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INTRODUCTION



Isnhoduction

Depuis plusieurs années, le systéme GalnAs/InP tient une place importante dans la
technologie des semi-conducteurs en raison, notamment de sa compatibilité avec le domaine
spectral des télécommunications optiques . En effet, les longueurs d’onde les mieux adaptées
a la transmission par fibre optique se situent autour de 1,3 et 1,5 pum (soit 0,95 et 0,8 eV
respectivement). Les énergies des transitions optoélectroniques dans les puits quantiques de
Gag 47Ino,53A8/InP (Fig. 1), ou I'alliage Gag 47Ing s3As est en accord de maille avec le substrat
InP, peuvent €tre ajustées par effet de confinement quantique en jouant sur la largeur des puits,

dans la limite des gaps tridimensionnels de Gag 47Ing s3As (0,74 €V a 300K) et de InP (1,27eV a
300K).

[nP GalnAs [nP
A
) | __ — | BC (['s)
électrons A
A
hv =0,954¢V
1,27eV 0,74eV. Et S
pour A =13 um
Y
trous lourds . Y
trous légers | . BV (I'8)
Y
- — —>
Tw o0 - 7
2 2

Figure 1 : Profil des bords de bandes en centre de zone de Brillouin dans un puits quantique
de GalnAs/InP.

Toutefois, la réalisation de composants optoélectroniques au niveau industriel exige
une parfaite maitrise de la largeur des puits, de la composition de I’alliage, de la qualité des
interfaces et de la périodicité du systéme dans le cas de structures multi-puits. Les techniques
d’excitation spectrométriques (absorption, réflectivité, excitation de luminescence) constituent
un moyen puissant et non destructif de contrdle quantitatif de ces paramétres de structure .
La méthode consiste a comparer les énergies de transitions optoélectroniques obtenues a partir
des spectres expérimentaux avec celles calculées par la méthode de la fonction enveloppe 1.

Cette technique spectrométrique de caractérisation a été d’abord appliquée au cas de
puits assez larges (50 2 200 A) pour que la présence de couches interfaciales ou les défaillances
de périodicité n’aient que des effets mineurs sur les propriétés optiques des structures . La



méthode donne accés a la largeur réelle des puits et a la composition réelle de Ialliage en
traitant ces deux parametres structuraux comme paramétres ajustables.

Cette technique a ensuite été étendue au cas de puits étroits (au plus quelques
monocouches atomiques MCs) dans lesquels les effets d’interface influent sensiblement sur les
propriétés optiques “°!. Il a, en particulier, été mis en évidence -

- a I'interface InP/ GalnAs, la formation d’une couche interfaciale graduelle par substitution
d’arsenic au phosphore dans les derniéres MCs d’InP déposées, suivie d’un phénomeéne
d’interdiffusion ; cette couche interfaciale participe au confinement des porteurs ;

- a 'interface GalnAs/InP, une importante rugosité, + 2 MCs due au fait que la croissance de
I’alliage n’est pas strictement bidimensionnelle.

Toutefois, un certain nombre d’ambiguités peuvent demeurer dans la détermination
quantitative du profil réel de la structure. Dans le cas des puits larges, la multiplicité des
niveaux de confinement peut rendre incertaine identification des transitions électroniques
impliquées dans chaque structure spectrale. Dans le cas des puits étroits, plusieurs profils
structuraux différents peuvent parfois étre a I’origine d’une méme forme spectrale. Or,
I"application d’un champ magnétique enrichit considérablement les spectres et augmente la
quantité d’informations accessibles "**!. Le champ magnétique a essentiellement pour effets :

- d’augmenter I'écart énergétique entre les états d’'un méme exciton, ce qui permet la
résolution d’états excités, généralement impossible en spectrométrie conventionnelle ;

- d’intensifier les transitions excitoniques par augmentation du degré de confinement, ce qui
permet I'émergence de structures spectrales qui ne sont pas décelées sans champ magnétique.

Ainsi, certaines ambiguités sur I’identifiaction des transitions ou sur le profil structural
responsables de la forme des spectres, peuvent étre levées par analyse de “I’éclatement” des
structures spectrales sous I’effet du champ magnétique.

Le but du travail présenté dans ce mémoire a été de se doter de moyens d’investigations
magnéto-optiques pour la caractérisation des structures & puits quantiques, puis de les tester
sur deux séries de puits quantiques Gao 47Inos3As/InP dans lesquels la composition nominale de
I’alliage est prévue pour assurer I’accord de maille avec le substrat et les barriéres d’InP - une
série de puits larges dans lesquels le comportement spectral est gouverné essentiellement par
la largeur du puits. et la composition réelle de I'alliage ; une série de puits étroits (au plus
quelques MCs) dans lesquels les effets d’interfaces jouent un réle majeur dans les propriétés
optiques.

Au dela de la mise au point du dispositif spectrométrique avec champ magnétique,
notre travail a consisté a se doter de moyens d’analyse quantitative des spectres permettant
d’en assurer une exploitation optimale. Pour cela, nous nous sommes appuyés sur
I’approximation de la fonction enveloppe ). Malgré ses limites de validité bien connues dans le
domaine de la structure électronique des matériaux cristallins, ce modéle a fait ses preuves
dans I'interprétation des phénoménes tels que les transitions optoélectroniques impliquant des
états assez voisins du centre de zone de Brillouin. Toutefois, le mouvement des porteurs en
interaction coulombienne dans le plan du puits, accru par le mouvement cyclotron imposé par
le champ magnétique, exclut la version simpliste de I’approximation des bandes paraboliques.
Les effets d’interactions entre bandes et la non-parabolicité qui en résulte ont di étre pris en
compte a I'aide de la théorie k.p. L’effet du champ magnétique a été introduit simultanément
avec celui de linteraction coulombienne dans I’Hamiltonien de la particule réduite. Ce
formalisme de traitement de I’exciton sous champ magnétique (magnéto-exciton) est valable
quelle que soit la valeur du champ et n’impose pas d’ordre de grandeur de I’énergie cyclotron
par rapport a celui de I’interaction coulombienne.

Cette modélisation des magnéto-excitons a été utilisée avec succés par les auteurs des
références 12 et 13 qui ont pu ainsi interpréter de fagon cohérente I’ensemble de leurs résultats
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spectromeétriques sur des puits quantiques GalnAs/InP avec diverses compositions d’alliages.
Toutefois, ces travaux n’ont porté que sur les transitions magnéto-optiques impliquant les
premiers niveaux de confinement d’électrons et de trous. Nous avons étendu ici I’étude aux
transitions impliquant les niveaux de confinement supérieurs qui présentent une sensibilité
accrue au profil réel de la structure. En outre, par rapport aux travaux des références 12 et 13,
nous avons adopté une méthode de détermination des états de magnéto-excitons prenant en
compte le mouvement des porteurs dans la direction de quantification (perpendiculaire au plan
du puits).

Le Chap. I sera consacré a la description détaillée des hétérostructures & puits
quantiques abrupts, puis avec effets d’interfaces. Aprés un rappel sur la détermination des états
électroniques en approximation des bandes paraboliques (Chap. II), le formalisme de la théorie
k.p sera développé au Chap. III. La méthode de détermination des états excitoniques sans, puis
avec champ magnétique sera exposée aux Chaps. IV et V, respectivement. Les détails
expérimentaux feront I’objet du Chap. VI. Enfin, les résultats obtenus sur les séries
d’échantillons étudiées seront présentés, analysés et discutés au Chap. VIL
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MODELISATION DE LA STRUCTURE
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I-Introduction:

Les échantillons a puits quantiques (PQs) étudiés dans ce mémoire ont été élaborés a
I'Institut d’Electronique des Semiconducteurs de 1’Université d’Aix la Chapelle (Allemagne)
par croissance épitaxiale en phase vapeur a partir de composés organo-métalliques sous basse
pression (LP-MOVPE). I s’agit de matériaux III-V a gap direct et plus précisément de multi-
puits quantiques de InP/Gao 47Ing s3As/InP. Leur structure est représentée sur la Fig. I-1. La
composition x = 0,47 est celle pour laquelle on obtient ’accord de maille de Ga,In,  As sur
InP. Toutefois, ces puits, surtout lorsqu’il s’agit de puits minces, ne peuvent étre considérés
stricto sensu comme en accord de maille ou/et rectangulaires. En effet, lors de la croissance,
des effets d’interfaces suivis d’effets de diffusion interviennent!!. Les couches interfaciales sont
créces lors des séquences de changement des réactifs. La diffusion des différentes especes
chimiques se produit elle, au sein de la structure du fait de la température élevée (650°C)
reignant dans I’enceinte du réacteur tout au long de la croissance. Ces deux phénoménes
donnent lieu a un profil graduel de composition dans la structure remettant ainsi en question le
caractere abrupt des interfaces et les conditions initiales d’accord de maille entre les différentes
couches épitaxiées : en effet, les régions interfaciales de la structure sont alors constituées d’un

empilement de monocouches (MCs) quaternaires GaxInl_XAsyPl_y dont la composition
n’implique pas nécessairement 1’accord de maille avec InP ; dans ce cas, le dépot épitaxial
exigera une déformation compensant ce désaccord.

Des lors, on distinguera deux types d’échantillons ; les échantillons & puits minces (de
Pordre de quelques dizaines d’angstréms) pour lesquels nous serons tenus de prendre en
compte ces effets de substitution et de diffusion @ et les échantillons a puits larges (50-200
angstroms) pour lesquels I’étendue des régions interfaciales concernées par ces effets sera, au
moins en premiére approximation, considérée comme faible devant la largeur des puits. Une
variation de largeur de puits de quelques angstréms n’a en effet que peu de conséquences sur
les énergies de confinement d’un puits large, alors que sur un puits mince cela peut entrainer
des erreurs considérables. Tous les calculs de ce mémoire sont développés pour le cas le plus
général d’un profil quelconque de potentiel.

Dans ce chapitre, nous partirons de la forme la plus simple d’un profil de puits
rectangulaire en accord de maille (§1I), puis avec déformation (§III) en explicitant le cas d’un
alliage (§IV) puis nous présenterons le profil graduel d’un PQ réel &V).
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LT LI T e T et e ipu 1ts

direction de croissance

Figure I-1 : Représentation de la structure a multi-puits quantiques GalnAs/InP réalisée par
LP-MOVPE.

II-Profil d’un puits quantique idéal - Interfaces abruptes :

Le profil dit idéal d’un PQ est représenté Fig. I-2. Les énergies délimitant le profil du
puits, souvent et abusivement appelées potentiels, sont en fait les énergies des extrema de
bandes du matériau tridimensionnel (3D) prises en centre de zone de Brillouin (k =0) : le

minimum E de la bande de conduction (BC) et le sommet Ey de la bande da valence (BV). Le
matériau puits (Gag47Ings3As dans notre cas, gap 3D Eg = Ev-E¢ = 0,74 eV a température

ambiante) est encadré par deux barriéres (InP, Eg = 1,27 eV). La différence de gap AE, entre
les deux matériaux se répartit entre les bandes de conduction et de valence

proportionnellement aux offsets chimiques AE; et AE, et, d’'une fagon générale, on peut
écrire :

AE, = AE, + AE, Eq.(I-1)

Ces offsets de bandes AE. et AE, déterminent le profil du puits. Les valeurs adoptées sont
détaillées et discutées dans I’annexe I.
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Figure I-2 : Représentation énergétique d’un PQ idéal de GalnAs/InP.

III-Prise en compte du désaccord de maille:
II1.1-Déformation :

On établit d’abord un bilan des déformations en restant dans le cadre de la théorie
élastique des matériaux ). Lors de I’épitaxie, il se produit un réajustage de la maille de la
couche €épitaxiée par rapport 4 celle du substrat. Considérons la maille cubique d’un substrat de
parametre aps (Fig.I-3). Elle est repérée par un systéme d’axes x, y et z correspondant aux
directions [100], [010] et [001], respectivement. Dans ce schéma, la direction [001] est la
direction de croissance. Déposons une couche de paramétre de maille a, et supposons que le
parametre 2os reste inchangé. Une déformation élastique va diminuer (ou augmenter) le
parametre de maille (a,) de la couche dans les directions x et y et augmenter (ou diminuer)
celui (a/) dans le direction z. La déformation correspondante est tétragonale. Dans le cas a (b)
de la figure I-3 ou ao < ags (ap > aos), on aura une dilatation (compression) dans le plan des
couches et une compression (dilatation) dans la direction de croissance.

Ce type de déformation s’exprime facilement en fonction des paramétres de maille
initiaux :

-1) dans le plan de I’interface, i.e. (x,y) :

Eyx =By =—+—27=€ Eq.(I-2)

ou &, est directement fonction des espéces chimiques (longueur de liaison tétraédrique) en
présence.

-ii) au contraire, dans la direction de croissance, i.e. la direction z :
_f(ay -ag) _

€
2z ag

gy. Eq.(I-3)
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Cette déformation est proportionnelle 4 &, mais de signe opposé. Le facteur de

proportionnalité est fonction du rapport des coefficients d’élasticité C 11 et Cy2 du matériau et
s’exprime de fagon classique par ©°!:

Cio

8// =-2€& 1 (C_llj Eq.(I—4)

Etant donné que les angles dans la maille tétragonale restent des angles droits, il n’y a pas de
déformations de cisaillement :

Exy = Exz =€y, =0 Eq.(I-5)

# [100]

A

a) - [001]
- _ - — *,,,,>
= SRR ao ‘ — o . 3_ }
S agg s 3y
y 1
1010] Substrat Couche Croissance
£ [100]

[001]
IR A
= B

aps 4y

Figure I-3 : Déformation de la maille cubique d’une couche épitaxiée dans le cas : (a) d’une
dilatation et (b) d’une compression.

IT1.2-Effet de la déformation sur les extrema de bandes :

Sur la Fig. I-4 est représentée la structure de bande d’un composé III-V au voisinage
du centre de la premiére zone de Brillouin. Cette figure illustre I’effet des déformations sur les
niveaux d’énergie dans le cas d’une déformation en tension (a) et en compression (c) dans le
plan xy. Toute déformation entraine une modification de la position énergétique des extrema

10
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de bandes. Dans le cadre du formalisme phénoménologique du potentiel de déformation, on
peut exprimer simplement ces glissements. On observe également une levée de dégénérescence
de la bande I's pour toute valeur non nulle de la déformation. Cette levée de dégénérescence
devra étre prise en compte dans le calcul de I’offset de bande AE,.

On appelle 6Ec le glissement du minimum de la bande de conduction et SEypp, (SEyj)
celui du maximum de la bande des trous lourds (trous légers). En fonction des déformations
decrites dans le paragraphe précédent, ils s’expriment de la maniére suivante '

OE . = ac(sxx +Eyy +ezz)
SEyhh = - P, - Qg Eq.(I-6)

1 2 2
8Evlh =~ P8 +5(Q8 = ASO +\/ASO + ZASOQS + 9QZ)

Dans ces expressions, obtenues par diagonalisation de I’Hamiltonien de déformation ©° 1 Aso

désigne le dédoublement I'g-I'7 introduit dans la bande de valence par P’effet de couplage spin-
orbite (Fig 1.4) ;

P, =- av(s xx T Syy +€ zz) represente le glissement ‘moyen’ de la bande de valence qui est

di a la composante hydrostatique de la déformation ;
Qg = —2—(2 €7 ~€xx ~ eyy) chiffre la levée de dégénérescence des états I'g qui est associée

a I'anisotropie de la déformation ; enfin, il convient d’ajouter le glissement énergétique de la
bande I'7 :

1 .
OEyso =~ P + E(Qg +Ago - \/Azso +2A50Q, + 9Q§) Eq.(I-6bis)

Dans ces expressions, ac et ay sont les potentiels de déformations hydrostatiques associés aux
bandes de conduction et de valence respectivement, b est le potentiel de cisaillement. Ces effets
de glissement sont représentés sur la Fig.I-4 dans le cas de GalnAs.

Le profil d’un puits rectangulaire contraint sera donc celui du puits sans contrainte
auquel on aura ajouté les glissements propres a chaque bande. Ainsi on aura, pour les états de
valence, deux profils de puits ; un pour les trous lourds et un pour les trous légers.

IV-Propriétés physiques d’un alliage :

Considérons le cas général d’un alliage quaternaire quelconque de type AxB].xCyD 1y
ou x et y sont les concentrations en éléments constitutifs A et C, respectivement. Les
propriétés physiques d’un alliage ternaire s’ obtiendront immédiatement en posant xouy = 1. A
partir des propriétés connues des composés semiconducteurs (binaires) Pac, Pap, Prc, Pyp et
des effets spécifiques d’alliages des composes ternaires Sanc, Sasp, Sacp, Sscp (éventuellement
corrigés des effets spécifiques du composé quaternaire Sapcp), on peut exprimer n’importe
quelle propriété physique du composé quaternaire AXBI.,.{C},Dl_y par une loi d’interpolation
généralisée 1 :

PABCD(X,}’) =X.y.Pac + X.(l-y).PAD + (l-x).y.PBc + (l-x).(l-y).PBD

+x.(1-x).y Sapc + x.(1-x).(1-y).Samp + X.y.(1-y).Sacp Eq.(I-7)
+(1-x).y.(1-y).Sgcp + X.(1-x).y.(1-y).Sagcp.
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Figure I-4 : Effets de la déformation sur les extréma de bandes (a) dans le cas d’une tension
et (¢) dans le cas d’une compression dans le plan xy. Le cas (b) représente le cas suns
déformation.
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D’une fagon générale, les effets spécifiques d’alliage résultent des interactions des deuxiémes
voisins entre cations (anions) A et B (C et D) en présence des anions C et/ou D (des cations A
et/ou B). Ils sont habituellement faibles et trés souvent mal connus. Dans la plupart des cas, ils
seront négligés. Deux exceptions cependant : le calcul de largeur de bande interdite ou gap et,

de fagon indirecte, le calcul des masses effectives me et mi, au travers de la méthode k.p. Dans
tous les cas, les valeurs correspondantes sont connues dans la littérature sous le nom de
parametre de bowing.
L’ensemble des propriétés physiques que nous allons étre amenés a considérer pour déterminer
les profils de potentiel, et par suite les energies de confinement, comprend -

le paramétre de maille a, ;

les masses effectives des électrons (me), des trous lourds (mpy,) et des trous légers

(mpp) ou, le cas échéant, les parameétres de Luttinger (yy, vy, v3) ;
I'énergie de couplage spin-orbite Aso :

les coefficients d’élasticité Cy, et C,, 1

les potentiels de déformation hydrostatique (a, a, a,) et tétragonale (b) ;
les offsets de bande de conduction AE; et de valence AE, ;

I’énergie de bande interdite Eg; .
le couplage P entre bande de valence et bande de conduction.

Les différentes valeurs que nous avons utilisées pour nos calculs sont détaillées dans I’annexe I.
V-Puits a profil graduel :

Nous savons que les conditions de croissance ne permettent pas d’obtenir un puits
rectangulaire. Par conséquent, il est nécessaire de connaitre le profil de notre puits afin de
pouvoir prévoir ses propriétés optiques. La premiére chose a faire est de déterminer la
composition de notre structure monocouche (MC) par monocouche et de calculer tous les
parametres physiques relatifs & chacune des MCs. Une monocouche d’un matériau est définie
comme la couche la plus mince représentative de la structure cristalline de ce matériau. Son
epaisseur correspond & la dimension de la maille élémentaire de Ia structure tétraédrique. Elle
est égale & la moitié du paramétre de maille a de la structure cubique. Nous verrons dans le
chapitre suivant que la MC est particuliérement adaptée a la technique des matrices de transfert
permettant de calculer les niveaux d’énergie propres d’un puits graduel.

V-1-Phénoméne de substitution :

Le profil nominal d’un puits est le profil que I'on désire donner au puits pour obtenir
les énergies de confinement souhaitées en vue du domaine optique prédéfini (voir Fig. I-5-a).
C’est, dans notre cas, un profil rectangulaire dont la largeur est donnée par les conditions de
croissance (vitesse de dépot). Notre puits de départ est donc un puits de N MCs de
Gag47Ino,s3As ‘sandwiché’ entre deux barrieres de N’ MCs d’InP. Le phénoméne de
substitution se produit lors des séquences d’interruption de croissance (SICs), lorsque I'InP
déposé est mis sous pression d’arsine afin de minimiser les effets d’iléts aux interfaces
barriéres-puits (voir Chap. VI). L’arsenic gazeux se substitue au phosphore de I’InP déposé sur
une certaine profondeur dépendant du temps d’exposition . Le passage entre InP et GalnAs
n’est donc pas direct et une couche d’InAs(P) s'intercale entre les deux. Tous ces effets ont été
discutés dans des précédents travaux effectués sur ces structures ' 3 D’aprés les durées des
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SICs, on a une idée de I’étendue de la couche substituée i interface InP/GalnAs. Ces travaux
font apparaitre également que, du fait de la faiblesse du taux de substitution de I’arsenic par le
phosphore, P'interface GalnAs/InP ne comporte pas de couche de GalnAsP. Notre structure
sera des lors constituée de N’-n MCs de InP, de n MCs d’InAs(P) substituées, de N MCs de
GalnAs déposées et de la barriére suivante de InP (voir Fig. I-5-b).

V-2-Modélisation de la diffusion :

Aux phénomenes de substitution s’ajoutent les phénomenes de diffusion intervenant au
cours de la croissance du fait de la température de dépdt qui est de 650°C. Ainsi donc, la
nouvelle structure que nous venons d’établir apres substitution doit encore étre modifiée pour
tenir compte de la diffusion.

La modélisation de la diffusion se fait grace aux lois de Fick et aux calculs développés
par Homewood et Dunstan ' sous le nom d’approche de la fonction de Green. En choisissant
I'instant t=0 en début de diffusion, la condition initiale est donnée par le profil de concentration
nominale (avant diffusion) dans la direction de croissance -

+00
C(zt=0)= ) C(z',t=0)8(z-2') Eq.(I-8)
~a0
ou §(z-z’) est la fonction de Dirac centrée sur la MC située en z. La diffusion se décrit par un
étalement de chaque pic de Dirac en profils Gaussiens.

Si G(z-z’,t) est une Gaussienne centrée en z, le profil de concentration aprés diffusion
devient :

C(z,t) = +ioC(z’) G(z-2z',t) Eq.(I-9)

ou, de maniére plus explicite, si Ci(zj,t) est la concentration de espéce i au point de
coordonnée zj & I'instant t :

2 Ci(z,0) (z —z)?
Ci(z;,t)= — X exp| ——— 37 Eq.(I-10
1(_] ) kzw 27Dt p 4Dt q.(I-10)

V-3-Profil graduel du puits:

Les considérations précédentes permettent de déterminer le profil énergétique réel des
puits. Un tel profil est représenté Fig.I-5 avant et apres diffusion. Le profil apres diffusion (c)
est globalement graduel mais il est obtenu en considérant chaque MC comme une région
homogene et donc équipotentielle. Dans chaque MC, le potentiel est calculé selon les Egs.I-6

et I-7 d’aprés la concentration C; déterminée grace aux résultats des § V-1 et V-2. En outre,
toutes les propriétés physiques de I’alliage telles la maille cristalline, les masses effectives, etc...
sont calculées MC par MC. On établit de cette maniére un tableau rassemblant toutes les
propriétés physiques de chaque MC de ’empilement.
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Chapine | : Madélisation de la structine

InP InGaAs InP
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Figure I-5 : Représentation énergétique d'un PQ GalnAs/InP, (a) profil nominal, (b) profil
apreés substitution de I'arsenic au phosphore et (c) profil apres diffusion dans la structure des
différentes especes.
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CHAPITRE II

ENERGIES DE CONFINEMENT D’UN PUITS
QUANTIQUE QUELCONQUE DANS
L’APPROXIMATION DES BANDES

PARABOLIQUES.
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I-Introduction:

Le calcul de la structure de bandes de puits quantiques peut se faire avec divers degrés
d’approximation selon le contexte (profil du puits, largeur de puits, précision souhaitée, etc...).
Par soucis de clarté pour la suite de I’exposé, le modéle le plus simple de résolution est d’abord
présenté dans ce chapitre. Ce modéle se place dans le cadre de ’approximation de la fonction
enveloppe et utilise un modéle de structure de bandes paraboliques!". Nous le résoudrons dans
un puits a profil rectangulaire (§II) puis, grice a la technique des matrices de transfert (TMT),
dans le cas d’un profil graduel (§III). Nous concluerons sur les limites d’un tel modéle et, au
cours du Chapitre III, nous envisagerons un modéle plus complet.

II- Puits quantique rectangulaire :
II-1- Détermination de I’énergie totale d’un porteur :

Comme nous ’avons vu dans le chapitre I, le diagramme énergétique d’un puits

quantique rectangulaire peut étre décrit a I’aide des valeurs AE,, AE, des offsets de bandes
avec la relation :
AE, = AE, + AE, Eq.(II-1)

Dans le cas d’un cristal parfait, les états électroniques sont décrits par les fonctions
propres ¥y i (T), solutions de I’équation de Schrodinger :

H'¥x () = Eq (k) P (F) Eq.(I1-2)
2
L’Hamiltonien s’écrit H = 2p_ + V. (T), ou my est la masse de I’électron libre, p I’opérateur
el

quantit¢ de mouvement (f)z—ihV), et V. (7)le potentiel cristallin périodique associé¢ au
cristal.

A chaque valeur du vecteur d’onde k correspond une série d’états propres et d’énergies
propres E (k)repérées par I'indice n. Pour chaque valeur donnée de n, les valeurs propres

E (k) se répartissent, en fonction de k, sur une bande d’énergie permise. Dans le cas ou la
courbure de bande (au voisinage du centre de zone) varie peu, la masse effective m* suffit pour
caractériser la dispersion énergétique E (k) pour chaque type de porteur. On est alors dans

I’approximation des bandes paraboliquest!. Un schéma type de structure de bandes III-V dans
cette approximation est représentée Fig.IT-1. Les deux bandes de valence dégénérées en k = 0
sont traditionnellement appelées bandes des trous lourds (HH) pour celle ayant la plus grande
courbure et bande des trous légers (LH) pour Iautre.
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Enfin, les fonctions propres W x (T) sont des fonctions de Bloch™ normées sur tout le volume
du cristal. D’une fagon générale :

Wox ()= e*TUg (), Eq.(II-3)

ou Up i (T) est périodique et ne dépend que de la période R du réseau cristallin -
Upk F+R)=U,y (7). Eq.(II-4)

Dans un puits quantique, le cristal est perturbé par le potentiel V(f) de confinement
quantique. L’approximation de la fonction enveloppe consiste i considérer les fonctions
Upx (T) comme identiques dans les deux matériaux. Les solutions de la nouvelle €quation de

Schrodinger prenant en compte V(T) s’écrivent:
lIjn,k (T)= Fn,k (F)Un,k (1), Eq.(II-5)

ou Fp (T)est la fonction enveloppe associée au niveau d’énergie En(E), pour des porteurs

confinés par le puits de potentiel V(7).

Si on repére selon z la direction de croissance (perpendiculaire aux plans des MCs) et si
on neglige les fluctuations de composition dans le plan de chaque MC, le potentiel V(F) ne
dépend que de z : V(T)=V(z). Le mouvement des électrons dans le plan (x,y) n’est donc pas
affecté. La fonction enveloppe se décompose alors de la fagon suivante -

= i(k,x+k
Foi(D=Fp(xy,2)=0 ¢ (2, Eq.(II-6)

ou k ;s €st la composante du vecteur d’onde k dans le plan (x,y), de coordonnées ki et ky.
ch,E (z) décrit le mouvement des porteurs dans la direction z de confinement, tandis que
i

I’onde plane décrit leur mouvement libre dans le plan (x,y).
En restant dans le cadre de I’approximation des bandes paraboliques, F o (T) est solution de

[’équation de masse effective :

2
{—%— \Y - *l(z) V+V(2) Fn’l—( (f)=E (k /) Fn,f( () Eq.(I1-7)
dans laquelle I'inhomogénéité du milieu dans la direction z se répercute sur la masse effective.

Pour chaque type de porteur (électron, HH ou LH), 4 chaque valeur du vecteur d’onde
k s/ dans le plan correspond une série d’énergies propres En(E ;7). Pour chaque valeur de n,
les valeurs propres définissent une sous-bande.

En considérant le puits quantique comme une juxtaposition de régions homogénes et en
reportant I’Eq. I1-6 dans II-7, il vient :

72 dZ(I)nj-(H (z) ﬁzki’
- +
2m*(z)  dz? Zm*(z)

+ V(Z)J ®. i @=Enk))®,; (2) Eq.(II-8)

Les états propres des porteurs dans le puits quantique sont déterminés par la résolution de
cette derniére version de I’équation de la masse effective, pour chaque valeur de ky.
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En ne considérant le mouvement des porteurs que selon la direction z de quantification

(ky = 0), les valeurs propres E; = E;(0) forment un spectre de niveaux d’énergie discret
caractéristique de toutes les structures a confinement quantique.

Finalement, a chaque niveau d’énergie E, dans la direction z, on associe une sous-
bande d’énergie dans le plan (x,y). Les extrema des sous bandes dans le plan (kyky)
correspondent aux niveaux discrets dans la direction de quantification k,. Une telle situation est

caractéristique de tous les systémes a un degré de confinement quantique. Cette structure est
représentée Fig. I1-2.

EA :
.-/.’.
.’/I
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/'//
// /'/
E RS- /
2 /
/ //'
E 1 ===
b e >k
mouvement quantifié mouvement libre
selon » dans le plan (gg)

Figure II-2 : Courbes de dispersion de 1’énergie d’'un PQ dans la direction de croissance (k)
et dans le plan du puits (ky, k).

II-2- Méthode de résolution de I’équation de la masse effective :

La résolution de I’équation de la masse effective (Eq. II-8 avec ky = 0) permet
d’obtenir les énergies de confinement. Cette résolution est immédiate (voir par exemple la
référence [3]) et ne sera rappelée que pour mémoire.

Considérons le cas d’un minimum ['s et prenons I’origine des potentiels au fond du
puits. En raison de la symétrie du profil, nous prendrons I’origine de 1’axe z au centre du puits.
Les interfaces sont situées aux points d’abscisse -L/2 et L/2, si L désigne la largeur du matériau
puits. Vo désigne la hauteur de barriére et m; et m; les masses effectives des matériaux barriére
(B) et puits (A) respectivement. Ces conventions sont résumées sur la Fig. II-3.

Si I’on écrit les solutions de I’équation de la masse effective dans chacune des trois
régions, on obtient les fonctions d’onde suivantes :

1) Région I :

¢1(2) = A exp(Kiz) + Ay exp(-K;2)
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Figure II-3 : Définition des conventions utilisées dans la résolution de I’équation de la masse
effective. L origine des énergies est prise en fond de puits.

Nous sommes dans le cas d’états liés, la densité de probabilité doit donc
s’annuler a I'infini (ici —~o car ¢ 1(2) est définie pour z<0), par conséquent Ay =0 et ¢y(z)

s’écrit :
¢1(2) = Aj exp(K;2)

1) Région II :

o1 (2) = By exp (K, z) + B exp(-iK 5 2)

2m2E

avec K, = 5
h

iit) Région III :

¢ (2) =Cjexp(Kyz) + C, exp(-K,;z)

Eq.(II-9-a)

Eq.(II-9-b)

Comme pour la région I, la densité de probabilité doit s’annuler en +w , donc
. C doit étre nul et la nouvelle expression de ¢ g (2) est

¢m(2) = C; exp(-K2)
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La densité de probabilité de présence ](j)(z),2 et la densité de courant

— sont
m*(z) dz
des fonctions continues en z. Cette continuité doit étre assurée aux interfaces en -L/2 et L/2 :
_ £J - [ _ _L_J
4"[ 2) = (=3 Eq.(I-10)
( LJ B [ LJ
brp L 5= b1y 3,
1@ | [ 1 doper)
mp 4z L |mj dz |y
2 2
Eq.(II-11)
1 d5@| [ 1 dog(a)
my 4z L [mj dz |t
2 ' 2

Ces quatre équations aboutissent aun s
membre reliant les coefficients BietB;:

(&_«_1)31+(ﬁ+ﬂ<_1)32:0
m; m m; m

(—2 ~ l—lj Bjexp (iK;L) + (—2 + IK—1) Bj exp(-iK L) =0
{ m; my m; my

ystéme de deux équations linéaires, sans second

Eq.(II-12)

La condition d’existence de la particule exige Bj et B, # 0. Le déterminant du systéme II-12
doit donc étre nul. L’équation finale s’écrit

1 1) .
cos (K,L) - 5@6 = ﬁ] sin(K;L) = 0 Eq.(0-13)
C o= M E
O, vy

!
'Dans ce cas simple, la résolution n
| cherchées.

Les sous-bandes E

valeurs de ky,.

umérique de II-13 conduit aux énergies de confinement

n(k /7) seront obtenues en répétant cette démarche pour diverses

II1-Puits a profil graduel - Technique des matrices de transfert:

Dans tout ce qui précede, nous avons su

Pposé que le potentiel perturbateur V(7)
variait de fagon discontinue en

-L/2 et L/2 mais restait uniforme dans chaque région (puits ou
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barriere). En d’autres termes, nous avons supposé que la composition, homogéne dans chaque
région, variait de fagon discontinue aux interfaces. Ce traitement peut étre étendu au cas des
echantillons ou les effets d’interdiffusion modifient graduellement les profils de composition
mitiaux. La structure est alors constituée d’un empilement de MCs (voir Chap.I) constituant
chacune une région équipotentielle. Toutefois, la recherche des états propres exige 1’écriture
d’autant de couples d’équations de continuité qu’il y a d’"interfaces". Cette tache fastidieuse
est facilitée par le recours a une technique de matrices de transfert (TMT).

Plagons nous dans le cas d’un profil de potentiel quelconque que I’on divise en N-1

régions finies de largeur respective dj (1 <j < N-1), comprises entre deux barriéres semi-
infinies numérotées O et N, respectivement (Figure I1-4).

0 N
= .__..\}:] B
- ———>
5 Tn g

Figure II-4 : Puits a profil de potentiel quelconque, divisé en N-1 régions et compris entre
deux barriéres numérotées respectivement 0 et N.

Dans chacune de ces régions, le potentiel Vj et la masse m; sont considérés comme
uniformes. Dans la couche j, la fonction d’onde solution de I’équation de la masse effective
s*écrit

¥j(@)=Ajexp[ikj(z-z;)|+Bjexp[-ikj(z-2)],  EquU-14)
ou z; est I’abscisse de ‘I’'interface’ entre la région j-1 et la région j.

Aj et B; sont des constantes complexes et kj est relié a I’énergie par :

2mj
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A priori, kj peut étre réel ou imaginaire. En effet, dans le cas de régions classiquement
permises (E > Vi) kj est réel et ¥j(z) est une combinaison linaire d’ondes planes se
propageant le long de I’axe de croissance z. Au contraire, dans le cas ou la région est
classiquement interdite (E< Vj), k; est imaginaire et ¥;(2) est décrite par un état évanescent
correspondant a des fonctions exponentielles dont I’argument est strictement réel.

Toutes les constantes complexes A; et B; sont reliées par les conditions aux limites, a
‘Tinterface’ entre deux couches consécutives. Comme dans le cas d’un simple puits quantique,

on applique la continuité de ¥(z) et $w
m*(z) dz
L’écriture de cette continuité en z: conduit & la relation matricielle entre les coefficients de
‘Pj_l(z)et de lI’J-(z) :
A5) g [Ai Eq.(II-16)
BJ - J Bj_l ’ q'
ol M; est la matrice de transfert de Ja région j-1 vers la région j-Ona:
1 (ki+k’ ki -k 1\ (exp(ik: ,d; : 0 \
j=—,[f r ) TR e R Eq.(I1-17)
2k_| k_] = kj—l k_] +kj_1 0 exp(—lkj_ldj_l)
kj
avec k j=—.
m;j

En exprimant la multiplication des matrices de transfert a chaque interface, on débouche (pour
la totalité de la microstructure) sur une relation entre les coefficients des régions extrémes

AN Ag
( ):MNMN_I ..... MZMI(B )

BN 0
_(au 0‘12} (Aoj
®21 a22/\Bg
Puisque nous nous limitons & Pétude des états liés, les fonctions d’onde, solutions de
I’équation de la masse effective, doivent s’annuler en plus et moins I'infini. Nous devons donc

avoir By = 0 et AN = 0. Cette condition est satisfaite si I'élément o1} de la matrice de transfert
de la structure est nul. Ainsi, les energies de confinement seront solutions de I’équation :

Eq.(II-18)

a11(E)=0 Eq.(1I-19)

| Ict encore, les sous-bandes EH(E //) seront obtenues en répétant cette démarche pour diverses

| valeurs de ky;.
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IV-Remarques sur les approximations de ce calcul :

La premiére approximation faite est celle de la fonction enveloppe. Cette approximation
a €té récemment remise en cause °7 et une approche plus précise a été développée sous le
nom de théorie de la fonction enveloppe exacte. Toutefois, le formalisme de cette nouvelle
approche reste sensiblement plus lourd que celui de I"approximation conventionnelle, malgré
des tentatives pour le rendre aisément exploitable ). Par ailleurs, les résultats expérimentaux
les plus récents sont encore interprétés ou modélisés avec succés dans le cadre de
I'approximation conventionnelle "*'? Nous resterons donc dans ce cadre pour P’analyse des
resultats de spectrométrie magnéto-optique.

La deuxieme approximation faite dans ce chapitre est 1’approximation des bandes
paraboliques. Largement répandue comme approche simple et rapide dans des cas adaptés tels
que les propriétés optiques mettant en jeu les premiers niveaux de confinement de conduction
et valence [, elle conduit a des résultats erronés des que les phénomeénes étudiés impliquent
des états a vecteur d’onde plus éloigné du centre de zone. C’est le cas des transitions magnéto-
excitoniques dans lesquelles le mouvement relatif de la paire électron-trou en interaction
coulombienne est accru par I’application du champ magnétique 4.

Nous adopterons donc, en accord avec les auteurs des Réfs, [10] et [11], I’approche

plus précise donnée par la théorie k.p dont les aspects indispensables a notre étude font 1’objet
du chapitre III.
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CHAPITRE III1

STRUCTURE ELECTRONIQUE DES PUITS
QUANTIQUES :
THEORIE k.p
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A-INTRODUCTION :

Dans le puits rectangulaire comme dans le puits graduel, nous nous étions placés dans
le cadre de I’approximation des bandes paraboliques. Toutefois quand on confronte cette

développement. Pour la description de la bande de conduction, nous utiliserons la théorie k.p
au premier ordre (modéle de Kane 3 8 bandes!"#) qui ne prend en compte que les interactions
entre la bande de conduction et chaque composante de Ia bande de valence. Pour la bande de

B-GENERALITES SUR LA THEORIE kp :

La théorie kp a ét¢, a I’origine, développée pour étudier les propriétés optiques des
semiconducteurs 3 proximité d’un extremum de bande, en I’occurrence dans les
semiconducteurs & gap direct, 4 proximité du centre de zone de Brillouin (k = 0) sans pour
autant supposer les bandes paraboliques. Cette méthode consiste a considérer qu’un état
propre en k # 0 peut étre développé sur la base des états propres en centre de zone. Dés lors,
apparait dans 1’Hamiltonien un terme en “K.p” que I’on pourra traiter comme une perturbation
pour des valeurs de k petites.

Divers niveaux de calculs sont possibles dans le cadre de cette méthode selon I’ordre de
la perturbation et le nombre de bandes prises en compte.

La base que nous utiliserons tout au long de ce chapitre est constituée des parties

périodiques u{) (1<j<8) des fonctions de Bloch décrivant les huit états respectifs en centre

de zone 78

'S T>, ’ S l), } pour les états de conduction
’ 33

2,2>=—J%’(X+iY)T>,
’3_3

2’ 2>:§/17](X_iY)‘L>’
];.21>=- L[(X+EY)J,)+@ZT}, ¥
';.~;>:J%}(X—5Y)T)+\Ejz¢),
; [>:\fl§r(x+iY)¢>+\--}§}ZT),

(272
‘1 ]

2.-2>:J‘-3=}(x-iY)’r)-J‘§}z¢)_ |

pour les états de valence Eq.(III-1)

T et | sont les fonctions spin. Les états S, a symétrie d’orbitale atomique s, constituent la

majeure partie des états de conduction alors que les états X, Y et Z, i symétrie d’orbitale P (px
Py €t pz) constituent la majeure partie des états de valence. Leur écriture en représentation
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J,mj) permet de diagonaliser Pinteraction spin-orbite. Ainsi, les états ,;,i §> et ’;i 21>

correspondent aux composantes dégénérées en I'g (trous lourds et trous légers respectivement)
. 1 1 X ..
et les états (E,i 2> correspondent a la composante I'7 distincte des deux autres par effet du

couplage spin-orbite (Fig. I-4-b).
C-THEORIE kp AU PREMIER ORDRE - BANDE DE CONDUCTION:

Pour calculer la structure de bande de conduction de nos échantillons, nous utilisons le
modéle de Kane dans la théorie K.p au premier ordre. Kane'® a montré grédce a ses calculs de
perturbation que, dans le cas de matériaux massifs, la masse effective et la non parabolicité de
la bande de conduction provenait des interactions au premier ordre entre les états de valence p
et les états de conduction s. Bastard™ a diagonalisé la matrice de I’hamiltonien k.p au premier
ordre dans des PQs de semiconducteurs a gap direct. Il a montré ainsi que la masse effective de
I'électron dans le plan est plus grande que la masse dans le matériau massif 3D, mys.

I-Détermination de I’Hamiltonien de la bande de conduction :

Pour des puits quantiques III-V ayant un gap fondamental au point I', la fonction
d’onde dans la base des états (I11-1) s’écrit™ :

Q KT jow oy
¥=yp ¢ " > 0h(z.k ) u} Eq.(III-2)
=

ou Q est le volume de la cellule unité, D est la surface des PQs, k;; est le vecteur d’onde dans
le plan du puits, T est le vecteur repérant le porteur dans le plan du puits, z est la coordonnée

selon la direction de croissance, et (p%(z,ﬁ /1) la fonction enveloppe représentant un état
confiné de nombre quantique n. En approximation de la fonction enveloppe, on considére que

les fonctions de base u{) sont les mémes dans les barriéres et dans les puits.

Dans la base (III-1) choisie, ’axe de quantification du moment angulaire est dans la
direction de croissance z [001].

Pour prendre en compte les effets de déformation, les auteurs de la référence [10] ont
procédé a un changement de base permettant de diagonaliser I’Hamiltonien de déformation
pour des PQs épitaxiés selon la direction [001] avec déformation biaxiale. Cette base est la
suivante :

£ =[sT),

fs =|s),

£ =l%ij> Eq.(I-3)
sl
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avec
22 Q|
ST
Eq.(IT-4
5o (A-B)o| 109
CQ,
et :
A=Ay +Q;
B=A%, +2Q.4 +9Q2 Eq.(II-5)

C=\2B(B-A)

ou Q, =- % b(eyy + Eyy —28,,) (cf Chap. I) et A, représente le dédoublement introduit par

le couplage spin-orbite (I'g-I'7).

3 1 1
— 4+ —!
27 2> PE
de déformation, ot = 1 et B = 0. Avec déformation, o décroit et B augmente tout en préservant
la normalisation |o|” +BfF =1.

o et B représentent le degré de mélange entre les états

i21> - Quand il n’y a pas

L’Hamiltonien k.p au premier ordre pour chaque région j est représenté dans la base
(III-3) par la matrice 8X8 :

Hy;; Hp
H= Eq.(IIL-6)
Hy; Hyp
avec
fe fi i feo
[ b v Phk (—‘/§(X+ ! B)Phk [ 2541 ajpﬁk |
k O + 3 75 (4 3 73 Z f+
j S
Hu=l_ 1 Phk 0 P, + Vi 0 £
V52t 5P z k T Vih Li
(ﬁm la)Phk 0 0 P, + V) fso
V3" 3 z kT Vso J
Eq.(II1-7)
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fe Fon fru fso
.
0 o(gar e (- goe i
Nkl 3B Phk _ ﬁrB+ 3 Phk _ £+
le = ( 1 \/2_) HH
5ot 3[3 Prk_ 0 0 0 f!j-H
g, 2 fso
\( J§B+ 30() Pak_ 0 0 0 ]
Eq.(I11-8)
Hyy =Hjjet Hy =Hy,.
, (ky +iky) ; . : :
ou ky = T Les termes ViJ sont, dans la région j, les extrema respectifs des bandes i

en centre de zone : i=c, bande de conduction I'g ; =hh, bande des trous lourds I'g ; i=lh, bande

des trous légers I'g ; i=so, bande I'7. Leur profil respectif 4 travers la structure représente le

potentiel de confinement pour le type de porteur correspondant. Ces profils dépendent des
offsets de bande modifiés le cas échéant par les effets de déformations -

vi=v])+8vi, Eq.(III-9)

ou Vij;o est I’extremum de bande sans déformation et 6Vij est le glissement introduit par la
déformation.

Ainsi, en prenant comme origine des énergies le sommet I'g de la bande de valence du

matériau barriére (supposé non déformé), les potentiels Vijo s’expriment dans chaque région j

en fonction
| — des offsets de bande AE%O Tg) et AEJ\',0 (I's) du matériau non déformé, repérés
par rapport aux extrema respectifs I'¢ et I's du matériau barriére ;
— du gap 3D (I'¢-I'g) du matériau barriére (non déformé) EB i
— du dédoublement spin-orbite AL, (Tg —T';) :
Vo =Eg +AEL,
‘ Vi = Viu = A,
V0 = AE, - Al
Les expressions des glissements i'SVij sont détaillées au Chap.I (Eqgs I-6 et I-6bis).
| n2
|

Py = —(ki + k; + k%) est un terme énergétique d’électron libre (% est la constante de

* Planck réduite zi et mg la masse de I’électron libre).
T
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Enfin P est I’élément de matrice de quantité de mouvement entre états de valence et états de
. 1 T :
conduction P = —— (Slp j[ j) ou J=X, Y, Z. Sa valeur chiffre le couplage entre BV et BC.
iig
Toutes les quantités définies ci-dessus peuvent €tre calculées pour chaque région par
interpolation (Chap. I). Les effets de déformation se retrouvent dans a et pour les termes
non diagonaux et dans les extrema de bandes pour les termes diagonaux. Pour traiter

I'inhomogénéité de la structure selon z, la composante k, du vecteur d’onde sera remplacée
par -0/ 0z. L’expression de Ia matrice (Eqgs.III-7 et I11-8) montre I'interaction entre les états
de conduction et les différents états de valence mais ne rend compte d’aucun couplage des
ctats de valence entre eux. Cette constatation permet de réduire la matrice 8X8§ a une matrice
2X2 sur une base de deux états 5% .

(Hd Hn}(cpi):
Hj Hy o

+
E[(pf) Eq.(III-10)
U

ol o7 et @ sont les fonctions enveloppe des états s, et ou

2 2 2
Hy <P pz[wfa—p) +<ﬁB+a)J Z

3 E-Vi E-VJ
Eq.(II-11)
nk? _ J3B)2 2 ;
+———i"~[———§—r+(a ‘Ee) +(B+‘/50;) +P, +V{,
2 E-Vyy, E-v} E- V)
. || 207 —ap - vap2) ) (V202 +af - v382)
= s . <] ___________'__————
R E-Vy, t E-Vj,
Eq.(III-12)

z

E-VJ, E-Vi

avec p, =k, etky = (ky, ky) est le vecteur d’onde dans le plan du puits.
Dans chacune des régions j, la matrice ITI-10 peut étre diagonalisée, conduisant 3 une énergie

| propre de conduction (dégénérée d’ordre 2 a cause du spin) pour chaque valeur de (kx, ky, k).
' Pour un mouvement restreint ay plan (x, y), k, = 0 et I’élément non diagonal Hy, est nul.
| . . 7, 1 .

L’équation ITI-13 avec Pz = 0 permet alors d’exprimer I’énergie cinétique E - V{ en fonction

de k /2/ et la limite en k /1 =0 de dégager la masse effective de conduction dans le plan (x, y)

\pour k=0
2 3 2 2 '
%:P— 3, (@=V2p) + B+¥20) g LD Eq.(I-13-a)
me 3| Vi-vi, V-Vl  Vi-vj m
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distance. L’inclusion de ce terme a €té indispensable aux auteurs de la Réf [10] pour la
description de I’ensemble de leurs résultats de magneéto-optique.

Un traitement analogue pour un mouvement restreint a la direction z (k// = 0) conduit a Ia
masse effective méL de conduction dans la direction zpour k=0 :

1 _2P? | (2a-B)? (V2 2| 14D
— = (2o - ) LBy XL aal Eq.(I-13-b)
me 3 Vi-vi,  vi- \ZA m

Les masses effectives données par les Eqs. III-13 a et b sont celles pour un échantillon massif
et homogéne de matériau constituant une région j. Elles ne prennent donc pas en compte les

effets de confinement quantique. Il faut noter toutefois I’anisotropie de la masse (mé’! # m;:L)
due aux seules déformations Dans le cas ou le matériau n’est pas déformé (o =1 et § = 0), la

, ; + : ; Eq.(I0-13-¢)
o~ Vino Vig-Vao| ™o

En introduisant le gap 3D du matériau EJg = VCJ’O - V}le,o: on obtient I’élément de matrice p
en I’absence de déformation -

' i i i
p2 :l(i— “DJ 56 (Eg + Ay) Eq.(II-13-d)

2memo ) gL T
Sur des arguments expérimentaux, les auteurs de la Réf. [10] ont considéré P indépendant de

toute déformation. Nous adopterons nous méme cette hypothése. Ainsi, dans chaque région, P
pourra étre calculé par 'Eq. III-13 d, apres interpolation sur les paramétres impliqués.

I-a Expression de Ia fonction d’onde :

Associée 2 la diagonalisation d’une matrice 2X2, elle s’exprimera dans chaque région j
sous la forme vectorielle -

wl(z)=| "8 M 1= AT exp(ik/p)exp (ik ;(z - z;)) + BL| "I+ exp(ik ;p)exp (-ik ;(z - z;))
| ® (Z) FJ 4] J FJ )
. S "2+ L 2+J
‘ . FFJ . (F = 2 E .
‘ +Al }- exp(ik/p) exp (ik 5(z - z)) + BI Fﬁ-_ exp(iky/p) exp (-ikzj(z - z;))
F
(T3~ [F3-

|
| Eq.(IlI-14)
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Les facteurs exp(ik/p), avec k /= ,/k,z( + kf, et p= \/xz +y2 , décrivent le mouvement

libre des porteurs dans le plan des couches. Tl est a noter que, d’aprés les propriétés

d’invariance par translation du plan (x, y) ", k/ est uniforme 4 travers toute la structure.

Les facteurs exp [iik;:j (z-z j)] décrivent le mouvement dans la direction de quantification.

Pour une valeur donnée de ky, et de I’énergie E, les valeurs de k;j et de kj sont obtenues par

diagonalisation de I’Hamiltonien dans la région homogeéne j :

Hy H d E Hqy-E H
( d “] (("EJ = E(‘pi] =4 B g Eq.(III-15)
Hy, Hg/\o; 05 H, Hy-E
Fji_)
Pour chacun des quatre termes de expression III-14, les constantes vectorielles ]?_)
Fps
devront vérifier I’équation de diagonalisation
Hy-E H FiC)
[ . . } ?1) =0 Eq.(III-16)
Hy Hy-EJ|F

dans laquelle Hy et H, sont pris avec la valeur correspondante de ikfj .

Enfin, les constantes Ai et Bi sont obtenues par I’écriture des conditions de continuité.

I-b Equations de continuité :

Pour résoudre I'équation ITI-10, il nous faut appliquer les conditions de continuité de la densité

de probabilité et de la densité de courant. Ces conditions ['2 s’expriment respectivement par :

+
i) la continuité de ((p i] d’une part et
Ps
——]-5? iv2mk_ oF
i1) la continuité de W oz 5 d’autre part.
ik, 12|
E uoz ) \Ps
| avec
| 1_2P° | (fia-B)®  (BB+a)?
o= —— 4 . , Eq.(II-17)
3\ E-v} E- V],
1 et
2 2\p2
| fim V2(+20” +af - V2B%)P 1 1 | Eq.(II-18)
! 3 E-V] E-V
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Entre la région j+1 et Ia régionj, ona :

avec

FL
| H,
M, = —u—l_k;jFlL +iv2nk_Fj,
J

F
F_
-k +iv2q k_F
Hj

, 1a structure est ¢
largeurs d; finies (1 <j < N-1) insérées entre deux barriéres semi-infinie

il o [=Mjg Py

+1
Al
A Jl
+1 3
By
B/t

B,
SN

u—‘_k;jF'g +iv2nk_Ff;
J

s(G=0;j=N).

Eq.(III-19)

-

Ff
—kzFf" +iv2n ik_Ef
i

: i Ao o s B o Been A S
-iv2nk, K, —:k;ij+ ~iv2nk, Ff_ —ﬁkszj_ ~iv2nk, +ik§ﬁ; -iv2nk, B~ +u—‘.k;ng_
J J J J

et
e Kl 0 0

po| 0 4

i = ik,

0 0 e 4

0 0 0

On peut écrire alors entre Ia région j et la région j+1 -

AL
ALl

i ::hdﬁ h4j+lfﬁ+l
B3
BJ
et entre la région 0 et la région N :

A9 A

A% AN

0]~ N

B} B}

B? BN

avec

36
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\

i 0
elk;JdJ

Bj+l

Eq.(III-20)

Eq.(II-21)

Eq.(II-22)

Eq.(III-23)
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N-1
-1
0

Les états qui nous intéressent ici sont les états liés de la structure. Par conséquent, la fonction
d’onde doit tendre vers zéro dans les régions O et N qui sont les barriéres semi-infinies. On

aura donc A?L =AY = Blf =BYN =0. D’ou la relation -

0 Ui U Uz Ugg)(AN
0 Uzt Upy Ujysz Uy || AN

0 |= . Eq.(II-25)
Byl |Us Usy Usz Usg|| o0 -
0
BZ) \Uy Ugy Uy Uy o
Ce systeme est équivalent au systéme suivant -
N N
AU +ASU, =0
: " ~ 12 Eq.(III-26)
A+U21 +A__U22 =0

On suppose, bien sur, que AE et AN sont différents de zéro (solution non triviale). Le
déterminant de ce systéme doit donc étre nul :

U Up
=0. Eq.(I1-27)

Uy Up

Cette équation nous donnera finalement les valeurs propres des états de conduction pour une
valeur donnée de k;;. La répétition du calcul pour diverses valeurs de k/ conduira aux sous-

bandes de conduction E(k/)).

D-THEORIE k.p AU DEUXIEME ORDRE - BANDE DE VALENCE:

I-Introduction:

Une détermination correcte des états de valence nécessite la prise en compte des
interactions entre les trois composantes (HH, LH et SO) de la bande de valence. Or, comme
nous I’avons vu, cette interaction n’est pas prise en compte par la théorie k.p au premier ordre.
En conséquence, pour calculer la structure de bande de nos échantillons, nous utiliserons la
théorie kp au deuxiéme ordre. Dans le cadre de cette nouvelle approche, les états de valence
sont déterminés par diagonalisation d’une matrice 6X6 représentant "’Hamiltonien dans la base
|3,my) UL Cette représentation de I’Hamiltonien pour les états de valence est couramment
appelé Hamiltonien de Luttinger-Kohn. Un grand nombre de travaux antérieurs (voir par
exemple les Réfs. [S] et [16-18]) ont utilisé une représentation simplifiée de I’Hamiltonien par
une matrice 4X4 dans la base |J ,m J-) limitée & J =3/2, négligeant ainsi I’influence de la bande

I'7. Toutefois, il a été montré que, dans le cas de déformations importantes " et/ou dans le cas

37



de puits minces ", cette influence de la bande I'7 ne pouvait étre négligée sans erreurs

significatives. En conséquence, et afin de préserver a notre étude un champ d’application le
plus vaste possible, nous avons adopté systématiquement le formalisme basé sur I’Hamiltonien
6X6. Cet Hamilonien 6X6 sera complété par I'Hamiltonien de Bir et Pikus®®”! pour la prise en
compte des déformations, avant d’étre diagonalis¢ dans chaque région puis soumis aux
conditions de continuité aux interfaces grace a la TMT.

Nous nous placerons encore dans le cas d’une croissance suivant la direction [100]. Les
différents Hamiltoniens seront donc donnés dans cette direction privilégiée au niveau symétrie.
Pour les autres directions crystallographiques ont pourra se référer par exemple a
G. Fishman ) ou R.H. Henderson et al!! pour I'Hamiltonien 4X4 ou J. Los et al. pour
I’Hamiltonien 6X6 2,

II-Hamiltonien sans déformation - Hamiltonien de Luttinger:

L’Hamiltonien 6X6 de Luttinger Kohn ™! H; est représenté dans la base des états
|im,) du moment angulaire donnée au § A.

Dans cette base I"'Hamiltonien s’écrit!® -

1 )33
P, +Qy Sk Ry 0 75k V2R i’2'>
-S; P, —Qy 0 Ry —~/—2-Qk \ES" ;21>
* 3% 3 1
= Ry 0 Py —Qx Sk \/;Sk V2Qy 5"2> Eq.(II1-28)
LK ~ 0 R* S* P +Q —\/-Z_R* _ __l S* § _é>
1 _* 3 11
—E Sk —\/EQk ‘/;Sk —\[Z_Rk Pk +Aso 0 5,2>
* c (3% 1 1 1
V2R \/;Sk V2Qy - 75 5k 0 Py +As0 i’i)
avec :
W (22,2 n’ 3 212y +2i
Py :EYl(ka’kﬁkZ) ' Rk “2mg 312081 *2iT3kaky)
) sy o “ 2 .
Qg :2_W)_Y2(kx+ky_2kz); Sk =5_?02‘5Y3(kx4k}*)kz

Eq.(II-29)
ou my est la masse de I’électron libre, / est la constante de Plank réduite, y1, v, v3, les
parameétres de Luttinger et ky, ky, kz, les composantes du vecteur d’onde selon les directions x

[100], y [010] et z [001] respectivement. L’origine des énergies est prise au sommet I'g de la
bande de valence sans déformation.
I est & noter que les états propres de cet Hamiltonien Hix sont des combinaison linéaires des

états propres en centre de zone : l %,:t%), dits de trous lourds (HH);I % ,i}é) dits de trous

légers (LH) et l }é,i}é) correspondant 4 la levée de dégénérescence par interaction spin-orbite
(SO). L’appellation HH, LH et SO n’est vrai stricto sensu qu’en centre de zone de Brillouin ou
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les états sont découplés. Néanmoins, nous appellerons par la suite les différentes bandes
d’apres leur nature en centre de zone.

1 33
P+Q, -8, R, 0 -5 V2R, ‘2.,2>
_S; Pe —Qe 0 Re _‘/-Z_Qe Ese r§>§>
* 3% 3 1

H -- Re 0 Pe - Q. Se 25 V20, z'"i> Eq.(ITI-30)
£ * * * 1 * 3 3
0 R P - - S
£ Sa € +Qe ‘/ERe TS 2 2)

| - 3 11

—“/ESG —'JEQS SE —ﬁRE PB 0 .2_‘é>
1

avec
Paz‘av(ﬁxx+8yy+ﬁzz) =£b _ =74

. et Re= 5 0(Exs ~eyy) i Sxy Eq.(I-31)
Qg:‘ib(sxx teyy ~2¢8,,) Se =—d(g 4 —isyz)

ou ay est le potentiel de déformation hydrostatique associ¢ a la bande de valence, b est le

potentiel de cisaillement, €xx> Eyy, £z, Exy, Eyz, Exz sont les composantes du tenseur de
déformation.

Comme nous I’avons Vu au §III du chapitre I, dans notre cas, la déformation est
biaxiale dans le plan des couches. Tous les termes de cisaillement sont donc nuls

€ =8z =€x = 0 et seuls restent Ex = &y # &, . On a donc Re =S¢ =0, ce qui simplifie
I’expression de H :

P.+Q. 0 0 0 0 0 )[3.3)
0 P -Q, 0 0 —v2Q, o 135.%)
g .| © 0 PR-Q o 0 V2Q. ||%-)) Eq.(II-32)
e 0 0 0 P, +Q, o 0 [|3%-3)
0 20, o O R+a 0 |4y
0 0 v2Q, 0 0 B+a)|}-1)

Finalement, I’Hamiltonien total, somme de I’Hamiltonien de Luttinger et de ’Hamiltonien de
Bir et Pikus, pourra s’écrire :
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Chapitne 3 : Structune echrosique des puits quanitiques : torie b

(P+Q -5 R 0 - S VIR %%>
s P-Q 0 R - 3zQ s %%2
Hr=- Ro RO* Ps_“Q P fQ JJ;Z_SR* J‘EZ g-? P
~R* - st )
-7‘55* ~2Q [’S -V2R P+A 0 %;>
VIR® 3" V2Q - s 0 P %-%>
avec |
P=P; +P,
E _ E: i E: Eq.(III-34)
S=S, +S,

IV-Forme générale de I’Hamiltonien dans une hétérostructure:

Toutes les expressions des Hamiltoniens données dans les § II et III sont des formes
applicables aux matériaux tridimensionnels (3D) homogénes. Pour tenir compte de
Pempilement de couches de matériaux différents que constitue une hétérostructure, il suffit
d’ajouter a I"'Hamiltonien total un potentiel Vy(z) correspondant au profil de la structure. On
aboutit alors a I’expression :

P+Q-V,(&  -S R 0 —%s V2R
-$* P-Q-V,(2 0 R -2Q %s
R* 0 P-Q-V,(2) S %s* V2Q
HT - * * * 1 A%
0 R S P+Q-V,(z) —2R - S
| R 3
- 58 —2Q ;S -V2R  P+A-V,(2) 0
* 3% 1
V2R s V2Q - 58 0 P+A-V,(2)
Eq.(III-35)

Dans I’expression ci-dessus, il faut noter que Vy(z) représente le profil du sommet I'y de la
bande de valence du matériau non déformé. La distinction des sommets respectifs des trois
composantes HH, LH et SO est faite implicitement par le contenu des autres termes des
éléments diagonaux.
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V Détermination de la structure de bande - Conditions de continuité - TMT :

Ici encore, la résolution de I’équation de la masse effective n’est pas scalaire mais
vectorielle et consiste en une diagonalisation de cet Hamiltonien. Appliquée & chaque région,

cette diagonalisation fournira, pour une valeur donnée de ky et une énergie E, une série de

valeurs de k, qui entreront dans la formulation de la fonction d’onde. Cette derniére sera

vectorielle a six composantes. La recherche des états propres de la structure nécessitera ici
encore I’écriture des équations de continuité.

L’usage de la TMT nécessitera des matrices 12X12. Nous allons toutefois introduire
une approximation permettant une premiére étape de diagonalisation de notre Hamiltonien par
blocs 3X3. Chacun de ces deux blocs sera ensuite diagonalisé et les conditions de continuité
formulées par la TMT avec des matrices 6X6.

V-1- Simplification de I’Hamiltonien :
V-1-a- Approximation axiale :

Les sous bandes d’énergie et les fonctions d’onde dépendent, non seulement du module
de k/; mais aussi de I’angle azimuthal ¢ dans le plan si k;; = (k/;, ¢) en coordonnées polaires. A

cause de cette dépendance en ¢, les contours a energie constante dans le plan (kx, ky) ne sont
plus isotropes. Cependant, dans notre cas de quantification selon [100], ce "voilage" est assez
faible en regard des différences d’énergie entre sous bandes adjacentes pour pouvoir négliger
cette anisotropie dans le plan sans pour cela perdre I’essentiel du contenu physique du mélange
des bandes'**"). Cette approximation s’appelle communément I’approximation axiale et elle a
cté largement adoptée pour les calculs de bandes utilisant un Hamiltonien 4X4%%* et up
Hamiltonien 6X6"*! Nous appliquerons donc cette approximation et verrons qu’elle permet
une diagonalisation par bloc de notre Hamiltonien.

V-1-b- Diagonalisation par bloc :

Nous commencerons par réécrire les éléments de la matrice ITI-35 de la maniére suivante -

P, = . v1(k? +k2%)
k 2m0 1\&yy z)>

h2
Qx =[——] v2 (k3 -2k2),
2[1‘]0

2 =
Ry =— (”_) NE) [(%) exp(—2i¢) + (szh) exP(2i¢)J k7,

21‘1’10

n* .
Sk = [—J 2\/5'}’3 k//kz exp(—1¢) .
2my

Eq.(ITI-36)

L’approximation axiale consiste ici & remarquer que, si I’élément Ry est approximé par :
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2m0

2
Ry ~— (”—] 3 (%) k7 exp(-2id) | Eq.(II-37)

alors toutes les énergies des sous bandes deviennent indépendantes de ¢. En effet si nous
faisons tourner notre systéme d’axes autour de I'axe z d’un angle ¢, changeant ainsi les
fonctions de base |j,m) en |j, m)exp(-im¢), I’Hamiltonien I11-35 devient :

1 33
P+Q Sy R, 0 —ﬁsp \/ERP 55> exp[3/2 (~ip)]
-S, P-Q 0 R, -2Q %Sp %21>exp[1/2( -i¢)]
. R} 0 P-Q S, \ESP* V2Q % 21>exp[1/2 (i9)]
- * * * 1 % |]3
0 Rp Sp P+Q —w/pr —7.2-8p > %>exp [3/2 (id)]
I % 3 11
. ~ ﬁSp —\/_Z-Q \/;Sp —\/pr P+Ag, 0 > E> exp[1/2 (-i¢)]
' * * 1 1 1
: s/pr \/;Sp J2Q —WSP 0 P+ASOJ X 5>€Xp[1/2 (i$)]
| Eq.(III-38)
ou
P 21'['10 2 1/
et R, =8, =0 Eq.(I11-39)

h? 75
SpZ— —(2v3y3k//k,
ng

Tous les éléments de matrice de H’ sont indépendants de ¢. Les sous bandes d’ énergie

sont donc forcément indépendantes de ¢, et E(k/) = E(k/)). Les composantes de la fonction

enveloppe s’écriront, elles, Fjm(k;z) = Fg.m(ki,z)exp(-im¢). Gréce & cette approximation,
I’'Hamiltonien H’ peut étre diagonalisé par bloc. En effet, en choisissant une nouvelle base :

a3 2]
qu)zf{l§l> ~i}50) _ [0 n</¢>}
gl ]
|u4>:%ﬂ;;> -0, (z,_z>ei<%¢>}
=220
lus) = T[ 33 |3 §>ei%¢)} Eq.(IlI-40)
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I’Hamiltonien s’exprime dans cette nouvelle base par :

Hyx3 0 )
H”=( . Eq.(III-41)
0 Hjxs
ou
P+Q Rp-iSy VIR, + 18, ) |u))
Hoo=-l Ro+is,  P-q  VaQ+ifls, |juy)  Eqma

—\/ERP—%SP JEQ—igsp PtAg  ||us)

et ol H3y; est la matrice conjuguée de H3x3.
Dans une hétérostructure on aura :

P+Q-Vi(@ -R,-is, —\/ERP—F;-/%SP Juy)
Hjyys =~ Ry +iS;  P-Q-Vy(2) JEQ+1‘Esp lup) Eq.(1I-43)

—w/ERp—y%Sp \/EQ—i\ESp P+A-Vi(2) | |u3)

ou Vj (z)désigne toujours le sommet I'g de la bande de valence du matériau 3D non déformé.

Le systéme original de six équations couplées est ainsi réduit a deux systémes de trois
quations correspondant chacun & lu), [uz), |us) d’une part et lug), |us), |ug) d’autre
part.

\ St le profil Vy,(z) de I’hétérostructure est symétrique, c’est a dire si Vh(-2)=Vi(z) (cas
T'un puits symétrique), les deux matrices H§X3 et H3x3 ne différent que par le si
%eurs diagonalisations respectives donneront donc les mémes valeurs d’énergies.

-a structure de bande de valence E(k/) sera alors dégénérée d’ordre 2 et sa détermination

eposera sur la seule diagonalisation de la matrice H3x3 suivie de I’écriture des conditions de
ontinuité par TMT avec des matrices 6X6.

Dans le cas ou les profils de puits ne sont pas symeétriques, la dégénérescence est levée
t la diagonalisation des deux blocs est nécessaire. Néanmoins, la méthode de calcul utilisée
our la recherche des niveaux d’énergie reste la méme pour les deux blocs matriciels ; elle ne

era donc exposée que dans un cas , en I'occurence ici celui de H3x3.

gne de k,.

V-2- Traitement de I’ Hamiltonien H3x3:

Dans chaque région homogene, la diagonalisation de "Hamiltonien Hx3 fournira, pour
1e valeur donnée de k/ et une énergie E, trois valeurs de k ainsi que leur opposé.
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V-2-a-Expression de la fonction d’onde :

Dans la région j, les trois valeurs de k, issues de la diagonalisation seront notées
HH | LH S
k kiz" et kj

iz > ZO dans la mesure ou elles correspondent aux trois composantes respectives

de la bande de valence. Elles interviennent dans I’écriture de chacun des trois termes indicés
HH, LH et SO qui composent la fonction d’onde vectorielle :

Fi(2)

wW(2) = K@) | = wiy @ + vy @+ iy (2) =

F3(2)
Flun rFljfiH |
Al | Fli lexp(ik ) explikjy" (- z))]+ Bl | Flpy |exp(ik 0) exp[-ik [ (2~ z))]
Fly k frm ]
Py Fi |
+A{H szLH exp(ik //p) exp[ikj[}_H (z-2z;)]+ B{H F:g_LH exp(ik,/p) exp[—ikjLZH (z-zj)]
FlLy _F3jf,H )
Fiso Fiso

+Ado| Fdso [exp(ik /) explikjy (z - zj)]+ Bo| Figq [exp(ik,p) exp[-ik3P (z - z)))
. i
Fiso F3s0
Eq.(III-44)

ouky = ,/ki + k§ , pP= \/xz +y2 et zj représente Iabscisse, dans la direction de croissance,
de I'interface entre la région j et la région j+1.

V-2-b- Relations de continuité :

Fi(2)
ILa continuité de la densité de probabilité s’exprime par la continuité de | F, (z)

F3(2)
Celle de la densité de courant s’exprime par la continuité de!™*! ;
| - - -
| 0 1 [F1(2)
‘ u— A% ~g5"
-V W —:; —V\E F(2) Eq.(III-45)

‘ L . J? u+v d ’

V2 2 2 &l [RB@)
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u=(y;-2y3)

avec v=y343k, Eq.(IT1-46)
w=(y]+2y3)

Les equations de continuité entre la région j+1 et la région j peuvent s’écrire sous forme
matricielle

Fad A j+1 ]
Ay Al
Aly Al
Aj A"+1
| AS0 [_ . . 2
| M; Bl =M1 Pjyy B_]+1 =0 ()
| HH
B{H Bj+1
Béo B_|+1
avec
(B R F. pE. ph. RE
Fiim Fim Fiso Fimmw Fitn Fiso
J J J J- - J-
Foun Bnw Fiso Brn Fiw Fso
T S L
v.o| e B Fso B Fig Figo Eq.(T1-48)
_| - g > . R N . Q
j j j I j
Ctn Ciw Cs0 Cim Cig Clo
Dl Diy Diy Dl DIy D
J J J - J= J-
' Gun COm Gso Gmw Gim Gio
- ou
j = ik u;F} Fi _Yigd J = _y.F)_ +ik®w.Fi S g
Cm =ik u, 1m+V 2m = 7 Fom D ==V iFip + ikjzwFp — v 55 3m
< . V . . , . B . 3 R
_ - Vi = Fo_aemy n 3
Cgl‘l = lk_]z .IFlm i VJFgm - _szlm D{n - —VjFlm - 1k.lZWJF2m B VJ\/;FMI
( \Z 3| 1 wWi+u :
—_Jr) ] m J J )
G'I]n-—_zFlm+Vj 5F2m+lk Z(T} F3m
et ) . )
v il u
-_ ) ] ] m J
et ou
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S )
e~z 4 0 0 0 0 0
0 o Cikiz'dy) 0 0 0 0
p=| O 0 e(Tikiz'd)) 0 0 0
0 0 0 ez 4)) 0 0
. LH
0 0 0 o eHed)
SO
o 0 0 0 0o k=)
Eq.(IT1-49)
On peut écrire alors entre la région j et la région 1l
(Al ] Al ]
Aly At
! Aj B AJ+1
| SO |= M7'M;, Py Eq.(II-50)
| Bl BJ+1
| HH
| Bl Bt
Bl | BH

On suppose encore qu’on a n-1 régions de largeurs ﬁmes (1<j<N-1) insérées entre deux
barriéres semi-infinies (j = 0 ; j = N), soit n interfaces.

On peut alors écrire entre la région 1 et la région N :

0
ApH AHH
0 N
0 N-1
;050 =U gﬁo avec U= ] M'lMJHPJH
HH HH j=0
N
Bin Bix
N
| Bso] | Bso |

Eq.(II-51)

~ Comme pour la bande de conduction, les états qui nous intéressent ici sont les états liés de la
structure. Les régions 0 et N sont des barriéres. Par conséquent, la fonction d’onde doit tendre

[vers zéro dans ces deux régions. On aura donc A%H =AEH :A(S)o =0 et
|

BPN]H = BII:IH = Bglo =0. D’ou la relation :
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Chafitre 3 : Structunt dectromique des poits quantiques : htonie by

_ Eq.(I-52)

0
BI6H Us; Usy Usz Usy Uss Usg 0
LBSO_ Ust Usz Usz Ugs Ugs Ugs || 0 |

Ce systéme est équivalent au systéme suivant -

N N N
AUy +ArgUp +AgoUpz =0
N N N
AguUj; +ArgUy +AgoUp; =0 Eq.(III-53)
N N N
AguUs) +ArgUs; +AgoUs3 =0

On suppose, bien sur, que AIIfIIH,AFH ,Ago sont différents de zéro (solution non triviale). Le
déterminant de ce systéme doit donc étre nul :

Uy Up Up
Ui Uz Up|=0 Eq.(IIT-54)
Us; Uz Uss

Cette équation nous donnera finalement les valeurs propres des états de valence pour une
valeur donnée de k;;. La répétition du calcul pour diverses valeurs de kj; conduira aux sous-

bandes de valence E(k).
Quelques exemples de résultats concernant la structure de bandes de puits minces avec effets
d’interfaces sont détaillés dans la référence 27 et résumés dans I’annexe 2.
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CHAPITRE IV

TRANSITIONS OPTIQUES DANS LES PUITS

QUANTIQUES
EXCITONS



C‘Afalu' 4 : Tasssitions optigques Aars Ly peiis ukpdiaiuts- Excidons

Nous nous intéresserons aux transitions entre états de valence et états de conduction,
c.ad. aux transitions impliquant des paires électron-trou - génération dans le cas d’une
spectrométrie d’excitation ou d’absorption, recombinaison dans le cas d’une spectrométrie
d’émission (luminescence).

I-Transitions interbandes (ou bande a bande) :

Nous désignerons sous ce terme les transitions définies ci-dessus et dans lesquelles
I'interaction coulombienne entre I’électron et le trou n’est pas prise en compte.

Alors que dans un matériau 3D homogene, les transitions interbandes présentent une
eénergie de seuil donnée par le gap fondamental du matériau, dans un puits quantique, ces
transitions, s’opérant entre sous-bandes de valence et sous-bandes de conduction, présentent
autant d’énergies de seuil qu’il peut y avoir de paires de sous-bandes mises en jeu. Cette
situation se manifeste par une série de plateaux dans le spectre d’absorption. Ceci est illustré
sur la Fig IV-1 qui représente les spectres de trois échantillons typiques de la série étudiée.
Abstraction faite des pics qui seront discutés ultérieurement, la structuration en paliers apparait
nettement dans les trois spectres.

La multiplicité des paires de sous-bandes fait I’objet de regles de sélections que nous
allons préciser.

II-Régles de sélection :

Les transitions interbandes dans un puits quantique'” sont régies par des régles de
sélection de deux origines distinctes : polarisation du rayonnement et symétric des états
confinés.

A-Régles de sélection de polarisation :

Il s’agit des regles régissant les transitions interbandes dans un cristal, basées sur
I’élément de matrice dipolaire qui couple les états de valence et de conduction sous !’effet du
rayonnement €lectromagnétique, et aménagées 4 la géométrie du puits quantique. Dans le cas
d’un rayonnement se propageant dans la direction z de quantification, donc polarisé dans le
plan des couches, ce qui correspond a la géométrie de notre montage expérimental, les trois
types de transitions HH — E, LH — E et SO — E, entre chaque composante de la BV et de la
BC, sont autorisées.

Toutefois, la transition HH — E est 3 fois plus intense que la LH — E et 1.5 fois plus intense
que la SO — E. Ceci influe sensiblement sur les spectres.

B-Régles de sélection entre états confinés :

oI, *
Ces régles sont basées sur Iintégrale de recouvrement f(pe,n (2)onm(z)dz entre
fonctions enveloppes ¢ 5 (z) et ©n,m(z) décrivant les confinements quantiques respectifs de

I’électron sur le niveau n et du trou sur le niveau m. La probabilité de transition est
proportionnelle au carré du module de cette intégrale.

Les puits quantiques du systéme GalnAs/InP sont de type I ; dans ce cas, les
électrons et les trous sont confinés dans la méme couche (GalnAs). 11 en résulte un
recouvrement des fonctions enveloppes plus important que dans le cas des hétérostructures de
type IT ol les porteurs confinés sont spatialement séparés!” (voir Fig. IV-2).
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Figure IV-1 : Spectres d’absorption de MPQs GalnAs/InP de largeur (a) 50 4, (b) 100 4 et
(c) 200 A. Les absorptions entre sous-bandes se manifestent par 1'apparition de plateaux
successifs dans la structure du spectre. Les transistions impliquées sont indiquées selon la
terminologie explicitée au Chap. VII.
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Pour les puits quantiques de type I a profil symétrique, la parité des fonctions
enveloppes annule systématiquement les intégrales de recouvrement quand n+m est impair,
interdisant ainsi toute transition entre niveaux de confinement de numéros différents. En
pratique, dans le cas des puits rectangulaires et de hauteur finie (cas de nos échantillons ou les
effets d’interfaces sont négligés), les valeurs respectives des intégrales de recouvrement ne
rendent observables que les transitions ou n=m et la transition HH(m =3) - E(n=1).

BC
TYPEI
‘\q\\ __/-/ —
\\%/ 4
BV
— f \_.\.I‘ BC
/
A }
TYPE II
iR | ‘ ) BV

Figure IV-2 : Densités de probabilité de présence d'électrons et de trous dans le cas (a) d'un
puits dit de type I et (b) dans le cas d’un puits de type II. On voit clairement que le

- recouvrement entre fonctions d’ondes est nettement plus important dans le cas (a) que dans le

cas (b).
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Enfin, la prise en compte du mouvement dans le plan (k/, # 0) (sous-bandes n et m)
modifie les fonctions enveloppes décrivant les confinements selon z et donc I'intégrale de

en principe permises entre états de sous-bandes avec k /1 #0. Toutefois, les valeurs des
intégrales sont telles que les Spectres restent dominés par les transitions entre sous-bandes ne
faisant pas I’objet d’interdiction en k // =0. En conséquence, nous adopterons pour les

transitions entre sous-bandes n et m les régles de sélection énoncées ci-dessus pour les
transitions entre niveaux de confinement,

ITI-Effet d’interaction coulombienne :

Dans les matériaux 3D, I'interaction coulombienne entre I’électron et le trou modifie les
énergies de transition"!. La paire électron trou en interaction est appelée exciton et I’énergie de
transition excitonique est légérement inférieure a celle de la transition bande & bande a laquelle
elle est associée. Nos structures & PQ sont de type 1" : e puits de potentiel des électrons se
trouve ‘en face’ du puits des trous selon la direction z (voir Fig. IV-3). Dans ces structures,

énergie de liaison E}, va dépendre de la largeur de puits : elle tend vers une situation proche du
cas 3D lorsque cette largeur est grande™** (matériau puits 3D) ou bien lorsque cette longueur
tend vers zéro (puits inexistant, matériau barriére 3D) ; elle passe par un maximum (en valeur
absolue) pour une largeur faible mais finie réalisant un compromis entre la possibilité de

eté effectuées a la température de helium liquide a laquelle les effets thermiques de
dissociation des excitons sont minimisés'® [ es transitions excitoniques sont donc fortement
impliquées dans nos spectres . Elles se manifestent par des pics aux seuils de transitions
interbandes (voir Fig. IV-1). Dés lors, un modéle de transitions bande a bande est insuffisant et
I'interaction coulombienne doit étre prise en compte. D’une facon trés geénérale, dans la mesure

ou on néglige les mélanges entre bandes, "Hamiltonien Hexe d’un exciton se compose de

I’Hamiltonien de I’électron He, de celui du trou Hy, et du potentiel d’interaction coulombienne:

e2

4758,Fe - fh,

Heye =H, + Hy - Eq. IV-1

ou e est la charge élémentaire, T (Th) (voir Fig IV-4) repére la position de I’électron (du

trou) dans I’espace (x, Y, 2), et € est la permittivité di€lectrique du matériau, que nous
Supposerons uniforme en premiére approximation malgré I'inhomogénéité de I’hétérostructure.

Notons que Hy n’est autre que I"'Hamiltonien des états électroniques de valence changé de
signe.
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transitions en approximation des bandes paraboliques, puis en tenant compte de la non-
parabolicité. Nous résumerons enfin les éléments nécessaires au calcul de la force d’oscillateur.

N
B A B
|
-3 |
_.\_ | | y
Z’”“i_— -
o >4
Bc. B A B
A
A
Transition bande a bande Transition excitonique
v
BV — —_—

Figure IV-3 : Dans un puits de vype I, l'électron et le trou sont confinés dans la méme couche
(matériau puits). Leur interaction coulombienne s’en Irouve ainsi renforcée permettant
I’observation de transitions excitoniques a température ambiante.
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Figure IV-4 : Conventions de notations utilisées dans les calculs d’énergies d’excitons.

IV-Excitons en approximation de bandes paraboliques :

On se place dans le cas d’un puits quantique constitué d’un empilement de couches
homogénes dans I’approximation des bandes paraboliques, et on néglige les mélanges entre
sous-bandes. L’exciton considéré ici est issu de Iinteraction entre un électron se trouvant sur
un niveau n et un trou sur un niveau m. L’Hamiltonien de I’exciton s’écrit alors -

p2 pIZI o2
Heye = ——+V,(z.) + ———Va(zp) - o Eq.(IV-2)
2mg(z,) 2my(zp) me T, T

ou Ve et Vy sont les profils d’extrema de BC (Ts) et de BV (Tg), tels qu’ils ont été définis
précédemment et modifiés le cas échéant par des effets de déformations. Le premier (troisiéme)
terme de cette équation est le terme d’énergie cinétique relatif a 1’électron (au trou). P et pp

désignent respectivement les opérateurs quantité de mouvement —ihﬁfe et —ihV; de

h
. s : * * o
I’électron et du trou. Notons enfin que leur masse effective respective m e ¢t myp est fonction

de leur position z et z, selon la direction de quantification.
En décomposant les énergies cinétiques en termes de mouvement selon la direction z
d’une part et dans le plan (x, y) d’autre part, il vient -
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2

2 2 2 2
P p p e
Hexc =E¢+Ve(ze)+*‘hz‘vh(zh)+ s A
2m} (z¢) 2m}(zp) 2mg(ze) 2my(zy) 4mE[f - Ty
Eq.(IV-3)
2 2 2
2 207 2 o[ 8° 8%
avec Pe(hyz = h azz et Pehy/ = /] [axz +ay2J_
Dans cette nouvelle décomposition, les quantités :
2
P
Hee =—ZE—+V, (z¢) Eq.(IV-4-a)
2m,(z,)
et
Ph
Hpe =——~ Vi (zp) Eq.(IV-4-b)
2mp(zp)

sont les Hamiltoniens de I’électron et du trou confinés dans les puits respectifs Vg(zo) et

Vh(zn)-
Si, de plus, on considére les sous-bandes En(k/)) et Ep(k/) sensiblement paraboliques et
caractérisées par des masses effectives respectives m:// et m;// , 1l vient :

2 )
p e/l
o

2me// Zm;,// 47t8|fe - fh,

2
Py e
Hexe =Hee +Hye + -

Eq.(IV-5)

Une nouvelle expression de Heye peut étre obtenue si I’on distingue, dans le plan (xy), le
mouvement du centre de masse de celui, relatif, de la paire électron-trou.
Si on définit p = (x,,y,), Ph =(Xp,Yp) comme les vecteurs position de 1’électron et du

trou dans ces plans et R;; comme le vecteur donnant la position du centre de masse, alors :

MRy = mgy B, +mpypy Eq.(IV-6-a)
avecM,/ = (m:// + mi';//) Eq.(IV-6-b)
I’opérateur quantité de mouvement du centre de masse sera -
., O
P, = —lhaR— Eq.(IV-6-¢)

/I
En introduisant la distance électron-trou dans le plan (x,y) :

P=[Pe = Pnl, Eq.(IV-6-d)
Popérateur quantité de mouvement de la particule réduite :

., O
=-ih— Eq.(IV-6-
P/ % q.(IV-6-¢)
et la masse réduite p de la paire électron-trou :

1 1 1
= +

* *
| i mey myy,
’Hamiltonien de I’exciton s’écrit alors

, Eq.(IV-6-f)
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Hexc =Hge + Hye +Hpp + H,, Eq.(IV-7)
pli
ou Hy=—"— Eq.(IV-8-
MM, q-( a)
est "'Hamiltonien du centre de masse dans le plan des couches
2 2
_Puy e

et

= Eq.(IV-8-b)
K

21y 47rs\/p2 +(ze — 1)
est ’'Hamiltonien de la particule réduite.

La séparation des variables permet donc d’écrire la fonction d’onde sous forme du
produit :

= = 1 = =
V(T Th) = ﬁeXP(lK//R//) ®e,n(Ze) On,m(zn) 9i(p. ze. 2y) Eq.(IV-9)
ou :
.I'onde plane décrit le mouvement libre du centre de masse dans le plan (x, y) (S désigne la
surface du puits quantique et #K, est la valeur propre de P));

«Pen(ze) et @pm(zy) sont les fonctions enveloppes décrivant les confinements quantiques
de I’électron sur le niveau n et du trou sur le niveau m, respectivement ;

« $i(p,Z¢,zp) décrit le mouvement relatif de la paire électron trou en interaction
coulombienne dans I’état i.

Finalement, en appliquant I’Hamiltonien Hey. sous la forme IV-7 a la fonction d’onde
IV-9, I’énergie de transition excitonique se décompose selon :

Eexc = Ec,n - Ev,m +Eyp Eq.(IV-10)

ou E¢, etEy i désignent respectivement les positions énergétiques des états électroniques de

conduction n°n et de valence n°m, et ou Ey est I’énergie de liaison due a I’interaction
coulombienne entre I’électron et le trou.

Cette énergie de liaison est valeur propre de I’'Hamiltonien H,, de la particule réduite :

R 10 0 e? . o
e P lP(revrh):Ebly(rearh) Eq'(IV-ll)

VLA r—"

Enfin, dans le bilan énergétique IV-10, le terme correspondant au mouvement du centre de
masse dans le plan (x, y) a été omis, en vertu des régles de sélection régissant les transitions
optiques en approximation dipolaire électrique’™.

La résolution de I’équation IV-11 avec I’exciton a I’état fondamental (i = 1) peut se
faire par méthode variationnelle en choisissant pour ¢1(p,ze,z) une fonction d’essai

hydrogénoide de type 1s. De nombreux auteurs, parmi lesquels ceux des Réfs.[9-11], adoptent
la fonction introduite par Bastard? :
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B8 =%
¢1(p) = pleyle Eq.(IV-12)

ou A est le paramétre variationnel représentant la distance électron-trou dans le plan des
couches.

I faut noter toutefois que cette fonction, indépendante des positions respectives de 1’électron
et du trou selon la direction z, ne prend pas en compte la corrélation de leurs mouvements
selon cette direction. Des tentatives de prise en compte de cette corrélation ont été
proposées!'? :

Jp2 +(z¢ — Zh)2
A

¢1(P,z¢,zp) =Njexp| - Eq.(IV-13)

Cependant, la symétrie sphérique de cette fonction d’essai ne répond pas a ’anisotropie de
I’hétérostructure. D’autres tentatives ont été proposées dans ce sens!™! -

_ \/pz +(ze - Zh)2 ~|ze ~ zp|
A

¢1(p,ze,zp) = Ny exp Eq.(IV-14)

ou bien &

Vp? +a%(z¢ - 21)°
A

¢1(p:2e,zp) = N3 exp| - Eq.(IV-15)

(dans ce cas , le paramétre a chiffre le degré d’anisotropie du systéme ; il est compris entre 0
pour un systéme purement 2D et 1 pour un systéme purement 3D - isotrope)

ou encore 1

2 “,02 2 g2
o’ +(ze ) “Ze _Thl gqv-16)
A b 4

01(p,2¢,2n) =Ny |ze — zy|" exp| -

(dans ce cas I’anisotropie du systéme est chiffrée par les nouveaux parametres Ae, Ap et n).

Dans chaque cas, les N; sont des constantes de normalisation dépendant des parameétres
variationnels.

Il faut mentionner que, ces approches plus complétes nécessitant un traitement
numérique sensiblement plus lourd, les auteurs des Réfs. [15,16] ont proposé une amélioration
de la méthode développée dans la Réf. [13]. Une équation en unités réduites donne I’état de la
paire €lectron-trou en interaction coulombienne, dans lequel I’électron et le trou se déplacent

dans les plans respectifs z = z, et z = z,, tout en tenant compte de I’énergie cinétique de la
particule réduite selon z. Une série d’énergies réduites sont alors tabulées en fonction de

(ze —zh) et une pondération d’aprés les profils de densité de probabilité l(pe,n(ze)|2et

2 o~ . . n m, . ..
‘(p h,m(zh)l des porteurs respectifs 4 travers le puits quantique fournit I’énergie de liaison Ej,.

En outre, la résolution numérique de I’équation réduite par méthode des différences finies
donne accés aux énergies de liaison de tous les états s (i > 1) de ’exciton alors que la méthode
variationnelle ne donne accés qu’a I’état fondamental 1s.

Toutefois, cette approche est mal adaptée d’une part a I’étude des forces d’oscillateur
qui exige une connaissance précise des fonctions d’onde, et d’autre part a la prise en compte
de la non-parabolicité.
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En conséquence, nous adopterons la méthode variationnelle dont la bonne adaptation a
I’étude des forces d’oscillateur et 4 la prise en compte de la non-parabolicité a été démontrée
dans les Réfs. [9-11]. Nous prendrons comme fonction d’essai la formulation IV-16. Les états
s excités seront déterminés par la méthode de Runge-Kutta.

On remarquera que, dans cette approche simplifiée des bandes paraboliques, deux types
d’excitons totalement découplés coexistent. Le premier est un exciton ‘lourd’ qui provient de
la paire électron-HH et le deuxiéme un exciton ‘léger’ qui provient de la paire électron-LH. A
chacun des deux correspondent deux valeurs distinctes du Rydberg 3D ;

4 4
Hhh® Hin®
Rpyp=—2 et Ry =—F® Eq.(IV-17)
2(4ne)? K2 2(4me)? n?
et du rayon de Bohr 3D ;
2 2
h*4 h°4
app = Tt28 et ap = ﬂf . Eq.(IV-18)
Hhn Hin€
m l'l'l’.= m II'I’.=
ou ppp = —MTe gy = —he Eq.(IV-19)
My, + M, my +mg

sont les masses effectives réduites dans le plan du puits.
Dans ce modele simple, I’exciton léger est moins lié que I'exciton lourd et ceci pour deux
raisons :

i) Ry < Ryp, puisque my, < myy,.
ii) les LHs sont moins confinés que les HHs. Ils sont donc moins localisés; I’interaction
€lectron-trou, et par suite I’énergie de liaison, est donc plus faible dans le cas des LHs.

V-Excitons dans une structure de bande non parabolique :

La prise en compte de la non-parabolicité intervient d’une part sur les énergies propres
Ecn et Ey 5 des états confinés ainsi que leurs fonctions enveloppes ¢ (z.) et ®hm(zn), et
d’autre part sur la structure de bande E, (k) et Em(k;/) dans le plan du puits, qui
gouverne le mouvement de la particule réduite et donc I’énergie de liaison Ej,.

Dans la recherche des valeurs propres, Ep s’écrit a I'aide de I'intégrale (Eqgs. IV-8-b et

IV-11):
hEOit 2 2t°
Eo = [ | |oene) lonmn)” | 6] (0.2e,20) H, 0, (0, 2, 25) dpdzgdzy,
—00 —00 0

Eq.(IV-20)
L’Hamiltonien H,, de la particule réduite s’écrit maintenant de facon plus générale :

e2

4we\/p2 +(ze - zh)2

oi Hy cin désigne I'opérateur énergie cinétique. Ainsi I’énergie cinétique moyenne de la
particule réduite s’écrit

H, = Hy cin - Eq.(IV-21)
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REPRIg 2 2%
<Ecin>: f .H(Pe,n(ze)l l‘Ph,m(Zh)’ J“bi (paze’zh)Hp,Cm b, (p,Ze,zh)dpdzedzh
—00 —a0 0

Eq.(IV-22)
ou I'intégrale :

400
*
I(ze,zp) = | ¢; (P ze,zn)H , cin ¢, (p,2¢,2p,) dp Eq.(IV-23)
0

n’est autre que 1’énergie cinétique moyenne de la particule réduite dans le plan. C’est elle qui
est directement gouvernée par la structure de bandes E ,(k//) et Ey m(k//). Pour pouvoir

exploiter ces dispersions en k//, on décompose ¢i (P, Z¢,2p) en ondes planes
9i(P,ze,2n) =NY A(k//, 2,2y ) e P Eq.(IV-24)

k,
ou A(ky/,ze,zp) est la transformée de Fourrier de 6i(p,z¢,2zp) selon la variable p,etN
une constante de normalisation. L’énergie cinétique moyenne dans le plan sera donc donnée
par la somme des valeurs Ec,n(k//)—Ec’n et Eym—Eym(k/) issues de la structure de

bandes, et pondérées par [A(k//,ze,zh)l2 qui, pour chaque valeur de kj, représente la
contribution de cette valeur a I’état de la particule réduite

[(ze,2p) = l;[Ec,n(k//) ~Ecan||Alkyyze,2p) + kz[Ev,m ~Ey m(k/)]| Ak, 2, 24
/! //
Eq.(IV-25)

VI-Force d’oscillateur :

L’intensité intégrée de la bande spectrale (absorption ou luminescence par exemple)
associée a une transition excitonique est proportionnelle i la force d’oscillateur de cette
transition. La force d’oscillateur est une quantité qui rassemble les divers facteurs necessaires
pour que la transition ait lieu. Elle s’exprime par 11+1%18].

MowM? |, 2
b 9en(i(0.2.2)0p m(2) Eq.(IV-26)
moEey

Dans cette expression :

= le facteur 2 correspond i Ia dégénérescence due au spin ;

= mp désigne la masse de I’électron libre ;

= Eex désigne I’énergie de la transition ;

= M désigne I’élément de matrice de transition entre ¢tats de valence et de conduction en

centre de zone ; il est relié a I’élément de matrice P (chap. I1I) par :
m(2)P2

N

il est proportionnel & la probabilité de transition entre un état de valence et un état de
conduction ;

M? Eq.(IV-27)

= Mqw est appelé facteur de polarisation ; il est lié & I'anisotropie de la structure et dépend de
la direction de vibration du rayonnement ; dans le cas o cette direction est contenue dans le
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plan des couches (ce qui est le cas dans notre montage expérimental), ce facteur vaut 3/2 (1/2)
pour les transitions impliquant les trous lourds (légers) ;

- j (p;n(z)(ph’m(z)dz serait l'intégrale de recouvrement, dont le carré du module
représenterait la probabilité d’interaction entre un électron et un trou en état confiné ; par
ailleurs, la quantité |$;(0,z, z)f2 serait, sous réserve de normalisation, la probabilité pour

qu’un électron et un trou, tout deux dans un méme plan z, se retrouvent en un méme site :
ainsi, le carré du module de I'intégrale dans PEq. IV-26 constitue la probabilité pour qu’un
électron et un trou soient sur le méme site, compte tenu des profils respectifs des densités de
probabilité associées au confinement.
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CHAPITRE V

TRANSITIONS MAGNETO-OPTIQUES DANS
LES PUITS QUANTIQUES
MAGNETO-EXCITONS



Chapitne S : Tramsidions magnlloopliquer dams s puits quastiquen-Magnilo-cecidons

I-Introduction:

L’application d’un champ magnétique & un systéme a puits quantique a des effets
remarquables et bien connus sur les niveaux d’énergies et les fonctions d’onde. Nous nous
plagons dans le cas d’'un champ magnétique appliqué selon la direction de croissance (C’est a
dire perpendiculairement au plan des interfaces) (voir Fig. V-1). Dans cette configuration, le
champ magnétique n’influe pas sur le mouvement des porteurs dans la direction de croissance,
mais quantifie celui dans le plan du puits ' Le quasi continuum de chaque sous bande se
scinde alors en une série de niveaux d’énergie discrets appelés niveaux de Landau (voir Fig. V-
2). Le mouvement des porteurs dans le plan du puits n’est plus libre mais de type cyclotron
3 Le champ magnétique augmente donc le degré de confinement des porteurs.

Figure V-1 : Dans notre configuration, le champ magnétique est appliqué selon la direction
de croissance g, donc perpendiculairement aux plans des interfaces.

Cette quantification des sous-bandes en niveaux de Landau se manifeste par un
“éclatement” du spectre continu de transitions interbandes en une série de maxima
correspondant & des transitions entre niveaux de Landau*”. Par ailleurs I’augmentation du
degré de confinement renforce encore [Iinteraction coulombienne électron-trou et par
conséquent le caractére excitonique des transitions *'). Les transitions observées dans les
spectres magnéto-optiques seront donc dominées par des effets d’excitons sous champ
magnétique appelés magnéto-excitons.

Les états excitoniques étant de type s, aucune levée de dégénérescence (hormis celle de
spin que nous serons amenés a négliger) n'est & attendre de !’application du champ
magnétique.

Par contre, on assistera a :

(1) un glissement vers les hautes énergies (glissement diamagnétique) de chaque transition is
(=1, 2, etc.) ; ce glissement est d’autant plus important que i est grand ; il a donc pour effet
d’étaler la série excitonique ;

(i) une intensification des transitions associée au renforcement de I’interaction coulombienne
sous I’effet de I’augmentation du degré de confinement.
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Ces deux facteurs permettent I’observation de séries magnéto-excitoniques comportant 1’état
fondamental i = 1 et plusieurs états excités (i > 1), alors qu’en I’absence de champ magnétique,
la faible distance énergétique entre les transitions, ainsi que la faible force d’oscillateur des
etats excités, ne permet généralement d’observer que I’état fondamental.

Dans ce chapitre, nous rappellerons d’abord I’essentie]l sur la quantification du
mouvement cyclotron dans un puits quantique, puis nous détaillerons les modifications a
apporter au formalisme des transitions excitoniques pour tenir compte de I'effet du champ
magnétique.

II- Effet d’un champ magnétique sur un porteur confiné dans un puits
quantique - Niveaux de Landau :

On considére d’abord le cas d’un porteur, dans un puits quantique, de charge q (charge
algebrique ; q = -e pour les électrons) et dont la masse effective m est indépendante de T dans
chaque région homogéne. On lui applique un champ magnétique d’induction B orienté selon z

(voir Fig. V-1). B est caractérisé par son potentiel vecteur A(7) tel que B= rotA .

0 0
Onprendra B| 0| et A| A | avec A =xB.
B 0

L’impulsion de la particule étant p=mr, la grandeur IT=p + qA désigne I'impulsion
généralisée '3 On remplace p par I1 dans I'Hamiltonien H. En prenant —i#V comme

opérateur d’impulsion généralisée, on obtient, pour une région donnée, dans le cas de
Pélectron :

2 2 2

H= L —ihi + : —ih2+exB + ! [—ih2 +Ve(2) +g*ugB.5,
Zm, ox 2m, oy 2m, 0z

Eq.(V-1)

ou Ve(z) est le potentiel de confinement provenant du profil de puits et ou le dernier terme est

I’'Hamiltonien d’interaction du spin de I’électron avec le champ. p B=

est le magnéton
mgcC

de Bohr et g* le facteur de Landé effectif du porteur. L’opérateur de spin de Pauli 6 a comme

1 . . : .
valeurs propres i;. On peut montrer ' que I’éclatement dd au spin ne dépend que du

S . - = 1
module de B et non de sa direction ; on a donc toujours g * ugG.B = J_rEg *ugB.

Pour le reste de I'Hamiltonien, on remarque que I’on peut séparer les variables x, y et z. Cette
constatation simplifie I’expression de la fonction d’onde que I’on peut alors écrire :

W(E) = ﬁexp(ikyy) Om(2)ba(x) Eq.(V-2)

Avec cette expression de la fonction d’onde; on peut décomposer H sous la forme :

H=H;, +H| +Hg Eq.(V-3)
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Figure V-2 : Structure energétique d’un
des interfaces (a) dans le cas d'un ch

puits dans la direction de croissance et dans le plan
amp magnétique nul, (b) dans le cas d'un champ

quelconque non nul. Dans le cas ou B #0, a chaque niveau d’énergie selon z correspondent n

niveaux de Landau dans le plan (x, y).
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2

avec H =Lz v (g Eq.(V-4)
t 2m,
2 2
2
et Hpiie U o I [hky+exB]. Eq.(V-5)
2m, gx2 2m,

©m(z) est la fonction d’onde du m'“™ niveau d’énergie Ep,, de confinement dans la direction z:
H)on(2)=Epon(2). Eq.(V-6)

Les fonctions ¢p(x) sont les fonctions propres d’un oscillateur harmonique de pulsation

eB . h
©® . =—— centré en X =—)»2ky avec X=1/—B ;
e

me
H,, f exp(ik, y)0q (x) =5 f exp(iky Y )0 (%) Eq.(V-7)
y y

Les énergies propres de cette derniére équation sont indépendantes de ky. Elles sont connues
sous le nom de niveaux de Landau et s’écrivent : '

enz(n+%)hcoc L= (008 ]| RS Eq.(V-8)

En toute rigueur, la masse effective, et par conséquent la série €, qui en dépend, peuvent varier
d’une région a l'autre et donc étre considérées comme fonction de z. Si toutefois nous
négligeons cet aspect dans un premier temps, nous pouvons écrire 1’énergie propre totale de
I’Hamiltonien (V-3) sous la forme :

. il 1
Enmo :(n+—2—)hmc HE = iEg*uBB Eq.(V-9)

L’énergie du porteur est donc intégralement quantifiée ; selon la direction z par le puits lui-
méme et selon le plan (x, y) par le champ magnétique (voir Fig. V-2). Cette énergie est
composée de trois éléments ;

(i) le terme Ep, correspondant a la quantification de I’énergie par le profil de potentiel Ve(z) du
puits; ce terme n’est pas affecté par I'application d’un champ magnétique orienté selon la
direction (z).

1 : :
(11) le terme (n + E)hm ¢ correspondant a la quantification du mouvement cyclotron dans le

plan du puits (x, y), perpendiculaire au champ B, en niveaux de Landau.
(i) le terme i% g*upB di & linteraction spin-champ magnétique et qui léve la

dégénérescence entre les états de spin +1/2 et -1/2. Expérimentalement, il est trés rare d’arriver
a distinguer deux bandes dédoublées par cette interaction et, comme dans les travaux les plus
marquants dans notre domaine™'” nous ne I’avons pas observée. Ce terme sera, par
conséquent, négligé.
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Figure V-3 : Modélisation de I'éclatement en niveaux de Landau des sous-bandes de valence
HH1 et LHI (a) dans I'approximation parabolique et (b) sans approximation parabolique
(d’aprés Réf. 17).
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En réalité, comme nous I’avons déja mentionné, la série €n définie par 'Eq. V-8 peut
étre fonction de z. Les valeurs propres €, = &n(z) de Hy/ peuvent alors étre introduites dans
I’équation de Schrodinger compléte :

2
Pz
2m,

+ Ve (2) +€,(2) W(T) = Ey(T) Eq.(V-10)

Par rapport a ’Eq. V-4, le terme ¢, relatif au mouvement cyclotron dans le plan (x, y), vient

s’ajouter au potentiel de confinement Ve(2) et donc affecter le mouvement du porteur selon z.
Ceci montre que la dépendance en z de la masse effective induit un couplage entre les
mouvements dans le plan (x, y) et selon z. Ce couplage a d’ailleurs lieu également en I’absence
de champ magnétique (Eq. 11-8) et son origine est bien dans la dépendance en z de la masse.

La recherche des énergies propres se fera par résolution de I’équation V-10 pour
chaque valeur de I'induction magnétique et de I’entier n. On obtiendra bien, associée a chaque
sous-bande, une série E de niveaux de Landau mais qui, en toute rigueur, ne seront plus
equidistants ni accessibles directement par L’Eq V-8.

Cette modélisation de I’action d’un champ magnétique sur les sous-bandes d’énergie
reste néanmoins simple. Pour étre plus précis, il faudrait introduire les effets de couplage de
bandes pris en compte dans le théorie K.p. Des calculs trés complets ont été ainsi effectués sans
approximation parabolique et arrivent & des résultats spectaculaires sur la forme de I’éventail
d’éclatement en niveaux de Landau avec I'induction magnétique, en particulier pour les états
de valence™'" (voir Fig. V-3). ,

En réalité, comme nous I’avons mentionné plus haut, du fait de Iinteraction
coulombienne accrue 4 la fois par le confinement du puits et par I'effet du champ magnétique,
les transitions magnéto-excitoniques ont tendance 4 dominer les Spectres par rapport aux
transitions entre niveaux de Landau.

Pour cette raison, nous ne développerons pas ici de théorie plus complexe sur les
niveaux de Landau et nous allons exposer a présent la modélisation des transitions excitoniques
sous champ magnétique.

III- Glissement diamagnétique de ’exciton :

Les excitons de Wannier sous champ magnétique dans un milieu 2D ont fait pour la
premiére fois I’objet d’une étude théorique compléte en 1967!'8] Les auteurs, Akimoto et
Hasegawa, utilisant les équations de la masse effective, ont calculé les glissements
diamagnétiques et forces d’oscillateur pour toute valeur du champ magnétique. Plus tard, en
1984, I'effet d’un champ magnétique sur les excitons 2D a été étudié expérimentalement par

Miura"” et Maan™" sur le systéme GaAs/AlyGa).xAs. Depuis, un trés grand nombre de
travaux a porté sur le glissement diamagnétique dans les systémes 3 PQs GaAs™*% donnant
ainsi de précieux renseignements sur les caractéristiques des excitons 2D comme les énergies
de liaison et les masses effectives réduites.

La plupart de ces travaux se basent sur la théorie développée par les auteurs de la Réf
[18]. Toutefois, plusieurs travaux mettent ’accent sur les effets de couplage de bandes et la
forte non-parabolicité qui en résulte ainsi que les couplages entre excitons lourds et légers. Les
bases théoriques de Akimoto et Hasegawa!'®), établies essentiellement en bandes paraboliques,
ne sont pas alors directement exploitables avec leur universalité quant a la valeur du champ.
Ceci ameéne la plupart des auteurs 2 considérer des cas limites & champ faible et a champ fort
dont nous devons préciser la signification.

70



Chapitne S :TMWM&:MW”&W

Limite champ fort-champ faible :

L’influence d’un champ magnétique sur la fonction d’onde d’un exciton est déterminée

w . , ehB |
par le rapport de I’énergie cyclotron des €lectrons et des trous, Ao ¢ =—— (ou u est la masse
7!

réduite), sur I’énergie de liaison de I’exciton Ep, c’est a dire par le rapport & = ho ¢ . Dans la
b
limite des faibles champs, c’est 4 dire pour £ <<1, le champ magnétique perturbe les états
excitoniques sans altérer profondément leur fonction d’onde. Le glissement diamagnétique du
niveau fondamental 1s présente alors une dépendance quadratique en B, caractéristique du
régime a champ faible. Dans le cas des forts champs & >>1, les électrons et les trous sont
soumis au mouvement cyclotron qui domine, et I’interaction coulombienne, perturbant ce
mouvement, génere des états liés associés 4 chaque paire de niveaux de Landau "8 Dans

Ing 53Gag 47As/InP, si ’on prend p = 0.04 my et Ep = -6.6 meV B! on obtient £=1pourB=
4.6T. Notre dispositif expérimental permet d’appliquer des champs magnétiques variant de 0 3
8T (£=0-18), donc de couvrir un domaine englobant celui pour lequel aucune des deux
approximations ci-dessus n’est valable. Pour décrire ensemble de nos résultats, il est donc
indispensable de faire appel 4 un formalisme geénéral sans restriction d’ordre de grandeur de

champ et dans lequel I’énergie d’interaction coulombienne peut €tre du méme ordre de
grandeur que I’énergie cyclotron.

Nous nous inspirerons ici encore du formalisme développé par exemple dans les

Réfs.[8-10] et qui consiste & ajouter 4 I’'Hamiltonien H,, de la particule réduite (Eq. IV-8-b), le
212

terme diamagnétique ©
8K,

6-f) et p la distance électron-trou, également dans le plan (Eq. IV-6-d)

p2 ol pu;, désigne la masse effective réduite dans le plan (Eq. IV-

Ainsi I’énergie de transition magnéto-excitonique se décomposera selon

Eex =Ecn—Eyp +E; Eq.(V-11)
ou Ec, et Ey py ont méme signification que dans 'Eq. IV-10 et ou E; est valeur propre de

I’Hamiltonien Hu §

(8% 10 e? ¢?B? = =
_—[—2+_—J__+ p’ V(te.Th)=Er y(%, ). Eq.(V-12)
2u\pp® POp) 4mer 8y

2n2

Le terme diamagnétique p2 forme un potentiel de confinement parabolique dans le

81,
plan, responsable de la quantification des sous-bandes en niveaux de Landau.
Ici encore, la fonction enveloppe s’écrit (Eq. IV-9):

w(fe,fh)=%Mp,ze,zh)cpe,,,(ze)(ph,m(zh). Eq.(V-13)
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ou ¢;(p,ze,zy) représente le mouvement relatif de I'électron et du trou dans le plan,
Penlze) (op ,m(zn)) est la fonction d’onde de I’état confiné de I’électron (du trou).

Pour déterminer 1’état fondamental (1 = 1), on résout I’équation V-12, en utilisant
encore la méthode vanationnelle, avec comme fonction d’essai, une fonction combinant |a
fonction 1V-16 décrivant Iinteraction coulombienne et la fonction d’onde d’un oscillateur
harmonique décrivant I’action dy champ magnétique:

2 2 2 2
P” +(zg —zp) z z b
¢1(P. 2,2 ) = Ns| |z - zp|" exp o ——-=t__b +—exx>(-p~2 fn2) -
A e Af) ™

Eq.(V-14)

M et b sont deux parameétres variationnels supplémentaires et N5 une constante de
normalisation. Au fur et 4 mesure que le champ augmente, Ia fonction d’onde de I’oscillateur
harmonique prend de plus en plus d’importance sur la fonction qui décrit I’état de Iexciton a
champ nul.

I faut bien noter & présent que le mouvement de type cyclotron imposé par le champ
magnétique vient s’ajouter a celui de la paire électron-trou en interaction coulombienne,

mettant en jeu des valeurs significatives de k/.. Dans ces conditions, la non-parabolicité des
bandes ne peut étre ignorée. Ceci a d’ailleurs €té démontré par les auteurs des Réfs, [9] et [10]
qui ont pu ainsi interpréter de fagon cohérente I'ensemble de leurs résultats de spectrométrie
magneto-optique, alors que les mémes résultats présentaient des aspects contradictoires
lorsqu’ils étaient analysés en approximation des bandes paraboliques'®!

Ici encore, les valeurs propres Er sont formulées par I'intégrale IV-20, et la prise en
compte de la structure de bandes Ecn(ky) et Eym(k;/), préalablement déterminée par la

théorie k.p, se fera en décomposant ¢, (P, Z¢,2y) en ondes planes de vecteur d’onde ky. Le

terme d’énergie cinétique IV-22 sera encore traité a I’aide des équations IV-23 a Iv-2s.
Toutefois, I’intégrale IV-20 doit comporter a présent un terme diamagnétique provenant du
2n2

terme 1::;2 de I'Hamiltonien. Or ce terme a été établi en approximation de bandes

8uyy
paraboliques et 1’'usage direct de la théorie k.p exigerait un formalisme nettement plus lourd.
En conséquence, nous prendrons en compte la non-parabolicité des sous-bandes en leur

affectant une masse réduite H// ‘moyenne’ obtenue par Iidentification :

h? o+ 2 2t 10 0
o ] H%,n(ze)l ,(Ph,m(Zh), f¢i(P,Ze,Zh)S%p%d)i(p,ze,zh)dpdzedzh=<Ecin>
—~00 —00 0

Eq. V-15

ou (Ecm) est déterminée en structure de bandes non-paraboliques par les Eqs. IV-22 4 IV-25 i

L’ensemble de cette procédure sera suivi pour chaque valeur de I'induction B et chaque
état i du magnéto-exciton. Les états fondamentaux (i = 1) seront ains; déterminés par méthode
variationnelle alors que les états excités (i > 1) seront déterminés, ici encore, par la méthode de
Runge-Kutta.
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IV- Force d’oscillateur 3

Ici encore, pour chaque valeur de I'induction et chaque état i du magnéto-exciton, la
force d’oscillateur sera donnge par I’Eq. IV-26. Notons que Ieffet de confinement introduit
par le champ se retrouve au niveay de la fonction d’onde qui est nettement moins étalée dans le
plan qu’en I’absence de champ. La probabilité pour qu’un électron et un trou soient sur le
méme site s’en trouve donc accrue, ce qui entraine une augmentation de la force d’oscillateur.
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CHAPITRE VI

DETAILS EXPERIMENTAUX
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Figure VI-1 : Transitions électroniques impliquées dans un PQ, en spectroméiric
d’absorption . réflectivité et en spectrométrie de PL.
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Chapitne € : Détails exptrimestane

I- Techniques spectrométriques:

Les transitions excitoniques avec ou sans champ magnétique peuvent s’observer en
spectrométrie d’excitation (absorption, reflectivité, ..) et en spectrométrie d’émission
(luminescence). Dans le cas de PQs, la photoluminescence (PL) est couramment utilisée depuis
de nombreuses années pour les contrdles routiniers dans la production de structures a grande
échelle ou dans les recherches d’optimisation technologique !, Elle a été utilisée sous champ
magneétique pour estimer les masses effectives des porteurs mis en jeu dans les transitions et
rechercher une premiére approche de la structure de bandes ®®. Toutefois, le processus
d’émission ne met en jeu que les états de conduction et de valence de plus faibles énergies de
confinement vers lesquels les photoporteurs thermalisent avant de se recombiner (Fig. VI-1).
En outre, la thermalisation se poursuit par la formation d’un exciton et de son piégeage sur des
imperfections structurales telles que rugosités d’interfaces ou inhomogeénéités d’alliage.
Finalement la PL ne donne que difficilement accés aux paramétres structuraux du PQ tels que
sa largeur, la composition de Ialliage, ou le profil des couches interfaciales.

Nous avons toutefois fait appel & cette technique pour vérification préliminaire de la
qualité optique des structures. Une forte intensité du signal de PL témoigne de I’absence de
défauts cristallins. En effet, ces défauts générent des centres de recombinaisons qui
amoindrissent sensiblement le processus d’émisssion au voisinage de la transition
fondamentale. En outre, le décalage énergétique entre le pic de PL et le seuil d’absorption
renseigne sur I'importance des imperfections structurales qui piégent les excitons.

En spectrométrie d’absorption ou de réflectivité, on peut générer un grand nombre
d’excitons intrinséques non piégés et capables de se mouvoir librement dans le plan du puits.
De plus, on peut (sous réserve des régles de sélection) induire des transitions impliquant tous
les niveaux de confinement ™ (Fig.VI-1). Ce type de spectrométrie est donc porteur de
beaucoup plus d’informations sur la structure électronique des PQs. L’analyse quantitative des
résultats, a la lumiére des bases théoriques développées aux chapitres précédents, donne accés
a un certain nombre d’informations sur la constitution réelle de la structure !,

Dans le systéme GaAs/GaAlAs dans lequel le matériau constituant le puits (GaAs) est
le méme que celui du substrat, les échantillons sont opaques pour les énergies de photons
susceptibles d’induire des transitions entre états confinés, ce qui exclut I'usage de la
spectrométrie d’absorption. Il faut donc avoir recours a la spectrométrie de réflectivité * ou
d’excitation de PL %,

Dans notre systéme GaInAs/InP ou le matériau du substrat est le méme que celui
constituant les barriéres, I’échantillon reste sensiblement transparent pour le domaine
énergétique concernant les transitions entre états confinés. Nous aurons donc recours a la
technique d’absorption dont I’efficacité a été clairement démontrée 7\

II-Dispositifs expérimentaux :

Pour les expériences de spectrométrie d’absorption nous avons utilisé le dispositif
expérimental schématisé sur la figure VI-2.

II-A-Détails optiques :

La source excitatrice est une lampe de quartz 4 filament de tungsténe, d’une puissance
de 100 Watts émettant dans une atmosphére d’iode gazeux. Riche en infra-rouges (IR), son
spectre couvre largement le domaine énergétique étudié (0,8 a 1,4 V). Sa brillance importante
permet la concentration d’une grande quantité de lumiére sur une petite surface : ~1mm?.
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Figure VI-2 : Dispositif expérimental : spectrométrie d ‘absorption.

Le faisceau lumineux est modulé par un chopper mécanique dont la fréquence est ajustable de
quelques Hz & quelques kHz (ici 120 Hz), puis focalisé par un miroir sur I’échantillon. Le
faisceau transmis est récupéré par un deuxiéme miroir qui le focalise sur la fente d’entrée d’un
monochromateur de distance focale 600 mm. Le réseau du monochromateur est blasé 4 1um et
fonctionne au deuxiéme ordre. 1l disperse le rayonnement a raison de 13 A/mm sur la fente de
sortie. La largeur de fente adoptée dans nos mesures, 20um, permet une analyse spectrale du
rayonnement avec une précision de 0,26 A, soit 0,032 meV. En réalité, le moteur pas a pas qui
commande le réseau ne permet pas une séparation inférieure 3 1 A entre deux points
consécutifs, soit 0,124 meV. Cette précision est néanmoins suffisante dans nos mesures
spectrales ou I’ordre de grandeur de largeur de raie n’est jamais inférieur au meV. Le faisceau
sortant du monochromateur est focalisé sur un détecteur a photodiode au Germanijum refroidie
a I’azote liquide.
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II-B-Cryostat :

Nous avons utilisé un cryostat 4 circulation d’Heélium dont une coupe est
présentée sur la figure VI-3. L’isolement thermique du vase 2 Hélium dans lequel est placé
I'aimant supraconducteur est assuré par un vide secondaire (typiquement 10° Torr). Dans la
zone du vide, une garde d’azote améliore cet isolement. L’échantillon est placé dans
P’anticryostat soumis 4 un pompage primaire. La différence de pression permet une circulation
d’Hélium du vase vers I’anticryostat 4 travers une micro-vanne. Le réglage et le contrdle de la
temperature de I’échantillon peut étre effectué manuellement ou automatiquement a I’aide d’un
asservissement P.ID. (Proportionnel, Intégré, Dérivé) qui commande I’ouverture de la micro-
vanne ainsi qu’un jeu de résistances de réchauffement. L’intérét d’un tel dispositif tient dans la
séparation de 1’échantillon et de I’aimant supraconducteur plongeant dans I’Hélium liquide
I"échantillon étudié peut étre soumis au champ magnétique (jusqu’a 8T) quelle que soit sa
température, de 2,17K (Hélium suprafluide dans I’anticryostat) 4 300K et méme au dela.

[+ ’
T T

i
L

g

Garde d'Azote

Vase a Hélium

Canne a échantillon

]
:

Aimant supraconducteur

X

A

Micro-vanne _/

Figure VI-3 : Coupe du cryostat a circulation avec aimant supraconducteur.
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II-C-Porte-échantillon :

Les échantillons sont collés sur une plaque de cuivre percée de deux fenétres,
laquelle est vissée sur un support adaptable sur la canne plongeant dans I’anticryostat. Chaque
porte-échantillon maintient deux échantillons ce qui limite le nombre de réchauffement de la
canne nécessités par les changements d’échantillons (Fig. VI-4).

Figure VI-4 : Porte échantillons

II-D-Chaine de mesure :

Le signal modulé fourni par le détecteur est traité par un amplificateur a
détection synchrone et transmis a un ordinateur ou il est enregistré. Une fois la valeur stockée,
'ordinateur commande 1’action du moteur pas a pas modifiant ’orientation du réseau,
sélectionnant une nouvelle longueur d’onde et le processus de mesure est répéte.

H-E-Dispositif utilisé pour la PL :

Le dispositif utilisé pour la PL est représenté Fig. VI-5. La différence avec celui
réservé a I’absorption tient uniquement dans la partie optique. Cette fois un laser a Argon

ionisé (A = 514,5nm) excite |’échantillon. Le rayonnement émis par celui-ci est focalisé par un
miroir sur la fente d’entrée du monochromateur.
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Figure VI-$5 : Dispositif expérimental : spectrométrie de photoluminescence

III-Conduite des mesures d’absorption et traitement des spectres :
III-A-Température :

Pour obtenir le maximum d’informations spectroscopiques, les mesures
optiques doivent étre réalisées 4 trés basse température. On évite ainsi les effets thermiques de
dissociation des excitons et d’ionisation des impuretés. De plus, on limite I’élargissement des
structures spectrales dii aux effets d’agitation thermique. Les mesures quantitatives
d’absorption ont été effectuées & 6K. Cette température proche de celle de ’'Hélium liquide
(4,2K), permet de travailler dans un flux d’Hélium gazeux et de s’affranchir des problémes
d’ébullition du liquide cryogénique qui exigent, comme dans un cryostat a bain d’Hélium, un
pompage jusqu’a I’état suprafluide.

82



Chattne € : Ditails expbrimestaie

II-B-Champ magnétique :

Dans le but de voir I’évolution des spectres en fonction du champ magnétique,
chaque échantillon a été soumis & une série de mesures sous champ incrémenté de 0 a 8T, par
intervalles de 1T entre 0 et 5T, puis par intervalles de 0,5T pour les champs plus élevés.

II-C-Obtention du coefficient d’absorption :

Le coefficient d’absorption de I’échantillon en fonction de la longueur d’onde
n'est pas mesuré directement. N’est mesurée directement que I’intensité transmise I;. On sait
que cette quantité est reliée au coefficient d’absorption a par la relation It = L) exp(-ad) ou I,
est I'intensité du rayonnement incident et d I’épaisseur de I’échantillon. Pour retrouver o en
fonction de la longueur d’onde, et plus exactement I’absorbance ad() il faut donc déja avoir
Ii/Io. Chaque spectre de transmission I(A) sera donc accompagné d’un spectre Ig(1)
caractéristique de la réponse du systéme sans échantillon et obtenu dans des conditions
rigoureusement identiques 4 celles du spectre de transmission.

Un traitement informatique nous permet de normaliser les spectres de transmission et
d’obtenir ainsi I/l en fonction de A. Un spectre de réponse du systéme de mesures sans
échantillon est reproduit sur la figure VI-6. La forme générale est |’effet combiné du spectre de
la source, de la réponse du réseau et du détecteur, et éventuellement du taux de transmission
des fenétres du cryostat. La présence de pics d’absorption trés prononcés dans ces spectres est
due aux molécules d’eau sur le trajet optique.

L’étape suivante du traitement informatique consiste 2 lisser les spectres normalisés I,/
Ip par simulation de filtrage, afin d’&liminer les effets résiduels de vapeur d’eau tout en
préservant les structures porteuses d’informations qui apparaissent alors clairement.

Enfin nous calculons ad = In(Iy/ L) et transformons I’échelle des longueurs d’onde en
échelle énergétique.

300 - /// ll | TM%
250 - // / | \\\.
"

200 - 2

Transmission (unités arbitraires)

9000 1000 1000 2000 G000 4000 5000 %000
Longueur d'onde (Angstrom)

Figure VI-6 : Spectre de réponse du systéme sans échantillon.
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Barriére supérieure InP (60nm)
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Figure VI-7 : Structure prototype des échantillons a multi-puits quantiques
Gao_463]n0_532As/InP.

IV-Echantillons :

IV-A-Description des structures et procédé d’élaboration :

Les échantillons que nous avons étudiés sont des multi-puits quantiques
Ga 4sslng s3As/InP. La composition nominale de Palliage GalnAs est celle assurant I’accord de
maille avec le substrat et les barriéres d’InP. Ces échantillons ont été élaborés a I'Institut
d’Electronique des Semiconducteurs de I’Université Technique d’Aix la Chapelle (Allemagne)
par croissance épitaxiale en phase vapeur a partir de composé organo-métalliques sous basse
pression (EPVOM-BP). Largement répandue depuis plusieurs années, cette technique permet
de déposer des couches étendues jusqu’a environ Scm, tout en assurant une bonne
homogénéité. Elle constitue donc une méthode attractive pour la réalisation de structures
sophistiquées dans la production de composants opto-électroni ques (11

La structure prototype est représentée sur la figure VI-7.

Chaque échantillon est constitué par :
- un substrat d’InP [100] ;
- une couche tampon d’InP d’épaisseur 400nm a
- 10 2 30 PQs de GalnAs séparés par des barriéres d’InP d’épaisseur 300nm ;
- une barriére supérieure protectrice de 60nm d’InP.
Les conditions de croissance sont ! -
- EPVOM-BP 4 20mbar ;
- température de dépdt 650°C ;
- vitesse d’écoulement des gaz 1,3 m/s ;
- vitesse de croissance 2,4 um/h.
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Dans le cas des puits les plus étroits, quelques MCs, les défauts de rugosité aux interfaces
affectent de fagon significative les propriétés optiques des structures '>** La formation d’flots
ou de terrasses est alors minimisée par des séquences d’interruption de croissance ** (SICs)
dont le déroulement est schématisé sur la figure VI-8. A I’interface inférieure InP/GalnAs, la
SIC dure 5s :

- 3s pendant lesquelles, aprés interruption de I’apport d’In (TMI), la pression de phosphine est
maintenue dans le but d’optimiser I’étalement du dép6t et de stabiliser sa surface ;

- 1s sous pressions simultanées de phosphine et d’arsine afin de maintenir la stabilité du dépot
lors du changement d’élément anionique ;

- 1s sous pression d’arsine afin d’évacuer la phosphine avant la croissance de GalnAs.

C’est lors de ces 2s sous pression d’arsine sans processus de croissance (absence d’apport
cationique), que I’As se substitue au P a caractére plus volatil. Il y a formation, par
substitution, d’une couche d’InAs(P). La température de croissance élevée activera ensuite un
phénoméne d’interdiffusion conduisant a un profil graduel (voir Chap. I et Fig. I-6). Cette
situation a été étudiée en détail sur le méme type d’échantillons "' par analyse quantitative de
résultats de spectrométrie et de microscopie électronique a transmission en haute résolution. A
I'interface supérieure GaInAs/InP, la SIC dure 3s et comporte encore trois étapes analogues a
celles de la premiére SIC. Toutefois, les mémes travaux antérieurs '™ n’ont pas révélé de
substitution du P a I’As, probablement & cause du caractére plus stable de ce dernier. Il a par
contre €té mis en évidence une inhomogénéité d’épaisseur de la couche active de GalnAs
+2MCs a P'interface supérieure. Cette irrégularité qui demeure malgré la SIC montre que la
croissance de GalnAs n’est pas rigoureusement bidimensionnelle.

TMG '
| | |

0 3 5 7 9 10 (sec)

Figure VI-8 : Séquence d’interruption de croissance utilisée pour stabiliser les interfaces des

PQs GalnAs/InP.
Apports cationiques : In : triméthyl-indium (IMI) Ga : triméthyl-gallium (TMG)
Apports anioniques : P : phosphine (PH3) As : arsine (AsH3)

La croissance de la couche active de GalnAs n’a réellement lieu que pendant le temps t,.
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IV-B-Echantillons étudiés :

Les échantillons étudiés se répartissent en deux catégories :

- ceux a puits de largeur Ly, > 5nm, soit 17 MCs, pour lesquels les effets d’interfaces peuvent
étre considérés, au moins a priori, comme n’ayant pas d’incidence sur les propriétés optiques ;
- ceux a puits de largeur ne dépassant pas quelques MCs, pour lesquels les effets d’interfaces
doivent étre pris en compte dans I’analyse des résultats de spectrométrie magnéto-optique.

La liste compléte des échantillons étudiés est rassemblée dans le tableau VI-1 avec,
pour chaque structure multi-puits quantique, la largeur et le nombre de puits. Les échantillons
a puits €troits sont repérés essentiellement d’aprés le temps de croissance t, de la couche active

de GalnAs (voir Fig. VI-8). La liste comporte un échantillon de référence a to = 0. Dans cet
échantillon, aucun dép6t de GalnAs n’est réalisé, mais les SICs sont respectées conformément
a la figure VI-8 entre les deux dépdts consécutifs d’InP. Dans ce type d’échantillon, il a été mis
en évidence "' une couche interfaciale entre les couches d’InP, qui agit comme un PQ avec un
effet de confinement nettement marqué.

Les échantillons a puits large, mettant en jeu des nombres de MCs nettement plus
grands, sont repérés essentiellement d’aprés leur largeur nominale de puits approchée en A.
Dans les deux séries, les largeurs sont estimées d’aprés le temps de croissance, compte tenu de
la vitesse de dépot de 2,4 um/h et de I’épaisseur d’une MC de 2,9344 A.

Temps de Largeur de puits L,, Nombre de
croissance t, puits
(s) (MCs) (A)
Puits étroits 0 0 0 10
0.8 2 5,87 10
1,0 2,5 7,34 10
L2 3 8,80 10
1,4 35 10,27 10
1,6 4 11,74 10
Puits larges 17 50 30
34 100 15
51 150 10
68 200 15

Tableau VI-1 : Séries d’échantillons, multi-puits quantiques de Gag 4s8lng 533, As/InP, étudiés
en spectrométrie magnéto-optique.

IV-C-Caractérisations préliminaires :
IV-C-1-Propriétés électriques :
Des mesures de transport, effectuées au laboratoire de fabrication, ont montré

un bon degré de pureté des couches cristallines, avec des dopages résiduels homogénes ;
inférieurs & 10"* cm™ dans les barriéres et inférieurs a 10° cm™ dans les puits.
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IV-C-2-Diffractométrie X :

Des mesures de diffraction de rayons X (RX) ont été effectuées pour une
réflexion de Bragg [004] avec le rayonnement Ka; du Cu (A=1,54051 A).

Sur les échantillons & puits minces, le caractére sensiblement graduel du profil de
composition a compromis 1’obtention de diffractogrammes clairs et quantitativement
exploitables.

Par contre, sur les échantillons & puits larges, le caractére sensiblement abrupt des
interfaces, par rapport aux largeurs de puits, a permis d’obtenir des diffractogrammes de
qualité, témoignant de la qualité structurale des échantillons, de I’homogeénéité des couches et
de la reproductibilité assurée d’une période a ’autre. Un exemple est montré sur la figure VI-9
pour P’échantillon a puits de largeur nominale 50 A.

Au pic de diffraction unique du cristal homogéne que constitue le substrat, se
superpose une série de pics réguliérement espacés, associée a la diffraction par la
superstructure périodique (alternance de puits et de barriéres). L’espacement entre ces pics est
fonction de la période de la superstructure. L’enveloppe modulant leur intensité est fonction
des largeurs respectives des couches (puits et barriéres) ainsi que de la composition de I’alliage
par I'intermédiaire du paramétre de maille selon la direction de croissance (Chap.]).

Une analyse quantitative de ces diffractogrammes a été faite par simulation a partir de
la théorie cinématique !'>'® L’ajustage de la largeur des puits (nombre de MCs) et de la
composition de I’alliage en vue du meilleur accord entre résultats de mesure et simulation (Fig.
VI-9), donne une indication sur la valeur réelle de ces paramétres structuraux. Les résultats
obtenus dans le cas des multi-puits a largeur nominale 50 A, 100 A et 200 A (structure pour
lesquelles un bon accord a été obtenu) sont rassemblés dans le tableau VI-2. Certaines valeurs
ajustées sont sensiblement différentes des valeurs nominales, en particulier la composition de
Ialliage. II faut toutefois noter que les simulations ont été faites en supposant la présence, par
période, de seulement une couche homogéne puits et une couche homogéne barriére, a
I"exclusion de toute couche interfaciale. Nous verrons néanmoins au Chap. VII que les résultats
de mesures magnéto-optiques peuvent étre interprétés de fagon cohérente en introduisant des
parameétres structuraux assez proches de ceux utilisés pour simuler les diffractogrammes X.

Les formulations utilisées dans cette simulation sont résumées dans I’annexe III.

Largeur de puits Largeur de puits Composition x
nominale (A) ajustée (A) ajustée
50 59 0,400
100 97 0,438
200 203 0,430

Tableau VI-2 : Largeurs de PQs Galn;_,As/InP et compositions x de 'alliage, ajustées pour

simulation de diffractogrammes X, dans le cas de trois échantillons repérés par leur largeur

nominale de puits. La composition nominale de l'alliage est celle assurant I’accord de maille
sur InP : x = 0,468.
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¥ Pic du substrat d'InP
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Figure VI-9 : Diffractogramme de RX obtenu pour une réflexion de Bragg [004] sur un

multi-puits quantique GalnAs/InP de largeur nominale de puits 50 4. La simulation est

obtenue par la théorie cinématique avec les parametres structuraux rassemblés dans le
tableau VI-2.

IV-C-3-Qualité optique :

Pour vérifier la bonne qualité optique des échantillons, nous avons étudié
conjoitement leur spectre d’absorption et de photoluminescence & 80K sans champ
magnétique.

La figure VI-10 montre un exemple typique de cette étude comparative d’absorption et
de PL. Aux hautes énergies, on note I"absorption fondamentale du substrat d’InP. Aux basses
énergies, on note les phénomeénes d’absorption impliquant les niveaux de confinement
successifs. Les transitions impliquant les trous lourds (Ei-HHi) présentent un caractére
nettement excitonique révélé par un pic a leur seuil. Ce caractére excitonique nettement
marqué témoigne de la qualité optique des structures étudides. Le caractére excitonique des
transitions impliquant les trous légers (Ei-LHi) n’apparait pas directement sur le spectre. Il est
donc beaucoup moins marqué que pour les transitions Ei-HHi. Ceci provient (1) de la
délocalisation de la paire électron trou associée & une penétration accrue dans les barriéres, du
fait de la masse plus faible des trous : (ii) de I’énergie de dissociation de I’exciton, plus faible
dans le cas des trous légers (voir Chap. IV).

Le faible écart énergétique ("Stokes shift") entre le premier seuil d’absorption et le pic
de photoluminescence confirme la haute qualité de ces échantillons. En effet, le "Stokes shift"
est associ€ au piégeage des excitons, lors de la thermalisation, par des imperfections de la
structure (voir §I et Fig. VI-1). Sa faible valeur témoigne de I’effet minime de ces
imperfections.

88



Chapitne € : Dltails exptrimestane
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Figure VI-10 : Spectres d'absorption et de photoluminescence de I'échantillon L., = 100 A,
Le faible Stokes shift témoigne de la trés bonne qualité optique des échantillons.
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CHAPITRE VII

SPECTROMETRIE D’ABSORPTION SOUS
CHAMP MAGNETIQUE
RESULTATS ET DISCUSSION



Chapitne 1 : Spectromtinie A abrorplion sous dhamp magunilique - Réuliats i Discussion

I- Rappel sur les conditions expérimentales :

Les spectres d’absorption présentés, discutés et analysés dans ce chapitre ont été
obtenus par mesures spectrométriques en transmission a 6K (voir Chap.VI). Le champ
magnétique est appliqué en configuration Faraday, c.a.d. parallele a la direction du
rayonnement, donc perpendiculaire au plan des couches. Les valeurs adoptées sont : 0; 2; 3; 4;
5;5,5,6;,6,5, 7, 7,5 et 8 Tesla. Cet échelonnement de valeurs se rapprochant aux plus forts
champs est dicté par le comportement des spectres.

II- Echantillons a puits larges :

Quatre échantillons ont été étudiés. Rappelons qu’il s’agit de PQs GayIn; <xAs/InP, dans
lesquels la composition nominale de I’alliage (x = 0,468) assure I’accord de maille avec InP, et
dont les largeurs nominales de puits, respectivement 50 A, 100 A, 150 A et 200 A (Tableau
VI-1 du Chap. VI), seront utilisées comme dénomination.

II-A- Présentation des spectres :

Les spectres obtenus sur chacun des quatre échantillons sont représentés
respectivement dans les Figs. VII-1 & VII-4. Chaque figure rassemble, pour chaque échantillon,
I’ensemble des spectres obtenus pour toutes les valeurs de champ. Les domaines énergétiques
respectifs excluent 1’absorption fondamentale du substrat et des barriéres d’InP (voir pour cela
Fig. VI-10 du Chap. VI) et se limitent aux transitions impliquant les états confinés.

II-A-1 Spectres a champ nul :

Les spectres a zéro Tesla montrent la croissance en plateaux du coefficient
d’absorption, associée a I'implication des sous-bandes successives au fur et & mesure que
I’énergie augmente '), Dans la plupart des cas, chaque nouveau plateau est précédé d’un pic de
résonance excitonique plus ou moins prononcé.

Dans le cas de I'échantilon a puits le plus étroit (Fig. VII-1), ces structures spectrales
sont peu nombreuses et relativement espacées conformément aux caractéristiques des sous-
bandes dans le cas d’un puits étroit. Le pic excitonique de la transition fondamentale est
nettement marqué, comme le laisse prévoir I'important recouvrement des fonctions d’onde
d’électrons et de trous de premiers niveaux de confinement dans le cas de ce puits. Pour les
transitions a énergie supérieure, le caractére excitonique est moins marqué ou méme n’apparait
pas a "'ceil nu". Ceci provient essentiellement de I’étalement des fonctions d’ondes des
niveaux de confinement supérieurs, avec une probabilité plus importante de pénétration dans
les barrieres (Fig. VII-5).

Au fur et 4 mesure que le puits s’élargit, les niveaux de confinement deviennent plus
nombreux et se rapprochent, ce qui se répercute sur les spectres de plus en plus riches en
structures. Dans le cas de I’échantillon & puits les plus larges (Fig. VII-4), les trois premiéres
transitions sont trés rapprochées et leurs trois pics excitoniques respectifs ne laissent qu’a
peine entrevoir la montée en plateaux du coefficient d’absorption. Notons que l’intensité de ces
pics est faible & cause de la délocalisation relative de I’électron et du trou dans un puits aussi
large. Néanmoins, leur résolution, qui ne se limite pas ici 4 la transition entre premiers niveaux
de confinement (n = m = 1), est rendue possible car la probabilité de pénétration dans les
barriéres pour des niveaux n et/ou m > 1 demeure faible, ces niveaux restant profonds dans le
puits.
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Figure VII-1 : Spectre d’absorption sous champ magnétique variant de 0 a 8 Tesla pour
I'échantillon de largeur L,, = 50 A.
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Figure VILS5 : Fonctions d’onde de deux niveaux d'énergie E; etE,; la probabilité de
pénétration dans les barriéres augmente avec l'étalement de la fonction d’onde dans les
niveaux de confinement supérieurs,

II-A-2- Spectres sous champ magnétique :

Comme il a été vu au Chap. V, Papplication du champ magnétique a pour effet -

- de faire glisser les transitions excitoniques vers les hautes énergies (glissement
diamagnétique) ;

- d’augmenter I’écart énergétique entre les états excitoniques 1s, 2s, 3s ... associés a
une méme paire de sous-bandes :

- d’augmenter I'intensité des pics excitoniques (forces d’oscillateurs) par un effet de
confinement accru.
Ces trois tendances s’observent nettement sur les Fig. VII-1 a VII-4 et sont conformes a des
résultats publiés antérieurement 251

Dans le cas de I’échantillon a puits les plus étroits (Fig. VII-1), la transition impliquant
les premiers niveaux de confinement "éclate", ce qui permet de résoudre, a priori, jusqu’a au
moins 4 états excitoniques : 1s, 2s, 3s et 4s, dont le trés faible écart énergétique ne permettait
pas la résolution 4 champ nul. Ce méme éclatement ne semble pas se manifester a priori sur les
transitions impliquant les niveaux de confinement supérieurs. Nous verrons en fait, par
I'analyse quantitative des spectres (§ II-B), que (i) certaines de ces transitions peuvent
contribuer a la forme des spectres d’une fagon qui n’est pas décelable a I’ceil nu, et que (ii)
d’autres transitions ne présentent pas I'éclatement attendu a cause de fortes masses effectives
réduites dans le plan du puits.

Les mémes observations s’appliquent aux cas des puits plus larges (Figs. VII-2 & VII-
4). Toutefois, plusieurs transitions peuvent présenter I’éclatement et leur faible distance
energétique peuvent donner lieu 4 une forme trés complexe des spectres due & une
superposition des éclatements respectifs. Ceci est particulierement vrai dans le cas de
I"échantillon & puits les plus larges ol les spectres  plus forte valeurs de champ comportent un
grand nombre d’"oscillations". Leur analyse quantitative permettra d’interpréter leurs formes
dans le détail.
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Chapitne 1 : Spectromirie Labsorption sous hamp magntliaque - Reuliats & Discursion

II-B- Analyse quantitative des spectres :
II-B-1- Procédure d’analyse :

L’analyse quantitative a été faite par un calcul systématique, en fonction de la valeur du
champ, des é€nergies de transitions excitoniques 1s a 4s impliquant les principales paires de
sous-bandes autorisées par les régles de sélection : E1-HH1, E1-HH3, E1-LH1, E2-HH2, E2-
LH2 et E3-HH3 (E, HH et LH correspondant respectivement aux électrons de conduction, aux
trous lourds et aux trous légers ; les symboles sont suivis des numéros de sous-bandes). Nous
avons utilisé le modéle développé aux Chaps. III & V. Rappelons que le modéle repose
essentiellement sur I’approximation de la fonction enveloppe et que les interactions entre
bandes et la non-parabolicité qui en résulte sont pris en compte grice a la théorie k.p.
Rappelons également que les excitons sous champ magnétique sont traités sans approximation
liée aux ordres de grandeurs de champ, ce qui assure une continuité des résultats, des plus
faibles valeurs de champ aux plus fortes. Les paramétres physiques des matériaux adoptés sont
détaillés en annexe 1.

Dans cette série d’échantillons a puits relativement larges, nous avons négligé les effets
d’interfaces et avons donc supposés les puits strictement rectangulaires. Par contre, sur chaque

échantillon, nous avons traité la largeur des puits Ly, et la composition de I’alliage x comme
des paramétres ajustables : partant de leur valeur nominale, nous les avons modifiées en
recherchant le couple de valeurs permettant I'identification la plus cohérente de I’ensemble des
structures spectrales. En supposant la croissance des couches bidimensionnelles MC par MC,

nous n’avons attribué a Ly, que des valeurs correspondant a des nombres entiers de MCs.

Notons dés a présent que I’adoption des valeurs nominales de x et L,, conduisait
systématiquement pour chaque échantillon & des énergies de transitions nettement supérieures
(de 20 a 50 meV) a celles suggérées par les spectres. Ceci est illustré sur la Fig. VII-6 qui
rassemble les spectres a4 OT des échantillons a 50 A, 100 A et 200 A. Les fleches indiquent la
position énergétique des énergies de transitions 1s calculées pour les valeurs nominales de x et

Ly. Le désaccord suggérait donc des valeurs de L., et/ou de x inférieures a leur valeur
nominale. Nous allons voir toutefois que la description cohérente de ’ensemble des structures
spectrales exige essentiellement une réduction de x, c.a.d la considération d’un alliage GalnAs
plus riche en indium que ce que prévoit la composition nominale. Ceci est d’autant plus vrai

pour les puits les plus larges dans lesquels une modification de L., dans les limites raisonnables
n’entraine pas de glissement significatif des énergies de transition. Notons que cette tendance
est d’ailleurs conforme aux résultats de diffractométrie RX exposés au Chap. VI.

Notons enfin que nous n’avons pu procéder 4 une analyse quantitative que sur les
échantillons 4 50 A, 100 A et 200 A. En effet, I'échantillon a 150 A (Fig. VII-3) offre des
spectres a structures trés complexes dont I’évolution avec le champ magnétique ne se
manifeste pas de fagon claire. Cette situation qui rend les spectres inexploitables est
probablement due & une défaillance du caractére périodique de la structure multipuits, qui est &
corréler avec le diffractogramme RX qui n’a pu, lui non plus, étre exploité (voir Chap. VI). Les
spectres de la Fig. VII-3 peuvent en fait résulter de la superposition de transitions impliquant
des puits & paramétres structuraux différents. En conséquence, nous avons limité notre travail
d’analyse aux échantillons 4 50 A, 100 A et 200 A dont la clarté des spectres permettait
I’exploitation.
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Chapitne ] : Spectromtinie LalsorpLion sous champ magutlique - Resullats d Discussion

II-B-2- Echantillon 2 50 A :

L’interprétation la plus cohérente de I’ensemble des structures spectrales a été obtenue

pour Ly, = 59 Aetx= 0,44. La structure de bande de valence obtenue par la théorie k.p avec
ces parametres structuraux est représentée sur la Fig. VII-7. Les types de trous (HH ou LH) en
ks = 0, et les numéros de niveaux correspondant, indiqués pour chaque sous-bande, ont été
identifiés d’aprés le nombre de maxima du profil de densité de probabilité de présence selon
I'axe de quantification. Notons dés a présent la situation proche de la dégénérescence
accidentelle pour les sous-bandes HH2 et LH1 en k, = 0. La forte répulsion qui en résulte
donne des inverses de masses effectives (i) fortement négatif pour les trous HH2 et (i1)
fortement positif pour les trous LHI.
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Figure VII-7 : Structure de bande de valence obtenue par la théorie k.p pour une largeur
L., = 59 A et une concentration x = 0,44.

Les Fig. VII-8 et VII-9 représentent, avec deux échelles d’énergies différentes,
I’évolution des énergies de transition magnéto-excitoniques en fonction de la valeur du champ.
La mise en abscisse de I’échelle des énergies permet de superposer I’ensemble des spectres
d’absorption. L’éclatement des transitions E1-HH1 obtenu par le calcul est en grande partie
conforme a I’évolution des spectres en fonction du champ. Toutefois, un certain nombre
d’épaulements reproductibles sur le coté hautes énergies de certains pics, ne peuvent étre
interprétés par ce calcul. Nous reviendrons ultérieurement sur ce point.
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Figure VII-8 : Evolution des énergies de transition magnéto-excitoniques en fonction de la
valeur du champ pour 1'échantillon de largeur L,, = 50 A.

L’éclatement des transitions E1-LHI n’apparait pas sur les spectres a cause des faibles
forces d’oscillateur mises en jeu dans les transitions impliquant les trous légers 4. Ce groupe
de transitions se manifeste par une montée en plateau précédée d’un maximum trés large
autour de 0,95 eV, et cette tendance se perpétue jusqu’aux plus fortes valeurs de champ,
chevauchant alors les effets de transitions E1-HH1. Notons que ce large maximum se situe a
une énergie nettement supérieure (~30 meV) 4 celle calculée pour la transition 1s. Néanmoins,
le manque de précision spectrale pour ce groupe de transitions ne permet pas de chiffrer
convenablement ce désaccord et de le cerner suffisamment pour en déterminer I’origine.
Notons enfin I'importance de I’éclatement théorique pour ce groupe de transitions. Il est a
corréler avec la faible valeur de masse effective réduite dans le plan, associée elle-méme (Eq.
IV-6-f) a la faible masse (positive) des trous LH1 (Fig. VII-7).

Les transitions E1-HH3 n’ont pas été observées sur les spectres de cet échantillon. Il
faut rappeler toutefois que ce type de transitions, permises mais a faibles forces d’oscillateur,
ne sont pas systématiquement observées .
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Figure VII-9 : Evolution des énergies de transition magnéto-excitoniques en fonction de la
valeur du champ pour I'échantillon de largeur L,, = 50 4. L interprétation la plus cohérente
des spectres est obtenue pour L,, = 59 4 et x = 0,44,

Enfin, le groupe de transitions E2-HH2 (Fig. VII-8) se manifeste clairement par une
montée en plateau quelle que soit la valeur de champ. L’éclatement quasi inexistant dans les
résultats des calculs explique I'absence de toute manifestation magnéto-excitonique. Cette
situation est 4 corréler avec la forte valeur de masse effective réduite dans le plan, associée elle
méme a I'inverse de masse fortement négatif des trous HH2 (Fig. VII-7).

Pour tenter d’expliquer les épaulements se manifestant sur le coté hautes énergies de
certains pics 1s et 2s du groupe E1-HHI, nous avons procédé au calcul des énergies de

transition avec une largeur réduite d’une MC, soit Lw =56 A. Le résultat pour les groupes E1-
HHI et EI-LHI est représenté sur la Fig. VII-10. Ce calcul permet d’interpréter I’ensemble
des épaulements observés et méme certains élargissements de la transition 3s. Les énergies de
transition du groupe E1-LHI1 calculées dans cette configuration structurale n’apportent pas de
contradiction au comportement général des spectres. Elles semblent méme indiquer une
participation a leur forme aux fortes valeurs de champ.

Cette analyse quantitative indique donc une majorité de puits de 59 A mais également la
présence d’au moins un puits de 56 A, avec une méme composition d’alliage x = 0,44.
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Pour estimer la proportion de puits altérant la périodicité de la structure, nous avons
procédé a une déconvolution des pics manifestant les €paulements, a l’aide de profils
Lorentziens centrés sur les énergies calculées. Un exemple est montré en encart sur la Fig. VII-
10. 11 correspond au pic de la transition 1s du groupe E1-HH1 a 7T. La bande spectrale est
convenablement décrite par (i) la contribution dominante des puits de 59 A (ii) une
contribution significative de puits de 56 A, mais également une contribution de puits 3 53 A et
de puits 2 62 A. Les amplitudes respectives des composantes Lorentziennes permettent
d’estimer, parmi les 30 puits de la structure, les nombres de puits ayant les largeurs respectives
envisagées : 16 puits de 59 A, 7 de 56 A, 4 de 53 A et 3 de 62 A. Le nombre de périodes élevé
dans cette structure, par rapport a celui des autres structures étudiées (voir Tableau VI-1 du
Chap. VI), peut expliquer cette disparité.
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Figure VII-10 : Evolution des énergies de transition magnéto-excitoniques E1-HH 1 et E|-
LH1 pour I'échantillon de largeur nominale L,, = 50 A. En encart est représentée la
déconvolution du pic 1s a 7T. Les contributions d'autres largeurs de puits (53 4, 56 4, 62 4)
sont a I'origine d’épaulements reproductibles sur les spectres.
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Chapitne ] : Spectromitrie A'absorplion sous champ magetlique - Reswliats i Discorsion

II-B-3- Echantillon 42 100 A :

L’interprétation la plus cohérente de ’ensemble des spectres a été obtenue pour Ly, =
97 A et x = 0,46, valeurs des paramétres structuraux assez proches de leur valeur nominale. La
structure de bande de valence calculée dans ces conditions est représentée sur la Fig. VII-11.
Ici encore, les niveaux HH2 et LH1 sont assez proches en k, = O avec, pour les €clatements
respectifs des groupes de transitions impliquées, des conséquences analogues a celles notées
pour I’échantillon 4 50 A,
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Figure VII-11 : Structure de bande de valence obtenue par la théorie k.p pour une largeur
L,, = 97 A et une concentration x = 0,46.

Les Figs. VII-12 et VII-13 représentent I’évolution des énergies de transition magnéto-
optiques en fonction de la valeur du champ avec, ici encore, superposition de I’ensemble des
spectres d’absorption. Dans le cas de cet échantillon, notons tout d’abord le bon accord, a
champ nul, entre les résultats de calcul et les structures spectrales concernant les transitions
excitoniques 1s des groupes respectifs E1-HH1 et E2-HH2 (Fig. VII-12). Notons également la
différence importante entre les degrés d’éclatement pour les groupes E1-LH1 et E2-HH2,
consécutive, comme pour I’échantillon a 50 A, 4 la singularité notée sur la structure de bandes.
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Figure VII-12 : Evolution des énergies de transition magnéto-excitoniques en fonction de la
valeur du champ pour 1’échantillon de largeur nominale L,, = 100 4. I. interprétation la plus
cohérente des spectres est obtenue pour L, = 97 4 et x = 0,46.

Par rapport 4 I’échantillon précédent, le chevauchement des groupes de transitions E1-
HHI, E1-LH1 et E1-HH3 est beaucoup plus important. Il en résulte une interprétation plus
complexe de I’évolution des spectres avec la valeur du champ. Sj jusqu’a 5T I’éclatement
décelable ne semble concerner que le groupe E1-HH], les trois groupes sont manifestement
concernés pour les fortes valeurs de champ. Ainsi, par exemple, la plupart des nombreuses
structures spectrales observées au dela de 6T peuvent s’identifier 4 I'une des douze transitions
dont les énergies ont été calculées. Pour certaines valeurs de champ, certaines énergies de
transition "se croisent", ce qui conduit 4 des maxima d’absorption a la fois intenses et élargis
ou présentant un épaulement. C’est le cas par exemple des transitions 2s du E1-HH] et 1s du
E1-LH1. A 5 et 5,5T, elles donnent des maxima avec épaulement. A 6T oy elles se coupent,
elles ne donnent qu’un seul maximum a peu prés symétrique. Au dela, elles redonnent un
maximum avec épaulement qui s’élargit jusqu’a 8T au fur et 3 mesure que leurs énergies
s’éloignent. Un exemple de déconvolution de la bande 0,87-0,89 eV a 8T est représenté en
encart sur la Fig. VII-13. La bande est correctement décrite par la somme de deux
composantes Lorentziennes centrées autour des energies calculées pour les transitions
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Chapitre 1 : Spectromtinie L'alporglion sous champ magntlique - Rindiats ot Discission

respectives 1s du groupe E1-LH1 et 2s du groupe E1-HHI1. Le rapport des amplitudes indique
pour la premiére une force d’oscillateur 1,5 fois supérieure a celle de la deuxiéme. Finalement,
les trois maxima qui dominent le spectre & 8T, et qui pouvaient étre attribués, a priori, aux
transitions 1s, 2s et 3s du méme groupe E1-HH1, semblent en réalité provenir en grande partie
des transitions 1s des groupes respectifs E1-HH1, E1-LH1 et E1-HH3. Cela illustre clairement
I'effet de confinement accru par le champ magnétique : il permet I’émergence des résonances
Is des transitions E1-LH1 et E1-HH3 qui n’étaient pas résolues a champ nul.

On note enfin quelques maxima reproductibles qui ne peuvent étre identifiés par nos
calculs avec les paramétres structuraux adoptés. Nous pensons qu’ils peuvent provenir de
I’absorption de certains puits dont les largeurs seraient suffisamment différentes pour
provoquer des glissements significatifs des niveaux de trous autres que le niveau HHI.
Toutefois, contrairement au cas de 1’échantillon a 50 A, aucune tentative de changement de
largeur de puits n’a permis d’interpréter globalement ces structures non identifiées.
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Figure VII-13 : Evolution des énergies de transition magnéto-excitoniques EI-HHI, EI-LH1
et E1-HH3 pour I’échantillon de largeur nominale L., = 100 A. En encart est représentée la
déconvolution du deuxiéme pic a 8T. Cette déconvolution permet de mettre en évidence la
participation du niveau Is du groupe E1-LH] et du niveau 2s du groupe E1-HH] a ce pic.
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Chagitre ] : Spectromtinie L'abrorption sous champ magpiliaque - Renliats d Discwssion

I1-B-4- Echantillon 2 200 A :

L’interprétation la plus cohérente de I’ensemble des spectres a été obtenue pour Ly, =
200 A (valeur nominale) mais pour x = 0,44, ce qui, en accord avec les résultats de
diffractométrie RX (Chap. VI), suggére, ici encore, un alliage riche en indium. La structure de
bande de valence est représentée sur la Fig. VII-14. La largeur de puits a pour conséquences
(i) un grand nombre de sous-bandes rapprochées avec les effets bien connus d’anticroisement
®7) et (ii) le passage de la sous-bande HH3 au dessus de la sous-bande LH1, de sorte que I’on
doit s’attendre a trouver, si elle est décelable, la transition E1-HH3 entre les transitions
E1-HH1 et E1-LH1.
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Figure VII-14 : Structure de bande de valence obtenue par la théorie k.p pour une largeur
L,, = 200 4 et une concentration x = 0,44.

Les Figs. VII-15 et VII-16 représentent I’évolution des énergies de transitions
magnéto-optiques en fonction de la valeur du champ avec, 13 encore, superposition de
I'ensemble des spectres d’absorption. La Fig. VII-15 montre les multiples transitions permises
pouvant contribuer aux formes trés complexes des spectres.

La Fig. VII-16 dilate I’échelle dans la région spectrale concernée par les transitions E1-
HHI, E1-HH3, E1-LH1 et E2-HH2. A 0T, les trois premiers pics aux plus basses énergies
s’identifient clairement comme étant les transitions 1s des groupes respectifs El1-HH1, El-
HH3 et E1-LHI. Le groupe de transitions E2-HH2 se manifeste nettement entre 0,83 et 0,85
eV par une montée en plateau précédée du maximum associé 4 la résonance 1s.
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Figure VII-15 : Evolution des énergies de transition magnéto-excitoniques en fonction de la
valeur du champ pour ['échantillon de largeur nominale L,, = 200 4. L interprétation la plus
cohérente des spectres est obtenue pour Ly, = 200 4 et x = 0,44,

Lorsque le champ augmente, les deux principaux effets déja observés sur les deux
autres échantillons se manifestent ici : (i) intensification ou émergence des effets de résonance
par accroissement des forces d’oscillateur et (ii) éclatement de chaque groupe de transitions.
Les résonances 1s respectives des groupes E1-HH1 et E1-HH3 se détachent nettement. Le
pics de la résonance 1s du groupe E1-LH1 semble se décaler exagérément vers les hautes
énergies aux fortes valeurs de champ. En réalité, a partir de 4T, ce pic, €largi, résulte de la
contribution des résonnances 1s du E1-LH1, 2s du E1-HH1 et 2s du E1-HH3. Un exemple de
déconvolution de la bande 0,812-0,826 eV a4 4T est représenté en encart sur la Fig. VII-16. La
bande est correctement décrite par la somme de trois composantes lorentziennes centrées
autour des énergies calculées pour les transitions respectives 1s de E1-LH1, 2s de E1-HH]1 et
2s de E1-HH3. La premiére transition domine avec une amplitude deux fois supérieure 4 celle
des deux autres et des forces d’oscillateur dans le méme rapport. Ainsi, le chevauchement des
groupes de transitions, accru pour cet échantillon a larges puits, conduit pour certains pics a la
contribution d’au moins trois résonances appartenant a des groupes de transitions différents.
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Chapitre ] : Specromtrie L'sbrorplion sous champ magptlique - Riwdints ot Discussion
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Figure VII-16 : Evolution des énergies de transition magnéto-excitoniques E1-HH1, EI-
HH3, E1-LH1 et E2-HH?2 pour 1’échantillon de largeur nominale L,, = 200 A. En encart est
représentée la déconvolution du troisiéme pic a 4T. Cette déconvolution permet de mettre en

évidence la participation du niveau Is du groupe E1-LH1, du niveau 2s du groupe EI-HH| et
du niveau 2s du groupe E1-HH3 a ce pic.

Le pic de la résonance 1s du groupe E2-HH2 s’intensifie trés nettement sous I’effet du
champ. Toutefois, sa forme évolue sensiblement & partir de 4T. Cela est dii 4 Ueffet simultané
des transitions 3s du E1-HHI, 3s du E1-HH3 et 2s du E1-LH1. Finalement, dans cette région
spectrale, la forme complexe du spectre a 8T résulte au moins des 16 transitions envisagées.

Sur la Fig. VII-15, le groupe de transitions E2-LH2 se manifeste 4 champ nul entre
0,89 et 0,91 eV par une montée en plateau précédée du maximum associé a la résonance 1s.
Cette derni¢re n’apparait plus aux valeurs de champs faibles mais non nulles. Aucune
explication claire n’a pu étre dégagée pour ce comportement. Par contre, au dela de 4T, elle
émerge a nouveau pour participer de fagon significative aux nombreuses oscillations observées
a fortes valeurs de champ.

Le groupe de transitions E3-HH3 ne se manifeste pas clairement a champ nul,
probablement a cause, entre autres, de I’effet de délocalisation des électrons du niveau n = 3
avec probabilité significative de pénétration dans les barriéres. Par contre, & partir de 4T,
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I’éclatement se concrétise par émergence progressive des 4 pics associés aux résonances 1s a
4s. Aux plus fortes valeurs de champ, ces résonances se superposent a celles 2s a 4s du groupe
E2-LH2.

Notons enfin, dans le cas de cet échantillon, I’absence de sous-bandes a masse effective

négative en k; = 0, parmi celles intervenant dans les transitions identifiées. Il en résulte un
eclatement systématique pour tous les groupes qui, combiné  leur chevauchement, donne la
série de spectres singuliérement complexes qui caractérise cet échantillon.

II-C- Discussion :

L’analyse quantitative de nos spectres d’absorption magnéto-optique a reposé
exclusivement sur le calcul des énergies de transition. Or comme il a été vu aux Chaps. IV et
V. le modeéle théorique utilisé donne accés aux forces d’oscillateur associées a toutes les
transitions identifiées *'% Leur calcul systématique, combiné a celui des energies de transition,
doit permettre, au dela des tentatives de déconvolution dont nous avons fait état, une approche
nettement plus compléte de la situation, concrétisée par une simulation des spectres. Toutefois,
I'intérét d’un travail aussi quantitatif réside dans une comparaison étroite entre les spectres
expérimentaux et les spectres simulés. Or les spectres simulés ne prendront en compte que les
effets d’absorption propres aux puits quantiques, c.a.d impliquant les états confinés. Ce n’est
pas le cas de nos spectres expérimentaux qui impliquent, en plus des états de confinement
quantique, les effets d’absorption résiduelle des couches tridimensionnelles. Si les barriéres
d’InP, de par leur faible épaisseur et leur haut degré de pureté (voir Chap. VI) peuvent étre
considérées comme rigoureusement transparentes dans le domaine spectral balayé, il n’en est
pas de méme pour le substrat dont I’épaisseur est de I’ordre de 300um et qui comporte des
impuretés, telles le fer, pour le rendre semi-isolant *'"! Des substrats de cette nature sont en
effet couramment adoptés dans la réalisation de composants ? Le substrat de nos
échantillons comporte donc un grand nombre de centres profonds qui lui conférent une
absorption résiduelle dispersive et non négligeable dans le domaine spectral étudié. L’obtention
de spectres limités aux seuls effets d’états confinés exigerait donc une normalisation des
spectres de transmission par des spectres de référence incluant le substrat. C’est la démarche
qui a été suivie par les auteurs des Réfs. 8-10 qui disposaient d’un échantillon du susbstrat sur
lequel leurs structures a puits quantiques avaient été réalisées. Se limitant 4 la seule étude des
transitions E1-HH1, ces auteurs n’ont pas fait état de simulations de spectres. Néanmoins, ils
ont pu inclure avec succés les calculs de forces d’oscillateur dans I’analyse de leurs résultats
expérimentaux. Ne disposant pas nous-méme d’échantillons de substrat, nous n’avons pu
pratiquer cette démarche. Il y aura donc lieu de reprendre systématiquement ce travail sur une
nouvelle série d’échantillons analogues assortie d’un échantillon de substrat en référence. Cette
nouvelle étape devrait alors déboucher sur une analyse quantitative compléte des résultats de
spectrométrie magnéto-optique.

Nous avons évoqué a plusieurs reprises les possibles défaillances dans la périodicité des
structures multi-puits. Il est & noter ici qu’une telle défaillance peut engendrer de fagon
geénérale des chevauchements des effets de chaque puits, rendant les spectres quasiment
inexploitables. A ce titre, la spectrométrie magnéto-optique présente une caractéristique
analogue a celle de la diffractométrie RX, & savoir que I’observation méme des éclatements
sous I'effet du champ magnétique est déja révélatrice d’une périodicité convenable. Le degré
de défaillance peut ensuite étre estimé par I'analyse quantitative.

Enfin, dans notre démarche d’analyse quantitative, nous avons systématiquement
négligé les effets d’interfaces. I faut noter toutefois que la prise en compte d’une substitution
d’arsenic au phosphore sur 1 ou 2 MCs i Pinterface InP/GalnAs (suivi d’un processus
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d’interdiffusion) fait intervenir une couche interfaciale riche en arsenic, de faible gap
tridimensionnel, et qui participe au confinement quantique (voir Chap. I et annexe II). Il doit en
résulter des énergies de transitions inférieures a celles prévues avec les valeurs nominales des
parametres de structures. Ainsi, le fait d’avoir négligé les effets d’interface peut expliquer, au
moins en partie, la nécessité d’adopter des compositions d’alliages plus riches en indium que la
composition nominale. La méme remarque peut s’appliquer a I’analyse des diffractogrammes
RX. Ainsi, lors de I’étude de la nouvelle série d’échantillons, la prise en compte d’effets
d’interfaces devra étre introduite.

III- Echantillons a puits étroits :

Six échantillons ont été étudiés. Rappelons qu’il s’agit de puits quantiques
Gao,a681n0 532As/InP d’au plus quelques MCs dans lesquels les effets d’interface ne peuvent étre
négligés et dont la dénomination adoptée correspond au temps de croissance ty de la couche de
GalnAs (Tableau VI-1 du Chap. VI). Rappelons également que parmi ces eéchantillons, il en

figure un de référence a tg = 0 dans lequel les effets de confinement sont limités aux seuls effets
d’interface.
Les Figs. VII-17 & VII-19 représentent les spectres obtenus a diverses valeurs de

champ sur les échantillons a tg = 0, tg = Is et tg = 1.25, respectivement. A champ nul, on
observe les structures spectrales semblables  celles observées et discutées antérieurement sur
le méme type d’échantillons ™! Par contre, sur ces echantillons, ’application du champ
magnetique n’entraine ni I’émergence systématique des résonances, ni leurs éclatements
escomptés. On note au plus un léger glissement diamagnétique des transitions ainsi qu’une

émergence assez nette dans le cas de I’échantillon & tg = 1s (Fig. VII-18). Les spectres obtenus
sur les autres échantillons de la méme série présentent des comportements similaires.

Cette pauvreté en informations compromet I’acuité d’une analyse quantitative analogue
a celle pratiquée pour les échantillons & puits larges. Néanmoins, a titre indicatif, nous avons
calculé, ici encore, les énergies de résonance 1s 4 4s en fonction de la valeur du champ pour les
groupes de transitions E1-HH1 et E1-LH1 qui sont les seuls pouvant étre impliqués dans le cas
de ces puits étroits. Ne disposant pas d’information spectrales assez précises pour procéder a
un ajustage rigoureux du taux de substitution d’arsenic et du nombre de MCs de GalnAs
réellement déposées, nous avons adopté les configurations proposées antérieurement ¥
d’apres des mesures spectrométriques sans champ magnétique sur des échantillons analogues.

A titre indicatif, les Figs. VII-20 et VII-21 représentent les structures de bandes de
valence dans les configuration structurales respectives (1) 85% de taux de substitution d’arsenic

et pas de dépot de GaInAs (tg = 0) et (i) 100% de taux de substitution sur 1 MC et un dépot
de trois MCs de GaInAs. Dans le premier cas, il s’agit de la configuration a puits réel le plus
étroit : 1 MC de InAsogsPys. L'effet de piégeage des porteurs est faible pour les LHs (7,5
meV) mais significatif pour les HHs (40meV). Dans le deuxiéme cas, il s’agit de la
configuration a puits réel le plus large parmi celles adoptées : 1 MC de InAs suivi de 3 MCs de
GalnAs. Le piégeage des porteurs est plus important : 80 meV pour les LHs et 157 meV pour
les HHs. La disymétrie de la structure, due au fait que la substitution anionique ne concerne
que I'interface InP/GalnAs, entraine la levée de dégénérescence des sous-bandes a k, # 0,
annoncee au Chap. II et décrite 2 titre d’exemple en annexe II. Dans tous les cas envisagés ici,
le fort effet de confinement associé a 1’étroitesse des puits méne & un important écart entre les
sous-bandes, ce qui exclut tout effet singulier d’inverse de masse fortement négatif Les
éclatements sous I’effet du champ magnétique doivent donc étre significatifs.
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Figure VII-17 : Evolution des transitions magnéto-excitoniques sur I'échantillon t, = 0.
Dans la partie (a) figurent les résultats de calculs effectués sur la structure & 1 MC de Inds et
IMC de InAsg P, s (transition E1-HH 1 et E1-LH1 ), alors que dans la partie (b) sont
représentés les niveaux : E1-HH1 de la structure ¢ 1 MC de Inds et IMC de InAsy Py
et E1-HH1 de la structure a 0 MC de InAds et IMC de InAs;esPy ;5.
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Sur I’échantillon a tg = 0 (Fig. VII-17), on observe une structure autour de 1,34 eV et
une autour de 1,38 eV, au pied de I’absorption fondamentale du substrat d’InP. La premiére
s’identifie assez bien au groupe de transitions E1-HH1 avec un taux de substitution de 120%,
c.a.d une MC de InAs et une MC de InAsy Py 5. La deuxiéme structure pourrait correspondre
soit aux transitions du groupe E1-LH] dans la méme configuration structurale (partie (a) de la
Fig. VII-17), soit aux transitions du groupe E1-HHI1 avec un taux de substitution de 85%
(partie (b) de la Fig. VII-17). La deuxiéme hypothése semble la plus probable mais sa
confirmation nécessiterait |’observation des eclatements avec une analyse quantitative précise.

Sur I’échantillon a tg = 1s (Fig. VII-18), I’application du champ magnétique fait
émerger deux structures, autour de 1,2 eV et de 1,3 respectivement, qui étaient pratiquement
inobservables & champ nul. D’aprés le taux de croissance nominal, 1 MC en 0,4s ¥ (et
échantillon comporterait des zones a 2 MCs et des zones a 3 MCs. L’application du champ
magneétique “étrique” la fonction d’onde de Pexciton, ce qui correspond & un magnéto-exciton
confiné dans une région restreinte du plan ou la couche de GalnAs peut avoir une largeur
unique bien définie : 2 ou 3 MCs. Ces considérations qualitatives pourraient expliquer
I’émergence des structures a fort champ. Toutefois cette hypothése devrait étre confirmée par
I'identification des deux structures & des transitions E1-HH1 dans les cas respectifs des deux
epaisseurs suggérées. Or, les calculs semblent attribuer ces deux structures au groupe E1-HH]
et E1-LH1 respectivement, avec un taux de substitution de 100% (1 MC de InAs) dans e cas
de 2 MCs de GalnAs (partie (a) de la Fig. VII-18), avec un taux de substitution de 50% (1 MC
de InAso sPos) dans le cas de 3 MCs de GalnAs (partie (b) de la Fig. VII-18). Aucun taux de
substitution unique ne permet d’attribuer ces structures a des transitions E1-HH1 avec 2 et 3
MCs de GalnAs respectivement. Ici encore, seule I’observation et I’analyse quantitative des
effets d’éclatement pourraient apporter des éléments significatifs de clarification.

Sur I’échantillon a tg = 1,25 (Fig. VII-19), on observe deux structures autour de 1,2 et
1,3 eV, respectivement. Ici, I’application du champ magnétique ne produit pas d’effet
marquant sur les spectres. La largeur nominale de la couche de GalnAs est de 3 MCs.
Toutefois, les énergies de transition des groupes respectifs E1-HH1 et E1-LH1 avec un taux
de substitution de 100% (1 MC de InAs) et 3 MCs d’alliage sont légérement inférieures a
celles des structures spectrales (partie (a) de la Fig, VII-19). Le calcul avec seulement 2 MCs
de GalnAs conduit a des énergies assez proches de la structure a 1,3 eV pour les transitions
E1-LH1 (partie (b) de la Fig VII-19), mais légérement supérieures 4 celle de la structure & 1,2
eV. Enfin, le calcul avec seulement une MC de GalnAs (partie (c) de la Fig. VII-19)
indiquerait une participation des transitions E1-HH] ala structure 4 1,3 eV dans le cas de cette
configuration structurale.

112



Clhagene 7 : Spectrometric d absorption sous champ magnctigue - Résulrars et Discussion
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Figure VII-18 : Evolution des transitions magnéto-excitoniques sur I'échantillon ty = Is.
Dans la partie (a) figurent les résultats de calculs effectués sur la structure a 1 MC de InAs et
2MCs de GalnAs (transition E1-HH|1 et E1-LH1), alors que dans la partie (b) sont
représentés les niveaux : EI-HH 1 et E1-LH1 de la structure a 1 MC de InAsg,Pys et 3MCs
de GalnAs
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Figure VII-19 : Ivolution des transitions magnéto-excitoniques sur 1'échantillon le 1,25
Dans la partie (a) figurent les résultats de calculs effectués sur la structure a 1 MC' de InAs ef
3MC's de GalnAs (transition I51-HH [ et I.1-1.H 1), alors que dans la partie (b) sont
représentés les niveaux ; I;1-HH [ et E1-LH | de la structure & 1 MC de Inds et 2MC's de
GalnAs, enfin, dans la partie (c) les niveaux I1-HH 1 et E1-LH1 de la structue a 1 MC e
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Figure VII-21 : Bande de valence de la structure comportant 1 MC de InAs et 3 MCs de
GalnAs. Noter le levée de dégénéresecence due d la disymétrie de la structure.
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Chapitne ] : Spectrombinia L'abrorplion sous champ magntlique - Rowllats & Discwssion

Finalement, sur cette série d’échantillons, I’application du champ magnétique n’a pas
permis, dans nos conditions d’expérimentation, de lever I’ambiguité qui demeure sur
I'identification de certaines structures spectrales, et d’avoir accés avec certitude au profil réel
de la structure. La défaillance dans la périodicité des structures est probablement, 14 encore, en
grande partie responsable de cette situation. En effet, une variation d’épaisseur de seulement 1
MC d’un puits a lautre, ainsi qu’une fluctuation de + 20% du taux de substitution d’arsenic,
peuvent conduire & une superposition de transitions sensiblement différentes s’opérant dans
chacun des puits. Il peut en résulter un chevauchement dramatique des processus d’éclatement
respectifs conduisant & des spectres uniformes exempts de tout effet d’oscillation. Seules les
résonances ls restent visibles mais sans émergence nette du fait de la superposition de
transitions a énergies diverses.

Toutefois, un autre élément peut étre responsable de cette situation. Il a été établi !
que linterface GalnAs/InP n’était pas le siége de substitutions anioniques mais pouvait
presenter des rugosités allant jusqu’a + 2 MCs, provenant du fait que la croissance de I’alliage
n’est pas rigoureusement bidimensionnelle. Sur les échantilons & puits larges, la fluctuation de
largeur associée a ces rugosités peut n’entrainer qu’un élargissement minime des structures
spectrales sans altérer la vision d’ensemble de la situation. Par contre, sur les échantillons a
puits minces, elle peut entrainer des élargissements dont I'importance compromet la résolution
des structures.

Enfin, une inhomogénéité des effets d’interfaces dans le plan du puits peut étre
également a I’onigine des difficultés rencontrées. Une telle inhomogénéité avait été mise en
évidence antérieurement ') par mesures de PL pratiquées en divers points d’un méme

échantillon a tg = O et sur divers échantillons découpés dans la méme plaquette. Ces mesures
faisaient état d’écarts énergétiques entre les diverses bandes d’émission pouvant aller jusqu’a
50 meV, ce qui est ordre de grandeur des éclatements prévus a 8T. Ainsi, malgré
I’optimisation de la finesse du spot sur I’échantillon (~ 1 mm?®) dans notre montage optique, un
effet d’intégration de ces inhomogénéités dans le plan peut contribuer a I’absence des
structures spectrales escomptées sous champ magnétique. Les mesures pratiquées sur cette
série d’échantillons devront étre reprises a 1’aide d’un dispositif optique permettant une finesse
de spot accrue, afin de s’affranchir au mieux de ces inhomogénéités.

A P’heure actuelle, nous ne disposons pas d’assez d’informations pour estimer dans
quelle mesure les hypothéses énoncées ci-dessus sont les causes réelles de ’absence d’effets
magnéto-optiques clairs dans cette série d’échantillons.
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CONCLUSION



Nous avons procédé a une série de mesures spectrométriques d’absorption sur des
hétérostructures a multi-puits quantiques Gaoe7Ings3As/InP, 4 basse température et avec
application d’un champ magnétique de 0 & 8 Tesla en configuration Faraday. Le champ
magnétique a pour effets (i) d’augmenter I’écart énergétique entre les transitions excitoniques
impliquant une méme paire de sous-bandes et (ii) d’intensifier ces transitions par accroissement
du degré de confinement quantique. Ces effets, combinés avec la multiplicité des sous-bandes
impliquées dans les transitions permises, conduisent a des spectres particuliérement riches en
informations sous réserve (i) d’une périodicité réguliére de I’hétérostructure et (ii) d’interfaces
homogenes dans leur plan.

Nous nous sommes dotés de moyens d’analyse quantitative des spectres, basés sur la
meéthode de la fonction enveloppe avec prise en compte de la non-parabolicité des bandes par
la théorie k.p. L’interaction coulombienne de la paire électron-trou et I’action du champ
magnétique sont pris en compte simultanément dans 1’Hamiltonien de la particule réduite. Ce
formalisme n’impose pas de restriction sur ’ordre de grandeur du champ. En outre, le
mouvement des porteurs dans le direction de quantification a été pris en compte.

Pour chaque échantillon étudié, nous avons calculé les énergies de transitions magnéto-
excitoniques en traitant la largeur des puits, la composition de alliage et le taux de
substitution anionique a I’origine d’une couche interfaciale, comme parametres ajustables.

Dans le cas des échantillons  puits assez larges (50 a 200 A), ensemble des structures
spectrales a pu étre interprété de fagon cohérente en négligeant les effets d’interfaces, mais en
adoptant une composition d’alliage plus riche en indium que celle nominalement prévue. Des
défauts de périodicité de I’hétérostructure ont pu étre caractérisés quantitativement.
L’opportunité de la prise en compte des effets d’interfaces a été discutée.

Dans le cas des échantillons a puits étroits (au plus quelques MCs), nous n’avons pu
obtenir I"enrichissement des spectres que laissait prévoir I’action du champ magnétique. Nous
avons attribué ceci a4 une défaillance dans la périodicité des structures et/ou 4 une
inhomogénéité des couches interfaciales dans leur plan.

Finalement, I’application d’un champ magnétique donne aux mesures spectrométriques
d’absorption une sensibilité accrue aux paramétres structuraux de I’échantillon.

Il conviendra a présent de compléter cette approche énergétique de Iinterprétation
quantitative des spectres par une analyse en terme de forces d’oscillateurs, dont la possibilité
est offerte par le modéle théorique adopté. Pour cela, les spectres a analyser devront étre
normalisés par rapport aux effets d’absorption résiduelle du substrat.

Par ailleurs, il y aura lieu de poursuivre, 4 I’aide d’un systéme de focalisation approprié,
les investigations entreprises sur les échantillons & puits minces en sondant une section aussi
restreinte que possible des structures, afin de minimiser I’effet d’intégration dii aux
inhomogénéités d’interfaces et si possible de dresser un bilan topographique de ces
inhomogénéités.

Enfin, cette technique magnéto-optique de contrdle du profil réel de la structure pourra
étre désormais étendue & tout systéme a confinement quantique, & composés III-V ou II-VI,
incluant ainsi le domaine spectral d’application aux lasers bleus.
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ANNEXE I

PARAMETRES PHYSIQUES ADOPTES DANS
LES CALCULS



Arsce 1 : Parkomitres phopsigues adoptls dars les cnlents

Les valeurs numériques adoptées pour les paramétres énumeérés au § IV du Chap.I sont
rassemblées dans les tableaux A-I-1 et A-I-2 pour les constituants binaires et dans le tableau A-
I-3 pour les effets spécifiques d’alliage des composés ternaires. Ces valeurs sont, pour la
plupart, communément admises sur la base d’argumentations expérimentales. Nous allons
décrire ici I'origine des valeurs adoptées plus particuliérement pour notre travail.

InP GaAs InAs GaP
ay(A) 5,8688° 5,6533? 6,0584? 545122
m./m 0,079° 0,067 0,023% 0,130°
" 4,95° 4,2¢ 10,8¢ 4,05°¢
V2 1,65° 1,18¢ 4,2¢ 0,49°
Y3 2,35°¢ 1,62¢ 4,6 1,25°
E(eV) 1,424° 1,663° 0,829° 2,603¢
E.(eV) 0 0,144° 0,411° -0,266 "
Aso(eV) 0,110° 0,340 0,370° 0,080°
1c11 10,22° 12,11° 8,451° 14,39°
(x10'" dyn/cm)
5,76 5,48° 4,66 6,52°
(x10“Cdl}21n/cm) ’ , ’ .
a(eV) -6,68 -6,7° -68 -9,3
a(eV) -5,61" -5,695" 5,10 -7,905"
a,(eV) 0,99" 1,005" 0,9" 1,395
b(eV) 28 -1,7%® -1,8% -1,5°

(@) Ref 2 ; (b) Réf. 14 ; (c) Réfs. 14-16 ; (d) Réf. 6 ; (e) B, = EvtEg (Tableau A-I-2) ; (f) Voir
§ A-I; (g) Réf. 20 ; (h) Voir § A-IIL

Tableau A-I-1 : Paramétres a 2K des binaires composant les alliages GalnAsP.

Composés InAs InP GaAs GaP
binaires
E(eV) 0,418 1,424 1,519 2,869

Tableau A-I-2: Seuils d’absorption fondamentaux (gaps) a 2K des binaires composant les
alliages GalnAsP (d’aprés Réf. 14).
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Arssee 1 : Pariomitses physiguts adoptts dims les calonts

A-I-Offsets de bandes:

De nombreuses tentatives de détermination des offsets de bandes ont été publiées!"
mesures, calculs ou déductions d’ajustements numériques. Les résultats sont encore

controverseés, avec une disparité allant de AE. / AE, = 0,35/ 0,65 40,55/ 0,45.

Les auteurs des références 5 et 6 ont proposé des valeurs de AE, obtenues par la
meéthode des liaisons fortes. Ils ont perfectionné la version originale du modéle préconisé par
Harrison”*!, en incluant les orbitales d des constituants cationiques. Ce perfectionnement a été
suscité par le désaccord entre les résultats du modeéle conventionnel qui prévoyaient des offsets
de bandes de valence pratiquement nuls pour les systémes GaAs/GaAlAs et AllnAs/GalnAs, et
les observations expérimentales qui montraient, pour les mémes systémes, des offsets de 30 a
40 % de la différence totale de gap.

Ainsi la prise en compte des orbitales cationiques d a donné des résultats en accord
avec des résultats antérieurs de mesures capacitives. Elle a permis également aux auteurs de la
référence 6 d’analyser de fagon cohérente les résultats de leurs mesures magnéto-optiques,
analogues a celles auxquelles nous avons eu recours. Il nous a donc semblé légitime d’adopter
dans notre travail les valeurs d’offsets de bandes issues de ces calculs récents dont nous allons
résumer !’essentiel.

Dans chaque composé binaire, ’'Hamiltonien est représenté par une matrice 13X13
dans la base des orbitales s, p et d du constituant cationique et des orbitales s et p du
constituant anionique. Cet Hamiltonien prend en compte les propriétés d’invariance du cristal
par translation et les interactions entre plus proches voisins. Dans la recherche des états

propres en centre de zone (l—i =0), certains états de base sont découplés entre eux et le
probléme se réduit 4 la diagonalisation d’une matrice 9X9. On débouche sur I’équation du 3™
degré :

(a';‘, - E)(s‘;, - E)(sg - E)— (4Ex,x)2(a§ - E)— (4Ex’yz)2(8§, = E) =0 Eq(A-L1)

dont la résolution donne trois énergies propres E triplement dégénérées.
ag(c) est I’énergie de I’anion (du cation) dans 1’état p |

€§ est I’énergie du cation dans ’état d.
Exx et Exy, sont les éléments de matrice interatomique dans les cristaux a structure blende!'"):

V.. 2V
Exx=—2-+—30 Eq.(A-I-2a)
et
V, 243V,
Eyyz = ";" - 9"‘”‘ Eq.(A-I-2b)
h2
avec  Vpps = 3,24—2, Eq.(A-I-3a)
mod
h2
Vopn = ~081——, Eq.(A-1-3b)
mod
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Anneee ] : Parkonitres physigues adopitts dass les culosls

h2r3/2
V =-295—F— Eq.(A-I-3¢)
pdo mgd "2
h2r312
Vpdn =136 _d__7!2 , Eq.(A-I-3d)
mod

d est la distance interatomique, reliée au parametre de maille ap, du réseau cristallin par
3 s . ey
d=a { ; Tq est le rayon de I’orbitale d, # la constante de Planck divisée par 21 et my la

masse de |’électron.
L’énergie des états p liants c.a.d. le sommet E, de la bande de valence sera :

- la plus faible des trois solutions si €§ Yed ;

- la solution intermédiaire dans le cas contraire.

Si on néglige I'effet des orbitales d, ce qui €quivaut & annuler 1’élément de matrice Exyz,
I’équation A-I-1 se réduit  une équation du deuxiéme degré dont les solutions sont :

1/2
eg+el [[eg-ea] )
E=———"F#q| b +(4Ey ) Eq.(A-I-4)

Les énergies propres supérieure et inférieure correspondent respectivement aux états P
antiliants et aux états p liants (E,).
Les parameétres utilisés dans les calculs sont rassemblés dans le tableau A-I-4. Pour les

quatre matériaux binaires qui nous intéressent, on est dans le cas ou ] )8; :

A titre indicatif, les énergies d’orbitales atomiques ainsi que le niveau E, donné par
Eq. A-I-1 sont représentés sur la Fig. I-A-1 pour GaAs et InP. Pour comparaison, le niveau
Ey obtenu en négligeant I'effet des orbitales d (Eq. A-I-4) est également indiqué entre
parentheses. Les orbitales d ont pour effet de repousser le niveau E, d’états p liants vers une
plus haute énergie. Ce glissement énergétique varie sensiblement d’un matériau a I’autre (150
meV pour GaAs, 80 meV pour InP). La prise en compte des orbitales d des constituants
cationiques a donc une influence significative sur les offsets de bandes.

Finalement, les positions énergétiques d’extrema de bandes E, et E. rassemblées dans le
tableau A-I-1 sont obtenues par ce calcul prenant en compte les orbitales d des constituants
cationiques.

Composés GalnAs GaAsP GalnP InAsP
ternaires
Bowings(eV) 0,475 0,186° 0,758° 0,091°

(a) Réf. 21 ; (b) Réf. 22 ; (c) RéF. 2

Tableau A-I-3 : Paramétres de non linéarité des alliages ternaires participant a la définition
des quaternaires GalnAsP. Ces paramétres interviennent dans I'expression du gap. En
accord avec la référence 6, ils sont partagés pour moitié entre les extrema de bande de

conduction E, et de valence E,,
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Ga In As P
£3(eV) . - -791® -8,33®
£5(eV) -4,90® -4,69® o -
£5(eV) -2 -21,5® o o

ry ( A) l(b) l(b) L L

(a) Réf. 11 ; (b) Réf. 5 et 6.

Tableau A-I-4 : Paramétres utilisés dans le calcul de I'énergie E, des états p liants pour les
matériaux binaires GaAs, InP, InAs et GaP.

A-II-Paramétres de bande de valence :

Il s’agit des paramétres y;, y2 et y3 dits paramétres de Luttinger—Kohnm] qui
déterminent les formes des trois composantes de la bande de valence et qui interviennent dans
le calcul des états de valence par la théorie k.p au deuxiéme ordre (Chap. III). Ces paramétres
ont été calculés pour divers matériaux III-V et II-VI et les résultats ">'*! sont couramment
utilisés pour déterminer la structure de bande de systémes a puits quantiques *'®! Toutefois,
comme I’ont souligné les auteurs de la Réf. 6, le calcul de ces paramétres nécessite les éléments
de matrice interbandes et les séparations énergétiques entre la bande de valence et les bandes a
distance. Ces paramétres sont difficilement mesurables, ce qui laisse quelques doutes sur la
validité des résultats de calculs. Dans I’analyse détaillée de leurs résultats de mesures magnéto-
optiques, les auteurs de la Réf.6 ont traité les paramétres de Luttinger-Kohn comme des
paramétres ajustables. Ils ont donné une interprétation cohérente de ’ensemble de leurs
résultats en proposant des valeurs sensiblement deux fois plus faibles que celles communément
admises. Nous adopterons donc ces nouvelles valeurs qui sont rassemblées dans le tableau A-I-
1.

A-I-111-Potentiels de déformations hydrostatiques :

Aucune valeur expérimentale ne donne les potentiels de déformation hydrostatiques de
la bande de conduction ac et de la bande de valence ay indépendamment ’un de I’autre. Seule
la valeur totale a = ac - ay est connue dans la littérature!™*!. Dans nos calculs, nous avons donc
utilisé systématiquement les rapports ac = 0.85a et ay = -0.15a déduits des calculs de Van de
Walle et Martin ™) pour le composé binaire GaAs.
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Ga GaAs As
c_
Sp =—-490eV
sg =-791eV
Ey =-930eV
(-9,55eV)

€5 = ~215eV

In
sg = —4,69eV

€4 = —21,5eV

InP
E,=-944eV
(-9,52eV)

Figure A-L1 : Positions éner
Gads et I

indiqués entre parenthéses.
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ANNEXE II

EXEMPLES DE STRUCTURES DE BANDES DE
VALENCE



Arsee 2

La Fig. A-II-1 représente la structure de bande de valence pour un PQ abrupt
Gag.468In0 532As / InP de largeur 8 MCs, soit 2.35 nm. La composition de [’alliage assure
I'accord de maille avec le substrat et les barriéres d’InP. Dans cette structure, dont le profil est
représenté sur la Fig. 1-6-a, la distance énergétique entre les premiers niveaux de confinement
respectifs d’€lectrons et de trous assure un seuil d’absorption fondamentale d’environ 1,3um,
compatible avec le domaine spectral des fibres optiques. La largeur de puits permet d’obtenir
trois niveaux de confinement : deux de trous lourds (HH1 et HH2) et un de trous légers
(LHI). A chacun de ces trois niveaux correspond une sous-bande E(k;). L’ensemble des trois
sous-bandes apparait sur la Fig. A-II-1. La symétrie du profil de la structure maintient la

dégénérescence d’ordre 2 quel que soit le vecteur d’onde ky dans le plan. L’analyse des sous-
bandes au voisinage de k;; = 0 par une régression polynomiale en k%/ permet d’évaluer les

masses effectives des porteurs dans le plan pour ky voisin de zéro. Bien que les sous-bandes ne
soient pas, globalement, paraboliques, ces masses influent fortement sur la mobilité des
porteurs dans le plan du puits. Elles constituent donc une donnée primordiale dans Papplication
a I'ingénierie des composants. Sur un plan plus fondamental, ces masses combinées a celles des
électrons de conduction, influent de fagon significative sur (i) I’énergie de liaison des excitons
(Chap IV) et (ii) les glissements diamagnétiques des énergies de transitions sous ’effet d’un
champ magnétique (Chap.V). Notons enfin, dans cette structure, qu’au voisinage de k;; = 0, la
concavité de la sous bande LHI est dirigée vers les énergies électroniques croissantes,
contrairement au cas des sous-bandes HH1 et HH2. Cette situation correspond donc, pour les
trous Iégers, a une masse effective négative. Finalement, les valeurs de masse sont :

mpp/s = 0,105mq pour la sous bande HH1 ;

myp,; = —0,248 m, pour la sous bande LHI.

La Fig. A-II-2 représente la structure de bande de valence pour le PQ dont le profil est
represente sur la Fig. I-6-c. Cette structure, plus réaliste que celle de la Fig. I-6-a résulte d’une
substitution d’arsenic au phosphore sur deux MCs, d’un dépot de 4 MCs de Gagasslng s As
puis du phénoméne d’interdiffusion (Chap.I). Son seuil d’absorption fondamentale est
sensiblement identique 2 celui de la structure abrupte idéale présentée auparavant. Ici encore,
la largeur de puits permet d’obtenir les trois niveaux de confinement HH1, HH2 et LHI.
Toutefois, le caractére dissymétrique du profil de la structure (Fig. I-6-c) entraine la levée de
dégénérescence dés que k;; # 0. Il en résulte deux sous-bandes par niveau de confinement
obtenues a partir de chacun des deux blocs 3X3 de I’Hamiltonien 6X6. Les sous-bandes en
traits pleins (pointillés) sont obtenues & partir du bloc supérieur (inférieur). Notons, en ce qui
concerne les trous légers, que seule la sous-bande obtenue a partir du bloc 3X3 supérieur
conduit a une masse effective négative. Finalement, les valeurs de masse sont :

mpp/, = 0,105mg et myy,, = 0,103mg pour la sous bande HH] ;

my,,; = -0,218mg et myy,,, = 0,327 mg pour la sous bande LH1.
Ces résultats sont détaillés et discutés dans la référence 27 du Chap. III.
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Figure A-1I-1 : Structure de bande de valence d'un puits quantique abrupt Gag 4sslng 53:4s de
largeur 8 MCs. Le vecteur d’onde dans le plan du puits k), est exprimé en largeur de zone de
Brillouin dans la direction [001]. L origine des énergies est prise au sommet I'; de la bande
de valence des barriéres d’InP. Le sommet I'; de la bande de valence de I'alliage sans
déformation est fléché a 370 meV.
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Figure A-II-2 : Structure de bande de valence d’un puits quantique résultant d’une
substitution As/P sur 2 MCs, d'un dépot de 4 MCs de Gag 4sslng s32As puis d’un phénomeéne
d’interdiffusion (profil Fig. I-6-c). Le vecteur d’onde dans le plan du puits k;; est exprimé en
largeur de zone de Brillouin dans la direction [001]. L origine des énergies est prise au
sommet Iy de la bande de valence des barriéres d’InP. Noter la levée de dégénérescence
associée a la dissymétrie du profil dés que k;; = 0.
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ANNEXE III

INTENSITE DIFFRACTEE PAR UNE
HETEROSTRUCTURE PERIODIQUE EN
THEORIE CINEMATIQUE
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Les notions et les fomulations résumées dans cette annexe sont détaillées dans les
références 15-18 du Chap. VI.

Dans I’étude de la diffraction des rayons X (RX) par un milieu cristallin, la théorie
cinématique consiste a négliger les phénoménes de diffusion secondaire par chacun des atomes.
Dans ce cas, on peut considérer que I’intensité du rayonnement reste constante dans tout le

volume du cristal.
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Figure A-1II-1 : Réflexion d'un rayonnement X sur une série de Dlans réticulaires
équidistants de d.

C’est dans cette hypothése que s’établit la loi de Bragg régissant la réflexion d’un
rayonnement X sur une série de plans réticulaires équidistants de d. Si 6 désigne I’angle du

rayonnement incident par rapport aux plans réticulaires (Fig. A-III-1), des maxima d’intensité
sont obtenus pour :

2dsin6 =nA, Eq.(A-III-1)

ou n est un entier défini comme I’ordre de diffraction et A la longueur d’onde du rayonnement.

Dans le cas d’une diffraction sur les plans [100] d’une structure blende, d est égal au
paramétre de maille a, soit 5,8688 A pour InP. Avec le rayonnement Ko, du Cu
(A =1,54051 A), le maximum de diffraction 4 I’ordre 4 est obtenu pour 6 = 31°40°. C’est
I’angle qui correspond au pic du substrat sur la Fig. VI-9 (Chap. VI).

133



4

[Couche puits (indicée 2) |

Figure A-1II-2 : Profil structural d’un systéme multi-puits quantiques.

Dans I’étude de la diffraction des RX par une hétérostructure périodique que constitue
une structure a multi-puits quantiques, il y aura lieu de tenir compte (Fig. A-III-2) :

= de la périodicité de la structure cristalline de chaque couche, de paramétres de maille
respectifs a; pour les couches barriéres et a, pour les couches puits ;

= de la périodicité de I’hétérostructure, de période P = Z, + Z; ot Z, (Z,) est I’épaisseur de la
couche barriére (puits).
En posant
2sin0
u= ,
A

le calcul de Iintensité diffractée par la structure & multi-puits quantiques, en fonction de ,
conduit & I’expression :

Eq.(A-II1-2)

2| & K)| ¥ (.1 .
I(u)=N*| ¥ sin c[nNP(u - —):, > (Ckk’ + C12<k') Eq.(A-III-3-a)
k=—oo P k’:—q)
avec Cl, = L g c[nzi(E - 5)] . Eq.(A-ITI-3-b)
aj P a;

s 3 . sina
N est le nombre de périodes de I’hétérostructure et sin c(a) = .

Dans les équations A-III, k’ est I’ordre de diffraction du matériau. Il est associé a la
périodicité de la structure cristalline et correspond a 'entier n dans la formulation de la loj de
Bragg (Eq. A-III-1). Dans le cas des diffractogrammes obtenus sur nos échantillons (Fig. VI-9
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du Chap. VI), sa valeur est 4. Pour Ianalyse de tels diffractogrammes, I'équation A-III-3-a se
réduit a :

+00 K 2

I(u)= N2 y (C]l(4 + Cﬁ4) sin c[nNP(u - F):, Eq.(A-III-4)

k=—

Les fonctions sin c{nNP[u-%)] correspondent aux pics successifs du

diffractogramme. k est ’ordre de diffraction de chacun des pics. I est associé a la périodicité
de I’hétérostructure.

En fonction de u la largeur des pics, 2/NP, est inversement proportionnelle 4 I'épaisseur
totale de I’hétérostructure. Leur espacement, 1/P, donne directement accés 2 sa période réelle.

Le diffractogramme est modulé par (Cll( st Clz( 4). Chacun des termes de modulation prend, au

sommet de chaque pic (c.a.d avec k/P = u), la valeur :
Cg=—Lsin c[nzi (u -~ i” Eq.(A-III-5)
aj aj

Ces termes sont maximum pour u = 4/a; et ont une largeur de 2/Z;. 1is dépendent donc de
I’épaisseur Zi et du paramétre de maille a; réel de la couche i.

[l{w)]
4(1/ay-1/ay)
2/Z,
-~ =
2/Z,
A . » u
KIP 412 4/a,

Figure A-111-3 : Diffractogramme a I'ordre 4 d'une hétérostructure Périodique comportant
une alternance de couches d ‘épaisseurs respectives z, et z, et de paramétres de mailles
respectifs a; et a,.
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La Fig. A-II-3 montre un exemple de simulation dans le cas ou la différence entre les
paramétres de maille a; et a, est suffisamment importante pour séparer clairement les deux
enveloppes.

Dans le cas de nos échantillons, nominalement en accord de maille, les
diffractogrammes ne comportent pas deux groupes de pics séparés. Néanmoins, la dissymétrie
d’ensemble des diagrammes (Fig. VI-9 du Chap. V1) par rapport au pic du substrat indique un
désaccord de maille réel, confirmé par la procédure d’ajustage numérique.
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