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RESUME

Ce mémoire porte sur I’étude des processus de capture et de fuite des excitons dans
des boites quantiques (BQs) d’InAs/InP. Ceux-ci ont été crus par épitaxie en phase va-
peur aux organométalliques (MOVPE) ou par épitaxie par faisceaux chimiques (CBE).
Les échantillons sont composés d’un substrat d’InP, appelé barriere, d’un puits quantique
(PQ) d’InAs, appelé couche de mouillage (CM), ainsi que de boites cjuantiques d’InAs.
L’étude faite dans ce travail consiste en des mesures de photoluminescence en régime
continu (PL) en température, de photoluminescence en excitation (PLE), une revue de la
littérature sur les modeles existants portant sur les processus de capture et de fuite des
excitons dans les boites quantiques et la création d’'une modele théorique simulant les
processus de capture et de fuite.

Grace aux mesures de PL en température, une forme en S dans I’évolution de I’éner-
gie centrale d’une distribution de BQs avec I’augmentation de la température a été ob-
servée pour certains échantillons. Cette anomalie a été associée a la perte d’intensité
des BQs de haute énergie de la distribution. L’évolution de la largeur a mi-hauteur des
distributions avec la température a aussi permis d’observer une diminution causée par
la perte en intensité des BQs de haute énergie, puis un élargissement causé par la ther-
malisation de I’ensemble de la distribution avec I’augmentation de la températﬁre. Les
comportements en température des échantillons ne sont pas similaires et ont été attribués
a la différence de procédé de fabrication, ainsi qu’au fait qu’un échantillon a des BQs
d’IpAs alors que les autres sont d’InAsP.

Les mesures en PLE ont permis d’observer les recombinaisons électron-trou lourd
Xcmyy, et électron-trou léger X cmyy, de la couche de mouillage, ainsi que la recombinai-

son électron-trou léger Xj; des boites quantiques. La recombinaison électron-trou lourd
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Xy, pour les BQs étant I’émission observée en PL. La différence en énergie entre Xy; et
Xy, en fonction de I’épaisseur des BQs étudiées a été comparée aux prédictions théo-
riques du modele K - P. Celui-ci simulait les niveaux d’énergie pour des puits quantiques
d’InAs carrés, sans tenir compte des effets excitoniques. Malgré ces approximations, les
résultats sont remarquables et ont permis d’identifier que la couche de mouillage d’un
échantillon était d’une épaisseur d’'une monocouche, comparativement a deux pour les
autres échantillons, résultat important pour les simulations du modele théorique des pro-
cessus de capture et de fuite.

Le modele théorique a su rendre compte de I'intensité de la PL en température et a
permis de quantifier les processus de capture et de fuite, ainsi que de donner les énergies
d’activation nécessaires aux porteurs pour fuir les BQs. Les simulations montrent que
les processus de fuite se font & I’aide de paires électron-trou non-corrélées puisque les
énergies d’activation correspondent a ces paires, et non 2 des excitons. Les coefficients
de capture et de fuite ont aussi montrés que la couche de mouillage et la barriere jouent
un role dans le peuplement des BQs. Alors que la couche de mouillage atténue tran-
quillement I’intensité entre 50 K et 300 K, la barriére est responsable des remontées en
intensité dans cette gamme de température. Les simulations désactivant soit la barriére
ou la couche de mouillage détériorent grandement 1’accord avec les points expérimen-
taux. Forcer des énergies d’activation associées aux excitons détériore aussi |’accord
avec les points expérimentaux.

Mots clés: Boite quantique, capture, exciton, photoluminescence, puits quan-

tique.



ABSTRACT

This work concerns the capture and escape of excitons in InAs/InP quantum dots
(QDs) grown by metalorganic vapor phase epitaxy (MOVPE) or by chemical beam epi-
taxy (CBE). Those QDs were grown on an InP substrate, refered to as barrier, and on a
quantum well (QW) of InAs of one or two monolayers (ML), depending on the sample,
refered to as the wetting layer (WL). The studies made consist of temperature-dependant
photoluminescence (PL) , photoluminescence excitation (PLE), a review of articles mo-
delling QDs systems, and the creation of a theoritical model investigating the capture
and escape of excitons.

The PL measurements showed a § shape in the evolution of the central energy of the
distribution of the QDs with increase of the temperature. This anomaly is caused by the
decreasing intensity of the QDs of higher energy in the distribution. An increase in the
width of the distribution was also observed, again caused by the QDs of higher energy.
Some differences were noted between samples, and were explain by the different growth
methods used and by the composition of the QDs ; one is made of InAs, and the others
are made of InAsP.

The PLE measurements showed the electron-heavy hole Xwl;,; and the electron-light
hole Xwl/;; recombination in the wetting layer. The electron-light hole X;; recombination
was also observed for th¢ different QDs, their electron-heavy hole X3, being the one ob-
served in the PL measurements. The differences in energy of X;;, and X}, were compared
to simulations based on the K - P and showed remarkable results, even with approxi-
mations consisting of simulations using square QW, and neglecting exciton effects. The
measurements also indicated that one of the samples has a one ML wetting layer, the

others have a two ML one.
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The theoritical model was able to reproduce the intensities of the QDs from the PL
mesurements. The activation energies showed that the elec.trons and holes escape in pairs
but are not bound together, therefore, the escape occurs by means of uncorreleted pairs
and not excitons. Simulations based on activation energies expected for excitons were
not able to give results as good as the ones based on activation energies for pairs. The
escape and capture coefficients revealed that both the barrier and the wetting layer play
a major role in QDs population. The wetting layer rhakes the intensity drop slowly from
50 K to 300 K and the barrier is responsible for the gain in intensities around those
temperatures. Simulations were done while the barrier or the wetting layer was disabled
but ended up giving less accurate results.

Keywords: Capture, exciton, photoluminescence, quantum dot, quantum well.
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INTRODUCTION

Les systeémes de boites quantiques (BQs) sont activement étudiés puisqu’ils permet-
traient d’améliorer des dispositifs optoélectroniques [8]. Leurs caractéristiques un‘iques
telle une densité d’état diséréte permettraient de fabriquer des lasers [9] utilisant un tres
faible courant de seuil. De plus, il serait possible d’améliorer la température critique
d’utilisation de ces lasers. Cependant, la compréhension des mécanismes internes dans
ces systéme n’est pas encore totale. Le comportement a haute température n’est pas par-
faitement compris et est crucial dans la réalisation de ces lasers puisque ceux-ci seraient
utilisés a température de la piece [10].

Les systemes d’InAs/InP [11-17], sont intéressants pour des raisons particuliéres.
D’abord, ils offrent une émissi;)n radiative prés de 1.55 pum, longueur d’onde idéale
pour les fibres optiques. Aussi, ces systemes ont ét€ moins modélisés que les systemes
d’InAs/GaAs [10, 18-21], amenant donc de nouveaux échantillons sur des problemes

non réglés.
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Figure 1 — Schéma représentant les processus de capture et de fuite pour un systeme
d’InAs/InP comprenant une barriére d’InP, une couche de mouillage d’InAs et différents
BQs d’InAs. Capture de la barriere vers la CM en (1), vers un BQ en (2), fuite d’un BQ
vers la CM en (3), capture de la CM vers un BQ en (4), fuite de la CM vers la barriere
en (5), fuite d’un BQ vers la barriére en (6).



Ces systémes sont composés d’une barriere d’InP, d’une couche de mou1llage (CM)
d’InAs (puits quantique) et de boites quantiques (BQs) d’InAs. Deux problémes majeurs
seront étudiés afin de former un consensus parmi les différents groupes étudiant ces sys-
temes et leurs composantes. Premiérement, il est convenu que les porteurs affectés sont
liés et forment un exciton dans les processus de capture. Cependant, dans les processus
de fuite, certains prétendent qu’il s’agit aussi d’excitons [6], alors que d’autres avancent
qu’il s’agit plutot d’une paire électron-trou non-corrélée [7, 10]. Les mécanismes de cap-
ture et de fuite sont schématisés a la figure 1. Deuxiemement, plusieurs modeles [6, 7]
négligent le role de la barriere dans les processus de capture des BQs, le role associé a
la barriére est plutdt un réservoir de porteurs qui vont dans la couche de mouillage (CM)
et les BQs capturent les porteurs de celle-ci. D’autres modeles [10, 18] inclus la capture
et la fuite entre la barriére et la CM, mais négligent celles entre la barriere et la BQs.

Quelques points saillants des modeles de Sanguinetti [6], Sercel [7] et Le Ru [10]
sont présentés au tableau 1 montrant a la fois des points communs ainsi que des particu-
larités de leur modéle. 1l est aussi a noter que les groupes ayant étudié ce type de systeéme
avaient des échantillons a un seul pic d’émission. Les échantillons étudiés ici sont mul-
tipics, ils ont plusieurs familles de BQs. Le modele inclura donc autant de fafnilles de
BQs qu’il y a de pics d’érhission, ainsi que la couche de mouillage qui sera segmentée
reproduire un continuum plutdt qu’une énergie unique et la barriere. De plus, tous les
processus de capture et de fuite entre celles-ci seront étudiés.

Ce mémoire présentera d’abord un apercu d’un systeme de puits et boites quantiques,
et plus précisément un syst¢me d’InAs/InP. Présentant a la fois les méthodes de fabrica-
tion de tels échantillons, ainsi que la théorie nécessaire afin de comprendre les différentes
techniques expérimentales utilisées pour recueillir les données. Les différentes caracté-

ristiques des échantillons étudiés seront aussi présentées.



Sanguinetti Sercel Le Ru
Fuite des BQs Exciton Paire non-corrélée | Paire non-corrélée
Fuite de la CM Possible . Perte Possible
Capture des BQs M M CM
Densité CM Parametre Fixée Fixée

Tableau | — Comparaison entre les résultats et les suppositions des groupes de Sangui-
netti [6], Sercel [7] et Le Ru [10].

Une fois ce survol fait, les expériences et résultats de photoluminescence en tempéra-
ture (PL) seront présentés. Les données tirées de ces expériences permettront d’analyser
le comportement de I’énergie de recombinaison dans les BQs en fonction de la tem-
pérature, ainsi que 1’évolution de la largeur des distributions de BQs en fonction de la
température. L’intensité de 1’émission sera quant a elle traitée plus en détails dans le
chapitre quatre.

‘Le chapitre trois traitera de I’étude des échantillons en photoluminescence en ex-
citation (PLE). Cette étude permetira de tester un nouveau montage en laboratoire, de
comparer les résultats a ceux obtenus pour les mémes échantillons [4] et d’observer les
recombinaisons entre les états électroniques et de trous dans les BQs.

Ensuite, une description des articles Sanguinetti et coll. [6] et Sercel et coll. [7] sera
faite afin d’expliquer les différentes notions relatives aux processus de capture et de fuite
des excitons dans les BQs. Leurs suppositions seront exposées, ainsi que leurs résultats
et leurs justifications.

Finalement, le modele théorique de ce travail sera présenté en justifiant les approxi-
mations qui ont été faites. Les intensités tirées de la PL grice aux expériences de pho-
toluminescence en température seront paramétrées selon le modele, ce qui donnera de
I’information sur le role de la barriére et de la couche de mouillage dans les processus

de fuite et de capture des excitons. A la lumiére de ces résultats, a 1’aide des énergies



d’activation, il sera possible d’identifier si les porteurs sont li€s et forment un exciton

lors de la fuite, ou s’ils sont indépendants et agissent comme une paire non-corrélée.



CHAPITRE 1

SYSTEME INAS/INP

1.1 Meéthodes de fabrication

Il existe plusieurs procédés pour fabriquer des systémes de boites quantiques. Par
exemple, I’épitaxie par jet moléculaire (MBE), I’épitaxie par faisceaux chimiques (CBE),
ou encore 1’épitaxie en phase vapeur aux organométalliques (MOVPE). 11 s’agit de mé-
thodes de croissance ol un matériau est déposé sur un autre, par exemple de I’'InAs sur
de I'InP.

Les échantillons étudiés ont été fabriqués par MOVPE (échantillons 205Fe, 206Fe,
207Fe, 210Fe) ou par CBE (148EP). Les échantillons 200 ont été fabriqués par Daniel
Frankland sous la supervision de Remo A. Masut de I’Ecole Polytechnique de Montréal,
alors que le 148EP a été fabriqué par Philip Poole au Conseil National de Recherche du

Canada (CNRC) a Ottawa par CBE.
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Figure 1.] — Image d’un BQ d’InAs par AFM en a), X-STM en b) et schéma en c) tel
que présenté par Cornet [1] et coll. '

Le principe de base consiste a faire croitre de 1’InAs sur un substrat d’InP. Etant

donné que ceux-ci n’ont pas le méme parametre de maille dans leur réseau cristallogra-



phique, il y aura une certaine épaisseur de croissance nécessaire avant |’apparition de
structures en trois dimensions : 1’épaisseur critique. Celle-cil est due a la différence du
parametre de maille (< 2%) ou il y a relaxation élastique. Plusieurs modéles ont été pro-
posés afin de prédire I’épaisseur critique de matériaux semi-conducteurs[22]. En ce qui
concerne les systemes d'InAs/InP, I'épaisseur critique est attendue entre 2 et 4 mono-
couches (MC), cette épaisseur critique marque un changement entre la croissance pseu-
domorphique, ol la matériau déposé sur le substrat adopte le méme parametre de maille
et relaxe perpendiculairement a la surface, ét la croissance Stranski-Krastonow, ou des
structures tridimensionnelles se forment sur la région bidimensionnelle de la croissance
‘pseudomorphique. Cette zone bidimensionnelle est la couche de mouillage, et aura .les
propriétés d’un PQ et non d’une BQ puisque les porteurs seront confinés dans une di-
mension plutdt que trois. Les ilots tridimensionnels schématisés a la figure 1.2 sont les

BQs tel que montré par AFM a la figure 1.1.
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Figure 1.2 — Evolution des structures 3d lors de la croissance d’InAs/GaAs tel que sché-
matisé par [2].



1.1.1 MOVPE '

Cette méthode consiste a faire croitre de I’'InAs sur de I'InP par pyrolyse, ¢’est-a-dire
que des organométalliques sont décomposés par la chaleur. Ces organométalliques sont
composés en partie des éléments voulus pour la croissance tel I'indium et ’arsenic dans
le cas présent. Les autres éléments des organométailiques seront évacués. Ici, la pression
des gaz, la température et le taux de croissance sont fixés car ils changeront les propriétés
de I’échantillon produit.

Une variation de ces parametres aurait des effets, entre autres, sur la densité de boites,
les dimensions des boites et donc 1’énergie d’émission visible grice a des mesures de
PL. Changer le taux de croissance [23] aura un effet sur la formation des ilots. Le fait
d’interrompre [24, 25] le procédé de fabrication puis de le reprendre aura aussi des effets
sur les ilots formés. Modifier la pression [26] semble faire varier I’épaisseur des boites et
la densité, alors que modifier la température [27] lors de la fabrication changera la largeur
et |’épaisseur des boites. 11 est donc important de bien comprendre comment chacun de
ces parametres peut modifier I’échantillon fabriqué, puisque pour ces parametres fixés,
il devraient étre possible de reproduire des échantillons identiques. Dans tous les cas,
si les dimensions des boites sont modifiées, cela aura une répercussion directe sur le
confinement des porteurs, et donc les propriétés d’émission de ces échantillons seront

modifiées.

1.1.2 MBE

Ce procédé est différent du premier sous plusieurs aspects, ici I’indium et I’arsenic
vont €tre chauffés séparément jusqu’a sublimation, puis étre envoyés vers le substrat ou

il se formera de I’InAs directement sur 1’InP. Dans ce procédé de fabrication, le vide



doit étre excellent puisque le faisceau doit se rendre au point de croissance, le nombre
de collisions doit étre réduit au minimum. Un avantage de la MBE, par rapport a la
MOVPE, est le fait que la croissance peut étre suivie par diffraction d’électrons réfléchis
de haute énergie (RHEED), ce qui permet une topographie en temps réel de I’échantillon
en croissance. Le fait de pouvoir observer en temps réel I’échantillon en formation est
un avantage puisqu’il permet, avant méme d’aller le caractériser en laboratoire sous des
expérience de PL par exemple, d’en observer certaines caractéristiques telles les dimen-

sions ou encore la qualité des interfaces.

1.1.3 CBE

La CBE utilise les techniques des deux méthodes précédentes, ¢’est-a-dire que des
organométalliques sont utilisés mais ils sont dirigés sous forme de faisceau ot I’échan-

tillon sera formé. L’ observation au RHEED est encore possible.

1.2 Puits quantique
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Figure 1.3 - a) Puits quantique de largeur finie, b) schéma d’un systeme ABA tel que
montré dans [3]

Tel que mentionné plus haut, lors de la fabrication, un matériau semi-conducteur B



(la CM et les BQs) est dépos€ sur un autre matériau semi-conducteur A ( le substrat),
puis est recouvert par ce méme matériau A (I’encapsulation) tel que montré a la figure
1.3. L’énergie du niveau électronique A est plus élevée que celle du niveau de B ce qui
conduit a un confinement des porteurs dans ce puits de potentiel. Il existe plusieurs types
de PQs, ils sont différenciés selon le confinement des porteurs. Le type I est caractérisé
par un confinement des électrons et des trous dans le méme matériau, alors que pour les

types II et 111, les porteurs sont confinés dans deux matériaux différents.

S —

(e} o}

Figure 1.4 — a) Bandes d’énergie créées par le confinement a une dimension b) densité
d’états pour un PQ (-) et pour du volumique (-) tel que présenté dans [3].

La densité d’états est donnée par Neyy = —6 Y. O(E — Ey), ot O(E — Ey) est la fonc-
tion marche, et est représentée a la figure 1.4. Il est a noter que I’appellation puits quan-
tique fait référence a un puits de potentiel tel que vu en mécanique quantique et montré

ala figure 1.3.

1.3 Boite quantique

Une BQ est un semi-conducteur dont les porteurs sont confinés dans les trois dimen-

sions. Dans le systeme étudié ici, il s’agit de structures tridimensionnelles ayant cru sur
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Figure 1.5 — Densité d’états pour une boite quantique tel que montré dans [3].

un puits quantique. De maniere théorique, chaque boite quantique érﬁettra a une énergie
discrete telle qﬁe montrée a la figure 1.5. Cependant, le confinement ne sera pas le méme
pour chaque boite quantique puisque les dimensions latérales pour une méme épaisseur
seront différentes, celles-ci seront plutdt regroupées en familles. 11 y aura une distribu-
tion pouvant étre représentée par une gaussienne représentant I’émission d’une famille

tel que montré a la figure 1.6.
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Figure 1.6 — Exemples de PL pour les échantillons étudiés. Les différents pics d’émission
représentent les familles de BQs [3].
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1.4 Exciton

L’exciton est une paire composée d’un électron et d’un trou liés par une interaction
coulombienne. 1l y a différentes sortes d’excitons, dans le cas de semi-conducteurs, il
s’agit en général d’excitons de Wannier, liés plus faiblement par I’interaction coulom-
bienne que I’exciton de Frenkel, par exemple. Tel que mentionné en introduction, un
des deux buts principaux de ce travail est d’identifier sous quelle forme les porteurs
agissent dans les processus de capture et de fuite dans un syst¢éme de boites quantiques.
Dans la littérature, les porteurs sont généralement traités sous la forme d’un exciton pour
les processus de fuite et de capture, mais plusieurs groupes [7, 10, 18] ont contesté ce
choix pour le processus de fuite. En effet, ces groupes avancent que le trou et I’électron
perdent leur liaison avant de fuir, il ne s’agit donc plus d’un exciton, mais d’une paire
non-corrélée. Cette affirmation se base sur des résultats obtenus par modélisation et non

sur une théorie expliquant ce phénomeéne.

1.4.1 Recombinaison

Les processus de recombinaison sont centraux dans I’étude faite ici. En effet, c’est
grace a ceux-ci que la PL. montrera des pics a certaines énergies fixes. Ces processus
se produisent lorsqu’un électron d’un niveau électronique se recombine avec un trou
d’un niveau de trou lourd ou léger, il s’agit dans ce cas de recombinaison de niveau a
niveau pour les boites quantiques. Cette recombinaison est radiative, c’est a dire qu’il y
aura émission d’un photon. Ce processus est sensiblement I’équivalent au processus de
recombinaison bande a bande dans un matériau volumique ot c’est plut6t un électron de
la bande de conduction qui se recombine avec un trou de la bande de valence.

Il existe aussi d’autres recombinaisons possibles, soit par I’intermédiaire d’impure-
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tés, dans ce cas I’énergie d’émission sera moindre, ou encore il peut y avoir une recom-

binaison non radiative, ou I’énergie est distribuée aux phonons dans le systéme.

1.5 Photoluminescence

Lorsqu’un matériau semi-conducteur est excité par une source d’énergie externe, par
exemple une source laser, il se crée des excitons dans celui-ci et il y aura, par recombi-
naison, émission radiative de ce matériau, ce qu’on nomme la photoluminescence (PL).
On distingue plusieurs types d’expérience de PL, par exemple la photoluminescence en
régime continu (celle-ci sera nommé PL dans ce travail), la photoluminescence par ex-
citation (PLE) et la photoluminescence résolue dans le temps (PLRT). Le but principal
de la photoluminescence est d’observer les niveaux d’énergie des échantillons et leurs
caractéristiques.

La photoluminescence de boites quantiques et de puits quantiques d’InAs/InP permet
aussi de comparer la recombinaison entre un électron et un trou lourd ou léger aux pré-
dictions théoriques. Les recombinaisons électron-trou lourd et électron-trou léger sont
montrées 2 la figure 1.8 et comparées aux prédictions du modgle K - P pour des puits et
boites quantiques. Ce modele permet de calculer la structure de bandes aux extremums
de la bande de conduction et de la bande de valence a partir de I’hamiltonien perturbé et
a été développé par Evan O. Kane [28]. Les points de e; — hh; correspondent a I’énergie
de recombinaison eﬁtre I’état électronique fondamental e.t I’état fondamental trou lourd
dans I’InAs, celle-ci étant la recombinaison observable en photoluminescence en régime
continu. Les points de e; — lh; doivent quant a eux étre observés en PLE puisqu’.en
excitant a I’énergie d’émission de e; — lhy, le trou va relaxer et augmenter 1’intensité

observée en PLE tel que schématisé 2 la figure 1.7. Il est & noter que pour les puits quan-
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tiques, la recombinaison e; — hhy pour une monocouche et la recombinaison ey — [h;
pour deux monocouches ont la méme énergie. Ce qui peut parfois rendre 1’identification

de recombinaisons dans des spectres plus difficile.

A
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Figure 1.7 — Schéma montrant les niveaux trou lourd, trou léger et électronique en fonc-
tion de I’énergie, ainsi que la relaxation du trou léger vers trou lourd.

1.5.1 Photoluminescence en régime continu en fonction de la température

L’échantillon est installé de mani¢re & pouvoir modifier sa température a 1’aide de
chauffage dans un cryostat. On excite généralement au-dessus de I’énergie de gap du
substrat de I’échantillon pour exciter tous les états accessibles. L’excitation se fait en
continu, c’est—a—dirAe que I’excitation est constante et toujours présente sur I’échantillon.
Un spectre peut étre fait de I’émission, puis la température est modifiée. Sous les mémes
conditions, un spectre peut €tre pris a nouveau, et ainsi de suite pour suivre I’émission
de I’échantillon selon la température tel que montré a la figure 1.9.

En excitant au dessus des niveaux d’énergie possibles pour un échantillon, il y a
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Figure 1.8 — Comparaison entre la théorie du modgle K-Pet Tight Binding (TB) pour des
puits et boites quantiques d’InAs et InAsP de différentes épaisseurs et des échantillons
205Fe, 206Fe, 207Fe et 148EP (ref. 21) pour les recombinaisons e| — hhy et ey — [hy [4].

création de porteurs dans la barriere d’InP, puisque celle-ci a une énergie de gap supé-
rieure a I’'InAs, et ces porteurs peuvent étre capturés dans la couche de mouillage, qui
eux peuvent a leur tour €tre capturés dans les boites quantiques, ou encore aller direc-
tement dans ces dernieres. Si les porteurs voyagent dans le sens inverse, il s’agira de
processus de fuite. 11 y aura aussi recombinaison radiative niveau a niveau (ou bande
a bande), et non radiative dans ces différents puits de potentiel. Avec I’augmentation
de la température, 1’énergie centrale des différentes distributions de BQs, et 1’énergie
de gap du PQ et de la barriére diminueront. L’évolution en température pourra donner
aussi de I'information sur I’intensité et donc les populations des excitons dans les diffé-
rents constituants du systeme d’InAs/InP. Celle-ci diminuera avec I’augmentation de la

température puisque I’énergie thermique favorisera la fuite des porteurs. En modélisant
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Figure 1.9 — Exemple de photoluminescence en température pour un échantillon de 2.40
MC [3].
I’intensité en température, il sera possible d’étudier les phénoménes de capture et fuite

en fonction de la température.

1.5.2 Photoluminescence en excitation

Pour la PLE, la longueur d’onde d’observation est fixée, par exemple a I’énergie
centrale d’une distribution de BQs, mais la longueur d’onde de I’excitation variera. Si
une famille émet a une énergie centrale donnée, on fixera cette éne;gie d’émission sur
le spectrométre pour détection et I’échantillon sera excité par une source monochroma-
tique dont I’énergie des photons est variée de plus haute énergie (1.55 eV, légérement
plus haut que I’InP) jusqu’a I’énergie d’émission de cette famille. Lorsque la longueur

d’onde d’excitation correspondra a I’énergie d’un niveau accessible, une augmentation



16

de I’émission sera observée, tel que montré précédemment a la figure 1.7 dans le cas de
la recombinaison e — hhy et ey — [y, puisque les porteurs pourront retourner dans 1’ état

de base observé. Un exemple de PLE est montré a la figure 1.10.
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Figure 1.10 — Exemple de photoluminescence en excitation pour des puits quantiques
d’InAs/InP ol ¢; - hhy et e; — lhy sont clairement observables pour les trois échantillons
respectivement entre 1.3 et 1.35 eV, etentre 1.35 et 1.4 eV [3].

Cette méthode de caractérisation permet d’observer les niveaux d’électron/trou lourd
et électron/trou léger prédits par des modeles théoriques selon I’épaisseur des BQs ou

PQs étudiés tel que montré a la figure 1.8.

1.5.3 Photoluminescence résolue dans le temps

Cette technique consiste a observer I’émission a une énergie donnée mais sous une
échelle temporelle, c’est-a-dire qu’il y a excitation sur I’échantillon puis elle est coupée.
De cette maniere, I’intensité de I’émission sera atténuée dans le temps, ce qui donnera

une mesure de temps de vie des porteurs dans un niveau, ou encore du temps avant qu’il
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n’y ait recombinaison. Ce type de mesure permet d’obtenir le temps de vie du processus

de recombinaison radiative tel que montré a la figure 1.11.
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Figure 1.11 — Exemple de photoluminescence résolue dans le temps pour des échan-

tillons d’InAs/GaAs [5]

1.6 Echantillons

Dans ce travail, plusieurs échantillons d’InAs/InP ont été étudiés. Tel que mentionné

en début de chapitre, les échantillons 200 ont été fabriqués par MOVPE 2 I'Ecole Po-

lytechnique de Montréal sur un substrat d’InP dopé Fe ou une couche tampon d’InP de

100 nm d’épaisseur orienté selon le plan (100) a été déposée. Une fois I’InAs ajouté, le

tout a été recouvert de 30 nm d’épaisseur d’InP. La pression a été réglée a 160 torr et la
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température du substrat était de 600°C et a été abaissée pendant la croissance a 500°C
en 90 secondes. Les taux de croissances étaient de 0.11MC/s pour des temps de dépot
inférieurs a 8 secondes, et de 0.34MC/s pour des temps supérieurs.

En ce qui concerne 1’échantillon 148EP, I’arsenic et le phosphore ont été produit a
haute pression a une température de 850°C. Le substrat a été 'quand 2 lui cru a un taux de
0.56MC /s pour les 100 premiers nanomeétres, pﬁis 4 0.33MC/s pour 50 autres nm. Une
pause de 10 s a été ‘prise avant le dépdt de 2.1 MC d’InAs. Une pause de 35 s a été prise
pour permettre la formation des boites, puis le tout a été encapsulé par 27.5 nm d’InP a
0.15MC/s et ensuite 82.5 nm d’InP 2 0.86MC/s. Les détails de cette croissance ont été
tirés de [17].

Le tableau 1.1 montre les différents échantillons qui seront étudiés dans ce travail
et leurs caractéristiques. L’épaisseur nominale est la quantité d’InAs qui a été dépo-
sée et observée par diffraction des rayons X en haute résolution (HD XRD). L’énergie
d’activation a la couche de mouillage/barriere est la différence entre les énergies de la
CM/barriére et de la famille de plus haute énergie de BQs d’un échantillon (la deuxiéme
dans le cas de I’échantillon 148EP). Le nombre de familles correspond au nombre de
gaussiennes utilisées afin de paramétrer les spectres de PL. D’ailleurs, il est 2 noter qu’a
partir de la figure 1.8, les simulations montrent que les échantillons 200 ne sont pas des

systemes d’InAs/InP, mais bien des systemes d’InAsP/InP puisque les points expérimen-

205Fe | 206Fe | 207Fe | 148EP
Epaisseur nominale (MC) 2.4 3.04 3.8 2.1
Energie d’activation a la CM (meV) 54 71 145 269
Energie d’activation a la barriere (meV) | 304 321 395 419
Nombre de familles 5 8 9 - 8

Tableau 1.1 — Valeurs des épaisseurs, des énergies d’activation et du nombre de familles
des échantillons étudiés.
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taux sont beaucoup plus préts des niveaux simulés pour des boites mixtes plutot que des
boites d’InAs comme 1I’échantillon 148EP. Il y a donc eu mélange entre 1’arsenic et le
phosphore, ce qui aura des répercussions sur les caractéristiques de la CM et des BQs.
Par exemple I’énergie d’émission pour une méme épaisseur ne sera pas la méme pour
les échantillons 148EP et 200, les dépendances en température ne seront pas les mémes

non plus.



CHAPITRE 2

PHOTOLUMINESCENCE EN TEMPERATURE

2.1 Montage
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transformée de P,
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Figure 2.1 — Schéma du montage utilisé pour les expériences de PL en température.

Le montage utilisé pour les expériences de photoluminescence en température est |
schématisé a la figure 2.1. Les expériences de PL en température ont été faites a I’aide
d’un laser He-Ne (632.8 nm) ayant une puissance d’environ 7 mW. Le trajet optique de
I’émission de I’échantillon a été réduit le plus possible pour réduire 1’absorption due &
I’humidité de la piece. Le faisceau laser a été redirigé par un jeu de deux miroirs (M et
M3y) pour étre envoyé vers I’échantillon placé dans un cryostat. Toutes les mesures ont
été faites dans le méme cryostat a gaz d’échange a l’excebtion d’une série de mesures

(205b) sur I’échantillon 205 ; cette dernicre a été faite dans un cryostat a doigt froid.
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L’émission est récoltée par une paire de miroirs paraboliques (P, et P») puis dirigée vers
le spectrometre BOMEM a transformée de Fourier. Ce dernier a été purgé a I’azote,
encore une fois pour des raisons d’absorption de I’eau. A I'intérieur du spectrométre, le
détecteur et la lame séparatrice ont été choisis de maniére a avoir la meilleure sensibilité
dans la gamme d’énergie d’émission des échantillons, c’est-a-dire entre 0.65 et 1.25
eV. Le détecteur InSb et la lame séparatrice TiO, étaient les plus appropriés pour ces
mesures, malgré un creux en sensibilité pres de 0.9 eV pour le lame séparatrice. Lla fiche
technique des lames séparatrices et des détecteurs a €t€ mise en annexe. Le BOMEM
étant relié & un ordinateur, les mesures y étaient transmises pour obtenir un spectre. Le
nombre de mesures prises pour une courbe et la vitesse des miroirs dans le spectrometre
ont été fixés a 50 balayages et a 0.20 cm/s pour que les mesures soient a la fois précises
et contrastées, mais aussi faites dans un temps raisonnable. Les premieres mesures ont
été faites a basse température, et grace a un élément chauffant contrdlé, la température a

été augmentée graduellement allant d’environ 5 K a 300 K.

2.1.1 Ajustements

Pour le cryostat a gaz d’échange, il devait y avoir un équilibre entre I’hélium liquide
entrant et le chauffage pour avoir une température stable. Pour certaines températures, cet
équilibre était facilement atteignable, pour d’autres, un peu plus de temps était nécessaire
pour que I’équilibre soit obtenu. Par contre, pour le cryostat a doigt froid, les fluctuations
étaient beaucoup moins importantes. La température de départ pour une mesure et celle
de la fin ont été prises en note et la moyenne de ces valeurs a été attribuée a la mesure.
L’écart entre la température prise au début et celle prise a la fin pour une seule mesure
oscillait entre 0.1 K et 3 K. Les spectrés étant pris a chaque 2K pour les tembératures

entre 5 K et 265 K, et & chaque 5 K pour les températures entre 265 K et 300 K.
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[’humidité relative a pu étre abaissée a 20% pour la majorité des mesures, occasion-
nellement allant méme plus bas que la limite de détection de 1I’hygrometre utilisé. Un
facteur de réponse a ét€ calculé a partir de I’émission d’une lampe blanche pouf rendre
compte de la purge et de la perte en sensibilité de la lame séparatrice et du détecteur.
Ce facteur de réponse permet d’enlever des structures des spectres qui ne seraient pas
dues a I’émission de I’échantillon. Ce facteur de réponse permettait surtout de corriger la
perte en sensibilité pres de 0.9 eV due a la lame séparatrice. Toutes les mesures avaient .
systématiquement beaucoup moins de signal dans cette région d’émission. Un exemple
est montré a la figure 2.2 entre les signaux brut et modifi€. On peut voir que la région de
haute énergie a augmenté en intensité puisque cette région marque une baisse en effica-
cité pour le détecteur. De plus, un pic qui paraissait inexistant a 0.9 eV est maintenant
trés bien visible et le lissage pourra étre fait sans probleme. Les données semblent 1€-
gerement plus bruyantes a haute énergie pour la PL modifiée, ce qui s’explique par le
fait que le facteur de réponse dans cette région augmentait le signal, amplifiant ainsi les

fluctuations.

2.1.2 Traitement

Tous les spectres, une fois modifiés par les méthodes mentionnées ci-haut, ont été
traités par le logiciel de paramétrage PeakFit. Chaque pic a été paramétré par une gaus-
sienne, lui donnant ainsi trois parametres : 1’énergie centrale de la gaussienne corres-
pondant a I’énergie de gap modifiée par le confinement (E¢), la largeur de la gaussienne
ainsi que l'intensité du pic. Ces trois informations pourront étre utilisées pour comparer
les tendances générales aux résultats obtenus sur des échantillons semblables dans la
littérature.

Le parametre important lorsqu’il sera question de comparer avec le modele théorique
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Figure 2.2 — Comparaison entre le signal brut (haut) de 1a PL de I’échantillon 206Fe a
basse température et celui modifié (bas) par le facteur de réponse prenant en compte la
purge et la perte de sensibilité¢ 4 0.9 eV.

est I’intensité, ou encore I’intensité relative, c’est-a-dire I’intensité de chaque famille
mais normalisée par la somme de ces intensités.

Pour certains échantillons, ol il y a une grande différence entre les intensités des
différentes familles, le poids des familles de moindre intensité pour le paramétrage est
négligeable, ce qui résultera en des valeurs assez imprécises. Cependant, ceci se produit
généralement a basse température, et plus la température augmente plus les intensités

sont comparables, et donne donc des valeurs beaucoup plus précises.
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2.1.3 Cryostats

Pour des raisons techniques, le cryostat a doigt froid a dd étre utilisé pour une série
de mesures, les précédentes ayant été faites avec le cryostat a gaz d’échange. Malgré le
fait que le cryostat a doigt froid est beaucoup plus facile a utiliser puisque la tempéra-
ture reste stable, la température affichée pouvait ne pas €tre celle de 1’échantillon étant
donné que I’échantillon perd sa chaleur par contact thermique et qu’il est possible que
I’échange thermique ne soit pas parfait. A ’opposé, le cryostat 4 gaz d’échange est beau-
coﬁp plus difficile a stabiliser sur une température mais étant donné que le gaz refroidit
I’échantillon directement, la température affichée est fiable.

Plusieurs expériences ont été faites sur le cryostat a doigt froid afin de s’assurer de
I’exactitude de la température affichée. Une deuxiéme diode a di étre installée sur le
doigt froid, cependant, celle-ci ne pouvait étre encastrée sur le doigt froid sans endom-
mager ce dernier. La seconde diode a donc été collée sur le doigt froid avec de la pate
a contact thermique, mais la température cessait de descendre vers 150K. La diode a
ensuite €t€ encastré a la place d’une vis tout pres de la diode originale. Cette fois-ci les
températures concordaient, ce qui montrait que les deux diodes étaient calibrées, mais
ne montrait pas si I’échantillon était a la bonne température. La pite thermique a été
changée afin de voir si ce pouvait étre le cause du probleme mais ce n’était pas le cas.
Un cylindre en cuivre a par la suite été monté sur une petite plaque de cuivre qui elle
était posée sur I’échantillon. Cette fois-ci, les deux courbes étaiént trés similaires, mais
la température ne descendait pas plus bas que 24 K, soit un écart de 14 K tel que montré
ala figure 2.3.

Apres inspectioh de I’installation de la diode sur I’échantillon, il y avait un espace

libre entre le doigt froid et le masque sur lequel était fixé la diode. Un schéma repré-
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Figure 2.3 - Comparaison entre la température affichée par la diode sur le doigt froid et
celle sur I’échantillon.

sentant cette observation est montré a la figure 2.4. L’étape logique a faire ensuite aurait
été de déplacer la diode pour qu’elle soit directement au dessus de I’échantillon. Cette
vérification n’a pas pu €tre faite, mais une comparaison entre les spectres des séries
de mesures faites avec les deux cryostats ne permet pas de montrer cette différence de
température montrée a la figure 2.3.

11 semble donc, a la suite de ces tests, tout a fait juste d’affirmer que les température's.

affichées dans le cas du cryostat a doigt froid sont celles de 1’échantillon.
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Figure 2.4 — Schéma montrant I’installation de la diode sur le doigt froid du cryostat.

2.2 Résultats

2.2.1 Echantillon 210Fe

L’échantillon 210Fe, a la figure 25 est différent des autres qui seront étudiés puis-
qu’il n’a pratiquement pas d’émission de BQs. En effet, il est possible d;observer une
légere émission entre 1.1 eV et 1.15 eV. 1l s’agirait de BQs d’une épaisseur de 3 MC,
mais la densité de ceux-ci est tellement faible que 1I’émission n’est presque pas visible.
Il s’agit donc d’un puits quantique d’InAs d’une épaisseur de 2 MC, soit la couche
de mouillage de I’échantillon 205Fe, lui aussi d’une épaisseur nominale de 2.40 MC,
mais avec des boites quantiques émettant assez pour €tre traitées. Ce travail se concentre
principalement sur les BQs, les PQs ne seront pas étudiés. Il est cependant possible de
remarquer dans les spectres de PL des figures 2.5 et 2.6 que la CM du 205Fe et le pic
principal du 210Fe se comportent essentiellement de la méme maniere. L’échantillon

210Fe sera aussi observé en PLE dans la section suivante.

2.2.2 Echantillon 205Fe

L’échantillon 205Fe est un systeme d’InAs/InP de 2.40 MC nominalement, sa PL est

montrée a la figure 2.6. La F3 représente les points d’une épaisseur de trois monocouches,



27

1600 T T

1400

1200

1000}

800

Intensité (u.a)

600

400--

2007 =

Energie (eV)

Figure 2.5 — Photoluminescence de I’échantillon 210Fe excité par un laser HeNe de 7
mW de 5K (courbe du haut) & 300K (courbe du bas).
la F4 quatre monocouches, et ainsi de suite. Dans la section sur la PLE, chacune de ces
familles sera observée a leur énergie centrale d’émission afin d’en observer les états
excités.

Dans cet échantillon, toutes les familles ont été lissées par des gaussiennes, mais les
Fg et F7, étant plus bruitées dues a leur plus faible intensité, leurs caractéristiques ne se-
ront pas montrées graphiquement, mais seront intégrées dans les simulations du chapitre
4 traitant du modele car leurs intensités a haute température restent relativement fiables.
Etant donné que ces familles sont peu visibles, principalement a haute température sur
la figure 2.6, la figure 2.7 montre la PL de I’échantillon 205FE pour des températures de

265 K a 300 K.
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Figure 2.6 — Photoluminescence de I’échantillon 205Fe excité par un laser HeNe de 7
mW de 5K (courbe du haut) a 300K (courbe du bas) dans le cryostat a doigt froid.

Tout d’abord, a la figure 2.8, I’énergie centrale (E¢), I’énergie correspondante 2 la
recombinaison entre un électron et un trou lourd des BQQs, est montrée pour les trois
premieres familles en fonction de la température.

Les courbes théoriques ont été créées a partir de 1’équation de Varshni, équation don-

nant |’énergie de gap en fonction de la température d’un semi-conducteur volumique :

al?:

Eo(T) = Eo(0) ~ 7 +

B 2.1

o Eg(0) =0.417¢V, o = 0.276meV /T2, B = 93K [29] pour de I'InAs volumique.
Etant donné qu’il ne s’agit pas d’InAs volumique puisque la structure confine les por-

teurs dans trois dimensions, un facteur additif B a été ajouté pour que la courbe théorique
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Figure 2.7 — Photoluminescence de 1'échantillon 205Fe excité par un laser HeNe de 7
mW de 265K (courbe du haut) a 300K (courbe du bas) dans le cryostat & doigt froid.

se superpose aux points expérimentaux pres de T = 0K pour compenser le confinement.
De maniere générale, les tendances sont en accord avec ce qui est observé dans la lit-
térature [3, 6], c’est-a-dire qu’a basse température la concordance est assez bonne, puis
arrive une variation donnant une forme en S pour revenir  une tendance volumique. A
la Figure 2.8 la zone en S se situe & 100 K pour £3, 140 K pour F4 et 190 K pour F5;
I’atténuation y est beaucoup plus prononcée.

Ce phénomene est attribuable a la thermalisation des porteurs dans les BQs situés
dans la région de haute énergie de la distribution. L’énergie thermique fournie dimi-
nue |’énergie d’activation pour la fuite des porteurs, principalement pour les porteurs
dans des boites quantiques de plus haute énergie, diminuant ainsi I’émission radiative
de ceux-ci. La gaussienne aura donc une atténuation dans la région de haute €nergie ce
qui aura pour effet d’accentuer la décroissance de I’énergie centrale d’émission, donnant

naissance a la forme en S.
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Figure 2.8 — Evolution de I’énergie centrale des F3, Fy et Fs de 1’échantillon 205Fe avec
la température. Les courbes de Varshni théoriques données par 1’équation 2.1 ont été
superposées aux points expérimentaux.

Etant donné que plus ’épaisseur des BQs est grande, plus I’énergie d’activation est
grande, le méme phénomene d’atténuation sera observable, mais a plus haute tempéra-
ture, pour que I’énergie thermique puisse favoriser la fuite des porteurs.

A plus haute température, cette atténuation est freinée et la tendance semble suivre
la courbe théorique, c’est donc dire que cette thermalisation, une fois une certaine tem-
pérature atteinte, affecte I’ensemble de la distribution et non seulement une partie de
celle-ci.

De plus,' [’InAs et I'InP n’ont pas les mémes parametres dans 1’équation 2.1. Il est

donc envisageable, puisqu’a la figure 1.8 il a ét€ montré que les échantillons 200 sont en
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Figure 2.9 — Evolution de la largeur de distribution des familles F3 en a), F4 en b) et F;s
en c) de I’échantillon 205Fe avec la température.

fait des BQs d’InAsP, que les énérgies centrales ne suivent pas parfaitement les courbes
théoriques basées sur les parametres d’InAs. Toutefois, les tendances générales sont ob-
servées, ainsi que les anomalies.

Les largeurs de distributions des trois premieres familles de BQs sont présentées a la
figure 2.9. Pour la famille trois, il y a une faible diminution avec I’augmentation de la
température, et pres de T = 100K, un minimum est atteint, soit environ la méme.tempé-
rature ol une baisse beaucoup plus prononcée de I’énergie centrale a été observée dans
la figure 2.8. Lorsque la largeur augmente, soit vers T = 150K, c’est 4 la méme tem-
pérature que la courbe de I’énergie centrale reprend la tendance de la courbe théorique.

Entre ces deux températures, la largeur reste sensiblement stable, c’est donc dire que la
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Figure 2.10 — Photoluminescence de 1'échantillon 205Fe excité par un laser HeNe de

7 mW de 5K (courbe du haut) a 300K (courbe du bas) pour les mesures prises dans le

cryostat a gaz d’échange.

thermalisation affecte I’ensemble de la distribution en 1’élargissant, mais la perte a haute

€nergie compense celle-ci, rendant I’élargissement constant. La baisse au départ est en-
~core liée a la thermalisation des BQs de haute énergie, et ensuite, la thermalisation de

I’ensemble des BQs cause un élargissement de la largeur.

Les graphiques d’intensité seront présentés dans le chapitre quatre lorsqu’ils seront
comparés 4 I’intensité générée par le modele. Un exemple est cependant montré a la
figure 2.11 pour comparer I'intensité de la F3 des deux séries de mesures de 1’échantillon
205Fe.

La PL de la série de mesures faites dans le cryostat 4 gaz d’échange est présentée a

la figure 2.10, I’énergie centrale des familles et leur largeur respective ne seront quant
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Figure 2.11 — Comparaison entre I’intensité de la F3 de I’échantillon 205Fe pour les
séries de mesures faites dans différents cryostats.

a elles pas présentées puisqu’elles sont pratiquement identiques. Mais il est possible
d’affirmer que pour deux séries de mesures d’un méme échantillon, dans des conditions
identiques a I’exception du cryostat, les mémes phénomenes se produisent pratiquement

aux mémes températures.

2.2.3 Echantillon 206Fe

L’échantillon 206Fe a une épaisseur nominale plus élevée, soit 3.04 MC, il y aura
donc des BQs de plus grande épaisseur. Les spectres de PL sont présentés a la figure 2.12.
La couche de mouillage, qui devrait se situer au méme endroit que le pic d’émission de

I’échantillon 210Fe n’est plus visible. Ici la F3 est attribuée a 3 MC, I'équivalent de la F3
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Figure 2.12 - Photoluminescence de 1’échantillon 206Fe excité par un laser HeNe de 7
mW de 5K (courbe du haut) a 300K (courbe du bas).
dans I’échantillon 205Fe, et ainsi de suite. Il y a de I’émission observable pour des BQs
allant jusqu’a 10 MC, cependant, les familles de plus basse énergie : Fg et Fig sont peu
contrastées, ce qui rend le traitement assez difficile. Pour les autres familles, le contraste
est meilleur et permet d’observer les pics, cependant le traitement restera difficile. Cet
échantillon offre malgré tout une plus grande distribution de familles, ce qui permet
de mieux observer I'impact qu’a l’épaisseﬁr sur la PL et donc I’énergie d’émission et
I’intensité.

Tel que mentionné plus haut, le manque de contraste a considérablement nuit au lis-
sage. En ce qui concerne les énergies centrales des pics, elles sont assez bien définies

pour les Fy a Fg et sont présentées aux figures 2.13 et 2.14. Les F3, Fy et Fig sont plu-
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Figure 2.13 — Evolution de I’énergie centrale des Fy, Fs et Fg de 1’échantillon 206Fe
avec la température. Les courbes de Varshni théoriques données par I’équation 2.1 ont
été superposées aux points expérimentaux.
tot faiblement peuplées et peu contrastées et n’ont pas été présentées graphiquement.
Contrairement aux familles de I’échantillon 205Fe, les formes en § ne sont pas visible
du tout pour cet échantillon.

Le peu de contraste ne permet pas de bien voir une tendance quelconque dans I’évo-

lution de la largeur d’une distribution en fonction de la température tel que montré pour

I’échantillon 205Fe, aucun graphique ne sera donc présenté.
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Figure 2.14 - Evolution de I’énergie centrale des F7 et Fg de I’échantillon 206Fe avec
la température. Les courbes de Varshni théoriques données par I’équation 2.1 ont été
superposées aux points expérimentaux.

2.2.4 Echantillon 207Fe

- Cet échantillon est encore un peu plus épais, soit 3.8 MC nominalement et sa PL
est présentée a la figure 2.15. Les spectres ressemblent beaucoup a ceux du 206Fe, la
CM n’est pas visible a cette puissance d’excitation, mais contrairement a 1’échantillon
précédent, I’émission des BQs de 3 MC n’est plus visible. Les BQs commencent donc
a4 MC jusqu’a 12 MC. Tout comme I’échantillon précédent, le contraste des familles
de plus basse énergie (Fy a Fy3) y est pratiquement nul, seulement & haute température,
étant donné que seulement les BQs de plus basse énergie sont observables. Le contraste

en intensité n’est pas trés bon non plus, moins que pour le 206Fe, le traitement de cet
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Figure 2.15 — Photoluminescence de I’échantillon 207Fe excité par un laser HeNe de 7
mW de 5K (courbe du haut) & 300K (courbe du bas).

échantillon est donc moins précis que les échantillons précédents et les données tirées .
de ces spectres seront limitées. Le choix d’associer quatre familles a I’émission de basse
énergie se base surtout sur le fait qu’a haute température, quatre pics dans cette région
permet de bien lisser les courbes. Il est toutefois possible qu’il n’y en ait une de plus ou
de moins.

Tout comme le 206Fe, le manque de contraste rend le suivi de la largeur dépourvu
d’une quelconque information, les données étant trop vbruitées. Cependant, pour les F5
a Fy, I’énergie centrale du pic d’émission est observable avec assez de précision et est
présentée aux figures 2.16 et 2.17. Tout comme 1’échantillon 206Fe, les formes en S ne

sont pas identifiables. Il est possible d’interpréter ce manque de tendance en S par le



38

0.98 T T T T T

Salte s

______

094 e ) A

Energie centrale (eV)

0.88l- e, F -

e

0.86~ 4

0.84

b L !
0 50 100 150 200 250 300
Température (K)

Figure 2.16 — Evolution de I’énergie centrale des Fs et Fg de I’échantillon 207Fe avec
la température. Les courbes de Varshni théoriques données par I’équation 2.1 ont été
superposées aux points expérimentaux.

fait que les distributions soient tellement pres les unes des autres, que les BQs de haute

énergie d’une distribution sont aussi ceux du milieu d’une autre. L’atténuation est donc

compensée par d’autres chutes dans la méme distribution.

2.2.5 Echantillon 148EP

Les spectres de 1’échantillon 148EP sont trés satisfaisants, le contraste pour toutes
les familles y est trés intéressant et I’intensité des pics est trés bonne. Il y a donc huit
familles distinctes gardant une bonne intensité pour I’ensemble des températures tel que

montré a la figure 2.18. 1l est a noter que les sept derniers spectres a haute température,
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Figure 2.17 - Evolution de I’énergie centrale des F7, Fy et Fy de I’échantillon 207Fe
avec la température. Les courbes de Varshni théoriques données par I’équation 2.1 ont
été superposées aux points expérimentaux.
soit de 250 a 300 K semblent montrer une anomalie, il est possible que les températures
enregistrées aient trop oscillé ou que I’alignement du laser est [égerement bougé puisque
I'intensité globale de I’échantillon oscille beaucoup d’une température a 1’autre. Les
sauts en température pour cet échantillon a partir de 250 K étaient de 10K, ce qui pour-
rait étre trop et que I’échantillon n’ait pas le temps d’atteindre un équilibre thermique
puisqu’il est soumis a la fois a un gaz froid, et a du chauffage intense.

Toutefois, contrairement aux échantillons 206Fe et 207Fe, celui-ci offre a la fois un
excellent contraste et comparativement au 205Fe, un grande variété de familles de BQs.

Les énergies centrales sont montrées aux Figures 2.19 et 2.20 pour les F4 a Fy. Les formes
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Figure 2.18 — Photoluminescence de I’échantillon 148EP excité par un laser HeNe de 7
mW de 5K (courbe du haut) a 300K (courbe du bas).

en § sont clairement visibles entre 0 K et 50 K 4 100 K pour les différentgs familles. Ce
qui contraste avec les observations faites pour I’échantillon 205Fe ou la forme en § se
déplacait beaucoup en température selon la famille de BQs. Ici c’est plutot la gamme de
température qui s’étire plus I’épaisseur de la famille augmente.

Contrairement aux derniers échantillons, a I’exception du 205Fe, le 148EP permet
un suivi de la largeur de ses pics d’émission en fonction de la température étant donné
que ses nombreux pics sont treés bien contrastés. Aux figures 2.21 et 2.22, les largeurs
d’émission des Fy a Fy sont présentées. Encore une fois, les tendances semblent changer
en comparaison avec I’échantillon 205Fe. La distribution ne fait qu’augmenter avec la

température apres avoir été stable a trés basse température. Ceci peut étre attribuable a
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Figure 2.19 — Evolution de 1’énergie centrale des F, Fs et Fg de 1’échantillon 148EP
avec la température. Les courbes de Varshni théoriques données par 1’équation 2.1 ont
été superposées aux points expérimentaux.

I’énergie d’activation beaucoup plus élevée puisque la thermalisation n’affecte pas autant

la section de haute énergie.

2.2.6 Conclusion

Le montage utilisé pour les expériences de photoluminescence en température a été
optimisé de maniere a réduire le plus possible les structures dans le spectres dues a I’hu-
midité de la piece. Le trajet optique a été réduit et le spectrometre a été purgé a I’azote.
Un facteur de réponse a auséi été appliqué aux spectres afin de corriger les effets de la

purge et de la perte en sensibilité du détecteur et de la lame séparatrice. L’échantillon
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Figure 2.20 - Evolution de I’énergie centrale des F7, Fg et Fy de I’échantillon 148EP
avec la température. Les courbes de Varshni théoriques données par 1’équation 2.1 ont
été superposées aux points expérimentaux.
205Fe permet un bon suivi de I’énergie centrale d’émission de ses familles de BQs ainsi
que de leur largeur de distribution en fonction de la température. Les échantillons 206Fe
et 207Fe manquaient considérablement de contraste et peu d’information a pu étre tirée
de ces mesures en ce qui concerne les largeurs de distributioﬁs. Ces deux échantillons
ne montraient pas non plus les anomalies en § dans les énergies centrales. L' échantillon
148EP a quant a lui permis un excellent suivi en température malgré un probleme pour
les derniers spectres de 250 K a 300 K.

Malgré tout, tous les échantillons ont montré la méme tendance en ce qui concerne

I’énergie centrale d’émission, soit un accord relativement bon avec les courbes théo-
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Figure 2.21 — Evolution de la largeur de distribution des familles F4 en a), F5 en b) et Fg
en ¢) de I’échantillon 148EP avec la température. -

riques de Varshni, mais seuls les échantillons 205Fe et 148EP ont montré les anomalies
souvent observées pour ce parametre, soit une forme en S attribuable a la baisse d’inten-
sité¢ des BQs de haute énergie dans une famille. Les deux autres échantillons manquaient
de contraste pour que ce phénomene soit observable.

En ce qui concerne la largeur de la distribution, 1’échantillon 205Fe a montré une
diminution attribuable -encore une fois & la baisse d’intensité des BQs de haute énergie,
puis d’une remontée, attribuable a la thermalisation de I’ensemble de la famille. Le mi-
nimum de la largeur ce produit dans la méme gamme de température que la chute plus
prononcée de I’énergie centrale pour les différentes familles. L’échantillon 148EP n’est

pas marqué par une chute, mais par une augmentation de la largeur puis par une stabi-
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Figure 2.22 - Evolution de la largeur de distribution des familles F; en a), Fg enb) et Fy
en c¢) de I’échantillon 148EP avec la température.

lisation a haute température. Cette tendance n’est pas celle attendue et ne semble pas
concorder avec la thermalisation observée pour I’énergie centrale.

Cependant, ces deux échantillons n’ont pas tout a fait les mémes formes en S mais
étant donné qu’ils ont été crus de maniere différente, et qu’un échantillon est composé
de BQs d’InAs alors que I’autre a des BQs d’InAsP, il est possible que ces différences
soient responsables de ces comportements. Il est aussi a noter que le contraste des diffé-
rentes familles est crucial afin d’obtenir assez d’information de 1’énergie centrale et de
la largeur.

11 est aussi a noter que les échantillons 206Fe, 207Fe et 148EP gardent une bonne

émission méme a haute température contrairement a I’échantillon 205Fe. L’échantillon
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148EP conserve 42 % de son intensité intégrée, le 207Fe 21 %, le 206Fe 11 % alors que
le 205Fe n’en conserve que 6 %. C’est donc dire que les échantillons qui conservent plus
leur intensité intégrée conservent d’avantage leurs porteurs et les émettent plus radiati-
vement ce qui pourrait €tre un signe que les coefficients de capture et de fuite sont plus
grands pour les échantillons conservant davantage leur intensité. Ces coefficients seront

évalués au chapitre 4 et permettront de corroborer cette hypothése.



CHAPITRE 3

PHOTOLUMINESENCE PAR EXCITATION

3.1 Montage
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Figure 3.1 — Schéma du montage utilisé pour les expériences de PLE.

En ce qui concerne le montage pour les mesures de PLE, il est completement diffé-
rent de celui utilisé pour la PL et est schématisé a la figure 3.1. Il s’agissait du premier
montage de PLE qui utilisait le spectrometre triple TRIVISTA dans ce laboratoire. Tout

d’abord, une lampe blanche de 150 W a été utilisée comme source d’excitation. L.’émis-
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sion de I’ampoule est focalisée par la lentille L, a I’entrée du premier niveau du spec-
tromeétre triple Trivista, celui-ci agissant comme monochromateur. Une fois le faisceau
passé par le premier niveau, celui-ci est coupé par un filtre passe bas de 800 nm, c’est-
a-dire que les longueurs d’onde inférieures & 800 nm ne passent pas, ce qui inclut leurs
harmoniques d’ordre supérieur. Ensuite le faisceau est envoyé parallelement a 1’aide de
la lentille Ly vers un obturateur pour se diriger vers un jeu de miroirs (M) et M3). Ceux-ci
le redirigent vers la lentille L3 qui focalise vers I’échantillon placé dans un cryostat a gaz
d’échange dont la température est fixée a environ 15 K.

Une fois I’excitation faite, I’émission est focalisée par la lentille Ly vers I’entrée
avant du deuxiéme niveau du spectrometre et est transmise vers le troisiéme niveau pour
aller vers l¢ détecteur InGaAs OMAV : 1024-2.2. Son efficacité quantique en fonction
de la longueur d’onde est présentée a la figure 3.2. Celui-ci a une excellente efficacité
quantique entre 1.4 um (0.89 eV) et 2.2 um (0.56 eV), la diminution de I’efficacité entre
1.4 pmet 1um (1.24 eV) aura pour effet de réduire I’intensité observée dans cette gamme
de longueur d’onde. Ce détecteur est composé de 1024 photodiodes qui permettront une
détection sur une certaine bande de longueurs d’onde, associant chaque photodiode a
une longueur d’onde, ou encore en additionnant ce que chacune a comme intensité pour
une seule longueur d’onde.

Les deux derniers niveaux du spectrométre sont fixés & une longueur d’onde don-
née. L’information est par la suite transmise a un ordinateur pour obtenir I’intensité de
I’émission.

La maniere dont ont été prises les mesures est la suivante : les niveaux deux et trois
ont été fixés a la longueur d’onde centrale d’émission de la famille étudiée, ce qui signifie
que seule I’émission de cette longueur d’onde sera transmise au détecteur. Une fois cette

mesure prise, la longueur d’onde du niveau un sera augmentée de deux nanometres, et



48

Figure 3.2 — Efficacité quantique de la PDA InGaAs OMAYV : 1024-2.2 et de la PDA
InGaAs OMAV : 512-1.7 ou 1024-1.7 en fonction de la longueur d’onde, tel que rapporté
par Princeton Instruments.

ainsi de suite.

3.1.1 Ajustements

Un obturateur a été installé apres la sortie du niveau un pour permettre une soustrac-
tion de I’émission ambiante, incluant l’émissfon due au rayonnement du corps noir a 300
K. De plus, étant donné qu’il y a une fente mince entre le niveau 2 et le niveau 3, I’émis-
sion ne faisait pas la pleine largeur du détecteur. Le signal' était centré sur les pixels du
milieu, laissant les premiers et les derniers non éclairés. Les intensités des pixels cen-
traux ont donc été sommées et celles des régions extrémes aussi, puis soustraites entre
elles pour encore une fois améliorer le rapport signal/bruit. Ces deux traitements ont en
effet amélioré grandemenf les spectres obtenus étant donné le signal relativement faible
obtenu au préalable.

Aussi, plus d’une répétition a été faite par mesure, par longueur d’onde d’excita-

tion. De cette maniere, une anomalie en intensité pourra étre moyennée avec les autres
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mesures, ce qui rendra les points expérimentaux mieux contrastés entre eux.

De plus, certains pixels du détecteur sont défectueux, et montrent une saturation,
augmentant le bruit. Ils ont été identifiés a 1'aide d’un signal constant et ont été désactivés
dans le comptage.

Finalement, plusieurs séries de mesures ont été faites pour une longueur d’onde de
détection sélectionnée. Il est donc possible de vérifier que chacune des séries de me-
sure donne sensiblement la méme chose et donc d’éliminer une série qui a de mauvais
points. I1 est arrivé quelques fois, par exemple, que la transmission a 1’ obturateur cesse
de fonctionr{er pendant un certain temps, rendant les mesures nulles en terme d’inten-
sité, ou encore, plus rarement, que I’ampoule brille. De cette maniére, toutes les mesures
n’étaient pas perdues puisque ce type de mesures est assez long.

Bref, les améliorations apportées a |’expérience mentionnées ci-haut ont permis d’ob-

tenir un rapport signal/bruit bien supérieur a celui obtenu sans celles-ci.

3.2 Résultats

3.2.1 ' Echantillon 210Fe

L’échantillon 210Fe est un PQ et I'équivalent de la couche de mouillage d’InAs des
autres échantillons 200 étudiés. La PLE, montrée a la figure 3.3, montre trois maximums
clairement identifiables. A 1.21 eV un premier pic est observable, il correspond a un
état de recombinaison électron-trou lourd (hh). A plus haute énergie, soit 4 1.30 eV, un
deuxiéme pic apparait, il est quant a lui associé a un état électron-trou léger (lh) toujours
dii au PQ de 2 MC d’InAs montré a la figure 1.8.

En excitant a plus haute énergie, I'InP va étre excité et est responsable du troisieme

pic 4 1.42 eV, ce qui est I'énergie associée a I'InP vblumique. Celui-ci n’est pas visible
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Figure 3.3 — Intensité de la PL (-) de I’échantillon 210Fe excité par un laser HeNe a
15 K superposée a I’intensité de la PLE (.) du méme échantillon observée au maximum
d’émission du pic de PL.

dans les spectres de PL présenté dans ce travail car les expériences ont été faites a basse
puissance d’excitation, mais pourrait.étre visible a plus haute puissance.

A priori, il ne devrait pas y avoir une décroissance autant prononcée en intensité du
pic d’InP. Cette décroissance s’explique principalement par le fait que les spectres ne
sont pas calibrés en puissance d’excitation selon la longueur d’onde. Toutefois, les pics
restent bien visibles et cette calibration n’est pés absolument nécessaire pour I’informa-

tion 4 en tirer ici.
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Figure 3.4 — Intensité de la PL (-) de I’échantillon 205Fe a 15 K excité par un laser
HeNe superposée a I’intensité de la PLE (.) du méme échantillon observée au maximum
‘d’émission de la PL des différentes familles.

3.2.2 Echantillon 205Fe

Les spectres de PLE pour les F3 a F5 sont présentés a la figure 3.4, les spectres des Fg
et F7 étaient peu concluants puisque la PL de ces familles est déja trés faible. L’excitation
n’avait pas une assez forte puissance pour obtenir une bonne intensité. Cependant, pour
les autres familles, une premiere résonance est observée tout pres de Ep;, et -la différence
en énergie augmente avec |’épaisseur des BQs. Quoique ces pics soient trés bien définis,
ils ne concordent pas avec des états possibles et une si petite différence en énergie n’est
pas envisageable pour un niveau accessible. Il est possible que ces pics soient un artéfact

des mesures issu du montage. La couche de mouillage est visible et I’émission entre 1.2
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eV et 1.4 eV ressemble beaucoup i la PLE de I’échantillon 210Fe. A 1.2 eV le niveau
Xcmy,, est tres visible, tout comme le niveau Xcmyy, pres de 1.3 eV. L'InP est quant a lui
observable a 1.42 eV.

Pour la F3, un pic est observable a 1.25 eV et correspond au niveau Xj;, des BQs,
celui de la Fy esta 1.21 eV. En ce qui concerne la Fs, seulement la couche de mouillage
et I’InP sont visibles, aucun autre niveau 1’étant.

Les pics Xj;, des points correspondent aux é€nergies Epy des points et ne seront pas
comparés a la théorie puisqu’ils sont les mémes que ceux rapportés précédemment [4]
et montrés a la figure 1.8. Cependant, les différents X;, — Xj;, seront montrés en fonction

de I’épaisseur a la fin de ce chapitre afin de les comparer pour les différents échantillons.

3.2.3 Echantillon 206Fe

La PLE de I’échantillon 206Fe ne montre pas de résonances pour toutes les familles
etelle est portée en graphique a la figure 3.5. La couche de mouillage ainsi que la barriere
sont bien visibles pour les différentes familles, I’état Xcmyy, étant pres de 1.3 eV, I’état
Xcmy, n’étant pas clairement défini mais pres de 1.2 eV et I'InP vers 1.42 eV. Cependant,
. pour les Fy a Fg, des pics Xj, sont observables a 1.19 eV, 1.13 eV et 1.09 eV.

La F3 n’a pas une assez forte intensité en PL pour observer quoique ce soit, elle n’a
donc pas été portée en graphique. En ce éui concerne les Fg a Fg, étant donné le peu de
contraste entre celles-ci, il se peut que la longueur d’onde observée ne corresponde pas
au maximum réel d’une famille, ce qui aurait pour effet de diminuer ’intensité des états

excités.
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Figure 3.5 — Intensité de la PL (-) de I’échantillon 206Fe a 15 K excité par un laser
~ HeNe superposée a I’intensité de la PLE (.) du méme échantillon observée au maximum
d’émission de la PL des différentes familles.

3.2.4 Echantillon 207Fe

L’échantillon 207Fe était I’ échantillon offrant le moins d’information en ce qui concerne
la PL traitée dans le chapitre précédent. Cependant, la PLE, pour certaines familles de
BQs, offre un contraste trés intéressant. La figure 3.6 montre la PL a laquelle a été su-
perposée la PLE des F5 a Fz. L’émission en PLE de la couche de mouillage est encore
fixe a 1.3 eV pour Xcmy, et un maximum est atteint prés de 1.2 eV, valeur attendue pour
Xcmyy,. Les autres familles n’ont pas été présentées pour les mémes raisons décrites
pour |’échantillon 206Fe. Les niveaux X, sont clairement identifiables pour les familles

portées en graphique et correspondent dans I'ordre a 1.13 eV, 1.09 eV, 1.05 eV et 1.03
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Figure 3.6 — Intensité de la PL (-) de I’échantillon 207Fe a4 |5 K excité par un laser
HeNe superposée a 'intensité de la PLE (.) du méme échantillon observée au maximum
d’émission de la PL des différentes familles.

eVv. '

Contrairement aux autres spectres de PLE obtenus précédemment, il n’y a pas une
résonance pres de I’énergie observée, cependant, il y a plusieurs petits pics pres de celle-
ci. Il semble encore une fois s’agir d’un ariéfact cependant puisqu’un tel nombre de

niveaux n’est pas attendu dans cette région.

3.2.5 Echantillon 148EP

A la figure 3.7, il est possible de clairement identifier un état excité de la couche de
mouillage a 1.3 eV, mais cette fois-ci il est trés visible pour toutes les familles. Contraire-

ment aux autres échantillons qui avaient Xcmp, a 1.2 eV et Xemy, a 1.3 €V, celui-ci a son
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Figure 3.7 — Intensité de la PL (-) de I’échantillon 148EP a 15 K excité par un laser
HeNe superposée a I’intensité de la PLE (.) du méme échantillon observée au maximum
d’émission de la PL des différentes familles.

premier état excité a 1.3 eV, ce qui signifie qu’il s’agit de son état X cmyy, tel que montré
a la figure 1.8. C’est une différence trés importante puisque cela implicjue que la couche
de mouillage a une épaisseur d’une MC, contrairement a deux pour les échantillons 200.

En portant la PLE en E — Ep;, tel que présenté a la figure 3.8, il est possible de voir
~ évoluer la résonance X en fonction de I’épaisseur. Elle est identifiable pour les F3 a
F;7, mais l'intensité est trop faible et manque de contraste pour la suivre pour les autres
familles.

Encore une fois, un artéfact est observable prés de Ep; pour I’ensemble des familles,
comme pour les échantillons 205Fe et 206Fe. De plus, des pics sont visibles au-dela de

la résonance de I’InP pour les F;7 a Fy, ceux-ci n’ont toutefois pas été identifiés.
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Figure 3.8 — Intensité de la PLE des F3 a Fy de I’échantillon 148EP en fonction de la
différence E — Ep; montrant I’évolution du pic Xj.

3.3 Conclusion

Les différences entre les énergies de Xj;, et de Xj,;, auxquelles est ajoutée la courbe
théorique du modele K-P pour des puits quantiques carrés d’InAs, qui ne tient pas en
compte les effets excitoniques, sont présentées a la figure 3.9. Etant donné ces approxi-
mations, les résultats concordent remarquablement bien avec la théorie. Le groupe de
- Heitz [30] a étudié les effets qu’ont les dimensions des boites quantiques d’InAs/GaAs
sur les prédictions du modele. Les résultats présentés ici semblent donc une excellente
base pour améliorer les simulations afin d’obtenir une meilleure concordance et d’en

tirer plus d’information sur les boftes quantiques d’InAs/InP.



57

180 . T T T T T T
170+ I ~
. 2
160 } 4. T i
150 ! "
< 140F i -
[3]
E b
2130 T -
w’ .
w® 120F -
1101 ¢ 206Fe 7
. « 210Fe (CM}
100 <> 207Fe -
» 148EP
205Fe
90+~ - Théorique A
! i 1 ! 1 1
80; 2 3 4 5 6 9
Epaisseur (MC)

Figure 3.9 — Comparaison entre la différence en énergie de I’état électron-trou léger et
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tion du modele K - P pour des puits d’InAs.



CHAPITRE 4

CAPTURE ET FUITE DES EXCITONS

4.1 Introduction

En se basant sur des expériences de photoluminescence en température, les intensités
intégrées des boites quantiques donneront une indication de leur population de porteurs.
A I’aide des équations de transferts, c’est-a-dire les équations faisant le bilan de porteurs
entrant et sortant de la barriere, la couche de mouillage et les boites quantiques, et en
associant des taux de capture et une énergie d’activation pour la fuite, il sera possible de
reproduire I’intensité intégrée en fonction de la température.

Plusieurs modeles ont été faits pour étudier les systeémes de boites quantiques et deux
de ceux-ci, le groupe de Sanguinetti [6] et le groupe de Sercel [7] seront présentés plus en
détail dans cette section. Le but de ces articles a bien entendu été de reproduire I’intensité
expérimentale observée avec leur modele, mais aussi d’obtenir de |’information sur la
nature des porteurs. Les énergies d’activation permettront d’affirmer s’il s’agit d’excitons
ou encore de paires non corrélées. |

Aussi, en simulant I’intensité, les différents taux de capture donneront une indication
sur la dynamique des porteurs en fonction de la température. Ce qui donnera une idée de
la contribution de la barriere et de la couche de mouillage dans le peuplement des boites
quantiques. | |

Malgré le fait que ces articles soient pour des échantillons d’InAs/GaAs, la base du
modele reste le méme, et les ordres de grandeur pour les taux de capture et les taux

d’émission restent du méme ordre de grandeur.
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4.1.1 Le modéle du groupe de Sanguinetti

Le modele de ce groupe, illustré a la figure 4.1, se base sur les équations de transfert,
de maniére similaire a celles utilisées dans ce mémoire. Il est cependant important de
définir ce que chacun des termes représente. Tout d’abord, il y a la barriere de GaAs
ayant une énergie d’émission de E¢. L’excitation se fait directement dans le GaAs, mais
n’est pas représentée dans le schéma. Les excitons tombent avec un taux g dans la couche
de mouillage (WL) d’InAs, d’énergie d’émission Ey et ayant n, excitons par cm?. Il est

a noter que le taux de capture de la CM venant de la barriere est fixé dans ce modele.

GaAs Barrier (Eg)

g n,K. exp( (Ewn-Eo)/kT)

WL (Ew), 0, \1‘
N,K 1, ¢ Tﬂf](c]cb eXp( (EQD-EWL)/kT)

QD (Eq), ne=ne+n.

'(
l,
P nex.
Figure 4.1 — Représentation graphique du modele du groupe de Sanguinetti [6].

Une fois dans la couche de mouillage, les n, excitons peuvent €tre capturés a un taux
K. vers les BQs, le facteur n, étant le nombre de BQs libres (vides, et donc disponibles

a recevoir un exciton). IIs peuvent aussi étre excités thermiquement pour retourner dans
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la barriere a un taux kK, multiplié par une exponentielle en‘température. Ils peuvent aussi
étre piégés dans des centres de recombinaison non radiative (générés, par exemple, par
des impuretés) a un taux k.

Au niveau des BQs, les excitons peuvent retourner vers la CM a un taux K. multiplié
par I’exponentielle et par le facteur k;, représentant la densité d’états effective de la CM,
celle-ci étant significativement plus élevée que celle des BQs. Les excitons peuvent aussi
étre émis de maniere radiative a un taux K.

Ce modele, en fixant g et en ne tenant pas compte de la capture et de la fuite bar-
riere/BQs, ne permet pas de vérifier si les excitons vont en effet directement dans la CM.
Aussi, ce groupe suppose qu’il n’y a pas d’émission radiative venant de la CM ou de la
barriere, ce qui peut ne pas étre le cas pour certains échantillons pour lesquels la CM
est tout a fait visible a basse température dans les spectres de PL, comme par exemple
I’échantillon 205Fe. Sanguinetti et ses collaborateurs n’ont pas non plus inclus d’émis-
sion non-radiative pour la barriere et pour les BQs, pour ces dernieres ils mentionneﬁt
cependant qu’elles sont supposées sans défauts. Cependant, étant donn€ que I’attention
est portée sur les BQs, le‘coefﬁcient k; d’émission non radiative peut inclure I’émission
radiative. |

En ce qui concerne les BQs, ils se peuplent de maniere al€atoire, mais la densité
d’états devrait rester proportionnelle aux populations respectives de basse température
des différents BQs dans la distribution.

Leg auteurs supposent que les processus de capture et de fuite se font pour des por-
teurs liés, donc des excitons. Ils ne justifient pas ce choix au départ, mais pourront le
faire a posteriori si l’énergié retournée par le paramétrage concorde tres bien avec la
valeur attendue pour des excitons.

Pour des raisons de simplicité et pour ne pas alourdir le paramétrage, il n’y a pas eu
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d’ajouts de parametres dépendants de la température pour tenter d’améliorer le lissage.

Le groupe pose ensuite les équations de transfert suivantes :

nd(E) =nf(E)+ne(E), “@.n

fnf(E) = —ng(E)K —np(E)yKcKp + e (E)Ke =0, (4.2)

ne=g—nK—nPxK, +/nf(E)}’KCKde - /nrne(E)chE =0 4.3)
7AE§§D—WI, —SEwr barrier

ot fny(EYdE =ng, y=e % etf=e BT . En régime stationnaire, les

équations 4.2 et 4.3 sont égales 4 zéro. Pour paramérrer, le groupe résout de maniere
numérique les équations 4.1 a 4.3 a différentes températures et donne I’intensité comme
étant /{E) = Ax,ny(E), A étant un facteur de normalisation.

Ils discutent des différentes variables de leur modéle :g,n4, k-, K¢, Kp, K, Kz, Ewy afin
de justifier celles qui seront fixées. Premiérement, ny a été fixé a 2 x 10'%m=2, va-
leur déterminée par microscopie et en bon accord avec les valeurs suggérées dans [31].
Deuxiemement, en se basant sur le fait que 1orsqué g/ Kyng > 0.2 les états excités sont
visibles en PL, les auteurs ont lié ces trois parameétres comme suit : g/ Krng = 0.00I, va-
leur qui reproduiéait bien les courbes expérimentales. Ensuite, se basant sur deux articles
[5, 32], ils ont posé k. et K, a 10% ! eta3 x 100! respectivement, laissant ainsi les
quatre autres parametres libres de varier lors du paramétrage. Le critére de lissage utilisé
est de minimiser le ¥ entre I’intensité intégrée expérimentale et celle simulée. Aussi,
pour éviter une solution basée sur un minimum local qui pourrait &tre non physique, ils
s’assurent de pouvoir reproduire la PL. 4 haute température.

Selon leurs résultats, malgré la simplicité du modele, ils qualifient I’accord entre les
simulations et I’expérience de bon et méme excellent en comparant I’intensité intégrée,

la largeur a mi-hauteur et I’énergie centrale en fonction de la température. Le résultat le
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NU1468 NUL422 NLi1478 MASS2 MASS4 MASS6 MASSG (vel)
Eyy ieV) 130040015 141020018 14200015 1410 1.406 1.400 1400

&, (GHz) 172+230 92+ 30 133£48 16774500 38001000  3060% 730 33004900
x, (10° GHz 5.10%1.60 2.60%0.25 3.80% 115 130%30 130 130 150+ 200
Ky (1077 em™) 27208 17*1.4 §.7+2.6 8% 10£3 600+ 180 3502100

Tableau 4.1 — Valeurs des quatre parametres des simulations du groupe de Sanguinetti
pour différents échantillons [6]. Les valeurs en gras sont des valeurs fixées.
plus important de cette étude est Ew, qui cadre trés bien avec la valeur attendue de 1.42
eV observée dans leur étude de PL pour différentes densités d’excitation. Ce qui vient
corroborer leur hypothése qu’il s’agit d’excitons dans les processus de fuite, puisque
modifier Iégerement cette valeur dans les simulations détériore grandement les courbes
simulées. |

Somme toute, leur étude s’avere un succes pour la majorité des échantillons étudiés,
leurs résultats sont montré§ a la figure 4.1. Un seul n’a pas pu étre reproduit correc-
tement, mais il ne possédait pas les caractéristiques en température que ces systémes
présentent en général. Ils affirment aussi qu’un changement de quelques dixieémes de
meV a Ew détériore grandement le paramétrage, ce qui corrobore le fait qu’il s’agisse
de paires électron/trou corrélées selon leurs simulations. Malgré une grande variation de
K; d’un échantillon a I’autre, ils observent que plus ce paramétre est faible, plus la PL a
haute température est visible. Ce qui est évidemment di au fait que les excitons restent
dans le systeme et ne sont pas perdus de maniere non radiative. lls expliquent peu la si-
gnification physique des changements de k, d’un échantillon a I’autre, notant seulement
que cela pourrait étre attribué aux états accessibles des défauts dus 2 la barriere. Le pa-
rametre K lui aussi change beaucoup d’un échantillon a I’autre. Par contre ce parameétre
n’est pas un taux comme les autres, c’est blutét un densité d’états. Le fait de changer

I’épaisseur pourrait en effet changer la densité d’états. Ils n’en disent toutefois pas plus
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a ce sujet. Puisque la densité et les coefficients de fuite sont couplés, le fait d’augmenter
I’un et de réduire I’autre pourra donner les mémes résultats. Il serait donc.important de

vérifier comment la variation de 1’un affecte 1’autre.

4.1.2 Le modéle du groupe de Sercel

Ce modele ressemble a celui de Sanguinetti dans le sens ou c’est encore une fois
pour un systeme d’InAs/GaAs et ils se basent sur les équations de transfert en y ajoutant
I’émission thermique et la recapture. Une représentation graphique est présentée a la
figure 4.2. Une différence notable entre les deux modeles est ’absence de la barriere
dans le schéma, I’excitation se fait directement dans la CM a un taux P mais le modele

permet une fuite vers la barriére venant de la CM. Ici aussi, les échanges entre la barriére

"

et les BQs ont été rejetés.

‘ M
WL NWL q r+ qe)
M o
cM]J eN
QDs ND]
N =N(E)

rN

Figure 4.2 — Représentation graphique du modele du groupe de Sercel [7].

Une fois I’excitation faite a un taux P dans la CM, les M excitons créés peuvent,
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soit quitter celle-ci de maniere radiative a un taux g, ou encore par émission thermique
vers la barriere (non schématisée) a un taux ¢.. Il est a noter qu’une fois les excitons
émis thermiquement, ceux-ci sont perdus, ils ne peuvent étre capturés a nouveau par la
CM. lIs peuvent, par contre, étre capturés par les BQs a un taux ¢, J étant une densité
d’états normalisée des BQs. M est défini comme étant le produit de Ny, la densité
d’états d’excitons dans la CM, et m, un facteur d’occupation. Le groupe défini aussi
Nwi = Dwrk,T, ou Dy estla densité d’états 2D donnée par Dwy = mWL/n'hz. De plus,
la fuite vers la barriére est donnée par g, = qeoe%, la différence en énergie étant celle
entre la barriere et la CM. La définition de Ny est importante puisqu’elle augmente avec
la température, élargissant ainsi la gamme d’énergie possible ol les porteurs pourraient
fuire. .

Dans les BQs, il y a N excitons dépendants de I’énergie : N(E) = NpJ(E)f(E), ou
Np est la densité de surface de BQs et f(E) étant I’occupation des excitons dans les BQs.
Les excitons peuvent, soit étre émis de maniere radiative a un taux r, ou encore retourner
dans la CM a un taux e.

L’utilisation de f(E) dans le modele signifie que les auteurs traitent les porteurs
comme étant des paires électron/trou non-corrélées ou des excitons, ce choix a été fait
pour des raisons de simplicité car traiter les électrons et les trous de maniere séparée
engendre beaucoup de contraintes mathématiques.

Maintenant que les paramétres sont définis, les équations suivantes ont été utilisées :

dM

T —(gqr+qe+c)M+ /dENe, 4.4)
(ji_]:/ =cMJ—(r+e)N 4.5)
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Selon les équations du bilan détaillé, on obtient les relations suivantes :

Mg = eN,g, (4.6)
e N '
=, BE); @.7)
=&
B(E) = ¢4 — o7 (4.8)

Cette derniere série d’équations lie donc les coefficients de capture et d’émission par
les populations et une exponentielle dépendant de la température ol un nouveau para-
metre v a été ajouté. Celui-ci a été ajouté dans le but de donner une indication sur la
nature des porteurs dans les processus de fuite. En fait ce paramétre modifie 1’énergie
d’activation et plusieurs valeurs possibles sont attendues. Premiérement, si v = 1, I’éner-
gie d’activation serait Ecy — Epp, il s’agirait dans ce cas d’un exciton. Deuxiemement,
un v = 2 signifierait que I’énergie d’activation est d’environ (Ecy — Epg)/2, c’est-a-
di‘re que la différence en énergie est répartie entre I’électron et le trou, chacun en ayant
environ la moitié. Dans le cas ou v > 2, il s’agirait d’un porteur unique, vraisemblable-
ment un trou puisque I’énergie nécessaire est moindre que pour I’électron. Un tableau
résumant les résultats du paramétrage et les valeurs fixées est présenté a la figure 4.2.

La valeur de Np a été estimée a 10'%cm=2 a partir de mesures par microscopie élec-
tronique par transmission (TEM) d’échantillons similaires a celui étudié, my a été es-
timée a 0.4mo comme valeur de masse effective. La valeur de 1/r oscille entre 1.15 et
1.28 ns et découle de mesures présentées dans ce méme article.

En ce qui concerne les valeurs optimisées, ils les qualifient de raisonnables d’un
point de vue physique. Une attention particuliere est portée a la valeur de v, car ils

s’attendaient a ce que v = 1. Le résultat est cependant différent et corroborerait donc
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Constrained parameters Value
Np 10" em™?
HiwL 0.40m,
L 1.15~1.28 ns {see Fig. 4)
Fit parameters Value
¢ 8.5%10% 57!
qr 6.5% 10° 7!
a0 §x 104 ¢!
v 2

Tableau 4.2 — Valeurs des parametres optimisés et fixés des simulations de Sercel pour
reproduire 1’ atténuation de la PL [7].
I’hypothese qu’il s’agisse de paires non corrélées plutdt que d’excitons. Les auteurs af-
firment que de contraindre v = | a pour effet d’altérer les courbes paramétrées, et que de
faire varier v autours de la valeur de deux change aussi les valeurs des autres parametres.
Ils ont aussi essayé d’exprimer I’intensité intégrée de maniére analytique en se basant sur
I’équation 4.5 et encore une fois, la valeur v = 2 correspond au meilleur paramétrage.
Les auteurs offrent quelques justifications a cette valeur de v = 2. Premiérement, les
électrons et les tfous sont émis, en moyenne, en paire plutdt que séparément selon ce que
requiert les équations du bilan détaillé. A I’équilibre thermique, les densités de trous et

d’électrons sont équivalentes dans un semi-conducteur intrinseque :

kg
Mleq = Peq = \/ NeNoe o 4.9)

En comparant les équations 4.9 et 4.8, on obtient v = 2. Le groupe ajoute aussi que
le fait que les porteurs soient émis en paire n’est pas surprenant puisque I’émission d’un

seul des deux créerait un champs électrique qui favoriserait le deuxieme porteur a étre
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émis.

Deuxi¢mement, ils affirment qu’ils ont basé la décroissance de 1a PL dans I’équation
4.5 sur I’émission d’une paire, plutét que d’un porteur unique. Se baser sur ce dernier
donnerait un v > 2 puisque le porteur le moins li€ déterminerait I’énergie d’activation,
mais puisque les trous ont une énergie nettement inférieure, v = 2 ne serait pas compa-
tible avec la théorie exposée.

Troisiemement, la décroissance de I’intensité avec la température pourrait étre liée
aux états liés excités des BQs, ce qui ralentirait la décroissance a haute température, et
donc modifierait I’énergie d’activation. Cependant, leurs observations sont en contradic-
tion avec cette supposition.

En bref, leurs simulations retournent des résultats concordant avec leurs donnéés
expérimentales, le point saillant de leur démarche est, a leur surprise, le fait d’obtenir
v =2, puisqu’ils s’attendaient plutdt a obtenir la valeur de v = 1, correspondant a un
exciton comme porteur dans le systéme. Ils restent plutdt discrets dans I’interprétation

des valeurs obtenues pour les taux d’émission.

4.1.3 Remarques

D’abord, les conclusions des deux articles concernant la nature des porteurs sont op-
posées et chacun semble affirmer que I’inverse n’est pas possible selon leur modele. Les
échantillons utilisés par ces deux groupes n’ont qu’une seule famille de BQs et donc
qu’une seul €énergie d’activation pour simuler les courbes théoriques. Les échantillons
qui seront utilisés pour le modele de ce travail sont multipics, donc plusieurs familles de
BQs par échantillons. Les simulations se baseront donc sur plusieurs énergies d’activa-
tion pour rendre compte des courbes expérimentales.

De plus, la capture et la fuite entre la barriere et les BQs ont été négligées dans
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ces modeles. Il sera donc important de les inclure afin de yériﬁer si la barriere joue
un rdle dans le peuplement des boites quantiques. 11 sera possible aussi de comparer la
capture venant de la barriére et de la couche de mouillage afin de mieux comprendre la
dynamique des porteurs selon la température.

Ensuite, la fuite des porteurs des BQs devrait étre possible pour toutes les énergies
entre le seuil de la couche de mouillage et la barriere, et méme au-dela de 1’énergie de
seuil de la barriere. Le groupe de Sanguinetti n’a associé que 1’énergie de seuil de la
coﬁche de mouillage a la fuite, alors que le groupe de Sercel a inclus I’énergie de seuil a
laquelle 1I’énergie thermique est ajoutée. 1l sera donc important d’inclure une plus grande:

gamme en énergie pour les processus de capture et de fuite.

4.2 Modele

4.2.1 Définition des parametres

Le modele proposé pour rendre compte des données expérimentales de PL faites en
température se base sur les équations du bilan détaillé. Il y a autant d’équations qu’il y
a d’éléments inclus dans le modele, c’est-a-dire une barriere qui représente le substrat
d’InP, la couche de mouillage d’InAs (puits quantique) segmentée en trois région de
0.01 eV de largeur et les différentes familles de boites quantiques d’InAs. Le modele est
schématisé 2 la figure 4.3. La couche de mouillage a été¢ segmentée dans le but de re-
produire un continuum d’énergie entre le seuil d’émission de celle-ci et I’InP. Seulement
trois segments ont été ajoutés pour ne pas complexifier le code des simulations et que
ces 30 meV représentent une bonne fraction des énergies d’activation du systéme. Pour
améliorer le modele, il serait préférable d’en ajouter d’avantage et de le faire aussi pour

la barriere. Cependant, 30 meV est un ajout important par rapport aux modeles précédent
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ou il n’y avait que I’énergie de seuil [6] ou encore une augmentation avec la température

[71.

Rﬂ:-:-

R”
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Figure 4.3 — Représentation graphique du modele utilisé dans ce travail.

Comparativement aux modeles déja étudiés dans les sections précédentes, celui-ci
inclut toutes les parties a priori actives. C’est donc supposer que chacune de ces parties
joue un réle dans les processus de capture et de fuite des excitons. L’avantage de les
inclure réside dans le fait que les simulations donneront un ordre de grandeur a chacun
de ceux-ci, pouvant indiquer qu’un coefficient domine sur un autre dans les processus
de capture et de fuite. Aussi, il est possible de fixer les parametres a zéro pour désactiver

certains processus et ainsi vérifier si la routine arrive a ajuster les autres parameétres pour
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un bon accord entre la théorie et les données expérimentales.

Ici, 0, m; et n; sont les différentes densités (en cm~2) de la barriére, la couche de
mouillage et des points quantiques. Pour la barriere, la valeur a été évaluée a 10'4cm=2,
a partir de I’équation 4.10 pour une densité dans un matériau volumique (ot @(E — E)
est la fonction échelon de Heaviside, m/m, pour les trous est de 0.64 et 0.077 pour les
électrons dans I'InP. Pour obtenir la masse effective de I’exciton, on utilise # = ,—nl-e + m%).
La densité volumique obtenue a été multipli€ par 100 nm, soit 50 nm de part et d’autre
de I'InAs, ce qui est raisonnable puisque les photons excitant le systéme ne pénétrent
pas toute I’épaisseur de I'InP. En ce qui concerne la valeur de la densité surfacique de
la couche de mouillage, elle a été fixée 2 10'2cm™2 valeur approximative évaluée par
New = 24 ¥ O(E — E,) et celle des boites 2 10'%m =2, valeur rapportée par Robertson

h
et coll. [33].

m* :
D.(E) = pre 2m*(E — Ec9)®(E — E) (4.10)

Ensuite, différents coefficients ont été ajoutés pour expliquer les différents phéno-
menes actifs dans les processus de captﬁre et de fuite. Tout d’abord les R, R’ et R” sont
" les coefficients d’émission radiative, c’est-a-dire lorsqu’il y une émission observable.
Les R seront fixés pour les simulations, les autres coefficient seront donc relatifs a ces
derniers ; les différentes familles de boites quantiques ont le méme R, c’est pourquoi I’in-
dice i n’a pas été ajouté dans le modele. Ils ont été posés a la méme valeur puisque des
mesures résolues dans le temps n’ont pas été encore faites sur ces échantillons, La valeur
attendue pour R est de 1’ordre du GHz, valeur que les groupes de Sercel et Sanguinetti
ont trouvée.

Les Ry, R, et R représentent les coefficients d’émission non radiative, lorsqu’un
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exciton reste piégé par exemple et que son énergie est dissipée dans le réseau. Dans les
simulations, ces parametres ont été fixés a zéro pour les BQs, puisque ces processus sont
négligeables par rapport a I’émission radiative. En ce qui concerne les émissions non
radiatives de la couche de mouillage et de la barriére, celles-ci ont été fixées aussi a Zéro.
Etant donné qu’il n’est pas possible de distinguer les émissions radiative et non radiative
dans les simulations, les valeurs optimisées des coefficients R’ et R” pourront inclure
I’émission non radiative.

Ensuite, les U; et V; correspondent aux taux de transfert entre les différents segments

—AE

de la couche de mouillage, V; étant défini comme V; = U;e »7 ; AE étant la différence
d’énergie entre deux segments. : ‘

De plus, les coefficients U, U’, U” et V, V’,V” représentent les taux de capture et de
fuite entre une boite et la couche de mouillage, la couche de mouillage et la barriére, et
une boite et la barriére. Les différents U et V étant reliés par les relations 4.11 a 4.13
ol les densité€s ont ét€ définies précédemment et les AE;; étant I’énergie nécessaire pour
passer d’'un BQ a un segment de la CM, les AE; étant I’énergie nécessaire pour passer

d’un segment a la barriére, et les AE; étant I’énergie nécessaire pour passer d’'un BQ ala

barriére.

MNP @.11)
Uij n;
V! ~AE;
= 2w 4.12)
Uj mj
Vv o 8
= 2t (4.13)

Finalement, P est ’excitation externe qui génere des porteurs dans la barriere. L’ ex-
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citation se fait dans cette région puisque la source d’excitation utilisée est un laser a
632.8 nm, ce qui est plus €nergétique que les différentes énergies d’émission des divers
éléments.

Les équations 4.14, 4.15 et 4.16 sont les équations de transfert utilisées pour repré-

senter le systéme.

dn;
i —nf<R+Rn+Vf”+;fo>*;ijiﬁoU{’, (4.14)
dm: k#j k#j
— = MR +R+Vi+ Y U+ Y Vi) + ) mUy+ Y niVij+oUj,  (4.15)
i k k i
do
= = —o(R+R,+ Y. U'+Y U+ Y mVi+Y nVi+P  (4.16)
i J J i

En régime stationnaire les termes de gauches peuvent étre mis a zéro. En réorganisant

les termes en fonction de o, m; et n;, les équations précédentes donnent :

oR+R,+Y U'+Y U)=Y mVi-Y nV/ =P (4.17)
i J J {

k<j k>j
—oUj+m(R +R,+V!+Y U+ Y Vij+ Y Usj)
T X k

k< j k> j :
=Y mVi; =Y, mUyj— Y nivij =0, (4.18)
k k i
—oU!' =Y miUij+ni(R+Ry+ V' + Y Vij) =0 (4.19)
J J

Les équations 4.17 a 4.19 formeront la matrice M utilisée afin de simuler les popula-
tions en fonction de la température, celle-ci est montrée 2 la figure 4.4.

+ La maniére dont fonctionnent les simulations est la suivante : la matrice M multiplie
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Figure 4.4 — Matrice M utilisée dans le modéle.

les populations M x N =C, o C est le vecteur représentant 1’excitation sur le systeme.
1 faut donc inverser cette matrice pour obtenir les populations N = M~! x C et étant
donné que M dépend de la température, les populations aussi. La PL. expérimentale en
fonction de la température pourra donc étre comparée pour chaque température.

Tel que mentionné plus haut, R a été fixé et tous les autres coefficients sont exprimés
par rapport a R. Un coefficient plus grand que un voudra donc dire que ce processus a un
temps de vie plus court qu’une émission radiative des BQs, alors que plus petit que un
mais plus grand que zéro, ils auront un temps de vie plus long. Quelques ordres de gran-
deur de variation sont prévus, donc des temps de vie allant de la picoseconde a quelques
dizaines de nanosecondes. C’est dans ce contexte qu’il est trés instructif de laisser le
plus de processus probables actifs dans les simulations, il sera possible d’analyser a quel
point deux processus de capture entrent en compétition afin de déterminer si la CM est
le réservoir des BQs, ou encore s’il s’agit plutdt de la barriere ou méme que les deux
jouent un rdle non négligeable évoluant avec la température.

Cependant, étant donné le nombre importants de paramétres disponibles, certains
ont été fixés. D’abord les coefficients d’émission non radiative ont été fixés a zéro. Pour
les boites quantiques c’est I’équivalent d’affirmer qu’elles sont sans défauts. En ce qui

concerne la couche de mouillage et 1a barriere, il n’est pas possible de faire la distinction
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entre ce qui peut étre radiatif ou non radiatif. Donc, de poser le coefficient non radiatif a
zéro, peut avoir comme effet que le coefficient radiatif comprenne la partie non radiative.
De plus, des mesures de PLRT donneraient des temps de vie incluant les parties radiative
et non radiative, il est donc sans conséquence de fixer la partie non radiative a zéro dans
les simulations.

Aussi, les coefficients U, sont fixés grands : 10%R. Les fixer de cette maniére est
simplement favoriser le passage d’un segment a I’autre et plus spécifiquement vers celui
de plué basse énergie, causé par les exponentielles dans V;.

Les coefficients qui seront laissés libre de varier et qui seront optimisés sont les coef-
ficients de capture ( et donc d’émission puisque qu’ils sont liés dans les équations 4.11 a
4.13) ainsi que I’énergie d’activation de la famille de plus haute énelrgie (deuxieme plus
haute pour lé 148EP) par rapport a la couche de mouillage et par rapport a la barriere.
Les autres énergies d’activation seront dérivées de celle-ci de maniere additive. Les coef-
ficients R’ et R” seront eux aussi optimisés, et tel que mentionné plus haut, un facteur de
normalisation pour un ajustement des courbes sera inclus. Ce dernier sert principalement
a ajuster I’intensité de basse température aux points expérimentaux.

De plus, la routine a été écrite de maniére 4 permettre une énergie d’activation at-
tendue pour des excitons, ou pour une énergie d’activation deux fois plus petite, ce qui
serait le cas d’une paire non corrélée.

En bref, les approximations faites ici sont de supposer que premiérement, tous les
R sont égaux pour les différentes familles. Deuxiemement, tous les parametres a I’ex-
ception des coefficients de fuite sont indépendants de la température. Troisiemement,
une seule €nergie a €té prise pour la barriere, ce qui n’est pas le cas puisqu’il y a un
continuum d’énergie au dessus de la valeur de son énergie de gap. Finalement, I’énergie

d’émission des différentes familles se base sur un traitement de gaussiennes, donc d’une
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énergie centrale de distribution et non I'intensité de chaque BQs. Tel que montré dans
le chapitre 2, les comportements des énergies centrales en fonction de la température ne
peuvent &tre décrits avec précision par I’équation de Varshni. 11 est donc impossible de
suivre 1'intensité a une énergie donnée pour toute les températures puisque le décalage
en énergie avec I’augmentation de la température n’est pas prévisible. Suivre une distri-
bution est cepen.dant faisable puisque le centre de la distribution reste bien identifiable
avec I’augmentation de la température et que I’intensité intégrée est a la fois affectée par
I’intensité et par la largeur de la distribution, tenant ainsi compte du décalage a haute

énergie.

4.2.2 Résultats

De maniere générale, les optimisations ont di étre faites en plusieurs étapes étant
donné le nombre élevé de parametres 2 ajuster et la vérification a faire concernant la
nature des porteurs. Etant donné que les énergies d’activation peuvent étre déduites des
spectres de PL obtenus au chapitre 2, celles-ci ont d”abord été fixées dans le but d’obtenir
un ordre de grandeur sur les autres parametres. L’ optimisation a été faite en minimisant
le x* entre les courbes théoriques et les points expérimentaux d’intensité de chaque
famille. Etant donné que les simulations ont été faites pour I’ensemble des familles, le
x7 se base sur I’ensemble des familles et non une seule pour une optimisation. Une fois le
x* minimal obtenu, les énergies d’activation ont été optimisées en fixant les coefficients
d’émission radiative. Pour chaque simulation, une seule série de parametres sera obtenue
pour reproduire I’intensité de chacune des familles d’un échantillon.

Les deux possibilités d’énergie d’activation ont été testées et le y? était environ deux
fois plus petit lorsque les porteurs étaient t'raités comme non corrélés. Graphiquement

les courbes théoriques n’arrivaient pas a reproduire certaines structures uniques de I’in-
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tensité tel que montré a la figure 4.5, ce qui montre qu’il ne s’agit pas d’excitons et qui

est en accord avec les résultats du groupe de Sercel.
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Figure 4.5 — Comparaison entre I’optimisation de parametre en considérant un paire
non-corrélée en haut, et un exciton en bas pour la Fs de I’échantillon 205Fe.

Afin de bien comprendre les mécanismes de capture et de fuite, I’excitation a été
simulée dans la barriére ou dans la couche de mouillage en fixant les coefficients de
capture et de fuite de la région non excitée a zéro afin d’observer si I’optimisation était
possible.

Aussi, pour un paramétrage donné, les coefficients de capture et de fuite de la barriere
ou de la couche de mouillage ont été fixé a zéro puis comparés graphiquement afin
d’observer les répercussions sur les courbes théoriques, donnant une indication du réle

de chaque processus selon la famille étudiée.
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11 est a noter que les énergies d’activation qui seront présentées sont les valeurs re-
tournées par 1’optimisation des parametres, la valeur utilisée dans les simulations est

cependant la moitié de cette valeur puisqu’il s’agit de paires non-corrélées.

4.2.2.1 Echantillon 205Fe

Cet échantillon, tel qu’étudié précédemment dans ce travail, a montré un lien fort
avec la couche de mouillage puisque les familles ont des épaisseurs relativement preés de
celle-ci, et donc une différence en énergie d’émission assez basse.

Les cinq familles montrées dans les sections précédentes pour cet échantillon ont été
traitées, mais seulement les trois premiéres seront montrées étant donné leur intensité
relativement grande sur les spectres de PL, les autre sont négligeables.

Les paramétres optimisés sont présentés dans le tableau 4.3.

- Les incertitudes ont été calcul€es par le Hessien retourné par I’optimisation, ¢’est-
a-dire la matrice des dérivées secondes des différents paramétres. En effet, en inversant
cette matrice, les incertitudes de chacunsdes pararﬁétres se retrouvent sur la diagonale.
Les parametres R’ et R” n’ont pas d’incertitudes car ils étaient fixés pour la derniére opti-
misation. La figure 4.6 montre graphiquement les résultats obtenus sous ces parametres.
Il est 4 noter que prés de 60 eV ~! il y a un creux pour les trois courbes au méme endroit,
I'intensité glabale de I’échantillon a diminué puis a reaugmentée. Il pourrait s’agir d’une
erreur expérimentale due a I’alignement du laser.

Les énergies d’activation, quoique inférieures aux valeurs attendues présentées a la

I (5Hz) U' (GHz) U" (GHz) Eay (mev) Eaz (meV) R' (GHz) R" (GHz)
0.042 +0.005 | 0.0010 +0.0001 4.5+0.3 B2 2882 058 0.79

Tableau 4.3 — Différents parametres optimisés avec incertitudes pour I’échantillon
205Fe.
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figure 1.1 sont toutefois tres pres des celles-ci. En simulant avec les énergies attendues,
les intensités dans le coude sont légerement plus élevées. 1l est possible que les énergies
d’activation soient inférieures puisque qu’en réalité il ne s’agit pas d’une énergie unique
mais d’une distribution. De plus, la premi¢re famille de cet échantillon, qui a le .plus
de poilds dans le calcul du %2, est pratiquement collée sur la couche de mouillage, les
deux distributions se recouvrent, ce qui aurait comme résultat de diminuer 1’énergie
d’activation. En ce qui concerne I’énergie d’activation de la barritre, cette raison ne
s’applique pas, mais étant donné que les deux énergies sont en compétition, le fait d’en

diminuer une pourrait influencer I’autre.
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Figure 4.6 — Comparaison des intensités expérimentale et modélisée des familles F3, Fj4
et F5 de I’échantillon 205Fe sur une échelle semi-logarithmique en intensité selon 1/kT.

Les coefficients de capture sont de I’ordre du centiéme de GHz pour la capture ve-
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nant de la couche de mouillage, du MHz pour la capture vers la couche de mouillage et
du GHz pour la capture venant de la barriére. La capture se fait donc principalement a
partir de la barriere, mais la fuite se fait d’avantage vers la couche de mouillage, puisque
I’exponentielle est extrémement affectée par I’énergie d’activation de la barriere. Cette
exponentielle affecte d’avéntage les familles de basses énergie puisque 1’énergie d’acti-
vation est plus grande, réduisant ainsi sa probabilité de fuite. Pour les familles ayant une
énergie d’activation a la CM de l’ordfe de celle a la barriere, la fuite vers la CMetla bar-
riere entrent davantage en compétition, la barriere ayant une densité d’états supérieure.

Les coefficients d’émission radiative sont quant a eux de I’ordre du dixieme de GHz,
ils n’ont pas d’incertitude car ils ont été fixés apres une premiere optimisation afin d’ob-
tenir les parametres des boites quantiques. Afin de comparer ces valeurs, il serait inté-
ressant de faire des mesures de PLRT sur ces échantillons afin de connaitre le temps de
vie des excitons dans la barriére et la couche de mouillage. Mais les valeurs obtenues ici
sont d’un ordre de grandeur raisonnable.

Si la barriere est désactivée, la méme simulatioﬁ est montrée a la figure 4.7, cepen-
dant I’excitation se fait dans la couche de mouillage. Dans le coude du graphique de F3,
il est possible de voir une décroissance semblable, mais la chute a haute température
n’est pas du tout bien reproduite.. Pour les graphiques de Fj et Fs c’est plutdt la remontée
qui n’est pas bien reproduite. Il semble donc que plus I’énergie d’activation est élevée,
plus le rdle de la barriere est important. A haute température, malgré le fait que I’éner-
gie d’activation soit plus élevée pour se rendre a la barriere, celle-ci joue un réle non
négligeable dans les processus de capture et de fuite.

A Dinverse, si la couche de mouillage est désactivée, tel que montré a la figure 4.8, le
coude de la premiere famille est systématiduement trop abrupte, alors que les remontées

sont trop prononcées et |égerement décalées vers les basses températures. Tel que men-
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Figure 4.7 — Comparaison des intensités expérimentale et modélisée lorsque la barriere
est désactivée des familles F3, Fy et F5 de I’échantillon 205Fe sur une échelle semi-
logarithmique en intensité selon 1/kT.

tionné plus haut, la couche de mouillage semble jouer un role plus important lorsque la
famille a une épaisseur plus pres de celle de la CM. Mais la couche de mouillage ne peut
pas étre négligée pour les familles de plus grande épaisseur non plus, la capture de la
CM atténue I’intensit€ a haute température.

En laissant la barricre et'la couche de mouillage, mais en désactivant la capture et la
fuite entre celles-ci, les courbes ne sont pratiquement pas changées. Ce qui porte a croire
que peu importe la température, ce processus n’est pas dominant et que la capture des
BQs puis la fuite vers la CM est plus probable.

Tel que mentionné précédemment, les simulations basées sur une énergie d’activation

fidele aux excitons ne concordaient pas bien avec les données expérimentales, en fait le
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Figure 4.8 — Comparaison des intensités expérimentale et modélisée lorsque la couche de
mouillage est désactivée des familles F3, Fy et F5 de |’échantillon 205Fe sur une échelle

semi-logarithmique en intensité selon 1/kT.

modele était incapable de bien reproduire les remontées dans les coudes.

4.2.2.2 Echantillon 206Fe

L’échantillon 206Fe n’avait pas permis d’observer les formes en S des €énergies cen-
trale et ni de donner une quelconque tendance aux largeurs de pics dans le chapitre
deux. Aussi I’observation en PLE n’avait pas permis d’identifier des niveaux accessibles
excités pour la majorité des familles dans le chapitre trois. Encore une fois, les points
expérimentaux ici n’ont pas autant de contraste que ’échantillon précédent. Toutefois,
les résultats sont montrés a la figure 4.9 pour les familles quatre, cinq et six. Le contraste

ne permet pas de voir clairement une remontée dans le coude des familles cing et six,
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et les simulations ne montrent pas de remontée non plus. Il est & noter que le peu de
contraste a rendu les lissages avec Peakfit difficiles et que plusieurs 1égeres oscillations

sont visibles dans les coudes.
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Figure 4.9 — Comparaison des intensités expérimentale et modélisée des Fy, Fs et Fg de
I’échantillon 206Fe sur une échelle semi-logarithmique en intensité selon 1/kT.

La méme méthode a été utilisée afin de paramétrer cet échantillon. Le tableau 4.4
montre les résultats obtenus pour le paramétrage de I’échantillon 206Fe. L’énergie d’ac-
tivation de la couche de mouillage est l1égerement moins élevée que la valeur attendue
de 70.8 meV, soit 5 meV. L’énergie d’activaﬁon de la barriere est quant a elle beaucoup
plus basse de la valeur de 321 meV, soit 140 meV plus bas. Une augmentation de cette
derniere créerait une augmentation au niveau du coude des courbes simulées. Aucune

remontée visible n’est observable directement sur le graphique car le contraste entre les
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Figure 4.10 — Comparaison des intensités expérimentale et modélisée lorsque la barriere
est désactivée des Fy, Fs et Fg de I’échantillon 206Fe sur une échelle semi-logarithmique
en intensité selon 1/kT.

points ne le permet pas.

En éliminant la barriére du modele, les courbes modélisées sont présentées a la fi-

gure 4.10, il est possible d’observer que les intensités chutent moins rapidement a haute

température. Tel que mentionné pour I’échantillon 205Fe, a plus haute température la

fuite devient plus importantes vers la barriere, la désactiver rend bien compte de ceci.

A T’inverse, si c’est la couche de mouillage qui est désactivée tel que montré a la

U (GHz)

U (GHz)

U" (GHz)

Ear (meV)

Ea2 ‘:m e'\/)

R' (GHz)

R" (GHz)

.31 +£0.08

1.9+0.8

0.20 £0.02

552 +0.4

179+ 6

515

40,9

Tableau 4.4 — Différents parametres optimisés avec incertitudes pour 1’échantillon

206Fe.



84

figure 4.11, I’intensité chute trés rapidement & haute température, ce qui semble mieux

s’adapter aux tendances pour Fg que pour Fy et F5. Encore une fois, il semble que plus

I’épaisseur augmente, plus le réle de la barriere est important.
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Figure 4.11 — Comparaison des intensités expérimentale et modélisée lorsque la couche
de mouillage est désactivée des Fy, F5 et Fg de I’échantillon 206Fe sur une échelle semi-
logarithmique en intensité selon 1/kT.

Les coefficients de capture quant a eux ont ét€ modifiés par rapport aux simulations

de 205Fe. 0.31 GHz pour la capture venant de la CM, 1.9 GHz pour la capture allant

dans la CM et 0.2 GHz pour la capture venant de la barriere. Il s’agit de fluctuations

d’environ un ordre de grandeur pour U et U”. La capture barriere-CM a quant a elle

considérablement augmentée, et il est possible que cette grande augmentation ait eu des

effets sur la deuxiéme énergie d’activation puisque ces deux processus de capture venant

de la barriere sont maintenant fortement en compétition. Cependant, les incertitudes sur
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ces valeurs ont fortement augmenté, montrant encore que les données de cet échantillon
manquent de contraste.
Les coefficients radiatifs se situent entre le GHz et 40 GHz. c’est-a-dire soit un peu

plus élevé que précédemment.

4.2.2.3 Echantillon 207Fe

Tout comme I’échantillon 206Fe, les anomalies et les tendances des énergies cen-
trales et des largeurs de pics n’avaient pas été observées dans les mesures en PL. Cepen-
dant, le PLE avait donné des résultats intéressants. Cet échantillon montre neuf familles
et chacune des distributioris. touche ses voisins en intensité, le contraste en intensité étant
lui aussi limité, ce qui a bruité Iégerement les données en intensité. Toutefois, les para-
metres optimisés sont présentés au tableau 4.5.

Encore une fois, les coefficients de capture ont changés, ils ont fortement auglﬁen—
tés pour les captures venant de la barriere. Cependant, I’incertitude sur ceux-ci est tres
élevée, ce qui est un signe que ces parametres sont légerement couplés et qu’en changer
un influence I’autre. L’énergie d’activation vers la CM est beaucoup trop basse, la valeur
attendue étant 145 meV, pres du triple de la valeur optimisée. La valeur attendue pour -
la barriere est de 395 meV, pres de 200 meV plus bas que celle optimisée. Les coeffi-
cients radiatifs ont eux aussi augmenté, particulierement celui de la couche de mouillage
maintenant dans la centaine de GHz. Les courbes sont montrées a la figure 4.12.

La Fs5 est mieux reproduite que les deux autres et lorsque la barriere est éliminée

U (GHz) U'(GHz) | U"(GHZ) | Eat(meV) | Exz(meV) | R (GHz) | R"(GHz)
026 +005 | 800500 | 300200 | 57 5 550 + 30 201 45

Tableau 4.5 — Différents parametres optimisés avec incertitudes pour |’échantillon
207Fe.
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Figure 4.12 — Comparaison des intensités expérimentale et modélisée des Fs, Fg et F7 de
I’échantillon 207Fe sur une échelle semi-logarithmique en intensité selon 1/kT.
pour les méme parameétres, tel que montré a la figure 4.13, les courbes théoriques restent
assez fideles aux points expérimentallx.

Par contre, lorsque la couche de mouillage est enlevée des simulations, le coude est
beaucoup trop abrupte, il y a aussi une remontée pour la F7 qui ne semble pas présente
dans les points expérimentaux. La couche de mouillage semble donc jouer un réle im-

portant pour cet échantillon.

4.2.2.4 KEchantillon 148EP

Cet échantillon avait permis d’obtenir des données précises sur |’énergie centrale et

la largeur des pics puisqu’il offrait un excellent contraste.et un bon nombre de familles.
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Figure 4.13 — Comparaison des intensités expérimentale et modélisée lorsque la barriére
est désactivée des Fs, Fg et F7 de 1’échantillon 207Fe sur une échelle semi-logarithmique
en intensité selon 1/kT.

La PLE avait aussi permis d’identifier des niveaux excités. Le tableau 4.6 montre les
valeurs des différents parametres optimisés et les simulations sont montrées a la figure
4.15.

Les énergies d’activation sont trés pres de celles attendues de 269 meV et de 419
meV. L’incertitude de la premiére lui permet de recouper la valeur attendue, la seconde

étant a une quinzaine de meV pres.

U (GHz) U' (GHz) U* (GHz) Ear (meY) Ea(meV) | R (GHz) | R"(GHz)
079£007 | 028£002 |0.063+£0.008] 275+9 395+ 9 1.44 3.79

Tableau 4.6 — Différents paramétres optimisés avec incertitudes pour I’échantillon
[48EP.
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Figure 4.14 — Comparaison des intensité€s expérimentale et modélisée lorsque la couche
de mouillage est désactivée des Fs, Fy et F; de I’échantillon 207Fe sur une échelle semi-

logarithmique en intensité selon 1/kT.

Les coefficients radiatifs de la barriere et de la couche de mouillage sont de 1’ordre du
GHz. Ces valeurs font du sens puisque I’intensité intégrée était conservée 2 42 % entre
5 K et et 300 K, ce qui signifierait que la recombinaison est un processus semblable a
celle dans les bbites et comme la coefficients de fuite et capture sont assez faibles les
populations des boites quantiques demeurent élevées dans celles-ci.

Les coefficients de capture sont eux aussi sous le GHz, mais c’est plutot la capture
des porteurs de la barriére vers la couche de mouillage et la capture de la couche de
mouillage vers les BQs qui dominent. La capture de la barriere vers les BQs est plus

lente et est de ’ordre du 10~2GH?z. La fuite est donc beaucoup plus favorable d’aller

vers la couche de mouillage, surtout a haute température.
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Figure 4.15 — Comparaison des intensités expérimentale et modélisée des Fs, Fg et F7 de
I’échantillon 148EP sur une échelle semilogarithmique en intensité selon I/kT.

Toutefois, si la barriere est désactivée, les courbes simulées se détériorent comme
pour les autres échantillons, soit un baisse moins prononcée en intensité a haute tempé-
rature. Si c’est la couche de mouillage qui est désactivée, les courbes sont aussi affectées
en ayant une baisse plus accentuée a haute température. Les simulations ne seront donc
pas présentées pour ces deux cas. Elles laissent cependant croire que malgré le fait que
la capture est dix fois plus rapide venant de la couche de mouillage, celle-ci et la barriere
doivent étre incluses dans les simulations.

11 est a noter que pour I’échantillon 148EP, la remontée de la Fg n’est pas reproduite,
mém lorsque la couche de mouillage est exclue du modele. Aussi, a haute température,
il avait été mentionné au chapitre 2 qu’ljne anomalie était présente pour les dernieres
température. Il est donc difficile de se fier a ces points pour reproduire la structure a

haute température de la F7.
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4.2.3 Conclusions

Les parametres obtenus pour I’ensemble des échantillons sont comparés au tableau
4.7.

Les résultats les plus directs sont bien entendu les énergies d’activation puisqu’il
est possible de les comparer directement avec un valeur mesurable. Les simulations de
I’échantillon 207Fe sont les seules qui ne rendent pas des énergies d’activation compa-
rables 2 celles attendues. Etant donné que I’énergie d’activation modifie les coefficients
de fuite, qui eux sont liés aux coefficients de capture, le fait d’obtenir des mauvaises
énergies d’activation aura des répercussions sur les coefficients de capture. Les incerti-
tudes €levées sur les coefficients montrent qu’en effet ces parametres ont été affectés.
Les résultats de I’échantillon 207Fe seront laissés de c6té pour les comparaisons a venir
étant donné ces écarts et incertitudes.

En ce qui concerne les coefficients de capture, tous les coefficients U semblent étre
de I’ordre du dixieme de GHz ou de quelques milliemes. Cet ordre de grandeur est rai-
sonnable puisqu’il signifie un temps de vie un peu plus long que les temps de vie radiatif,
ce qui permet aux porteurs d’étre capturé a un taux rolafivement semblable a I’émission
radiative, gardant assez de porteurs dans le syst¢tme pour une bonne intensité a plus
haute température. D’ailleurs, la F3 de I’échantillon 205Fe semblait plus fortement liée
a la couche de mouillage, car lorsque la barriere était désactivée, les courbes simulées
restaient plus fidele a cette famille. La F3 a 63 % de ’intensité intégrée a basse tem-
pérature, et baisse trés rapidement avec I’augmentation de la température. Etant donné
que l'intensité intégrée a 300 K n’est que de 6 % de I’intensité intégrée a 5 K, un taux
de capture faible de la couche de mouillage 10~% GHz pourrait expliquer cette chute en

intensité intégrée pour I’échantillon 205Fe.
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Echantillon 205Fe 206Fe 207Fe 148EP
U (GHz) 0.042 £0.005 |031+£0.08|026+0.05| 0.79 £ 0.07
U’ (GHz) 0.0010 £0.0001 | 1.9+0.8 | 800+500 | 0.28 +£0.02
U” (GHz) 45403 0.20 £0.02 | 300 £ 200 | 0.063 £+ 0.008
E; (meV) 38 £2 652+ 04 57+£5 275£9
Egattendue(meV) 54 , 70.8 145 269
E; (meV) 288 £2 179+ 6 589 £+ 30 396 £ 9
Egyattendue(meV) 304 321 395 419
R’ (GHz) 0.58 5.15 201 1.44
R” (GHz) 0.76 40.9 45 3.79

Tableau 4.7 — Valéﬁrs des parametres optimisés et attendus pour tous les échantillons
étudiés. :

Le U"” de I’échantillon 205Fe est beaucoup plus grand que le U. Mais il a été mon-
tré graphiquement que la barriere semblait responsable des remontées en intensité des
familles de plus basse énergie, ce qui confirmait le role important de la barriere dans le
processus de capture, principalement avec I’augmentation de la température. En ce qui
concerne I’échantillon 148EP, c’est I’inverse qui se prodqit, le U” étant moins élevé que
le U. La capture semble donc plus importante venant de la couche de mouillage, mais
la fuite reste comparable puisque I’énergie d’activation est assez élevé pour les deux
fuites. D’ailleurs, pour cet échantillon, la bm"riére et la couche de mouillage devaient
étre incluses dans les simulations pour obtenir des courbes représentatives.

Les coefficients U’ quant 4 eux changent beaucoup d’un échantillon a I’autre, passant
du MHz au GHz. Cependant, tel que mentionné plus haut, pour I’échantillon 205Fe, la
barriere avait un role dominanf, réduisant ainsi les autres coefficients. Pour les autres
échantillons, les U’ sont plus petits que les coefficients d’émission radiative. Toutefois,
les U’ sont de I’ordre de 10~ ! GHz, ce qui assure une capture non négligeable de porteurs
de la barriere vers la couche de mouillage.

Les coefficients radiatifs sont en général de 1’ordre de ceux des BQs. Il sera possible
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de vérifier la validité de ces résultats lorsque des mesures de PLRT seront effectués sur
ces échantillons. Toutefois il semble concevable que ces valeurs soient plus grandes que
celles de R, fixées a un, puisque celles-ci peuvent inclure I’émission non radiative.

Pour ce qui est du modele du groupe de Sercel, un point majeur peut étre mis en
évidence, soit leur parametre v leur indiquant qu’il s’agissait de paires non corrélées,
plutdt que d’excitons. La méme indication a été obtenue dans ce modele. D’autre part,
les coefficients c, g.o et g, se comparent avec U, V’ et R’. Le premier est de |’ordre du
GHz, mais il est I’unique coefficient de capture des BQs, il est donc normal qu’il soit plus
élevé que ceux trouvés ici. g est de I’ordre du THz, ce qui est comparable aux résultats
trouvés ici puisqu’il faut multiplier ce facteur par la densité dans ce modéle, c’est a dire
un facteur 10*. Ce qui rapproche beaucoup les deux valeurs. Enfin, le coefficient radiatif
est de I’ordre du GHz, soit I’équivalent pour ce modele.

Le modele de Sanguinetti montrait des valeurs relativement élevée pour I’émission
radiative de la coughe de mouillage, soit de 10 .2 1000 GHz, les valeurs ici étant bien
inférieures. Pour ce qui est des coefficients de capture de la barriere vers la couche de
mouillage, leurs valeurs sont de I’ordre de 10* 4 107 GHz, cet écart est trés grand com-
parativement‘ aux valeurs obtenues ici.

Les valeurs de densités utilisées dans ce modele ont été modifiées afin de vérifier
les effets sur les paramétrages. De maniére générale, une augmentation d’un facteur 10
aux densités de la barricre et de la couche de mouillage entrainera une diminution d’un
facteur 10 aux coefficients U, U”, R', R”. Ce qui est attendu puisque les facteurs 10 et
0.1 se compensent. Il serait donc trés important de connaitre les densités exactes des

échantillons afin d’obtenir des coefficients fideéles a ces densités.



CONCLUSION

Les systemes de boites quantiques ont beaucoup d’avenir sur le plan technologique,
et les comprendre est un défi scientifique. Particulierement les systemes d’InAs/InP
ou I’énergie d’émission est dans une gamme treés intéressante pour des applications
concretes.

Les différents procédés de fabrication ont été décrits brievement et ont permis de
comprendre commeﬁt les processus d’épitaxie se produisent et donnent naissance a une
épaisseur critique. Celle-ci fait la démarcation entre une structure confinant ses porteurs
en une dimension, le puits quantique nommé couche de mouillage dans ces systemes,
et les boites quantiques, structures tridimensionnelles confinant ses porteurs en trois di-
mensions.

Lorsque des échantillons de ce type sont excités, des électrons ét des trous sont créés,
ils se lient ensemble pour former des excitons. Ils peuvent se recombiner pour émettre
de maniere radiative, ce qui a été tres bien observé grice a la photoluminescence.

La photoluminescence en température a permis d’observer des formes en S dans la
décroissance de I’énergie de gap en fonction de la température, attribuables a la ther-
malisation des BQs de plus haute énergie dans une distribution. Cette anomalie cause
ainsi une déviation aux courbes théoriques de Varshni pour des semi-conducteurs volu-
miques. Les largeurs de distribution ont aussi ét€ marquées bar une décroissance aussi
due 2 la thermalisation des BQs de haute énergie. A une certaine température, la largeur
augmente encore une fois a cause de la thermalisation, mais de 1’ensemble de la distri-
bution. Les échantillons 206Fe et 207Fe étaient peu contrastés en intensité et surtout en
énergie dans les spectres, ce qui a rendu I’analyse plus difficile, et les résultats moins

concluants. Les mesures ont aussi permis de vérifier la fiabilité du cryostat a doigt froid,
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puisque les deux séries de mesure de I’échantillon 205Fe ont donné les méme résultats.

La PLE a permis d’observer les états Xcmy;, et Xcmyy, de la couche de mouillage
des échantillons étudiés, ce qui a aussi montré une différence entre ces états pour les
échantillons 200 et 148EP, les premiers ayant une couche de mouillage de 2 MC, alors
que I’échantillon [148EP a une CM de | MC. Les différences en énergie entre les états Xj;,
et X, ont été comparées pour les différentes boites quantiques de ces échantillons aux
prédictions du modele K-P pour des puits quantiques carrés d’InAs ayant une contrainte
différente. Malgré ces approximations, puisque qu’il ne s’agit pas de PQs mais de BQs,
qu’ils ne sont pas carrés et que la contrainte soit différente, les résultats sont excellents
et permettront de servir de base pour une amélioration aux simulations.

Les modeles des articles [6], [7] ont été décortiqués afin de rendre compte des connais-
sances actuelles des processus de capture et de fuite des excitons dans un systeéme de
boites quantiques. Les groupes de Sanguinetti et Sercel assumaient que les excitons tom-
baient directement dans la couche de mouillage a partir de la barriere et ne permettaient
pas une recapture apres une fuite vers la barriére. La capture directement de la barriere
vers les BQs n’était pas incluse dans leurs modeles. Alors que le premier groupe affirme
qu’il s’agit d’excitons en argumentant que leur énergies d’activation ne peuvent pas étre
modifiées sans que les paramétrages soient altérés, le second groupe montre de plusieurs
manieres différentes qu’il s’agirait de paires non corrélées, un paramétre de leur modele
montrant clairement cette affirmation.

Le modele proposé a su rendre compte des points expérimentaux. Pour I’échantillon
205Fe, I’accord est remarquable, tandis que pour les autres, il est bon. Les résultats
obtenus montrent que la barriere joue un role important dans le peuplement des BQs.
Les coefficients de capture sont sensiblement les mémes pour la couche de mouillage et

les BQs, venant de la barriere. Fixer le taux de capture de la CM tel que fait dans les
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articles décrits au chapitre 4 et ne pas tenir compte de la capture des BQs venant de la
barriere semblent donc deux suppositions qui ne devraient pas étre faites.

La fuite quant a elle semble se faire principalement vers la couche de mouillage
puisque 1’énergie d’activation est beaucoup plus grande pour se rendre 2 la barriére. A
haute température, les deux fuites sont plus compétitives cependant. Il semble donc clair,
a la lumiere des résultats obtenus, que la barriére et la couche de mouillage jouent un
role actif dans la capture et la fuite des excitons dans les systémes de boites quantiques.

Les coefficients d’émission radiative de la barriére et de la couche de mouillage sont
de I’ordre du GHz, ce qui est trés raisonnable et concorde avec les temps de vie générale-
ment observés. Ils sont un peu plus élevés que ceux des BQs puisquelceux-ci pouvaient
aussi inclure I’émission non radiative. Des mesures de PLRT seraient nécessaires afin de
corroborer ces résultats.

De plus, toutes les optimisations donnaient un y? deux fois plus petit pour un para-
métrage considérant les porteurs comme une paire non corrélée. De plus, pour certains
échantillons, des remontées en intensité n’€taient pas reproduites lorsque les simulations
considéraient un exciton. Ce qui corrobore les résultats du groupe de Sercel concernant
une paire non corrélée. Les €nergies d’activation obtenues sont aussi un bon signe que
cette conclusion est fondée, puisque les €nergies optimisées et les énergies lues graphi-
quement dans la PL sont similaires.

Finalement, d’un point de vue expérimental, les expériences se sont trés bien dérou-
I€es, et les résultats tirés des mesures sont assez précis pour permettre un bon suivi en
température ou en longueur d’onde d’excitation. Un point important mais qui n’était pas
possible de controler, sont les échantillons. Les €chantillons 206Fe et 207Fe n’avaient
pas un assez grand contraste pour permettre de traiter avec précision les caractéristiques

des BQs. La possibilité de fabriquer soi-méme les €chantillons serait donc un grand
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avantage afin de mieux les caractériser. D’un point de vue théorique maintenant, le mo-
dele, quoiqu’il donne des résultats orientant une interprétation physique, n’est pas en-
core complet et les valeurs retournées ne peuvent pas étre prises comme absolues. Par
exemple, il pourrait €tre intéressant d’ ajouter des segments a la couche de mouillage pour
permettre une meilleure couverture en énergie. La méme chose pourrait étre faite pour
la barriere. Des mesures de PLRT seraient aussi extrémement utiles, ce qui permettrait

d’éliminer deux parametres dans I’ optimisation.
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Figure 1.1 — Fiche technique des lames séparatrices et détecteurs du spectrometre BO-
MEM. ‘ '




