisement observé est formé ainsi par 1’état direct (i 8) et I’état indirect (% 2)

Sur le spectre 6.3.12, la raie associée a (i (1)) est plus haute en énergie que la raie
associée a l’exciton neutre (ig) Nous pouvons conclure que dans ce cas, le sens de
I’énergie de liaison pour un tel complexe positif est de méme signe que pour les trions
positifs dans une boite unique, donc typiquement négative (figure 6.2.1), mais le décalage
est relativement faible (environ 0,4 meV) a cause d’une distance plus grande entre les
charges dans les deux boites qui forment la QDM (par rapport a une localisation dans

une méme boite).

Pour les boites GaAs/AlGaAs, 1'énergie de liaison pour les deux trions X+ et X~ est
typiquement positive, et la raie associée & X est plus basse en énergie par rapport a la
raie de X (figure 6.2.2). Ceci est en accord avec nos résultats, comme on peut le voir sur
la figure 6.3.11 (4 0.6 V, la raie 2 est plus haut que la raie 1). L’écart de 0,7 meV est aussi

plus petit que les valeurs typiques associées a un trion dans des boites GaAs/AlGaAs.
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Dans notre échantillon, la barriére est plus fine, 4 nm par rapport a 6 nm dans 1’échantillon
de M.Scheibner et al. [155], ce qui devrait augmenter la force d’interaction coulombienne,
mais il faudrait aussi considérer la forme de nos boites et estimer la distance entre les

centres des boites.

Avant de faire ces estimations, il est nécessaire de noter que, contrairement aux
résultats de Scheibner et al. [155], nous n’observons pas avec la méme intensité la branche
haute énergie de ’anticroisement entre un exciton direct (i 8) et un exciton indirect (%2)
La raie a haute énergie n’a été observée que trés rarement et trés faiblement au cours de nos
mesures; sur la figure 6.3.11(a), c’est la raie numéro 3. Ce comportement, déja constaté
par A. Boyer de la Giroday et al. [156], peut étre associé¢ a une thermalisation efficace
des porteurs vers I’état de plus basse énergie. Sur cette base, nous avons entrepris de
modéliser cette branche de ’anticroisement a I'aide d’un modeéle & deux niveaux, prenant
en compte l'effet Stark relatif entre la transition directe Fj et la transition indirecte

Ey+p(V = VW):

(r——
(6.3.1)
W Ey+p(V = W)

Vo correspond a la tension appliquée au croisement entre les deux transitions. La

branche de basse énergie se modélise par:

1 1
E = Ey+ op(V = Vo) - 5\/p2(V — V)2 + 42 (6.3.2)

ou p est la vitesse de changement d’énergie en fonction de tension appliquée (dE/dV) et
W est le terme de couplage entre les deux états (2W est la distance en énergie entre les
branches au point d’alignement des niveaux dans les deux boites). Le résultat pour la

branche a basse énergie de la figure 6.3.11 est présenté sur la figure 6.3.13.

Dans le tableau suivant, on trouve pour 6 QDM considérées:

Numéro de QDM | Ey (meV) | p(meV/Volt) | Vp(Volt) | W(meV)
1 1681.8 56.3 0.40 2.1
2 1685 66.7 0.39 2.3
3 1686.2 47.9 0.46 1.6
4 1691.5 48.8 0.43 1.1
5 1688.3 47.7 0.47 1.6
6 1678.6 56.3 0.46 1.6
Moyenne 54 0.43 1.7

Table 6.4: Valeurs des paramétres obtenus par modélisation de 6 raies associées aur anticroise-
ments, utilisant l'expression 6.3.2.

A tension appliquée nulle (le champ appliqué ~ 44 kV/cm), cet état se trouve a
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Figure 6.8.13: Ajustement de la raie 2 de la figure 6.3.11. Points - points expérimentauz, ligne
- fonction d’ajustement.
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Figure 6.3.14: Schéma de niveaur de trous S dans une QDM pour trois valeurs de tension
appliquée. Pour une meilleure représentation, les dimensions ne sont pas a l’échelle.

plus haute énergie, d’'une quantité pVy ~ 23meV (figure 6.3.14, gauche). Si l'on estime
la tension résiduelle V, a la surface de I’échantillon égale & 0,7 V, on obtient dans le
régime “flat band”, un écart moyen entre les états S de trous égale a p(V — V) ~ 15meV,
I'état S, de la boite supérieure étant a plus basse énergie (figure 6.3.14, droite). Ici 1}
donne la valeur de la tension externe appliquée pour laquelle on aligne les deux états
(figure 6.3.14, centre). En I’absence de champ électrique local (tension appliquée V =
V,.), Pécart entre les états S de trou (= 15meV) est inférieur a la valeur précédemment
estimée, dans un modéle utilisant des puits quantiques, mais cette diminution peut sans
doute s’expliquer par une correction des effets du confinement latéral (comme discuté

précédemment).

La valeur moyenne de l'effet Stark des états indirects est comparable & ce qui est
attendu. Pour une structure de longueur totale de 170 nm, p=54 meV /Volt correspond
a une distance d=9 nm entre les centres de boites. Le modéle simplifié avec des puits

quantiques estime d a 7 nm, mais cet écart peut s’expliquer par la non prise en compte
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du confinement latéral, ce qui conduit & sous-estimer I’épaisseur de la boite (& énergie
d’émission constante, sans prise en compte du confinement latéral il faut augmenter le

confinement selon z et réduire I’épaisseur effective des deux puits).

Nous voyons que la valeur de 1’écart pour 'anticroisement observé est plus grande
que celle obtenue par Scheibner et al. (420 peV’). Le dernier paramétre W, concerne
le couplage entre les transitions directe et indirecte. Dans les QDM a base de boites
InAs/GaAs, les plus étudiées, en présence d’un croisement des états de valence, Scheibner
et al. [155] ont mesuré une valeur de 0,21 meV, pour une barriére d’épaisseur b = 6 nm
et Doty et al. [157] ont observé un couplage W = 0,5 meV pour b = 4 nm. Pour des
structures similaires, Bracker et al. [158| ont montré que W variait de 0,2 & 1 meV pour
une épaisseur de barriére comprise entre 2 et 6 nm. A noter que les mémes auteurs ont
observé que ce terme de couplage était au moins un ordre de grandeur plus grand en cas

de croisement des états de conduction.

Afin d’estimer la valeur de ce couplage pour nos structures, nous allons reprendre
la modeéle 1D, basé sur des puits quantiques GaAs/AlGaAs. Nous reprenons les mémes
parameétres de bandes, de masses et de concentrations d’aluminium, que précédemment,
avec une largeur du puits supérieur égale & Ly = 1,8 nm. La seule modification porte sur
le puits inférieur dont la largeur est réduite & Lg = 2,4 nm afin de reproduire un écart
entre les états S de valence comparable & celui estimé par nos mesures (15 meV), et ainsi

compenser la non-prise en compte du confinement latéral.

La figure 6.3.15 présente la dépendance des transitions directe et indirecte, entre états
S de conduction et de valence, pour 3 épaisseurs de la barriere Aly 45Gags5As entre les
puits (b = 3 ; 3,5 et 4 nm). Ej est 'énergie des transitions au croisement des branches, en
I'absence de couplage ; Fy est le champ électrique effectif & ce croisement (compris entre
20 et 24 kV /cm selon I'épaisseur de la barriére). Cette figure met clairement en évidence
I’anticroisement entre les branche et l'augmentation du splitting 2W avec la diminution

de I’épaisseur b de la barriére.

Le comportement du paramétre de couplage W est présenté sur la figure 6.3.16 en
fonction de I’épaisseur de la barriére. La valeur moyenne que nous avons mesurée corre-
spond & une épaisseur effective b = 3,5 nm, proche de la valeur nominale. On constate
également une forte dépendance de W avec b, dans cette gamme d’épaisseur. Une faible
variation de I’épaisseur b entre les QDM analysées peut donc expliquer la dispersion des
valeurs de W que nous avons mesurées. A noter qu’'un calcul similaire, avec un trés fort
champ électrique permettant de coupler les états S de conduction, a montré que le terme

de couplage était environ 10 fois supérieur, et bien supérieur a la valeur mesurée.

En conclusion, 'approche semi-quantitative, basée sur le couplage de deux puits

quantiques, permet de bien comprendre et d’analyser nos observations : (i) prédiction
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F-F, (kv/cm)

Figure 6.3.15: Modélisation de l’anticroisement entre états S pour 8 épaisseurs de la barriére,
pour une QDM présentée sur la figure 6.3.12.
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Figure 6.3.16: Valeur du parameétre de couplage W en fonction de l’épaisseur de la barriére
(modélisation,).
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d’un anticroisement entre états S de valence, (ii) effet Stark de la transition indirecte
cohérent avec les paramétres de la structure, (iii) bon ordre de grandeur du couplage W
et du champ électrique. Une optimisation de la structure reste a faire, en particulier pour
observer le croisement entre états de conduction, ainsi qu'une analyse plus compléte des
nombreuses raies observées (associés aux états multichargés). Il serait également utile
de développer une modélisation 3D capable de prendre en compte 'effet du confinement
latéral qui semble jouer un réle significatif. Cependant, nos premiers résultats et nos
premiéres mises en évidence sont trés prometteurs et des travaux futurs pourront s’appuyer

sur les développements technologiques mis en place au cours de ce travail.

6.4 Conclusion

Dans ce chapitre, nous avons présenté des résultats sur le controle de charge, dans des
boites quantiques GaAs/AlGaAs obtenues par remplissage de nanotrous, dans une struc-
ture n-i Schottky:.

Nous avons d’abord étudié un échantillon avec des boites uniques - un systéme rela-
tivement simple. Le but de ces études était de déterminer quels états étaient accessibles
et a quelles tensions, d’estimer la possibilité de controler le chargement des boites, et

comparer ces résultats avec des études précédentes, qu’on trouve dans la littérature.

Nous avons trouvé une bonne correspondance entre nos systémes et ceux discutés par
d’autres équipes. Bien que n’ayant pas disposé d’une résolution en polarisation suffisante
pour séparer états chargés et neutres, nous avons pu observer une dépendence au champ
électrique appliqué similaire a celle rencontrée pour d’autres boites insérées dans une n-i
Schottky. En particulier, ’observation d’un exciton neutre X, suivi de I'apparition d’états
chargés X, X?~, X3 (dont I’énergie de liaison varie entre 3 et 4,5 meV), est tout a fait
en accord avec les résultats obtenus sur les boites InAs/GaAs, les plus étudiées, ainsi que
pour les boites GaAs droplet. La présence d’une forte barriére sur le contact n semble
avoir interdit la mise en évidence du trion positif. A noter que dans notre systéme, son
énergie de liaison est attendue positive, comme pour les droplets GaAs, contrairement
aux boites InAs dans lesquels le trion positif est a plus haute énergie sur ’exciton neutre.

D’autres structures et barriéres seraient a réaliser pour atteindre cet état positif.

Ensuite, nous nous sommes intéressés aux QDM - deux boites quantiques dans un
nanotrou. Les paramétres de notre échantillon ont été choisis pour aligner des états de
trous, obtenir la signature de I'anticroisement sur des spectres de photoluminescence et
déterminer leurs propriétés. Utilisant une approche unidimensionnelle, avec des puits

quantiques, nous avons pu déduire des spectres de photoluminescence, les positions rel-
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atives des états confinés et estimé l'effet du champ électrique. Des mesures de photo-
luminescence en fonction du champ électrique appliqué, nous ont permis d’observer la
signature de transitions indirectes et d’un couplage entre états de valence. Cependant,
I’observation des deux branches de cet anticroisement s’est montrée difficile, la raie haute
énergie étant tres peu visible et souvent absente. Une raison possible de ce comportement
est une thermalisation rapide des états de la branche a plus haute énergie vers la branche

a plus basse énergie, ce qui a été rapporté par d’autres équipes.

La modélisation de I’énergie de ces états nous a permis d’estimer la valeur du parameétre
du couplage qui controle I’écart entre les deux branches. Les valeurs obtenues sont plus
grandes que celles trouvées dans la littérature pour InAs/GaAs. A nouveau, une anal-
yse unidimensionnelle des états électroniques a montré que ce paramétre était fortement
influencé par ’épaisseur de la barriére et a permis de reproduire la valeur observée pour
une gamme d’épaisseur cohérente avec la structure (dans la limite des approximations

utilisée).

La présence d’états chargés ou multichargés (méme pour des puissance d’excitation
faibles) et de possibles croisements entre états fondamentaux et excités, rendent le spectre
de photoluminescence complexe. Nous nous sommes limités aux structures principales.
L’analyse de la photoluminescence résolue en polarisation a permis de mettre en évidence
des transitions circulaires, liées a des états chargés, mais un effort important reste a faire
pour comprendre davantage nos observations. Cependant, nos premiers résultats et nos
premiéres mises en évidence sont trés prometteurs, avec un couplage significatif entre
boites, et des travaux futurs pourront s’appuyer sur les développements technologiques
mis en place au cours de ce travail pour améliorer les structures et la maitrise de ces

molécules.
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L’objectif général de ce travail de thése était d’améliorer les connaissances sur les
propriétés d’une nouvelle famille de boites quantiques, des boites GaAs/AlGaAs obtenues
par remplissage de nanotrous. Moins étudiées que les boites quantiques InAs/GaAs, ce
nouveau systéme présente ’avantage d’étre non contraint et la technologie développée per-
met d’envisager un controle spatial des boites ou molécules synthétisées, ce qui constitue
un avantage important en vue de la réalisation de dispositifs. Ce travail a été effectué en
collaboration avec I'équipe de croissance et en particulier avec Paola Atkinson, au sein
de 'INSP. 11 est important de maitriser la procédure de croissance pour pouvoir obtenir
des boites quantiques avec des parameétres souhaités. Un des objectifs était ainsi de car-
actériser plusieurs échantillons et analyser leurs propriétés en fonction de parameétres de
croissance. Nous avons pu, a partir de mesures de photoluminescence, effectuer cette
analyse et choisir des échantillons pour des études fines de leurs propriétés optiques et

électroniques.

Nous avons commencé la présentation des résultats expérimentaux par nos études du
mélange de trous lourds et de trous légers. Un travail approfondi sur les boites InAs/GaAs,
fortement contraintes, a été fait a 'INSP par Catherine Tonin pendant sa thése, soutenue
en 2012. L’'importance du mélange lourd-léger, principalement induit par les contraintes
avait été clairement mise en évidence, et en particulier son influence sur les propriétés
optiques et de polarisation. Nous avons repris ces études sur les paramétres de mélange
et appliqué les mémes approches pour étudier des boites quantiques GaAs/AlGaAs. Nos
résultats sur un échantillon de référence avec des boites auto-assemblées InAs/GaAs sont
en accord avec les résultats précédents. La différence principale entre ces deux familles
de boites est la présence ou non de contraintes. Pour les boites InAs/GaAs, ces effets
sont prédominants et ont une contribution forte au parameétre de mélange, ce qui induit,
dans le méme temps, une dispersion forte. Le but de notre étude était donc de voir
quelles conséquences I'absence de contrainte dans les boites GaAs/AlGaAs aurait sur les
effets du mélange. Nous avons trouvé que le paramétre quantifiant la force du mélange
a une distribution plus homogéne pour les boites GaAs/AlGaAs, et que les valeurs de
ce paramétre sont plus faibles que pour les boites InAs, tout en étant du méme ordre
de grandeur. S’appuyant sur des études récentes, les effets dominants, pour la taille
considérée, les contributions principales semblent étre les effets d’asymétrie, extrinséque
(car liés aux irrégularités a 1’échelle atomique aux interfaces des boites) ou intrinséques
(car induits par l'inéquivalence des axes cristallins). Ces travaux ouvrent la porte a des
études théoriques qui pourront s’appuyer non seulement sur les études optiques mais
également sur la possibilité de mesurer la taille et la forme des boites, in situ, par mesure

AFM, ce qui constitue un atout pour la modélisation.

Ensuite, nous avons présenté nos résultats sur les mesures de parameétres magné-

tooptiques de boites quantiques. Cette partie du projet a conduit au développement
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Chapitre 7. Conclusion

d’'une expérience de micromagnétoluminescence, résolue en polarisation. Cette expéri-
ence n’existait pas au début de cette thése, et son développement a nécessité un fort
investissement, afin de travailler a basse température et fort champ magnétique, trans-

verse ou longitudinal.

La premiére étape de cette étude a été réalisée sur les boites InAs/GaAs auto-
assemblées, relativement bien étudiées, et nos résultats se sont révélés en accord avec
la littérature. Nous avons ensuite mené une étude précise des propriétés magnétooptiques
des boites quantiques GaAs/AlGaAs. Nous avons pu extraire de fagon exhaustive, sur
boites quantiques uniques, I’ensemble des paramétres caractérisant une boite (facteur de
Landé, décalage diamagnétique, splittings d’échange entre états excitoniques noirs et/ou
brillants). Un point remarqueable est la bonne homogénéité de ces paramétres, ce qui
indique la possibilité de réaliser des ensembles de boites trées similaires. Une attention par-
ticuliére a été portée aux excitons noirs, visibles en présence d’un champ transverse. Peu
d’expériences sur boites GaAs/AlGaAs sont disponibles et ce travail permet de combler
en partie ce manque. Ce point est d’autant plus important que les excitons noirs devraient
présenter des temps de vie et de cohérence longs, ce qui en fait de bons candidats comme

qubits.

Nos travaux en champ magnétique nous ont également conduit a étudier la polari-
sation des états excitoniques dans les boites GaAs/AlGaAs. Un comportement original
est apparu dans ’analyse de la polarisation des états noirs, a fort champ (8 T). En dépit
d’une configuration privilégiant les états excitoniques polarisés linéairement, nous avons
observé la présence d’'un état noir dont la polarisation pouvait étre linéaire, circulaire
ou elliptique, a 8 T. Pour comprendre et quantifier ce résultat, nous avons appliqué un
modele théorique récemment décrit par Zielinski et al. [134] et prenant en compte un
couplage entre excitons noirs et brillants a champ nul. Cette modélisation reproduit le
comportement observé par la polarisation excitonique de nos boites et semble bien prédire
le comportement en champ des excitons noirs. Ceci confirme la possibilité de faire évoluer
le diagramme de polarisation d’une facon qui corresponde a nos résultats expérimentaux.
L’étape suivante serait de continuer les études, de fagon plus détaillée et systématique
pour affiner I'analyse des parameétres de couplage (par exemple des séries de mesures en
champ magnétique pour toute la gamme de valeurs de champ, de 0 & 8 T, avec ’analyse
de polarisation). Malheureusement, a cause de pannes du cryostat, nous n’avons pas pu
faire ces études pour conclure de facon définitive quant & I'importance de ce mécanisme
de couplage. Il semble indispensable de poursuivre ces travaux, d’autant que les travaux
théoriques prédisent que ce couplage est d’autant plus fort que la symétrie C', sera brisée,
processus a l'origine du mélange lourd-léger (une prise en compte de ce mélange sera égale-

ment & considérer, bien que compliquant la modélisation).

163



Dans le dernier chapitre, des premiers travaux sur structures a controle de charge
ou d’énergie ont été réalisés. Cette partie a nécessité des développements technologiques
(lithographie et gravure, dépot de contact). Aprés une premiére structure et la mise
en évidence du controle de charge dans des boites uniques, insérées dans une structure
n-i-Schottky, nous nous sommes tournés vers la réalisation et 1’étude de doubles boites
quantiques, ou molécules. Ces structures constituent un systéme modéle, qui peut étre
considéré comme une brique élémentaire permettant de coupler deux qubits. De plus,
la possibilité de controler la charge et de créer des états multichargés, délocalisés dans
les deux boites, permet de générer un grand nombre d’états quantiques dont le couplage
peut étre piloté par une tension. S’appuyant sur la possibilité de déposer deux boites dans
un méme nanotrou, nous avons pu mettre en évidence des premiers résultats sur doubles
boites quantiques GaAs/AlGaAs. Nous avons mis en évidence des états excitoniques
directs et indirects, ainsi que des états neutres ou chargés. Un travail important de
controle de la taille des boites reste a faire, pour maitriser la nature du couplage entre
boites (via les états de valence ou de conduction), mais nos travaux sont trés encourageants
car ils ont permis de mettre en évidence un couplage entre boites, via les états de valence,
avec une bonne analyse quantitative. Trés peu de résultats sont disponibles sur ce type de
molécules, contrairement au QDM a base de InAs. Or la technologie développée a 'INSP
et dans peu de groupes dans le monde, doit permettre & terme de controler la position

des QDM, I'homogénéité de la taille, les niveaux énergétiques et la charge.

Finalement, ces travaux ont apporté un grand nombre d’informations quant aux pro-
priétés et paramétres régissant les boites GaAs/AlGaAs synthétisées dans des nanotrous.
Ils ouvrent également la porte a de nouveaux projets, tant sur la nature des excitons noirs
et de leur couplage avec les états brillants, que dans la perspective du contréle de briques
élémentaires pour le traitement quantique de 'information via des molécules controlées

électriquement et/ou optiquement.
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