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Introduction

INTRODUCTION I

La transmission de données par fibre optique a base de silice sest répandue, depuis la
fin des années 80, pour les communications longue distance et a pris le pas sur les liaisons
radio par satellite®™"™®% Elle permet de communiquer & des débits de plus en plus
importants de 2.5 Ghit/s actuellement et bientdt 10 Ghit/s, grace a des impulsions lumineuses
injectées dans la fibre a la longueur d'onde de 1.55 um pour laquelle |'atténuation est
minimale. L'avenement des hauts débits nécessite le développement de nouveaux dispositifs
de multiplexage qui consistent a transporter sur un méme support physique (une méme fibre)
les signaux destinés a un grand nombre d'abonnés. Au départ le multiplexage était temporel,
ce qui revient a superposer les informations des différents abonnés en les décalant |égérement
dans le temps les unes par rapport aux autres. Actuellement, avec |'accroissement des débits, il
est fréguentiel et consiste a envoyer plusieurs signaux de longueurs d'onde différentes (en
anglais. Wavelength-Division Multiplexing). Ainsi plusieurs canaux autour de 1.55 pm sont
utilisés simultanément.

La course vers les hauts débits nécessite de travailler en "tout optique’, pour
augmenter la fréquence de transmission des données. Il est donc nécessaire de développer des

dispositifs de commutation pour le multiplexage en longueur d'onde™*%

ains que des diodes
laser ayant un spectre d'émission élargi autour de 1.55 pum permettant d'injecter dans une fibre
optique des signaux a différentes longueurs d'onde. Les diodes lasers actuelles émettant
autour de 1.55 pm sont réalisées par croissance épitaxiale de GalnAsP et GalnAs sur substrats

d'InP.

L'épitaxie est utiliste pour réaliser des structures semiconductrices faites par
superposition de couches trés minces de matériaux de compositions différentes. La croissance
épitaxiale a d'abord été étudiée pour des couches en accord de maille, puis élargie aux
couches contraintes, présentant un désaccord paramétrique avec le substrat. Dans ce dernier
cas la croissance est bidimensionnelle jusqu'a une épaisseur critique au dela de laquelle la
couche relaxe, généralement en créant des défauts tels que les dislocations. La relaxation des
couches contraintes a été tres étudiée, de nombreuses études ayant eu pour but de laretarder.

Pour pousser plus loin les performances des dispositifs éectroniques et opto-
électroniques et ouvrir de nouveaux champs d'application des composants semi-conducteurs,

la réalisation de fils et boites quantiques est envisagée. Parmi les différentes voies explorées
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pour la réalisation de telles structures, une des plus prometteuse est née d'observations faites
sur des couches trés contraintes réalisées par épitaxieC0/dsenss, Guhad, Eaglesham®0 £ effet cos
différentes équipes ont observé la réorganisation de ces couches minces contraintes, en ilots
de petites dimensions exempts de défauts, ouvrant de nouvelles possibilités pour la réalisation
de nanostructures par épitaxie. La relaxation élastique serait la force motrice de la formation
de ces ilots, par opposition a la relaxation plastique qui se fait par introduction de défauts
linéaires ou plans. L'étude de la croissance dlots d'1nAs sur GaAs et leur utilisation dans des
composants lasers sont tres avancées. Les résultats récents sur les lasers a ilots sont tres
prometteurs”® M-8 ||s doivent permettre d'aller au dela des performances actuelles des
lasers a puits quantiques, en abaissant |le courant de seuil, en augmentant le gain différentiel et
en diminuant la dépendance en fonction de la température. Cependant la filiere GaAs ne
permet pas d'atteindre la longueur d'onde de 1.55 pm, pourtant primordiale pour l'industrie
des télécommunications. La réalisation de composants & ilots fonctionnant & 1.55 ym passe
donc par lafiliére INPRe™™-97 | es choses sont cependant moins avancées dans le contrdle de

laformation d'Tlots répondant aux exigences des applications laser.

L'objectif de cette étude est la réalisation dlots ou de fils de dimensions quantiques
sur substrat InP, leurs propriétés éectroniques et optiques devant répondre a un cahier des
charges défini pour laréalisation d'un laser &2 1.55 um et de dispositifs opto-€él ectroniques pour
les tél écommunications.

Nous réalisons et étudions des couches de (Ga)InAs fortement contraintes (2 a3 % de
désaccord paramétrique) sur substrat d'InP. La technique de croissance des couches est
I'épitaxie par jets moléculaires a sources gazeuses. Nous étudions en particulier la relaxation
élastique de ces couches ains que leurs propriétés optiques. L'effet des conditions de
croissance épitaxique sur la morphologie et les propriétés des couches doit donc étre étudié et
exploité pour répondre a ces différents cahiers des charges. Il est dans ces conditions
nécessaire de diversifier les moyens de caractérisation des couches de maniere a déterminer
leurs propriétés structurales et optiques, ains qu'a les corréler. La diffraction d'éectrons de
haute énergie en incidence rasante a été utilisée comme caractérisation in situ de la surface au
cours de |'épitaxie. L'analyse des propriétés structurales des ilots par microscopie a force
atomique a été mise en cauvre au laboratoire: c'est une technique de caractérisation rapide et
qui donne des informations statistiques sur les tailles et la répartition des filots. La
luminescence a été utilisée pour les propriétés optiques des couches. Nous avons travaillé en
collaboration avec Anne Ponchet et Denis Lacombe du CEMES & Toulouse qui ont réalisé les
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observations par microscopie électronique en transmission pour une description plus précise
des ilots. En effet cette derniére technique est utilisée pour mesurer |'épaisseur et la

morphol ogie des couches et renseigne aussi sur la présence de défauts.

Ce mémoire est organise de lafagon suivante:

Le premier chapitre introduit le sujet des Tlots quantiques obtenus a partir de matériaux
semiconducteurs 111-V ainsi que leurs applications. 1l donne le cahier des charges pour
différentes applications envisagées: lasers et structures photoréfractives rapides, et présente
I'avancement actuel des travaux sur leslasers alots quantiques.

Le deuxieme chapitre est consacré a la description des techniques expérimentales de
croissance et de caractérisation des structures qui ont été employées pour cette étude. Nous
présentons d'abord |'épitaxie par jets moléculaires, et plus précisément le cas particulier d'un
bati utilisant des sources gazeuses pour les éléments V. Au cours de la croissance épitaxiale,
la surface est caractérisée in situ par diffraction d'éectrons de haute énergie en incidence
rasante, dont le principe fait I'objet de la deuxiéme partie de ce chapitre. La troisieme partie
est consacrée a la photoluminescence, et al'interprétation des spectres dans le cas de puits 2D,
de fils 1D ou de boites OD. Dans la quatrieme partie nous présentons la technique de
microscopie électronique en transmission. Enfin le principe et I'utilisation de la microscopie a

force atomique pour I'observation des ilots sont dével oppés dans la cinquiéme partie.

L e troisieme chapitre présente les principaux résultats expérimentaux et théoriques qui

ont permis de mieux comprendre les phénomenes qui gouvernent la croissance des ilots.

Nous débutons par une présentation du modéle thermodynamique de Wulf qui permet de

prévoir les trois modes de croissance épitaxial e observés expérimental ement.

La deuxiéme partie est une revue des résultats expérimentaux concernant la relaxation

élastique en 1lots dans le systéme (Ga)InAS/GaAs, qui a été le plus éudié parmi les

systémes semi-conducteurs I11-V.

L es résultats obtenus pour (Ga)InAS/GaAs et Ge/Si ont inspiré différents modeles qui sont

présentés dans la troisiéme partie.

Enfin nous présentons une revue des différentes études menées dans le systéme

(Ga)InAg/INP.
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Le quatriéme chapitre est dédié a la description du scénario de croissance 3D de
(Ga)InAs sur InP(001) et ala corrélation des propriétés structurales et optiques desilots. Cette
étude détaillée nous a permis d'explorer plusieurs voies pour la réalisation de dispositifs opto-
éectroniques.

Dans une premiére partie nous présentons une nouvelle technique d'observation de
couches encapsulées que nous avons mise au point et utilisée au laboratoire. Elle permet
de caractériser une couche dflots d'abord par photoluminescence puis par microscopie a
force atomique apres attaque chimique sélective de la couche d'encapsul ation deslots.

La deuxiéme partie décrit le phénomene de relaxation éastique d'une couche d'InAs, et
nous comparons nos observations avec celles obtenues pour le systeme INAS/GaAs pour
lequel le désaccord paramétrique est deux fois plus élevé.

Latroisiéme partie est consacrée al'étude de plans dlots d'InAs et de (Ga)lnAs destinés a
servir de pieges a porteurs dans une structure photoréfractive rapide.

Enfin dans la quatrieme partie est étudiée I'influence des conditions de croissance sur la

relaxation élastique pour réaliser des plateaux d'InAs émettant &1.55 pm.

Dans le cinquiéme chapitre, notre objectif est de réaliser des ilots de petites
dimensions et homogeénes, émettant a 1.55 ym, et qui pourront étre utilisees comme zone
active d'un laser. Nous nous sommes intéressés a I'effet de I'orientation cristalline du substrat
sur la formation et les propriétés des flots. Nous avons éudié des couches de (Ga)lnAs
déposeées sur InP(113)B et comparée les résultats avec ceux obtenus sur I'orientation (001).

Ce chapitre débute par une présentation de la surface (113)B de la structure Zinc-Blende
dans laquelle cristallisent les composés semi-conducteurs 111-V.

Dans une deuxieme partie nous éudions des couches de (Ga)InAs et observons I'effet du
désaccord paramétrique suivant |'orientation (113)B comparativement a (001).

La troisieme partie est consacrée a des couches de InAs. Comparée a (001), |'orientation

(113)B favorise la relaxation éastique des couches en Tlots plus petits et plus nombreux.

Nous avons ensuite étudié I'effet de différents paramétres de croissance pour gjuster
I'énergie de la luminescence.

Enfin nous présentons une synthése des résultats et nous décrivons le phénomene de

relaxation éastique suivant (113)B, en utilisant les modél es présentés dans le chapitre I11.
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Chapitre I Dans quel but realiser des 1ilots quantiques

semiconducteurs?

1. Lesilots quantiques a base de semiconducteurs IlI-V.

L'intérét de la physique pour les objets de basses dimensionnalités a pris un essor
considérable tant dans le but de réaiser des études fondamentales que d'exploiter leurs
propriétés nouvelles pour les applications”'ava82 Kash90, Weishueh.93 1| o techniques d'épitaxie
par jets moléculaires et d'épitaxie en phase vapeur aux organométalliques ont notamment
permis la réalisation de structures a base de puits quantiques, utilisées dans des dispositifs
hyperfréguence tels que les transistors a haute mobilité d'éectrons ou des dispositifs opto-
électroniques comme les lasers a base de puits quantiques utilisés dans les
télécommunications par fibre otique. L'objectif est maintenant de réduire les dimensions dans
plusieurs directions de I'espace pour fabriquer des fils quantiques (confinement dans deux
directions) ou des boites quantiques (confinement dans trois directions). Ces nano-structures
font I'objet de recherches actives. C'est par exemple le cas desfils et boites quantiques réalisés
par nanolithographie a partir de couches épitaxiées. Cette technique présente cependant
quelques problemes: une grande complexité de mise en cauvre, une résolution insuffisante de
lalithographie par éectrons et |a formation de défauts pendant la gravure.

Un nouveau champ d'investigation sest ouvert pour la réalisation de fils et boites de
dimensions nanométriques, dits auto-assemblés, qui se forment spontanément au cours de la
croissance par épitaxie d'une couche contrainte. Le processus de "rugosification" de la surface
d'une couche épitaxiée réduit I'énergie élastique due a la contrainte emmagasinée dans la
couche et relaxe ains partiellement cette contrainte au prix d'une augmentation de la surface
libre. Cette relaxation éastique se produit, contrairement a la relaxation plastique, sans
nucléation de dislocations qui nuisent généralement aux caractéristiques des dispositifs que
I'on veut réaliser. Ce phénomene présente un espoir pour la réalisation d'objets quantiques de
trés petites dimensions, tels que les flots quantiques, mais nécessite une étude approfondie
pour comprendre leur formation spontanée et tenter de contréler dimensions et homogénéité
de ces objets. Cette étude sest largement développée depuis le début des années 90 sur des
systemes a semiconducteurs I11-V. Grace a leurs propriétés optiques et au savoir-faire qui sest
développé en épitaxie de ces matériaux, leur utilisation est largement répandue pour la
fabrication de dispositifs opto-électroniques.
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Les semiconducteurs I11-V cristallisent dans la structure Zinc-Blende représentée
figure 1a. La figure 1b représente la "carte du ciel" donnant I'énergie de bande interdite en
fonction du paramétre de maille pour les matériaux binaires et les composés ternaires. Elle
permet didentifier les différentes filiéres de matériaux I11-V. Chague filiere regroupe les
matériaux dont la maille cristalline est égale ou proche de celle d'un substrat donné, InP ou
GaAs et quil est possible d'épitaxier sur ce substrat. Les différents matériaux définissent a
leur tour une gamme de longueurs d'onde pour laquelle ils pourront étre utilisés dans les
dispositifs. La gamme 1.3-1.55 pm des tél écommunications optiques nécessite I'utilisation de
lafiliére InP aors qu'autour de 0.8 um on utilise la filiére GaAs et dans I'infrarouge lointain
(> 2 ym) les antimoniures. Le composé binaire INAs a un parametre de maille supérieur a
ceux d'InP et GaAs et sa faible énergie de bande interdite permet un confinement important
des porteurs. Les systemes INAS/GaAs et INAYINP sont donc des candidats intéressants pour
laréalisation d1lots (voir tableau figure 1c).
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> , O
a) Structure Zinc-Blende: O
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Paramétres de maille (A)
©) Paramétre de maille Energie de bande
(A) interdite 2300 K (eV)
GaAs 5.6533 1.43
InP 5.8688 1.3
InAs 6.0584 0.35

Figure 1: a) structure cristalline Zinc-Blende.

b) "carte du ciel" des différents semiconducteurs I11-V. En abscisse le paramétre de maille et

en ordonnée la largeur de bande interdite.

c) tableau des valeurs de parametre de maille et de I'énergie de bande interdite a 300 K des

semiconducteurs binaires GaAs, InP et InAs.
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2. Applications des ilots quantiques et cahier des charges.

Cette partie décrit un cahier des charges des propriétés électroniques et optiques des
Tlots quantiques destinés a deux types d'applications: les lasers et les dispositifs photoréfractifs
rapides. Nous étudions ces derniers dans le cadre d'un contrat avec le Centre National

d'Etudes et Télécommunications (C.N.E.T. — France Téécom) de Lannion.

2.1. Les boites quantiques OD pour diodes lasers.

Les propriétés originales des structures de basse dimensionnalité constituent un espoir
pour la réalisation de nouveaux dispositifs micro et opto-électroniques plus performants. Les

diodes lasers semi-conductrices a base de puits quantiques ont ainsi permis de gagner un

facteur 3 & 4 sur le courant de seuil et sur le gain®ooUsn%

Arakawa.82

par rapport aux lasers a
semiconducteurs massifs. Arakawa et Sakaki avaient prédit des 1982 qu'une
diminution de la dimensionnalité du systeme réduit la variation du courant de seuil d'un laser
avec la température. Celle-ci est théoriquement éiminée pour une structure a base de boites
quantiques. L'origine de ces propriétés tres attractives des lasers a boites quantiques se situe
dans le confinement possible suivant les trois directions de I'espace qui entraine un
changement de la densité des états électroniques.

La figure 2 schématise la structure de bande d'un puits quantique 2D et d'une boite
quantique 0D®*@@% Dans |e premier cas il y a un continuum d'états dans les bandes de
valence et de conduction alors que dans le second les niveaux d'énergie sont discrétisés. La
figure 2a représente le remplissage des niveaux d'énergie au seuil de transparence du laser et
lafigure 2b au-dela de ce seuil. Le seuil de transparence est atteint lorsque la probabilité pour
les électrons d'étre en haut de bande de valence et celle d'étre en bas de bande de conduction
sont égales: |'absorption et I'émission stimulée se compensent. Dans le cas d'un puits 2D la
densité d'états est telle que les recombinaisons bande a bande sont importantes ce qui
nécessite d'injecter un grand nombre de porteurs pour atteindre le seuil de transparence: le
courant de seuil du laser est "élevé'. Par comparaison, une seule paire éectron-trou est
nécessaire pour atteindre le seuil de transparence dans une boite quantique. Au-dela du seuil
de transparence les paires électron-trous créées dans les bandes ne participent pas directement
au gain du laser dans le cas d'un puits 2D. Dans le cas des boites quantiques, toutes les paires
électron-trou créées se retrouvent en bas de bande. Le gain différentiel du laser est donc
beaucoup plus important. Si la différence d'énergie entre le premier et deuxieme niveau est

supérieure akT alors la densité de population des niveaux d'un Tlot ne change pas avec la
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Figure 2: Densité d'états de la bande de conduction (CB) et de la bande de valence (VB) pour
un systeme 2D ideal (rqy) €t pour un flot quantique (r o). La densité d'états occupés est
représentée par la zone hachurée pour le puits et par les points noirs ("électrons') pour les
Tlots. Gérard.95

(a) seuil de transparence: la probabilité pour un électron d'ére en haut de la bande de valence
ou en bas de la bande de conduction sont égales.

(b) au-dela du seuil de transparence.
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Figure 3 : Schéma de la densite d'états 3D, 2D, 1D et OD. La courbe en pointillés correspond a la
densité d'états théorique et la courbe en trait plein au gain optique d'une structure "réelle", Weisbuch.93
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température. Le gain du laser est alors indépendant de la température, et le probleme de la
température critique T, du laser a puits quantique est ainsi évité.

Comme nous venons de le montrer a partir de la figure 2, le gain optique dépend de la
forme de la densité d'éats. Sur la figure 3 sont représentées les densités d'états de systémes
3D, 2D, 1D et OD idéaux ainsi que le gain optique d'une structure réelle pour chague
dimensionnaliteé"®* "% pour |es dispositifs opto-éectroniques I'objectif est d'obtenir e gain
le plus élevé possible a une énergie bien définie: on constate que ces exigences sont d'autant

mieux remplies que la dimensionnalité est réduite.

Pour atteindre une densité d'états OD les ilots doivent étre inférieurs a quelques
centaines d'angstroms dans les trois directions-**"-% En général les flots quantiques auto-
assembl és dans les systemes a semiconducteurs 111-V ont des hauteurs de I'ordre de quelques
dizaines d'angstroms. Par contre les tailles latérales peuvent atteindre plusieurs centaines ou
milliers d'angstroms. Sur la figure 4 est calculée I'énergie de confinement dans un fil
quantique d'InAs dans une matrice d'InP en fonction de son diametre. On constate qu'il
devient significatif, c'est a dire supérieur a KT = 25 meV a température ambiante, pour des
diamétres de I'ordre de 300 A et inférieurs, ce qui est du méme ordre de grandeur que pour le
systéme INAS/GaAs @292 | 'obtention d'une densité d'états qualifiée de "OD" nécessite
donc destailles latérales inférieures 2300 A.

Une des difficultés majeures de la croissance spontanée de ces flots quantiques est le
controle de la distribution des tailles. En effet I'énergie des porteurs dans les Tlots dépend de
leurs dimensions. une partie seulement des 1lots émettent donc a la longueur d'onde du laser.
Pour comparer le gain d'un laser a puits ou boites quantiques il faut comparer la densité des
états a I'énergie d'émission du laser, qui dépend de la densité et de la dispersion des tailles
dans le cas d'un plan dflots. JM.Gérard®*@%% 3 estimé que, pour obtenir un gain différentiel
plus élevé pour un plan dflots que pour un puits 2D, la dispersion des tailles devait étre
inférieure a15 % pour une densité maximale desfilots.

Par rapport aux puits, les ilots présentent une dispersion en hauteur qui élargit le signa
de luminescence. Il est possible de tirer profit de cet élargissement du signal émis dans les
lasers accordables. || serait possible d'accorder 1alongueur d'onde d'émission des lasers autour
de 1.55 ym, ce qui présente un intérét considérable pour la technique de multiplexage en
longueur d'onde (WDM).
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Figure 4. Energie de confinement des électrons dans un fil quantique d’'InAs dans une
matrice InP (trait plein). Le calcul a été fait par la méthode de la matrice de propagation.
En trait pointillé, énergie KT = 25 meV a température ambiante.

[ SHinooda, communication privée).
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Galn.,AgGaAs est |e systéme le plus étudié actuellement-**"-7 | e premier laser réalisé
est congtitué d'un seul plan dilots d'InAs, et émet a 0.95 um a la température de |'azote
liquidei™s®de-4 | tilisation de couches ternaires Gayln.«As, moins contraintes et plus

M|r|n.96, pOUI’

épaisses, a permis d'atteindre le seuil d'émission d'un laser a température ambiante
un courant de seuil de 500 A/cm2 L'empilement de plusieurs plans dilots a été I'étape
suivante. Les recherches ont été menées dans deux directions. La premiere est un empilement
de plans d1ilots indépendants, c'est a dire sans couplage vertical des ilots. Cependant, de la
dispersion des tailles des flots résulte une émission laser & différentes longueurs d'onde™@"s%,
une partie seulement des 1lots participe donc a chaque pic d'émission. Le gain du laser se
répartit alors entre ces différents pics.

L'autre axe de recherche est I'empilement de plans d'ilots avec une faible épaisseur de
la barriére séparant les différents plans. Ce type d'empilement a été largeme