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Sommaire

La présente étude des excitons dans des puits quantiques de
In,Ga As/GaAs a été effectuée en utilisant l'effet photovoltaique. Elle décrit, en
premier lieu, I'évolution de l'exciton observée dans des spectres de photocourant en
fonction du champ électrique par l'observation d'un déplacement des raies des
différentes transitions vers les longues longueurs d'onde et l'observation des
transitions interdites (n # n'). Un affaissement des transitions y est aussi mesure
suite a I'application d'un champ élevé. D'autres mesures ont été obtenues en faisant
varier simultanément deux paramétres, soit la température et le champ électrique.
On remarque alors une circonvolution entre ces deux influences externes,
observant une ionisation d'origine thermique et électrique des excitons qui requiert
des champs électriques plus forts pour des températures plus faibles ou des champs
plus faibles pour des températures plus €élevées. Cette étude décrit ensuite
I'évolution de l'exciton associé & la transition quantique 11H observée dans des
spectres de photovoltage et de photocourant en fonction de la température. Les
spectres obtenus montrent une croissance abrupte de l'intensitc intégrée de la raie
excitonique de 6K a 87K qui reste ensuite constante jusqu'a la température de la
piéce. Cet effet est dii & 'ionisation thermique des excitons dans le puits.

Cette étude s'attarde, en deuxiéme lieu, au photovoltage attribué a la
dissociation des excitons 4 haute intensité lumineuse & linterface métal-semi-
conducteur dans un cristal de cuprite (Cuy0). Les résultats indiquent qu'il peut y
avoir condensation des excitons ainsi que transport suprafluide a travers le cristal a
trois dimensions. Le méme processus a été répété mais en utilisant un puits
quantique simple de In,Ga).,As/GaAs, c'est-a-dire un semi-conducteur a deux
dimensions. On peut observer une variation de la vitesse et de l'intensité du signal

des porteurs en fonction de la densité des particules excitoniques bidimensionelles,



de la température de P'échantillon et de la distance d'excitation. Les résultats ne
démontrent cependant pas de condensation des excitons ou d'état suprafluide dans
le puits, puisquaucun changement, entre la phase suprafluide recherchée et la
phase diffusive, n'est clairement apparent. Un transport diffusif est cependant
observable: en effet, des calculs de vitesse de diffusion des porteurs libres ont été
obtenus et sont comparables a d'autres mesures faites auparavant par d'autres

méthodes.



Abstract

The photovoltaic effect was used to study the excitonic transitions in
In,Ga;_xAs/GaAs single quantum wells. This work describes at first, the evolution
of the exciton observed in photocurrent spectra as a function of the applied electric
field. The effect shows a shift of the transition towards longer wavelengths and
forbidden transitions (n#n') are detected. A decrease of the integrated intensity and
a broadening of the 11H transition are also observed. Some measurements were
taken by simultaneously changing two parameters, the temperature and the electric
field. We observed a convolution between the two external influences, a thermal
and electric ionization of the excitons that requires a strong electric field at low
temperature or a weak field at high temperature. This study then describes the
evolution of the 11H exciton (observed in photovoltage and photocurrent spectra)
as a function of temperature. The spectra obtained show a large increase of the
integrated intensity of the excitonic line between 6K and 87K, and no increase at
higher temperature. This is due to the thermal ionization of excitons in the well.

In the second chapter, the photovoltaic signal aitributed to high density
excitons dissociating at a metal-semiconductor interface in a cuprite (Cup0)
crystal is measured. The results indicate possible condensation of the excitons and
superfluid transport through the three dimensional crystal. The process was
repeated for a two dimensional configuration, a InyGa].xAs/GaAs single quantum
well. We observed a variation in the carrier velocity and intensity as a function of
the bi-dimensional excitonic particles density, the sample temperature and the
excitation distance. From the results there is no evidence of a phase transition.
However, some diffusive transport properties such as the carrier velocity was

calculated and compared to previous measurements obtained using different

methods.
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Etude photoélectronique des excitons dans des
puits quantiques de InyGa1-xAs/GaAs.

Présentation

L'amélioration des techniques de croissance a ouvert la voie a un vaste
domaine de recherche en physique des dispositifs 4 semi-conducteurs. Un meilleur
contrdle des paramétres de croissance a permis de réaliser des structures
multicouches avec des interfaces abruptes 4 une monocouche prés. L'intérét des
structures multicouches est de pouvoir moduler spatialement la structure de bandes
des semi-conducteurs. La fabrication de ces structures modulées a donné naissance
4 de nombreux dispositifs opto- et micro-électroniques. L'apparition des
techniques de croissance, telles I'épitaxie par jet moléculaire (E.J.M.) et I'épitaxic
en phase vapeur aux organo-métalliques (E.P.V.O.M.), combinée a la diversité des
matériaux pouvant éire utilisés par ces techniques ont largement contribué a l'essor
de ce domaine de recherche.

Cette thése porte sur I'étude photoélectronique des excitons dans des puits
quantiques de InyGaj,As/GaAs. L'étude est principalement séparée en deux
chapitres. Le premier présente plus spécifiquement ['évolution de l'exciton 11H
sous plusieurs perturbations externes, entre autres une variation de la température
et/ou du champ électrique. L'application combinée ou individuelle de ces
perturbations externes démontre des résultats tres intéressants en ce qui a trait &
Iionisation des excitons associés a la transition quantique 11H.

Le deuxiéme chapitre se spécialise sur une tentative d'observation de la
condensation des excitons (qui sont des bosons) dans un systeme a deux

dimensions, c'est-a-dire les puits quantiques. La condensation Bose-Einstein fait

15



l'objet depuis plusieurs années maintenant de maintes recherches expérimentales
mais, a l'exception du cas de I'hélium IV sous le point lambda, peu de preuves,
jusqu'a récemment, n'ont été observées. On présente ici une technique a la fois
simple et précise d'observer une condensation des excitons dans différents
systémes. Sous une température critique et au-dessus d'une densité d'excitation
critique, il serait possible d'observer une condensation des excitons dans des semi-

conducteurs.

Quelques résultats de cette thése ont été présentés a deux conférences

importantes :

- CLEO (Conference on Lasers and Electro-Gptics) / QELS (Quantum
Electronics and Laser Science Conference). (conférence invitée)

Baltimore Convention Center

Baltimore, Maryland

May 2-7, 1993

Excitonic Superfluidity in Cugg, A. Mysyrowicz, E. Fortin, S. Fafard, E. Benson
and G. Lafreniére, in Quantum Electronics and Laser Science Conference, 1993
OSA Technical Digest, Section B Vol 3, p67.

- Conférence de I'Association Canadienne des Physiciens.
Vancouver, Canada
Du 13 au 16 juin 1993

Excitonic Superfluidity in Cu0, E. Fortin, S. Fafard, E. Benson, G. Lafrenicre
and A. Mysyrowicz, Physics in Canada, Vol 49 number 3, p55 (1993).
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Chapitre I

Evoliiion de I'exciton 11H dans un puits quantique
simple de InxGa1-xAs/GaAs

1.1 Introduction

L'étude des propriétés optiques d'un semi-conducteur donne un grand
nombre d'informations sur sa structure de bandes. C'est ce qui explique que, depuis
plus de quarante ans, la spectroscopie du solide soit devenue un outil important de
la physique de I'état solide. La mesure de la lumiére transmise ou réfléchie par ce
semi-conducteur requiert l'utilisation d'un détecteur, ce qui accroit la complexité
expérimentale et peut étre une source de bruit. Pour pallier cet inconvénient, la
spectroscopie par photoconductivité a été introduite. Grdce a cette technique, le
semi-conducteur lui-méme joue le réle de détecteur; cependant, une mesure par
photoconductivité implique l'utilisation d'une source extérieure de voltage qui
peut, elle aussi, étre une source de bruit. L'outil idéal de mesure parait donc étre
l'effet photovoltaique ou la lumiére incidente crée, entre deux €lectrodes déposées
sur I'échantillon, une différence de potentiel que l'on prouvera reliée au coefficient
d'absorption.

Plusieurs recherches ont été faites sur les puits quantiques & semi-
conducteurs. Etudiant différents matériaux comme le InGaAs/GaAs ou le
GaAs/AlGaAs, certains chercheurs ont concentré leurs efforts sur les spectres
photovoltaiquest!-1, de photocourantl!2,1.3,1.4], de photoluminescence ou

d'électroluminescencel!-5.1.6] alors que d'autres se sont penchés sur la dépendance
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en champ électriquel!-7] ou ont analysé les propriétés optiques et ¢électro-optiques
des puits quantiquesl!-8,1.9). Enfin, d'autres encore ont étudié les excitons dans les
puits quantiques. Toutefois, pev de recherches nous renseignent pour le moment
sur l'effet de la température sur l'évolution de l'exciton associé a la transition
d'origine quantique |1H tel qu'observé en photovoltage ou en photocourant. C'est
le but principal du travail présenté dans ce chapitre. D'autres mesures ont €té
enregistrées en appliquant sur le puits quantique non seulement une variation de la
température mais aussi un champ électrique variable dirigé perpendiculairement
(dans la direction de croissance) au puits. L'application de ces deux parameétres
montrera une convolution du point d'ionisation maximal des excitons 11H dans le
puits. Ajoutons que I'évolution des spectres lors de 'application de différents
champs électriques sur I'échantillon y est aussi analysée.

Dans la premiére partie de ce chapitre nous rappellerons quelques ncaons
fondamentales sur les niveaux d'énergie d'un puits quantique, les transitions
interbandes, les excitons et 'effet photovoltaique. Nous nous attarderons ensuite a
examiner l'effet du champ électrique et de la température sur les niveaux d'énergie
dans un puits quantique. Les dispositifs expérimentaux et les méthodes de mesure
seront décrits dans la deuxiéme partie et la description des échantillons y sera
donnée en détail. Nous terminerons ce premier chapitre en présentant l'essentiel
des résultats expérimentaux et des conclusions qui auront été tirées au fur et a

mesure,
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1.2 Evaluation théorique

1.2.1 Niveaux d'énergie d'un puits quantique simple.

Un puits quantique simplel!-10] est composé d'une seule couche mince d'un
matériau P entre deux couches plus épaisses d'un matériau B. Le matériau B
posséde un gap d'énergie (différence d'énergie entre la bande de valence et la
bande de conduction) plus grand, formant une barriére de potentiel, que P, formant
un puits de potentiel ou puits quantique (figure 1.1). Les porteurs sont donc

.. TN confinés dans le matériau P, c'est-a-dire dans le puits
-

quantique.

L=
&\\\\\;\\\&\\\\\\\Q Les niveaux d'énergie dans la bande de conduction
\ A

N
R N N

N A n . , N
i\}\\\b\\%\\ i\\\\\Q‘k& peuvent étre calculés assez facilement dans I'approximation
Fig. 11 : Puits de lafonction enveloppel!-11.1:12] et en utilisant le modé¢le
quantique simple.

de Kanell.13] pour décrire les états des électrons et des

trous des matériaux P et BI1.14],
En utilisant ces approximations dans le cas des électrons, il est possible de

montrer que la fonction d'onde prend la formel!.15):
ik -
v =2 e ui (F),(2) (L.1)
PB
ol z est la direction de croissance, k, le vecteur d'onde transversal des électrons et

u ;(7) la fonction d'onde de Bloch dans les matériaux P et B. ¢ est la fonction

enveloppe et est déterminée par l'approximation de [I'équation de

Schrodinger(1.10,1.16] ;

(— - nf'.(z)%Jr\/‘,(zz)]xn(z)= E,1.(2) (1.2)
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ou m* est la masse effective des électrons des matériaux P ou B, V(z) I'énergie du
niveau fondamental de la bande de conduction et E, I'énergie des porteurs
confinés.

Dans l'approximation d'un puits quantique infiniment profond (Vg—0)
(figure 1.2), la solution de I'équation 1.2 est trés simple, puisque la fonction d'onde
doit étre zéro dans les couches confinées du matériau B. Prenant z, l'abscisse a
Porigine a une interface, la solution de A\ Vo
I'équation 1.2 devient donc = sin{nmz/L), n étant : L, ;
un entier pair ou impair. L'énergie E, est —~
simplement n?*(x?7*/2m°1?). De I'équation n=3

—

(1.2) on obtient alorsi!-10] ;

Cas a une dimension, Vy —w0 :

n=2
—( Jri—--)d’wcwf=ﬁw (1.3) ~———
2m
n=1
mo(anY
E = [—-) n=123,.. (1.4)
2m \ L,

Fig. 1.2 : Niveaux d'énergic ct
nnz fonctions d'ondes d'un  puits
(1.5) quantique infini.

Yy, = Asin

4

La solution quantique pour les trous, un peu plus compliquée et que nous ne
décrirerons pas ici, est présentée dans plusieurs livres et publications, La référence
[1.17] donne une description détaillée d'une solution pour ce genre de probléme.

Dans un puits quantique, l'interface des deux matériaux semi-conducteurs
est soumise & une tension éElastique dans les couches. Pour une certaine
concentration d'indium, I'épaisseur de la couche formant le puits doit étre plus
petite qu'une épaisseur critique L I!.13,1.19] en vue d'obtenir une bonne qualité de

couche, ou l'interface des deux matériaux est totalement accommodée par la
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tension élastique. C'est dans cette limite seulement que la couche formant le puits
est soumise a cette tension avec une amplitude indépendante de son épaisseur.
Sous cette tension, le gap d'énergie du InGa;.As qui forme le puits croit
uniformément et il s'ensuit une dégénérescence des niveaux de la bande de valence

(figure 1.3). La bande d'énergic des

trous lourds se déplace alors vers les
a) b) ’ . ’

hautes énergies et celle des trous légers

se dirige vers les énergies plus basses.

Ces niveaux d'énergie des trous lourds

et légers seront présentés plus loin.
Les solutions de ces niveaux
d'énergie et les transitions associces

Fig. 1.3 : a) Bande dc conduction ct bandes dans un puits quantique sont
dc valences d’un semiconductcur. b) bande
de conduction ct bandes dc wvalences
soumisent & une tension élastique dans les
couches due a linterfacc des deux

semiconducteurs. matériau semi-conducteur sont

représentées schématiquement a la

figure 1.4. Les caractéristiques d'un

données par ses bandes d'énergie de valence (E,), de conduction (E), les masses
effectives (m*) des porteurs de charge dans ces bandes et surtout par la différence
d'énergie E.~E,=E,, c'est-a-dire la bande interdite a travers laquelle se font lcs
transitions électroniques dans les matériaux massifs purs. Le matériau de bande
interdite plus petite (Egp), dans le cas présent le InyGa;_,As, forme un puits carré
de potentiel pour les porteurs de charge. Le matériau de bande interdite plus
grande (Egp), dans ce cas l. GaAs, forme une barriére de potentiel de hauteur V,
pour les électrons, de V,, pour les trous lourds et de V, pour les trous légers.

Les positions des niveaux d'énergie quantique dans les puits dépendent
entre autres choses de la largeur des puits (Lp) et de ia hauteur des barriéres et

donc de la concentration (x) du puits quantique simple fait de In,Ga)_xAs.
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Par des méthodes optiques, il est possible d'étudier différentes transitions

cntre niveaux quantiques dans le puits. Plusieurs transitions sont identifiées sur la

figure 1.4. Par exemple, la transition 11H, qui est ici principalement étudiée,

B

Egb

/I\ 11H

Eop

Fig. 1.4 :

P B
% Lp .% N\
—x e2
Ve
— T el
A\ 74
21L
12H AN
N/ h1 Von
h2
N
e = XZI ---------------- X VL
1L

Bandes d'éncrgic correspondantes d'un puits quantique ct

quelques transitions possibles entre la bande de valence ct la bande de

conduction.

correspond & la transition de I'électron passant du premier niveau des trous lourds

de la bande de valence au premier niveau d'énergie de la bande de conduction,

tandis que le 21L représente la transition de I'électron passant du premier niveau

des trous légers de la bande de valence au deuxiéme niveau d'énergie de la bande

de conduction. Ces différentes transitions, qui subissent cependant l'influence des

effets excitoniques, ont été étudiées sous plusieurs conditions et seront présentées,

analysées et discutées a la section 1.3.
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1.2.2 Les excitons

Les propriétés fondamentales de I'exciton ont été¢ largement décrites et on
peut se référer aux articles de Elliott [1.20], Haken [1.21], Nikitine[1.22],
Knox[1.23] et Gross [1.24] pour une description compléte du phénoméne
excitonique.

Dans un semi-conducteur ou un isolant parfait I'état fondamental cst décrit,
en théorie des bandes, a l'aide de la bande supérieure complétement occupée, dite
bande de valence, et de la premiére bande vide, dite bande de conduction. Sous
l'action d'une perturbation extérieure, il est possible d'exciter le cristal, un électron
quittant la bande de valence pour la bande de conduction. L'interaction entre cet
électron et le trou créé dans la bande de valence peut étre décrite comme une
interaction coulombienne écrantée. L'électron subit l'influence du trou ct il en
résulte la formation d'une paire liée électron-trou appelée exciton, qui peut s¢
traiter par analogie avec l'atome d'hydrogéne conduisant ainsi a une série de
niveaux énergétiques discrets.

1.2.2.1 Les excitons dans des semi-conducteurs massifs.

La représentation la plus simple d'un exciton est celle d'un électron et d'un
trou orbitant I'un autour de l'autre sous l'effet de la force coulombienne écrantée.
Le systéme de I'exciton est donc semblable 4 celui d'un atome d'hydrogéne ct les
états de I'exciton sont quantifiés. Par contre, il est nécessaire ici de tenir compte de
la constante diélectrique du cristal, celle-ci reflétant les effets d'écrantage et les
interactions de tous les atomes du cristal avec I'exciton.

Considérons un modéle simple ou les bandes d'énergie pour les bandes de

conduction et de valence sont données respectivement par:
21,2
h k- ( l '6)

E.=E,+
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24,2
et Ev-—-—h k, (1.7)
2m,

ceci pour des bandes paraboliques simples. Le mouvementl!-25] des électrons dans
la bande de conduction et des trous dans la bande de valence s'obtient alors par
I'équation de Schrodinger pour F'exciton:

2

h? h?
{— =V ‘z_:,FVz -%}\u(r) = Ey(r) (1.8)

h o

ol les électrons de la bande de conduction et les trous de la bande de valence
possédent une masse effective mg* et mp* respectivement, et interagissent I'un
avec l'autre sous la force coulombienne modifiée par la constante diélectrique du
cristal k.

Les solutions de l'équation (1.8) donnent une série de niveaux discrets

d'énergie donnés parl!-23]:

E, = ——r-;zi (1.9
. e’
ou R..= o (1.10)

Ry est le Rydberg excitonique dans l'approximation de la masse effective, k, la
constante diélectrique, n un entier = 1 indiquant les différents états de I'exciton, e

la charge de I'¢lectron et u la masse réduite de I'exciton obtenue par :
g p

1 1

1
p o m; m,

(1.11)

L'énergie E, est reliée a I'énergie de I'état correspondant de l'atome d'hydrogéne
gie by P Yy

(E}) par :

E =B _gH (1.12)
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ot m est la masse de ['électron libre. L'énergie de l'exciton par rapport a I'énergie

du gap est :

R..
E,.=E, +E, =E, - — (1.13)

Donc, le spectre d'absorption des photons & quelques meV sous le gap d'énergic E,

formera dans cet exemple, une série de lignes discrétes.

En pénéral, les états excitoniques sont observés dans des cristaux semi-
conducteurs relativement purs, ce qui est attribuable a un bon nombre de raisons,
Premiérement, l'interaction électron-trou est grandement perturbée par la présence
de porteurs libres. Casellal!-26] a indiqué que, pour une concentration d'impuretés
plus grande que Ny=5x10-2a;-3 oul a, est le rayon de I'exciton, aucun état d'exciton
lié n'existe. Pour le GaAs, ou a, = 160;\, la plus grande concentration de porteurs
N, correspond a 2x10°cm™. Ceci indique que des excitons liés ne peuvent
exister dans des semi-conducteurs fortement dopés. En plus des effets des porteurs
libres, la présence d'une grande concentration d'impuretés résulte en un
élargissement des lignes d'absorption excitonique. Donc au dessus d'une certaine
concentration d'impuretés, les spectres discrets sont effacés. Les états excitoniques
peuvent de plus étre perturbés par d'autres facteurs extérieurs. Nous nous
bornerons ici a donner les principales propriétés de l'exciton ainsi que son
comportement dans un puits quantique sous l'influence de deux perturbations : la
température et le champ électrique.

1.2.2.2 Les excitons dans un puits guantique de semi-conducteurs.

Pour les excitons dans des puits quantiques, c'est-a-dire le cas
bidimensionnel (2D), le traitement est similaire & celui des semi-conducteurs
massifs (3D). Les solutions liées de I'équation de Schrodinger de type

hydrogénoide sont respectivement(1-27} :
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E® =E

n _
EP =E, -

R

R

® (n—]/2)2

£xc

n2

(.14

(1.14)

(1.15)

On peut représenter I'énergie de I'exciton comme dans la figure 1.5. A

chaque niveau quantique du puits, il existe une série excitonique associée. La

figure 1.5 représente I'énergie de liaison de I'exciton associé a la transition 11H.

L'énergie de liaison de l'exciton est de quatre fois plus grande (éq. 1.14) dans le

systéme bidimensionnel, qu'elle I'est dans le systéme tridimensionnel. Se trouvant

dans un espace restreint de deux dimensions, celui-ci se trouve confiné et par

conséquent son énergie de liaison augmente. Par exemple, dans le cas du GaAs,

B ~0,05 et ko = 13, on obtient une énergie de liaison pour I'¢tat fondamental de

Bande de conduction

mesurée

.................... oo

Bande de valence

Fig. 1.5 : Représentation du gap d'énergic ct de
I'éncrgic de liaison de l'cxciton ou :

Egp: Gap d'éncrgic du puits.

E, : Energic dc I'¢tat n=1 du puits.

E,yc : Encrgic de liaison de l'exciton dans I puits.
Epesurce ¢ Encrgic de l'état n=1 correspondant de
Fexciton, et Egesuree™ E1-Eexe:
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I'exciton de = 4 meV, comparée a

~ | meV dans le cas
tridimensionnel.
Cette augmentation de

I'énergie de liaison permet, entre

autres, l'observation de raies

excitoniques en  absorption
jusqu'a la température ambiaate.
Ici, différentes transitions ainsi
la

l'exciton associé a

11H

que

transition dun  puits

quantique ont été observés dans
des spectres de photovoltage et
de

photocourant.  Plusieurs



résultats ont été enregistrés, certains en faisant varier un champ ¢lectrique
perpendiculairement appliqué au puits, d'autres en faisant varier la température, de

la température ambiante a la température de 'hélium liquide.

1.2.3 L'effet photovoltaique

Nous avons étudié, au cours de ce travail, 1a réponse de l'illumination d'une
barriére de potentiel & un contact métal-semi-conducteur, communément appelée
«barriere de Schottky». Cet effet, appelé effet photovoltaique, a ét¢ traité par
plusieurs auteurs [1.28,1.29,1.30], auxquels on fera référence dans I'élaboration
qui suit.

Si l'on considére un métal et un semi-conducteur dont les potenticls
dextraction sont différents, le contact métal-semi-conducteur dans son état
d'équilibre est représenté par :

=" +): =1, =0 (1.16)
ott les J sont des densités de courant, les indices -, +, m, s et 0 représentent
respectivement les électrons, les trous, le métal, le semi-conducteur et une barriére
non illuminée (figure 1.6a).

Si un photon d'énergie ho est incident a la barriére, deux transitions sont
possibles:

ho > qby, le photon induit alors une transition d'un électron du métal dans
le semi-conducteur (figure 1.6b);

ho >E,, le photon crée alors une paire électron-trou prés de la barriére
(figure 1.6b).

Dans notre cas, la transition du deuxiéme type est considérée. Comme dans
la plupart des semi-conducteurs, il est justifié¢ de considérer la mobilité des trous

comme négligeable par rapport a celle des électrons; la radiation incidente
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n'engendre qu'une densité de courant électronique Jf dans le semi-conducteur

(figure 1.6¢). La nouvelle condition d'équilibre implique un changement dans J7,.
On obtient donc une nouvelle équation d'équilibre :
e B R P LR (1.17)
Il en résulte que le métal se charge négativement et le semi-conducteur

positivement, créant ainsi une différence de potentiel q¢. J™, et JT sont reliés

parl1.28] ;
m_ m q¢
" =] - 1.18
i -oexp[kT] (1.18)
Si I'on définit :
1,=1,-1, (1.19)

I'expression 1.18 peut s'écrire comme

suit

ab = len[;—‘H) (1.20)

d'ou l'on tire la différence de potentiel
mesurée aux bornes de I'échantillon.

kT, (1
Vw=-a—ln(1—'+l) (1.21)

°

L'interprétation dun spectre

b) genres de transitions

photovoltaique est donc reliée a l'étude

89— %‘ de J¢ et nous nous proposons donc
S b

------------------------ = ¢ maintenant de dériver une relation

L entre Jd{w) et le coefficient

c} illuminde d'absorption o(w). J¢ sous éclairement

. . _ peut s'écrire :
Fig. 1.6 : Barriére métal-semi-conducteur.
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E Jo=0,E (1.22)

T ol op est la conductivité électrique
FW—% \ dépendant du coefficient d'absorption

o et E le champ électrique & la barriére.

Le profil de E a la barricre est censé

étre le méme que dans une jonction p-n

Métal Semi-conducteur abruptel1-28] et est illustré par la figure

Fig. 1.7 : Configuration du champ électrique a 1.7. Pour une énergie ho>E, le

unc barritrc métal-semi-conductcur d'aprés . . .
Szell-28), coefficient d'absorption est fort, ce qui

permet d'affirmer que tous les électrons
sont créés dans une région trés petite dont l'ordre de grandeur est, d'aprés Szc
[1.28], égal a la largeur de la zone d'épuisement (depletion width) W.
La conductivité peut s'écrire comme suit :
C¢ = GU,N; (1.23)
ol i, est la mobilité macroscopique des électrons et v la densité d'électrons créés
par la radiation incidente, que I'on peut écrire comme
N = na(o)e™ (1.24)
ou I, est lintensité du rayonnement incident, n l'efficacité quantique, o(w) le
coefficient d'absorption et t le temps de vie de la paire électron-trou. Si F'on
exprime E(x) par

E(x) = %(w ~x), (1.25)

ol £ est la permittivité effective du semi-conducteur et N, la densité des donneurs

ionisés, nous obtenons pour J{x) :

q’N
Ji(x)="—=p I nta(w)e " (W -x) (1.26)
€
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La densité de courant totale est donc :

w
J; =L J(x)dx =

N, unlum[w -

e-—u(m)w

+
a(ow) o(w)

] (1.27).

La relation J{w)-a{w) n'est pas simple, mais une analyse mathématique plus

poussée (annexe) montre qu'un maximum du coefficient d'absorption a(w)

correspond a un maximum dans Jg(w) et donc, d'aprés l'expression (1.21), cela doit

correspondre 4 un maximum de photovoltagel!-31.1.32],

contacts

Fig. 1.8 : Echantillon pour I'cffet photovoltaique.

1 : Contact ohmique d'indium (In).

2 : Barricre de Schottky faite d'or (Au).
3 : Puits quantique dc In,Ga,_,As/GaAs.

Dans notre cas, on
peut facilement transformer
en cellule photovoltaique
les échantillons utilisés ici
et décrits plus loin, comme
l'indique la figure 1.8. Un
contact ohmique d'indium
(In) est déposé sur le
substrat, et un contact d'or
(Au) semi-transparent,
formant une barriere de
Schottky, est déposé a la
surface de l'échantillon. On

peut donc mesurer le

photovoltage produit sous éclairement monochromatique variable (hv) a travers le

contact de Schottky. Comme cela a été dit auparavant, le photovoltage étant

directement relié au coefficient d'absorption, il est possible d'étudier les transitions

quantiques par spectroscopie photovoltaique.
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1.2.4 Effet d'un champ électrique appliqué & un puits quantique

Lorsqu'un champ électrique est appliqué perpendiculairement a un puits
quantique, on observe principalement quatre effets. Le premier effet, dii & une
symétrie alors brisée, est la possibilité de mesurer des transitions interdites, c'est-a-
dire lorsque n#n', n étant le niveau d'énergie des électrons dans la bande de
conduction et n' le niveau d'énergie des trous dans la bande de valence, Les second
et troisiéme effets résultant respectivement en un déplacement «effet Stark» et un
affaissement des structures du spectre vers les basses énergies, sont dus a la
déformation du puits lorsqu'un champ électrique est appliqué. Le quatriéme et
dernier effet, observé de fagon particuliére dans ce travail, est une augmentation du
photocourant (ou photovoltage) excitonique intégré, due en partie & une ionisation
des excitons par le champ électrique. Ce quatriéme effet sur les excitons n'est
observable qu'en spectroscopie photovoltaique et de photocourant, puisqu'il y a
dissociation des excitons résultant en un courant, alors que les trois autres effets
sont aussi observables en absorption(!.33.1.34] en photoluminescencell-6.1.351, en

réflectance etc.
1.2.4.1 Observation des transitions interdites.

Lorsqu'aucun champ électrique est appliqué au puits quantique, le puits de
potentiel est parfaitement carré (figure 1.9a). Dans ce cas, avec l'aide de I'équation
des énergies de transitions excitoniques confinées dans un puits quantiquel!-10} on
obtient :

E=hv"" =E_ + B, +EM -,

-

(1.28)
Egy est le gap dénergie du puits, ESy est I'énergie des électrons confinés et EM

I'énergie des trous lourds ou légers confinés, alors que Egy. est I'énergie de liaison

31



de l'exciton. Les lois de sélection pour les transitions optiques entre les interbandes

des trous et des électrons exigent que n=n'l1.10],

Z

N
rd
a) Sans champ élcctrique. b) Avec champ électrique.

Fig. 1.9 : Effct d'un champ électrique appliqué perpendiculairement sur un puits quantique.

Lorsqu'un champ électrique est appliqué perpendiculairement au puits
quantique c'est-a-dire dans la direction de croissance, les fonctions d'ondes des
électrons et des trous dans le puits sont déformées et déplacées dans des directions
opposées I'une de l'autre par la déformation du puits de potentiel. On peut observer
cet effet a la figure 1.9b. Cette déformation engendre une perturbation sur les lois
de sélection et les fonctions d'ondes permettant ainsi l'observation des transitions

interdites n#n'. La déformation du puits de potentiel augmente avec le champ
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électrique, et avec elle la probabilité d'observer les transitions n#n'. Un champ
électrique appliqué parallélement!!33.1.34] au puits quantique engendre de surcroit
une perturbation des lois de sélection et des fonctions d'ondes. Nous n'en
discuterons pas davantage dans le cadre de la présente recherche qui traite
principalement de l'action d'un champ électrique appliqué perpendiculairement sur

les puits quantiques.
1.2.4.2 Déplacement des structures du spectre vers les basses énergies.

Les effets optiques associés au mécanisme de Franz-Keldyshl!- 191 dans un
systéme tridimensionnel sont normalement trés limités; un grand champ électrique
appliqué tend, en effet, a effacer le signal d'absorption puisque le chevauchement
spatial des fonctions d'ondes des électrons et des trous diminue. Les cffets
excitoniques en champ électrique dans des matériaux massifs jouent un réle
relativement mineur, car il y a dissociation a champs plutdt faiblesl!-361,

Par contre, la situation est trés différente dans un puits quantique, qui
produit un effet appelé «Quantum Confined Stark Effect». En effet, un grand
déplacement en énergie des structures se produit suite a un changement majeur
dans le puits de potentiel (figure 1.9). De plus, un grand champ électrique (E) peut
étre appliqué méme si le voltage appliqué (V) est faible, puisque E=V/d et que
I'épaisseur de I'échantillon (d) est tres petite, tout en conservant un chevauchement
fini des électrons et des trous. Ceci est dil 4 la plus grande énergie de liaison de
I'exciton bidimensionnel.

Le déplacement en énergie peut étre calculé, d'une maniere soit
approximative telle que donnée par plusieurs auteurs dont G. Bastard et coll.
[1.37] et Lukes et Ringwood [1.38] ou soit exacte en utilisant les fonctions Airy
dans le cas d'un puits quantique. Le calcul est normalement simplifié puisqu'il est

question d'un confinement fort c'est-a-dire que I'énergie de confinement est plus
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grande que I'éncrgie de liaison de I'excitonl!-10l, 11 est remarquable que le champ
appliqué puisse conserver un fort signal excitonique jusqu'a 105 V/cm, alors que le
signal excitonique disparait a un champ de 103 V/cm dans du GaAs massifi1.10],
Ceci est causé par une énergie plus forte de liaison de I'exciton et une conservation
de la corrélation électren-trou suite au confinement des fonctions d'ondes dans un

puits quantique.
1.2.4.3 Affaissement des structures du spectre

L'affaissement des raies de transition avec l'augmentation du champ
électrique appliqué serait causé par la séparation spatiale des porteurs!!-10] induite
par le champ électrique. A champ nul, les fonctions d'ondes des électrons et des
trous sont symétriques par rapport au centre du puits. Quand un champ est
appliqué perpendiculairement au puits (figure 1.9), les distributions des électrons
et des trous sont dirigées dans des directions opposées et on observe alors un
élargissement des structures excitoniques. Il en résulte une augmentation de la
probabilit¢ de dissociation et une diminution du temps de vie, et puisque
AEAt =~ h, un élargissement et affaissement se produisent. Cet effet a été bien
mesuré a partir de spectres photovoltaiques en fonction du champ électrique
appliqué.

1.2.4.4 Augmentation du photovoltage et du photocourant excitonique

Tel que discuté plus haut, il est possible d'enregistrer des spectres de
photovoltage (PV) et de photocourant (PC) d'un puits quantique puisque la lumiére
incidente sur I'échantillon crée des porteurs libres qui peuvent ensuite étre
mesurésl!-39], 11 est aussi possible de mesurer le photocourant excitonique méme si
I'exciton est électriquement neutre. Une transition excitonique est observable en
photocourant étant donné qu'il peut y avoir ionisation des excitons a l'aide du

champ électriquel!-391. L'ionisation des excitons est aussi possible avec
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l'application d'une énergie thermique et son explication sera donnée en détail dans
la section suivante.

On peut facilement calculer le champ électrique minimal pour dissocier
I'exciton, c'est-a-dire un champ électrique del!.39.1.401 ;

F2 Eoe (1.29)
Q...

oll q est la charge de I'¢lectron, F le champ électrique et a ,, le rayon de Fexciton.
Par conséquent si, par exemple, on a une énergie de liaison de V'exciton de =~ 7
meV et un rayon excitonique de = 50 A on calcule alors qu'un champ électrique 2
14 kV/cm serait nécessaire pour ioniser un exciton. Au-dessus d'un champ
électrique de 14 kV/cm, une grande partie des excitons sera ionisée, pouvant ainsi
produire un courant. Par conséquent, plus le champ est élevé, plus le courant scra
élevé, résultant a la limite en une simple loi d'Ohm.

L'observation d'un affaissement des raies de transition permises ainsi que
I'apparition et I'affaissement des transitions interdites & champ électrique plus fort

sont aussi a prévoir.
1.2.5 Effets de la température sur les puits quantiques

L'augmentation de la température d'un semi-conducteur massif (3D)
entraine plusicurs effets. En premier lieu, on constate la dilatation et
l'accroissement des modes de vibration du réseau. Cette augmentation de la
constante de réseau résulte en une diminution du gap d'énergie, donc en un
changement décroissant dans les niveaux des bandes d'énergie. Deuxiémement,
l'augmentation de la population des phonons avec une augmentation de la
température fait élargir les niveaux d'énergiell-39). L'élargissement est induit par

les interactions avec les vibrations du réseau. Un troisiéme effet, particulierement
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intéressant dans e cadre du présent travail, est celui de I'ionisation thermique des
excitons lorsque I'énergie thermique excéde I'énergie de liaison de I'exciton, ce qui
devrait produire un accroissement du courant photovoltaique d'origine excitonique
lorsque la température augmente. Tous ces effets se répetent aussi a divers degrés

dans le cas des semi-conducteurs & deux dimensions comme les puits quantiques.
1.2.5.1 Effet de Ia température sur les niveaux d'énergie

Lorsque la température d'un puits quantique a semi-conducteur augmente,
elle a pour effet de diminuer le gap d'énergie. Une augmentation de la température
produit donc un déplacement des structures spectrales vers les basses énergies

qu'on peut évaluer par

1,23985
A(um)

On sait que E = hu = hc/A. Supposons que A = 1,24 microns, on obtient

E(eV)= (1.30)

_6,6x10MIx3x10"m /s
1,24x10 *m

=1,6x10"J, qui est leV par définiticn. On obtient

donc la formule utile de conversion E(eV) «> A(micron) (équation 1.30).

A une température beaucoup plus basse que la température de Debyel 1-39],
le gap d'énergie varie proportionnellement au carré de la température. Par contre,
au-dessus de la température de Debye, le gap d'énergie varie linéairement avec la
température. La dépendance du gap a l'égard de la température pour plusieurs

semi-conducteurs correspond bien a cette relation empirique! 141 :

TZ
ES(T)==ES(0)-%§;]§ (131)

ol E (0) est fa valeur du gap d'énergie 4 0 K, a et 8 étant des constantes. Dans le

cas du GaAs, o = 5.408x 10 eV/K et p = 204 KI1:42],
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1.2.5.2 Effet de la température sur la largeur des niveaux d'énergie d'un

puits quantique.

L'augmentation de la population des phonons causée par un accroissement
de la température fait élargir les niveaux d'énergie. Cet élargissement peut étre
décrit par la relation suivante, rapportée par Chemla et coll. [1.43,1.44]:

[(T)=T, + [, [exp(he,, / kD)™ (1.32)
ou [(T) est le facteur d'élargissement en fonction de T, Iy unc contribution
constante due a des inhomogénéités intrinséques, le second terme représentant
I'élargissement induit par les interactions avec des phonons thermiques, et /i
I'énergie d'un phonon LOI!-39] (mode optique longitudinal) dans le InGaAs. On
peut voir que lorsque T augmente, le facteur d'¢largissement I'(T) augmente aussi.
Donc, plus T augmente, plus l'effet d'élargissement sera apparent. Cet effet a déja
été mesuré, entre autres par E.R. Fortin et coll. [1.9] et B.Y. Hua et coll. [1.45], ct

est également observé dans les résultats que nous présenterons 4 la section 1.4.2.
1.2.5.3 Effet de la température sur le courant photovoltaique

Lorsque l'énergie thermique excéde l'énergie de liaison de I'exciton,

(kT > E__), ceux-ci sont thermiquement dissociés. Donc, lorsque les excitons sont

cxc.

formés a ia température de T > %, leur temps de vie est réduit ct leur énergie

s'élargit comme 8E=§, ol 8t est le temps de vie de l'exciton. L'effet de

Ionisation thermique des excitons sur des spectres de photocourants ct de
photovoltage a fait 'objet d'une étude assez poussée dans ce travail.

On se souvient qu'un exciton est représenté par un électron et un trou
orbitant I'un autour de l'autre sous V'effet de 1a force coulombienne écrantée; il est,

par conséquent, électriquement neutre et ne peut résulter de par lui-méme en un
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courant électrique. Cependant, lorsqu'il est dissocié thermiquement ou a l'aide d'un
champ électrique, il peut alors donner un courant qu'on pourra ensuite mesurer. On
devrait alors s'attendre, si le champ appliqué est nul, & un accroissement du courant
photovoltaique d'origine excitonique a mesure que la température augmente,

jusqu'a l'obtention d'une ionisation maximale, soit un photocourant constant.

1.3 Techniques expérimentales

1.3.1 Préparation et croissance des échantillons

Les échantillons utilisés ici consistent en des matériaux semi-conducteurs
synthétisés. Ces matériaux sont artificiels en raison de leur composition du groupe
I11-V, ici InAs et GaAs ou leurs alliages, et de leurs structures. Les échantillons
(figure 1.10), sont composés d'un substrat de GaAs dopé au silicium (Si)
(n =1x10"cm™) de l'ordre de 1/2mm d'épaisseur puis, d'une couche intermédiaire
de GaAs (de 1 & 1,5um) qui sert aussi de barriére, d'un puits quantique simple fait
élabore

de InxGaj_xAs par

croissance épitaxiale en phase vapeur

aux organo-métalliques E.P.V.O.M.

X
\\\\\s\i\‘! et,
\ couverture de GaAs (850A) servant

\\\\\\\\ de Ces

L
1 2 3 4
Fig. 1.10 : Description des échantillons.
1 : Substrat de GaAs dopé au silicium
(n=1%10"cm"?) de Imm.
2 : Couche intermédiaire de GaAs variant
icide 1 a 1,5 microns d'épaisscur.

pour finir, d'une couche

deuxiéme barriére.

échantillons ont été fabriqués a
des

microstructures du Conseil national

'Institut sciences des

3 : Puits quantique simple de In,Ga; _,As.
4 : Couche couverture de GaAs (850.&).
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retrouve plus de détails sur la technique de croissance au renvoi [1.46].

Une électrode d'or semi-transparente (~100A) a été déposée sur la couche
couverture de GaAs, formant une barriére de Schottky, et un contact ohmique
d'indium sur le substrat.

Dans ce premier chapitre, deux échantillons différents ont été analysés; le
tableau 1.1 représente les divers paramétres de croissance reliés a ces deux
échantillons. Aprés identification des raies spectrales a des transitions optiques
entre les niveaux quantiques du puits, il est possible de calculer, & partir de la
position énergétique, les valeurs réelles des paramétres du puits quantique simple.
Le tableau 1.1 renferme aussi les divers paramétres réels qui constituent le puits

pour ces deux échantillons.

1.3.2 Mesures de photovoltage et de photocourant

Echantillon n°l Echantillon n°2
Substrat de GaAs. |dopé au silicium. dopé au silicium.
n=1x10%cm> (Imm) |n=1x10"cm’ (I mm)
Couche
intermédiaire = de|d = lum d=1,5um
GaAs.
Puits quantique de |croissance actuel croissance actuel
In,Gay.,As. L,=100A L, =100£5A }L =80A L, =8545A
x=13,5% x=16%0,5% [x=16,5% x=16,6+0,5%
Couche couverture | 850A 850A
de GaAs.

Tableau 1.1 : Représcntation des divers paramétres formant les échantillons n°l ct n° 2.
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Les mesures prises durant cette recherche sont des spectres de photovoltage
(PV) et de photocourant (PC) & plusieurs températures et sous des champs
électriques divers. La figure 1.11 montre le montage expérimental utilis€ pour ces

différentes mesures.

— —
o o .i‘l
4 x i | spectrométre
cryostat : | : source
: lumineuse
et / 3 I
échantillon - ;o
. ——-10* -0O-
1

Vo

source de tension % g
A

miroir concave

Figure 1.11 : Montage cxpérimental.

: Filtre (O580)

: Sccteur mécanique.

: Réseau de diffraction.

: Amplificateur a détcction synchrone.
: Ordinateur,

o W —

Un miroir concave produit une image de la source lumineuse (lampe W-

iode 4 ampoule de quartz), & travers un filtre O-580 (éliminant I'excitation
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correspondant au deuxiéme ordre du réseau de diffraction), sur la fente d'entrée
d'un spectrométre ayant une distance focale de un metre. Celui-ci est pourvu d'un
réseau de diffraction de 1200 lignes/mm donnant une dispersion linéaire de 0,83
nm/mm 3 la fente de sortie. Le faisceau monochromatique sortant du spectrometre
est focalisé sur I'échantillon a l'aide d'un autre miroir concave. Le signal provenant
de l'échantillon est mesuré par les techniques habituelles, & savoir un secteur

mécanique et un amplificateur a détection synchrone.

| Typiquement, les
g % longueurs d'onde ont été balayces
échatillon sur environ cent nanometres
échantillon A <
< durant une période de 600
secondes, avec une constante de
f a temps de 300 millisecondes pour
l'amplificateur et une fréquence
de 17 Hz pour le secteur
a) Photovoltage b} Photocourant

. A mécanique.  Un  ordinateur
Fig. 1.12 : Circuit électriquc pour les mesurcs en

photovoltage et photocourant en fonction de la rattaché a la sortie de
température. A : Amplificateur a détection synchronc, r -
 résistance fixe << R de I'échantillon. I'amplificateur a été utilisé pour

numériser, entreposer et traiter
les données et asservir le monochromateur (spectromeétre).

Pour les mesures du photovoltage en fonction de la température,
I'amplificateur est directement branché aux bormes de I'échantillon, pour une
lecture directe du signal, comme l'indique la figure 1.12a. Pour le photocourant
(figure 1.12b), l'échantillon (d'impédance R) est branché en série avec une
résistance r (r<<R) et I'amplificateur est branché aux bornes de la résistance fixe r.

Pour bien mesurer un photocourant, il faut que r < 1% de R. En ce qui a trait aux

spectres du photocourant en fonction du champ électrique (figure 1.13), le circuit
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est le méme que celui pour les mesures du photocourant en fonction de la

température, sauf pour l'ajout d'une source de tension (V,), qui lui induira un
voltage D.C., branchée en série avec I'échantillon.

Plusieurs mesures, que ce soit en photovoltage ou en photocourant, ont été

faites en fonction de la température. Les spectres obtenus ont €té observes a des

températures pouvant étre

variées de 2 K a 300 K.

échantillon Plusieurs mesures

préliminaires  entre  les

Vo @ , © températures de 77 K a 300
r A K, ont été prises en utilisant

un simple cryostat en acier

inoxidable, fabriqué suivant

les plans de Fortinll47] a

Photocourant l'atelier du département. Les
Fig. 1.13 : Circuit électrique pour les mesures en échantiflons dans ce
photocourant cn fonction du champ ¢lectrique. Vo ’
source de tension, r : résistance fixc, A : amplificateur a cryostat, sont sous vide et

détection synchrone.
refroidis par contact avec le

porte-échantiflon (en cuivre) creux, rempli d'azote liquide. Pour les températures
pouvant atteindre les 2 K, le cryostat Janis, spécialement congu pour fonctionner a
I'hélium liquide, a été utilisé. Ce cryostat est ainsi constitué qu'il est possible de
pomper sur I'hélium liquide pour obtenir des températures au-dessous de 4,2 K. La
température de 4,2 K a 300 K est contrdlée par le taux d'évaporation de I'hélium
liquide et enregistrée par deux thermométres & proximite de I'échantillon. Les
températures sont fixes et trés précises puisqu'on retrouve un bon contact

thermique entre le réfrigérant (gazeux ou liquide) et I'échantillon.
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1.4 Résultats, analyses et discussion

1.4.1 Influence  d'un champ  électrique appliqué
perpendiculairement et/ou de la température sur un puits
quantique simple de In,Ga;_yAs/GaAs

Dans cette section, nous concentrons notre attention sur I'effet d'un champ
électrique appliqué perpendiculairementl!.33] sur un puits quantique simple fait de
In,Gaj_As. Le but est d'observer cet effet sur les différentes transitions retrouvées
dans le puits. Les différents spectres ont été obtenus en faisant varier non
seulement l'intensité du champ électrique mais aussi la température dc nos
échantillons. La variation de ces deux paramétres a donné des résultats fort
intéressants que nous analyserons et discuterons aux sections 1.4.1.2 et 1.4.1.3.

1.4.1.1 Influence d'un champ électrique sur des spectres de
photocourant.

Dans cette partie de l'expérience, des spectres de photocourant en fonction
du champ électrique appliqué perpendiculairement au puits quantique simple
(échantillon n°1) ont été mesurés. Le champ électrique appliqué permet alors
I'observation des raies de transitions interdites (n#n') (déja observées par d'autres
[1.9,1.48] avec des champs de l'ordre de 104-105 V/cm) et le déplacement et
l'affaissement de toutes les raies, permises et interdites, dans un spectre de PC, et
une augmentation du signal mesuré.

La relation entre le champ électrique et le voltage appliqué est donné par :

F=[E,

V,
— 1.33
1 (133)

ot F est le champ électrique total, F, le champ électrique induit par la barriére de

Schottky, V, est le voltage appliqué et d est I'épaisseur de I'échantillon. Donc, une

augmentation du voltage appliqué en polarisation inverse fait augmenter le champ
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électrique. Comme le champ électrique est fonction de I'épaisseur de I'échantillon
et du champ électrique induit par la barriére de Schottky (7 kV/cm et 10 kV/em
pour les échantillons 1 et 2 respectivement){1-49), celui-ci variera d'un échantillon 4
l'autre.

En appliquant un faible voltage =~ + 1,0 volt, le spectre de PC donne des
raies excitoniques correspondant aux transitions permises (n=n'"), similaires a celles
observées dans des mesures antérieures|!-9,1.6,1.35], Lorsque le champ électrique
appliqué augmente, de nouvelles raies apparaissent. Ces nouvelles raies ont été
identifiées comme étant des raies correspondant aux transitions interdites (n#
n")[1.10,1.50) La figure 1.14 nous présente clairement les raies associées aux
transitions 11H, 12H, 21H, 22H.

Un déplacement vertical des spectres a été effectué pour mieux visualiser

22H

e

Photocourant (un. arb.)

840 850 860 870 880 890

Longueur d'onde {(nm)

Fig. .14 : Spectres de photocourant de I'échantillon n®1 soumis 4 différents voltages appliqués
(volt) A T=77 K.
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les effets expliqués. Cette méthode sera répétée tout an long de cette thése si

nécessaire.

L'observation des transitions n#n' peut étre comprise en termes d'une

déformation du puits de potentiel causée par le champ électrique tel qu'expliqué

dans la théorie. Cette déformation affectant les fonctions d'ondes rend possible

'observation des transitions interdites!{1.51,1.52],

Un autre effet du champ électrique sur un spectre de photovoltage est le

déplacement des raies excitoniques vers les basses énergies («Quantum confined

Stark Effect»). La figure 1.15 nous montre le déplacement énergétique des

transitions observées a la figure 1.14.

1,47
22H
146{° ° o o °
[a]
1,45 4
1 A A
21H
A
3 a
& | A
B 144
-]
Jf
9 4 12H
1,43 - o o
[m]
[w]
1,42 ® e °
R 11H
-]
1,41 : : hd
05 -0,5 15

Voltage appliqué (Volt) E —

Fig. 1.15 : Energie des raics de la figure 1.14 en
fonction du champ électrique pour différentes
transitions & T=77 K. La grosseur des points est
indicative des erreurs.
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Un plus grand déplacement,
par comparaison aux autres (figure
1.15), en énergie de la raie 11H a la
température ambiante a déja été
rapporté par Wood et coll. [1.53] et
expliqué théoriquement par Miller et
coll. [1.54] et Brum et Bastard [1.55].
Les résultats théoriques suggérent
que les bandes avec des énergies plus
basses montrent un plus grand
déplacement que ceux ayant des plus
grandes énergies. Et c'est bien ce
résultat que I'on peut observer ici. Un
dernier effet observable sur la figure
1.14, et prédit par la théorie, est
l'affaissement et l'élargissement des

raies de transition avec



I'augmentation du champ électrique appliqué.

Quand un champ électrique est appliqué peipendiculairement au puits, les
distributions des électrons et des trous sont dirigées dans des directions opposées;
par conséquent la probabilité de dissociation augmente et un affaissement se

produit. Cet effet est particuliérement bien illustré sur la figure 1.16 qui représente

Photocourant (un. arb.)

860 865 870 875 880 885 890
Longueur d'onde (nm)

Fig. 1.16 : Raic cxcitonique associé¢ a la transition 11H pour différentes valeurs du
voltage appliqué (Volt) a T=77 K.

la raie excitonique associée a la transition 11H a diverses valeurs du champ
électrique.

Le comportement spectral de différentes transitions en fonction du champ
électrique a été étudié et montre bien les effets attendus et prédits par la théorie.
D'autres mesures de photocourant en fonction du champ éiectriquc ont été étudiées
ici, mais en faisant varier aussi la température de l'échantillon. C'est l'influence
simultanée de ces deux paramétres sur les niveaux d'énergie du puits quantique et

sur l'amplitude du signal du photocourant qui fera l'objet de la prochaine section.
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1.4.1.2 Photocourant en fonction du champ électrique et de Ia
température.

Avec l'augmentation d'un champ électrique appliqué perpendiculairement a
un puits quantique simple de In,Ga).4As, il y a accroissement du nombre de
porteurs libres d'origine excitonique. On doit donc s'attendre a ce que le
photocourant mesuré augmente, particuliérement dans la région excitonique. On
peut observer ces effets sur la figure 1.17 qui représente les spectres complets de
I'échantillon n°2 en fonction du champ appliqué a plusieurs températures. On
remarque sur ces spectres les transitions 11H, 22H et le gap du GaAs.

Comme cela a été mentionné dans la théorie, lorsque la température d'un
semi-conducteur croit, il y a dilatation et accroissement des oscillations du réseau.
Cette dilatation provoque un changement décroissant du gap d'énergie. On s'attend
donc a ce qu'il y ait déplacement de tous les spectres vers les basses énergies ou
longues longueurs d'onde, lorsque la température augmente. C'est ce qui est illustré
sur la figure 1.18 qui représente la position en énergie de certaines transitions en
fonction de la température. Le déplacement du gap d'énergie du GaAs en fonction
de la température y est illustré ainsi qu'une courbe théorique qui correspond bien a
la courbe expérimentale. Les deux autres courbes montrent le déplacement en
température des niveaux d'énergie 11H et 22H. Les deux courbes ainsi que le gap
du GaAs semblent bien suivre la méme pente, c'est-a-dire d'aprés la théorie, qu'a
basse température (inférieure & la température de Debye) I'énergie varie
proportionnellement au carré de la température et, a température plus haute que la
température de Debye, 'énergie varie linéairement avec T.

En théorie, forsque la température augmente, il y a élargissement des
niveaux d'énergie et la probabilité de recombinaison augmente. Il en résulte donc
un affaissement des raies de transition. Cet effet d'affaissement est bien observable

sur la figure 1.17. Passant de la température de 77 K a 225 K, on remarque bien
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Fig. 1.17 : Spectres de I'échantillon n°2, en fonction de la température pour plusicurs valeurs du
voltage appliqué.a:-0,3 V,b:0V,c:0,1V,d: 02V.
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que la transition 11H s'est affaissée.

Une autre observation, prédite par la théorie, est l'ionisation des excitons
par une énergie thermique ou par un champ électrique. L'ionisation des excitons
nous permet alors de mesurer un photocourant d'origine excitonique qui dépendra
de la température et du champ. La figure 1.19 représente le photocourant des raics
excitoniques 11H de la figure 1.17 en fonction du voltage appliqué pour plusicurs
températures. Il est facile de constater que, lorsque le champ augmente, l'intensité
de la raie excitonique augmente abruptement jusqu'aux alentours de 0 volt ct tend

a saturer vers la valecur de -0,3

1,55 T
volt. Ceci indiquc que
o l'ionisation des excitons
1l5 " u\ . N
q\ GaAs augmente jusqu'da 0 volt (un
u\ champ de 10 kV/em dii a la
a
21451 ™ barmriére de Schottky) et a
8 champ électrique plus fort, la
o A
= 22H , .
W& 1.4 A grande partie des excitons s¢
0o e trouve déja ionisée, donc le
135 0 11H photocourant tend a étre saturé.
' o
o Pour l'effet de la température,
on retrouve un plus petit signal
1.3 T T T -
70 120 170 229 aux hautes températures, dii a
Température (K) l'affaissement de la raic tel

Fig. 1.18 : Déplacement cn température des structures
spectrales en photocourant (V=0,3V). Les carrés
représentent le gap du GaAs cxpérimental et le trait fagon dont les spectres ont été
représente le gap du GaAs théorique. La grosscur des

points est indicative des crreurs. mesurés. On donnera plus de

qu'expliqué auparavant et a la
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résultats et plus de détails sur la

- - —0
0 transition excitonique 11H en
g fonction de la température dans
S . :
= une prochaine section.
=
. ———X
g ’ Nous avons étudié la
3 — .
< _o-71K réponse de spectres en
£ -g-8skK -
~0- 145K photovoltage  des  transitions
—A&— 185K
M- 225K énergétiques d'un puits quantique
0.2 0.0 0,2 04 simple de InyGaj.xAs en fonction

Voltage appliqué (Volt) E de deux paramétres, soit la

Fig. 1.19 : Photocourant du maximum de la raic
11H de la figurc 1.17 en fonction du voltage
appliqué pour plusicurs tempcératures.

température et le  champ
électrique.

1.4.1.3 Photocourant excitonique en fonction de la température et du
champ électrique.

Comme cela a été mentionné plus haut, un exciton est électriquement
neutre, donc il ne peut produire un courant électrique. Par contre, il est possible
d'ioniser les excitons, soit thermiquement, soit par l'application d'un champ
électrique, et de produire ainsi un courant que I'on peut ensuite mesurer. C'est cet
effet que cette section examine spécialement. On y présente, en particulier, des
mesures du photocourant excitonique 11H en fonction de plusieurs valeurs de
champs électriques appliqués perpendiculairement au puits quantique et ce, pour
des températures différentes, variant de 21 K & 309 K.

La figure 1.20 représente le photocourant intégré correspondant a la raie
excitonique 11H en fonction du champ électrique pour quaire températures
différentes. Nous avons calculé l'intensité intégrée et non seulement le point

maximal de la raie; puisquil y a affaissement sur augmentation du champ
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Fig.1.20 : Photocourant intégré en fonction du voltage augmente le champ, on
appliqué pour quatre différentes températures (échantillon
n2). observe une augmentation

abrupte du photocourant jusqu'a un point maximal. La présence d'un point
maximum a déja été observée dans d'autres spectres de photocourant en fonction
du champ électrique. En effet R.T. Collins et coll. [1.38] ont observé, dans des
puits quantiques de GaAs/Al,Gaj.¢As, un maximum de photocourant pour un
champ électrique de ~ 105 V/cm. Cela s'explique par le fait que, plus le champ
électrique augmente, plus il y a ionisation des excitons associés a la transition
11H, donc plus il y a de photocourant. On peut observer, par contre, que c¢ point
maximal survient & des champs électriques différents pour chaque température.
Des champs E__ plus faibles a des températures plus élevées y sont observés, ce
qui est trés logique puisqu'il existe une convolution entre le champ électrique et la

température. Fius la température est élevée, moins le champ électrique appliqué
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Fig 1.21 : Voltage appliqué
correspondant au maximum des
courbes de la figure 1.20 en
fonction dc la température.

doit étre élevé pour qu'il y ait ionisation des
excitons (figure 1.21). Ceci est aussi di a la
diminution de I'énergie de liaison de I'exciton
avec l'augmentation du champ électrique (thése
de Kevin Gibb 1992). Les excitons sont
thermiquement  dissociés  lorsque I'énergie
thermique avoisine leur énergie de liaison kT=
E,.. Si, par exemple, nous avons une énergie
de liaison de l'exciton de l'ordre de = 7 meV, on
peut facilement calculer a quelle température la
plupart des  excitons  seront ionisés

thermiquement.
kT 27 meV (1.34)

ot k est la contante de Boltzmann (8,6x10-5 eV/K) et T la température, on obtient:

T.281K (1.35)

Donc, au-dessus d'une température de = 81 K (valeur que nous pourrons

vérifier un peu plus loin & l'aide d'un graphique de l'intensité intégrée de la

transition 11H en fonction de la température), la grande majorité des excitons sont

thermiquement dissociés, donnant ainsi un courant que l'on peut mesurer. Par

contre, si les mesures sont prises lorsque T < 81 K, peu d'excitons seront ionisés

thermiquement mais pourront létre par l'application d'un champ électrique.

L'équation 1.36 nous donne le champ électrique que l'on doit appliquer pour

ioniser les excitons :

23]

sz (1.36)
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E.. étant 'énergie de liaison de 'exciton (~ 7 meV), q la charge de I'¢lectron et
a,. le rayon de l'exciton = 50 A pour le InGaAs. Considérant ces valeurs, on
obtient un champ électrique critique de = 14 kV/cm. Comme il existe déja un
champ électrique nduit par la barriére de Schottky de l'ordre de 10 kV/em, le
champ électri jue que nous devons appliquer pour atteindre I'énergie de liaison de
I'exciton est alors de :

Fp = F-Foy (137)
ou F,, est le champ électrique qui doit étre appliqué pour obtenir l'ionisation, F le
champ électrique nécessaire pour avoir ionisation et F,, le champ électrique induit
par la barriére de Shottky. On obtient F, de l'ordre de 4 kV/cm. Un champ de 4
kV/cm correspondrait ici 4 un voltage de ~ -0,3 V. La valeur expérimentale a T=0
(figure 1.21) est ~ -0,2 V. Par conire, pour 0<T<T;, méme si I'énergie thermique
KT n'est pas suffisante pour ioniser les excitons, un voltage appliqué plus faible (de
l'ordre de 0 V & -0,2 V) est alors nécessaire & la dissociation (figure 1.21). Clest
pourquoi, lorsque la température augmente, le point d'ionisation maximal se trouve
a un voltage plus faible.

Le but principal de cette étude sur l'ionisation de I'exciton par une énergie
thermique et/ou électrique n'est pas d'obtenir des valeurs précises de la température
ou du champ électrique d'ionisation, mais bien d'essayer d'observer I'effet conjugué
de ces deux paramétres, Des valeurs précises pour ce genre de mesures deviennent
beaucoup plus complexes, puisque d'autres paramétres exercent aussi leur
influence. Par exemple, le temps de vie des posteurs libres issus de la dissociation
des excitons est lui aussi affecté par la température et le champ. Cependant le but
principal, qui a été atteint, est de rendre observable I'ionisation, thermique et/ou
électrique, des excitons associés a la transition 11H dans un puits quantique de

InxGa 1 ..xAS.
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1.4.2 Signal photovoltaique et de photocourant sous une variation
de la température

L'effet de la température sur les niveaux d'énergie d'un puits quantique est
trés bien connu, et a beaucoup été étudié. Plusieurs de ces études ont été faites par
photoluminescence, absorptionl!-34] et photovoltagel! 431, mais peu ont utilisé des
spectres de photocourant, Cette derniére partie du premier chapitre étudie
I'évolution de spectres photovoltaiques et de photocourant en fonction de la

température.

1.4.2.1 Evolution de spectres photovoltaiques et de photocourant en
fonction de la température.

Lorsque la température d'un semi-conducteur croit, on constate un
décroissement du gap d'énergic engendrant une diminution en énergie des
différentes transitions retrouvées dans un puits quantique. Les figures 1.22 et 1.23
illustrent des spectres photovoltaiques et de photocourant de I'¢chantillon n°2 pour
plusieurs températures. On remarque bien quil y a déplacement de la raie
excitonique vers les longues longueurs d'onde & mesure que la température
augmente. La figure 1.24 représente le déplacement énergétique de la transition
11H en photovoltage et photocourant en fonction de la température. On observe, a
haute température, une dépendance linéaire avec celle-ci, tandis qu'a basse
température, une dépendance au carré de la température a été mesurée, comme
cela est prévu par la théorie.

La théorie a déja expliqué que, plus la température augmente, plus
l'interaction avec les ondes du réseau fait élargir la raie excitonique. On observe
aisément cet effet dans les figures 1.22 et 1.23, ou plus la température augmente,
plus la raie excitonique s'affaisse, c'est-a-dire diminue en amplitude et s'élargit. La

figure 1.25 représentant la largeur & mi-hauteur des raies excitoniques des figures
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Fig. 1.22 : Spectres photovoltaiques de la transition 11H de I'¢chantilion n“2 pour plusicurs
températures (K).
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Fig. 1.23 : Spectres de photocourant de la transition 11H de Féchantillon n°2 pour plusicurs
températures (K).
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1.22 et 1.23, en fonction de la température, illustre bien cet affaissement. Une
augmentation de la largeur a mi-hauteur en dessous de 40 K est ici observée et est
probablement due & un manque d'intensité du signal causant une grande incertitude
sur les mesures. De plus, l'affaissement est aussi en parti dii a la diminution du
temps de vie des porteurs. Un graphique du photocourant en fonction du temps de

vie des porteurs libres serait alors trés intéressant a comparer avec les résultats

obtenus.
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Fig. 1.24 ; Déplaccment énergétique de la transition 11H en photocourant ct photovoltage cn
fonction de la température.

Il est aussi possible de remarquer, autant pour les spectres en photovoltage
que pour ceux qui ont été pris en photocourant, une augmentation abrupte du
signal jusqu'a une intensit¢ maximale & une certaine température et, par la suite,
une descente plus douce jusqu'aux hautes températures. L'intensité intégrée (non
seulement la hauteur de la raie puisque son affaissement est aussi dépendant de la

température) des raies a différentes températures des spectres de photovoltage et
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de photocourant en fonction de la longueur d'onde sera analysée et discutée dans la

prochaine section.

22
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Fig. 1.25 : Largcur a mi-hauteur des raics excitoniques cn photovoltage ct photocourant ¢n fonction
de la température.

1.4.2.2 Intensité intégrée de la raie excitonique 11H en photovoltage et en
photocourant en fonction de la température

A basse température, lintensité de la transition excitonique 11H est trés
faible, que ce soit pour le photovoltage ou le photocourant. Cette faible intensité
sexplique par une ¢énergie thermique (kT<E,) plus faible que Iénergic de
liaison de 'exciton, les excitons n'étant & peu prés pas dissociés thermiquement.
C'est pourquoi on y mesure peu de photocourant ou de photovoltage. A basse
température, la recombinaison de l'exciton se fait directement, créant ainsi un fort
signal de photoluminescence et un faible signal de photocourant{!-8], Tandis qu'a
haute température, la dissociation des excitons se fait par l'intermédiaire d'états

libres, c'est-a-dire par recombinaison indirecte, on retrouve alors un faible signal
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de photoluminescence et un fort signal de photocouranti!-2.1:54]. A  haute
température, il devrait éventuellement y avoir saturation du photocourant et du
photovoltage due & l'ionisation totale des excitons. On devrait ainsi trouver a la
température T', oll on observe une saturation, I'énergic de liaison de l'exciton.
Plusieurs auteurs, dont J. Filipowicz et coll. [1.34] travaillant sur des puits
quantiques multiples de GaAs-AlGaAs et T.Lei, M. Toledo-Quinones et coll. [1.4]

travaillant sur des super-réseaux de GaAs-AlGaAs, ont mesuré un maximum de la
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Fig. 1.26 : Intensit¢ intégrée du photovoltage ct du photocourant de la transition excitonque
11H cn fonction dc la température.
transition quantique 11H autour d'une température de 90 K.

Selon la figure 1.26, on remarque qu'a une température d'environ 86 K, il
semble y avoir saturation, donc ionisation maximum, A partir de cette température,
on peut calculer I'énergie de liaison de l'exciton : Eqyc =k x 86 K =7 meV, valeur
que nous avons déja calculée et mentionnée. Il est donc possible, d'apres nos

résultats expérimentaux, d'évaluer I'énergie de liaison de l'exciton dans des puits
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quantiques. On observe bien, comme cela est prévu par la théorie, une saturation
du photocourant au-dela de T'. Par contre, pour le photovoltage, on remarque une
baisse non négligeable. Cette différence est due au montage expérimental: le
photovoltage est mesuré directement aux bornes de I'échantillon (le photovoltage
est donc dépendant de la valeur relative de la résistance de I'échantillon par rapport
a l'impédance d'entrée de l'instrument de mesure), tandis que le photocourant est
mesuré aux bomes d'une faible résistance fixe, et ne tient pas compte du
changement de la résistance de I'échantillon en fonction de la température.

Une étude approfondie en fonction de la température sur I'évolution de la
transition quantique 11H a été faite en Italie [1.57] (non publiée). Utilisant des
puits quantiques a super-réseaux de Al,Ga;(As/GaAs, les résultas obtenus,
montrent une diminution du PV et PC de 300 K & ~100 K et ensuite une
augmentation de ceux-ci de 100 K a 4 K. lis observent donc un minimum du signal
PV et PC autour de 100 K, qui serait dépendant de la largeur de barriére et relié a
deux effets compétitifs dus & un mécanisme responsable de I'effet tunnel.

C'est en partie aprés avoir analysé ces résultats que nous avons décidé de
vérifier les mesures obtenues puisque, d'aprés nous, I'explication physique d'un
faible PV ou PC ne pouvait se retrouver qu'a basse température et a faible champ
électrique. L'énergie thermique ou le champ électrique ne sont pas assez ¢levés
pour pouvoir ioniser les excitons, donc on ne peut mesurer qu'un faible PV ou PC,
Et lorsque la convolution de I'énergie thermique et celle qui est due au champ
électrique est assez élevée pour ioniser les excitons, un maximum de courant est
produit. Résultats observés ici.

11 a donc été possible de mesurer la dépendance de la transition excitonigue
11H mesurée en photovoltage et en photocourant en fonction de la température.

De plus, nous avons pu, a l'aide de ces spectres, calculer I'énergie de liaison de
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Iexciton associé a la transition quantique 11H dans un puits quantique simple de

In,Ga|_ As.

Conclusion

Les méthodes de spectroscopie photovoltaique nous ont permis de
caractériser des puits quantiques simples de In,Ga|. As/GaAs, plus précisément
de l'exciton associé a la transition 11H. Les résultats de I'effet photovoltaique en
fonction du champ électrique montrent bien un affaissement et un élargissement de
la raie ainsi qu'un déplacement du spectre vers lcs basses énergies. L'observation
de transitions interdites est aussi possible. D'autres résultats ont démontré
I'évolution en température de l'exciton associé a la transition 11H. Les spectres
identifient de maniére remarquable l'augmentation abrupte de l'intensité intégrée
de cette transition jusqu'a la température correspondant a l'ionisation thermique
compléte des excitons suivi d'une saturation du signal. Ces résultats permettent
entre autres d'évaluer directement de maniére expérimenrale l'énergie de liaison
des excitons dans un puits quantique.

L'effet combiné de la température et du champ électrique sur l'exciton
associé a la transition 11H a aussi été analysé. Ces résultats ont mis en évidence
une circonvolution entre ces deux paramétres, c'est-i-dire, un point d'ionisation
maximal des excitons di a l'effet combiné de la température et du champ
électrique. On retrouve une ionisation maximale aux plus hautes températures pour
un champ plus faible.

Un graphique tridimensionel, en fonction de la température, du champ
électrique et de l'intensité intégrée du signal, pourrait servir de preuve & l'appui de
cette complicité entre la température et le champ électrique sur l'ionisation de

I'exciton.
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Les études photoélectroniques sur les puits quantiques sont trés nombreuses
et en pleine expansion. Ce premier chapitre a ét¢ 'objet plus précisément de l'é¢tude
photovoltaique de l'exciton associé a la transition 11H. Le deuxiéme chapitre
portera sur ia méme méthode de détection, soit l'effet photovoltaique mais cn
espérant démontrer la condensation Bose-Einstein des excitons dans un systéme a
deux dimensions, c'est-a-dire les mémes puits quantiques étudiés dans le premicer

chapitre.
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CHAPITRE II

Transport des excitons dans un systeme a deux
dimensions, les puits quantiques

2.1 Présentation

L'objet de ce deuxiéme chapitre est I'étude de la possibilité de mesurer une
condensation des excitons dans un systéme a deux dimensions, le puits quantique.
L'expression deux dimensions est utilisé par simplification pour définir des
systémes quasi-bidimensionnels.

Cette condensation serait possible a trés basse température et avec une
grande densité d'excitation lumineuse. L'idée nous est venue & l'occasion d'une
expérience faite dans nos laboratoires sur la condensation de Bose-Einstein de..
excitons dans un semi-conducteur massif (de trois dimensions) trés pur, un cristal
de cuprite (Cu;0). Les résultatsi2-1.2.2] présentés a la section 2.3 et dont certains
sont déja publiés(23], portent & croire quiil y aurait observation des résultats
prédits par cette théorie tant étudiéel24.23], celle de la condensation de Bose-
Einstein. Aucune preuve expérimentale directe de la condensation des excitons
n'avait encore été publiée jusqu'a ce que ces expériences, effectuées depuis deux
ans, nous donnent de bonnes raisons de croire que les résultats obtenus concordent
bien avec la théorie.

Ayant eu de trés bon résultats sur la condensation Bose-Einstein des
excitons dans un semi-conducteur massif de Cu,0O, la tentation fut forte de faire la
méme expérience (expérience qui sera décrite en détail a la section 2.2), mais dans

un systéme i deux dimensions, c'est-a-dire les puits quantiques.
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Ce deuxiéme chapitre débutera par une introduction plus précise sur le
sujet, comportant une explication un peu plus détaillée de la condensation Bose-
Einstein (BE), ses caractéristiques et ses effets, Quelques notions théoriques
indispensables 4 la compréhension des résultats seront aussi données. Nous
enchainerons en donnant, dans la deuxiéme section, les techniques expérimentales,
une description des différents échantillons utilisés, les diverses techniques de
détection, et pour finir une présentation du montage expérimental et du systéme
cryogénique utilisé, La troisiéme section consistera en une courte présentation des
résultats obtenus dans un systtme a trois dimensions, qui nous aidera a
comprendre et a visualiser 1'effet de la condensation BE et la raison pour laquelle
les mémes expériences ont été répétées dans un systéme a deux dimensions. La
quatriéme section présentera les résultats obtenus dans des puits quantiques. Ces
résultats seront analysés, discutés et nous permettront, en conclusion, d'apporter de

nouvelles idées sur d'autres expériences qui pourraient étre faites sur ce sujet,

2.2 Introduction théorique

Un gaz dense dexcitons produit par photoexcitation laser dans un semi-
conducteur, a basse température, est un systeme idéal pour étudier les propriétés
physiques d'un gaz quantique Bose-Einstein (BE)I26. Dans un tel systéme,
constitué de particules libres a spin entier, les statistiques BE requiérent une
densit¢  d'occupation  dans  I'état excit¢ de la  formel27l
f(E,n,T)={exp[(E~ n)/k,T]-1}", ou E est I'énergie cinétique d'une seule

particule et T la température du gaz. Le potentiel chimique p est déterminé par la

condition: N = J. f(E,u, T)D(E)x dE, ot N est le nombre de particules dans I'état
0
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excité a l'intérieur d'un volume V et D(E) la densité d'états. p est grand et négatif a
basse densité et approche zéro &4 mesure que le nombre de particules augmente, A
une température et a un volume donnés, le nombre de particules dans I'état excité
ne peut excéder une certaine valeur critiquel2-8] puisque, d'aprés l'intégrale donnée
plus haut, elle est finie, méme pour p=0, valeur maximale possible. La densité

critique pour la saturation de 1'état excité a u=0 est donnée parl2.7,2.9} ;

=CT* @2-1)
ol m est la masse de la particule et g ={2s+1) la dégénérescence du spin. D'aprés
Einstein, lorsque la population des états excités est saturéel2-6l, le surplus de
particules a température et a volume constants doit rester dans I'état fondamental :
-Condensation de Bose-Einstein (CBE). Il est prédit que les particules dans cette
nouvelle phase ont des propriétés non usuelles, par exemple une fluidité non-
visqueuse, la suprafluidité.

Il est maintenant bien établi que l'apparition d'une phase suprafluide dans
I'hélium liquide est intimement liée & la condensation BEI2.3), Cependant, par suite
des fortes interactions entre atomes dans le liquide, il est difficile d'établir une
relation simple entre la fraction des particules dans 1'état condensé et la fraction de
liquide suprafluide. Par exemple, il est bien connu que l'ensemble de I'hélium
liquide devient suprafluide en dessous de 1 K alors que moins de 10% des
particules occupent le condensat(2:10], Il est donc important d'explorer d'autres
systemes, plus dilués que I'nélium liquide, dans lesquels on puisse faire varier la
densité totale des particules, afin d'établir le lien exact entre la suprafluidité et la
condensation BE. Plusieurs recherches ont été faites sur I'étude d'une particule

libre pouvant satisfaire ces conditions. Depuis quelques années déja, il a été
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reconnu que les excitons dans des semi-conducteurs pourraient exkiber ces
phénoménes de condensation BE. Les excitons, paires d'électron-trou liés, peuvent
étre créés dans des semi-conducteurs par excitation optique. Leur petitc masse
ainsi que leur densité variable et relativement dilué, sont telles qu'ils forment un
systéme idéal ot il est possible de mettre en évidence des effets liés 4 la statistique
quantique d'un gaz de bosonsiZ 11l pour I'étude de la CBE.

Plusieurs recherches sur la condensation des excitons ont été exercées,
surtout dans des cristaux purs de cuprite Cu,OI26.2.12]  sans jamais vraiment
donner une démonstration claire d'une CBE. Depuis deux ans, plusicurs
expériences ont été faites sur ce sujet dans nos laboratoires, en collaboration avec
A. Mysyrowicz du Groupe de Physique des Solides, Ecole Normale Supérieure,
Université de Paris, France. Ces études portent & croire qu'il y aurait condensation
BE des excitons(2:1,2.2,2.3] dans des cristaux naturels massifs purs de Cu,O, ct
c'est ce qui fera l'objet de la troisiéme section. Une courte présentation de quelques
résultats obtenus sur la cuprite y sera faite pour mieux visualiser et comprendre la
CBE et les raisons pour lesquelles les mémes expériences ont été essayées dans un

puits quantique.

2.3 Description des échantillons et montage expérimental

2.3.1 Les échantillons

Les échantillons utilisés dans le systéme a trois dimensions sont formés d'un
monocristal de cuprite (Cuy0) de trés grande pureté. Pour la présente étude, les
résultats d'un seul échantillon sont donnés. L'échantillon est orienté selon <100>,
permettant aux excitons de voyager dans cette direction. Les dimensions sont de

4x3,8x3,56 mm3 et la direction d'excitation est perpendiculaire & la plus grande
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des faces. Les excitons ont donc une distance de 3,56 mm a parcourir pour se
rendre aux électrodes.

Pour le systtme a deux dimensions, des puits quantiques de
In,Gaj.(As/GaAs ont été utilisés, certains sembiables, d'autres identiques a ceux
qui ont été utilisés dans le premier chapitre.

Les premiers résultats analysés avec des puits quantiques et qui seront
donnés plus loin ont permis d'observer des changements intéressants, que ce soit
en fonction de l'intensité d'excitation, de la distance du point d’excitation ou de la
température. Ce sont ces résultats qui ont suscité l'intérét de pousser cette étude
plus loin. Mais la premiére question qui nous est venue a I'esprit était de savoir si
les effets que I'on observe, sont bien dus au puits quantique ou s'ils seraient les

mémes dans une simple couche épitaxiale de GaAs. Cette conclusion étant fort

Echantillons | Substrat Concentration | Largeur du | Electrodes*
d'In (x) puits (L)
Nel  Puits | dopé au| 15+0,5% 35+5A | doigts

quantique chrome

No2  Puits|dopé au| 16,6+0,5% | 85x5A | doigts
quantique chrome

Ne3  Puits|dopé au| 16,6+0,5% | 85+5A | sandwich

quantique silicium

No4 Couche | dopé au sandwich

épitaxiale silicium

Tablcau 2.1 : Description des échantillons. *La présentation des différentes configurations
d'dlectrodes sera donnée a la section 2-2-2.
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probable, l'idée nous est venue d'étudier des couches épitaxiales de GaAs sous
exactement les mémes conditions pour pouvoir comparer et analyser nos résultats.
Les caractéristiques des différents échantillons utilisés dans cette section sont

données dans le tableau 2.1.

2.3.2 Les électrodes

Pour dissocier les excitons et ainsi mesurer un photovoltage, des électrodes
spécialement congues (en forme de doigts) pour les échantillons de cuprite ont été
déposées sur une des faces bien polie du cristal, soit la plus grande. La direction
<100> est perpendiculaire a la face Ia plus grande de I'échantillon, donc a la face
ol se trouvent les électrodes. Cette
configuration permet aux excitons de
voyager dans la direction <100>. Un
champ électrique local entre les

électrodes faites de cuivre (Cu),

formant la barriére de Schottky, et

d'or, formant le contact ohmique,

Falscesu ionise les excitons. Les trous et les

laser
électrons traversent respectivement

Fig. 2.1 : Conﬁgura.tion des €lectrodes sur les interfaces Cu-Cuy0 et Au-Cuy0,
un échantillon de cupnte.
ce qui donne lieu & un courant
électrique externel?-13] que nous mesurons a travers une résistance de 50 €. Les
électrodes ont la configuration représentée & la figure 2.1. Pour plus de détails sur
ces électrodes, on peut se référer aux publications [2.1,2.2,2.3].
Comme nous le montre bien la figure 2.1, 'excitation par le faisceau laser et

donc la création des excitons se fait sur une face du cristal, et les électrodes se
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trouvent sur une face opposée, permettant aux excitons de voyager d'une face a
l'autre. Pour le systéme a deux dimensions, n'ayant pas deux faces opposées, le

déplacement des excitons se fait autrement, comme cela est décrit ci-dessous.

Points de détection
r_\—’ {fixes) \
/7
. o £/
Paints d'excitation

(variables} J
2
a) Puits quantique b
1- Au Barriere de Schottky 1- Au Barriere de Schottky
2- AuGe ohmique 2- In ou époxie ohmique

3- AuGe ohmigue

Fig. 2.2 : Représentation des différentes configurations des électrodes pour les échantillons des
puits quantiques et des couches épitaxiales.

Deux différents systémes d'électrodes de détection ont été utilisés pour les
échantillons a deux dimensions. Selon la premiére méthode, pour les échantillons
avec substrats dopés au chrome donc trés résistifs, les électrodes ont €té déposées
sur la couche couverture de GaAs. Puisque les mesures prises dans la cuprite ont
donné de bons résultats, nous avons cru bon de reprendre la méme configuration
des électrodes en forme de doigts présentée a la figure 2.2a. L'électrode d'or
formant la barriére de Schottky et celle d'or/germanium (AuGe) ohmique, séparées
de 0,254 mm, créent un fort champ électrique entre celles-ci qui permet la
dissociation des excitons et produit un photocourant que I'on peut ensuite mesurer.

Contrairement au déplacement d'une face a l'autre dans la cuprite, le
déplacement des excitons dans cette configuration se produirait comme cela est

indiqué a la figure 2.2a. L'excitation du faisceau laser passant par une lentille
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cylindrique nous donne une fente lumineuse d'excitation, créant ainsi une «ligne»
de porteurs a la surfaces; il s'ensuit une formation d'excitons dans le puits, excitons
qui voyageraient dans le puits, sous l'influence du gradient de densité, pour enfin
se faire ioniser grace au champ électrique induit par la barriére de Schottky, ct étre
détectés par les électrodes déposées sur la couche couverture de GaAs.

Pour les échantillons déposés sur substrat dopé au silicium (S1), et bon
conducteur, des électrodes en sandwich, c'est-a-dire comme celles décrites dans le
premier chapitre, ont été évaporées. On retrouve une électrode d'or sur la couche
couverture (barriere de Schottky) et un contact ohmique sur le substrat dopé au
silicium (figure 2.2b). Sur chaque électrode, un contact de fils d'or a l'aide d'époxic
conductrice a été utilisé pour faciliter 1a conduction, autant a 300 K que lorsqu'on
descend & des températures de l'ordre de 2 K, ce qui est le cas ici si I'on désire
obtenir une condensation des excitons. Ici encore, la création et le déplacement des

excitons se feraient comme a la section précédente.

2.3.3 Montage expérimental

Le montage présenté ci-dessous (figure 2.3) a été identique pour toutes les
expériences, autant pour les échantillons de cuprite (excepté la partie encadrée de
pointillé) que pour les échantillons formant des puits quantiques (incluant la partic
encadrée de pointillé). L'impulsion laser servant a générer le gaz excitonique est
fournie par un laser Nd-YAG suivi d'un cristal doubleur de fréquence lumineuse.
L'impulsion a la longueur d'onde A =532nm a une durée de 10 ns, a 10 Hz. Le
faisceau provenant du laser est utilisé a son intensité maximale de 3x 107 Wicm2,
puisque c'est a cette intensité qu'il présente le meilleur profil spatial et temporel.

Le faisceau est alors atténué par des filtres neutres placés devant I'échantillon. A
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Nd : YAG laser pulsé oscilloscope
] déclencheur

signal

I .

I .
i ! , miroir B :
! lentille
, S
[}

détecteur de
température

miroir A
‘cryostat

Fig. 2.3 : Montage expérimental.

l'aide de ces filtres, plusieurs combinaisons sont possibles pour nous permetire
d'étudier le signal en fonction de l'intensité d'excitation.

Un déclencheur provenant de la source de puissance du laser est transmis a
l'oscilloscope, ce qui nous donne le temps exact du départ du pulse lumineux.
Mais un temps zéro beaucoup plus significatif est celui ou le faisceau atteint
directement les électrodes et nous donne un signal photovoltaique d'une interface
métal-semi-conducteur (que nous appelierons photosignal direct). Ce temps zéro
permet de mesurer ainsi le signal provenant d'excitons ayant voyagé a travers le
cristal (que nous appellerons photosignal retardé). L'oscilloscope, un Tektronix
modéle 620 (taux maximum d'échantillonage de 2x 10°sec™), a rendu possible
cette expérience, puisquiil est capable de faire une moyenne du signal plusieurs
centaines de fois et que cela élimine la majorité des bruits de fond. Une fois qu'il a
été pris sur une grande moyenne, le signal a été enregistré dans I'une des mémoires

de l'oscilloscope et ensuite transmis a un ordinateus. Ces mesures ont, par la suite,
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été étudiées, analysées et discutées de fagon & produire des graphiques
représentatifs.

La partie du montage expérimental encadré en pointillé est présentée a la
figure 2.4. Elle a été congue spécialemeni pour pouvoir enregistrer des signaux

temporels en fonction de 1a distance, entre le point d'excitation et les électrodes.

miroir B .
R plaque rotative graduée

~
~

cryostat

faisceau laser o dchantillon
miroir A

Fig. 2.4 : Montage expérimental permettant de varier la distance et lintensité d'excitation.

Le faisceau est réfléchi par le miroir A pour ensuite traverser les filtres
neutres permettant de varier l'intensité du faisceau laser, puis passe par une lentille
cylindrique, changeant le faisceau de forme plutdt circulaire en un faisceau ayant
la forme d'une fente focalisée sur 1'échantillon. Le faisceau lumineux est réfléchi
sur le miroir B qui, lui, est fixé 2 une plaque graduée en degrés sur laquelle une vis
micrométrique est fixée et permet une rotation du miroir a un angle précis
(précision de 6') pour ainsi faire varier la position du faisceau sur I'échantillon
jusqu'a une longueur de quelques mm. Des mesures en fonction de la distance
entre le point d'excitation et les électrodes ont aussi été rendues possibles dans le

cas de la cuprite en faisant varier I'épaisseur des échantillons.
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2.3.4 Le systéme cryogénique

Le cryostat utilisé est le méme que celui qui a été décrit dans le premier
chapitre, c'est-a-dire le cryostat Janis, spécialement congu pour fonctionner a
I'hélium liquide. La température est contrélée par le taux d'évaporation de I'hélium
liquide et enregistrée par deux thermométres a proximité de I'échantillon. Il est bon
de signaler que les températures enregistrées ne sont probablement pas exactes,
mais c'est le mieux que l'on puisse faire dans les circonstances, puisque les
détecteurs de températures étaient situés au-dessus et en-dessous de I'échantillon et
non en contact direct avec celui-ci. La température prise fut celle du détecteur
juste au-dessus puisqu'il est beaucoup plus proche de l'échantillon. De plus,
chaque mesure a été prise sur une période de l'ordre de 40 s pour réduire le bruit,
et donc un changement de 0,1 degré durant l'enregistrement est fort possible. Le
but ici est de retrouver un changement de phase dans la vitesse pour différencier le
suprafluide du milieu diffusif et non d'obtenir cette transition de phase a une

température trés précise. Par contre, avec une mesure de température précise, un

diagramme de phase de n_ - T pourrait étre déterminé.

2.4 Résultats et analyses d'une condensation des excitons
dans un systéme i trois dimensions

Dans la cuprite on retrouve deux sortes d’excitons, les paraexcitons et les

orthoexcitons. Seulement les paraexcitons peuvent voyager une grande distance

avant de se recombiner puisque leur temps de vie est de l'ordre de T~ 12 ps(2.14];

ce sont donc les seuls a étre mesurés icil29]. Pour avoir plus de détails et
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d'explications sur ces différentes sortes d'excitons et leurs caractéristiques, on peut

se référer aux renvois suivants [2.5,2.6,2,13].

La densité critique requise pour obtenir une condensation BE est calculée a

partir de 1'éq. (2.1), substituant la masse effective de l'exciton de 2,7m,*, un spin

de O (paraexciton) et une température de 2 K, ce qui donne :

n,~1x107cm™ (2.2)
La densité d'excitation créée par excitation laser peut s'exprimer par .

_ Photons absorbes
volume

(2-3)

exc
en assumant une efficacité de 100% sur la production d'excitons et que

T, >> At(laser). L'éq. (2.3) peut étre évaluée ainsi :

ho= Puissance At 1
e Aire E

%d'efficacité (2.4)

oo P Ofondeur

largeur du pulse
ho

ot I est lintensité d'excitation, o le coefficient d'absorption, et Ie % d'efficacité

=1

o - %d' efficacité (2.5)

prend en considération les pertes par réflexion sur les fenétres du cryostat et sur
l'échantillon. Si un filtre de densité optique D.0.=1,3 est utilisé pour atténuer le
faisceau laser, on obtient alors une intensité de 1=1_, x10™% = 3x107x10-13

=1,5%106 W/cm?2, et I'éq. (2.5) peut alors s'écrire ainsi :

8x107

N, = 1’5 X ]06 ]0‘19

3% 10°-50% (2.6)
4 x

n, =5x10"cm™ (2.7)
Si on compare ce résultat avec I'éq. (2.2); méme avec une efficacité de 1% (ou un

filtre de D.O. ~2,3), une condensation BE des excitons devrait se produire.
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2.4.1 Mesures d'un signal excitonique a différentes intensités du
laser

Des mesures d'un signal excitonique a différentes intensités du laser donc a
différentes densités excitoniques (n_), ont ét¢ observées dans I'échantillon de
cuprite, & une température constante de ~ 1,85 K.

Les résultats pour sept différentes intensités sont présentés a la figure 2.5.
Le signal trés étroit autour de t=0 est le signal photovoltaique qui vient de
Illumination directe des électrodes (signal direct). Il correspond a une
illumination intentionnelle de la surface arriére du cristal avec une partie du
faisceau laser. Cela permet d'identifier l'origine des temps et donne le temps de
réponse du détecteur (ce signal rapide disparait si la face arriére de I'échantillon est

camouflée a la lumiére). Le signal retardé, de structure plus large est celui attribué

T=1,85K

l,=3-10'W/cm?

Epaisseur=3,56 mm

Signal (un. arb.)

0,0 0,5 1,0 1,5 2,0 25 3,0
Temps (ps)

Fig. 2.5 : Signal excitonique pour plusicurs intensités incidentes a 1,85 K.
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au signal photovoltaique des excitons qui ont voyagés & travers I'échantillon &
partir du point d'excitation aux électrodes de la face opposée (signal retard¢).
L'amplitude du signal croit avec lintensité du laser. Cette croissance étant
attendue, une forme intéressante est observée 4 haute densité. Une montée abrupte
du signal a 501, est observée un peu avant 0,8 ps. Cest ce qui différencie les
excitons suprafluides des particules non condensées, ou simplement diffusives. Ce
comportement peut étre observé sur les courbes inférieures a 161, ayant une
gaussienne asymétrique, typique d'un régime diffusif correspondant a un gaz
traversant un milieu en subissant un frottement.

Clest cette différence de forme en fonction de la densité d'excitation qui, en
premier lieu, nous a indiqué qu'il y ausait peut-étre une transition de phase cntre
une phase diffusive et une phase condensée.

A mesure que la densité

‘o est réduite, le signal retardé est
' | - . - 13 . -
" ans? moins rapide. Cette diminution
n
0

0,8 - \ = de vitesse des excitons indique
Il'/ une augmentation de la
< 0.6 1 viscosité pour des densités
> T=1,85 K inférieures. Résultat attendu,
0.4 4 l,=3-10°W/cm? puisqu'au-dessous de la densité
critique il y aurait diffusion

012 . .
classiquel24.25}  donc  un
affaissement et un

0,0 U — _
1 10 100 ralentissement de la

Intensité (o) distribution de vitesse.
Figure 2.6 . Rapport de la vitesse maximale des Le maximum du signal
excitons/vitesse du son dans le Cu,0, 4,5%10% cm/s,

en fonction de l'intensité incidente. des mesures de la figure 2.5 est
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la vitesse la plus probable des excitons. Un rapport de cette vitesse avec Vg, la
vitesse du son de 4,5¢105 cm/s dans la cupritel2.15), est donné a la figure 2.6 en
fonction de la densité d'excitation. A haute densité, la vitesse s'approche de la
vitesse du son. Mais ce qui est intéressant, c'est le changement observé a 41, et ce
changement dans la pente serait attribué au passage de la phase diffusive a la phase

suprafluide.

2.4.2 Mesures d'un signal excitonique a différentes températures.

Plusieurs mesures ont été faites en fonction de la température et pour une
méme densité d'excitation; les résultats sont montrés a la figure 2.7. Cette figure
illustre le méme comportement qualitatif en fonction de la température que la

figure 2.5 en fonction de l'intensité.

Epaisseur = 3,56 mm

I=6-10°W/cm?

Signal (un. arb.)

-0,6 0,0 0,5 1,0 1.5 20 2,5
Temps (us)

Figure 2.7 : Signal excitonique pour plusicurs températures a intensité d'excitation fixe.
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A basse température, le photosignal retardé est trés abrupt et de prande

amplitude, tandis qu'a haute température, le signal perd de son amplitude, devient

plus lent et s'affaisse.
En utilisant la méme analyse que celle qui est présentée a la figure 2.6, le
maximum des raies des différents spectres de la figure 2.7 est converti en vitesse et

ce, en fonction de la température a la

1,05 : R
figure 2.8. Celle-ci montre le méme
1,00
comportement que dans la figure 2.6. Le
0,95 faible changement de vitesse & basse
0,80 - température et une soudaine baisse rapide
by Y r
; 0,85 4 a plus haute température montre que la
0,80 1 température critique est en réalité tres
075 abrupte et que la transition suprafluide se
0.70 trouverait a une température d'environ 2,4
K pour l'intensité (n ) utilisée ici.
0,65 , . .
1,5 2 25 3 3,5 Nous avons vu jusqu'a présent qu'il

Température (K) pourrait y avoir condensation des excitons

Figurc 2.8 : Rapport de la vitessc des
excitonsfvitesse du son dans le Cuy0, cn

fonction de la température. dessous d'une température critique dans

au-dessus d'une densité critique ¢t en-

un cristal massif pur de Cu,0, dans un systéme a trois dimensions. C'est a partir de
ces résultats intéressants que nous avons eu l'idée de faire les mémes expériences
pour un systéme a deux dimensions.

C'est l'objet principal de ce deuxiéme chapitre : Peut-on observer un
changement de phase dans le transport des excitons et, donc, une condensation de

ceux-ci dans un puits quantique, c'est-a-dire un systéme a deux dimensions?
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2.5 Résultats et analyses d'un transport d'excitons dans un
systéme a deux dimensions

2.5.1 Résultats préliminaires

Nous avons observé sur les résultats obtenus avec un échantillon de cuprite
que le photocourant directement créé par le contact métal-semi-conducteur donne
un signal fo.i, méme si les électrodes se trouvaient & l'arriére de I'échantillon. Dans
notre cas, le faisceau laser est dirigé directement sur la surface ou se trouve les
électrodes,(non pas sur celles-ci), de I'échantillon. Et, puisque les excitons
optiquement créés ont un temps de vie de quelques ns (7, << Atlaser) et que par
conséquent, la plupart des excitons se sont recombinés avant d'arriver aux
électrodes, on peut s'attendre, considérant les limites de précision des instrument.

utilisés, a ce que le signal faible dii aux

Zone d'illumination excitons et le photovoltage fort direct soient
| 7 probablement confondus. Conscient de ce

ol \L T probléme, nous avons jugé pratique de cacher
nor;eing nos électrodes avec de la peinture «noir mat».

Tout I'échantillon a été peint, a l'exception d'un

segment, comme le montre la figure 2.9. De

Figurc 2.9 : Présentation d'un cette fagon, seul le signal d'un déplacement des
échantillon de deux dimensions

avec obstruction des électrodes. excitons (ou des porteurs) a 'intérieur du puits
Scul la partic a [lintéricur du s )

pointillé n'cst pas peinte. sera détecté, et non le photocourant direct.

Les premiers résultats ont été obtenus
avec I'échantillon nl, un puits quantique simple de Ing 15Gag gsAs/GaAs avec
substrat dopé au chrome et des électrodes superficielles en forme de doigts. Les

figures 2.10, 2.11, et 2.12 représentent les premiers résultats obtenus. La premiére
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et deuxiéme figure représentent le signal - '
obtenu temporellement a  plusieurs
températures et & plusieurs intensités
d'excitation respectivement a distance

d'excitation fixe. La région d'excitation

Signal (un. arb.)

étant de quelques mm, l'expérience en

70 90 110 130 150

—_ Temps {ns)
g
¢ Fig. 2.10: Spectres temporels de P'échantillon
2 n°l ¢n fonction de la température a 1 = 2- 109
L Wiem?
c
2
(7]
70 g0 110 130 150 E
Temps (ns}) ©
| . 5
Fig. 2.11 : Spectres temporels de I'échantillon = /\ "
n° 1 en fonction de l'intensité d'excitation. I, = c f\
3-104 W/em?. 2 i / \\
vff‘f‘f\f [ WV fj
. : : w AP ApS [f b)‘“~
fonction de la distance (du point g /
d'excitation aux électrodes) fut aussi 90 110 130
traitée, et est représentée a la figure 2.12. Temps (ns)

N'ayant pu (faute dun montage précis) Fig. 212 : Specties temporcls de

3 : : I'échantiilon n®] cn fonction de la distance
aluer cette distance avec exactitu

evalue xactitude, - ation & 1 = 21105 WicmZ, ) pris, b)

quatres points sont donnés plus ou moins loin.

prés des électrodes.
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On remarque, dans ces résultats préliminaires, qu'un changement du signal
en intensité ou en vitesse (temps de détection) se produit selon les conditions
d'excitation et la température du cristal.

Figure 2.10 : On remarque que l'intensité du signal diminue lorsque la température
augmente puisque, comme nous l'avons déja expliqué, pour qu'il y ait CBE, nous
devons étre sous une certaine température critique. On n'observe par contre aucun
changement abrupt dans la vitesse du signal, donc aucun changement de phase
suprafluide/diffusive.

Figure 2.11 : Le signal augmente lorsque lintensité d'excitation augmente puisqu'il
y a une plus grande production d'excitons lorsque l'intensité du laser augmente, et
de ce fait, une plus grande densité d'excitons peut étre détectée. Comme pour la
premiére figure, on n'observe aucune transition de phase du signal.

Figure 2,12 : L'intensité du signal diminue & mesure que la distance entre le point
d'excitation et les électrodes augmente, puisque la probabilité de mesurer des
excitons n'ayant que quelques ns de temps de vie diminue lorsque la distance a
parcourir augmente. Contrairement aux figures 2.10 et 2.11, il semble y avoir un
changement dans le temps de détection des excitons ce qui est normal. Si le point
d'excitation est plus proche des électrodes, ceux-ci arriveront plus vite et auront
moins le temps de se recombiner que ceux qui sont excités a 1 ou 2 mm plus loin.
On observe donc entre le point le plus prés et le plus loin un At~ 4 ns, qui est
directement relié a la vitesse par v=Ad/At. Un changement abrupt de vitesse ne
peut étre calculé puisque la distance parcourue par les excitons n'a pu étre évaluée
avec précision.

On observe aussi sur les figures 2.10 et 2,11 une deuxiéme raie, qui
disparait a haute intensité ou basse température. On n'a pu jusqu'a présent

expliquer la provenance de cette raie. D'autres études ont été faites par A. Anedda,
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F. Congiu et Coll. [2.16], observant en luminescence aussi une deuxiéme raic i
haute intensité d'excitation sans toutefois expliquer son origine.

Méme si nous ne pouvons voir s'il y a condensation des excitons
puisqu'aucun changement de phase n'est observable, ces mesures préliminaires
nous indiquent bien qu'un transport diffusif, trés bien connul2-17.2.18] se produit et
qu'il vaut la peine de faire d'autres expériences avec plus de précision pour pouvoir

mesurer un régime condensé.

2.5.2 Mesures du photosignal de porteurs en fonction de l'intensité
et 1a distance d'excitation pour I'échantillon n°2.

Ces séries de mesures furent prises sur un puits quantique simple de
Ing,17Gag g3As/GaAs avec, encore ici, un substrat dopé au chrome. La premicre en

fonction de la distance a intensité d'excitation fixe (figure 2.13) et la deuxiéme cn

fonction de l'intensité
d'excitation a position
d'excitation fixe (figure
2.14). Ces deux figures
ont été prises a unc

température fixe tout au

Signal (un. arb.)

long de [lexpérience

soit une températurc de

1,81 K. Les deux sérics

montrent une

T A — T ——— T T TP T

80 100 110 120 130 140  diminution en intensité
Temps (ns) du signal, que ce soit

Fig. 2.13 : Photosignal de l'échantillon n°2 cn fonction de la pour une augmentation
distance a température et intensité d'excitation fixes. I = 101,

81



de la distance ou une diminution de l'intensité du laser. Une baisse du temps de
détection du signal avec l'augmentation de lintensité lumineuse a aussi été
observée a la référence [2.19], utilisant d'autres méthodes ainsi que l'application
d'un champ électrique. On observe sur la figure 2.14, un changement du temps de
détection (ou vitesse puisque nous sommes a points d'excitation fixe) du signal en
fonction de l'intensité d'excitation. Une mesure de la vitesse ne peut étre calculée
puisque le photosignal direct nous donnant le temps exact du faisceau n'est pas
observé. Sur la figure 2,13, le faisceau du laser a été balayé sur une distance de ~ 2
mm; on peut donc mesurer et estimer une vitesse moyenne (puisqu'il ne semble pas
y avoir condensation) des excitons ou porteurs dans le puits. Une vitesse de l'ordre

de ~ 107 cm/s a été calculée.
Des vitesses de dérive des électrons de l'ordre de =~ 106 cm/s ont déja été
enregistrées dans des puits quantiques de GaAs/GaAlAs, a des températures de
300 K et de 77 KI[2.20],

D'autres auteurs(2-21],

{

T T %

LANENS S Es S S s S S |

80 100 110 120 130 140

ont déja enregistré,
—- 161, dans des semi-
€ N 101, conducteurs comme le
:' - A
= 6,7l S$i,Ge et le GaAs a gap
©
S 3,2l direct, un plasma
2 |-
,_W/\’\ 0,8l d'électron-trou
-\/_‘/\-\/\
0,41, s s
voyageant a trés haute
0,21,

vitesse de dérive, de

Fordre de 107 cmy/s,

J 222
Temps (ns) D'autres encorel2.22],
‘ . _ se basant sur des
Fig. 2.14 : Photosignal de¢ l'échantillon n°2 en fonction de
lintensité d'excitation a distance fixe. I, = 3x 104 W/em. spectres de
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luminescence faits a basse température, ont enregistré le plasma electron-trou
diffusant rapidement dans le cristal de Si & une vitesse comparable a la vitesse de
Fermi, de l'ordre de 105 a4 107 cm/s. Donc, méme si nous ne pouvons encore
observer un changement de phase qui nous indiquerait qu'il y a condensation des
excitons, une vitesse de diffusion des excitons ou porteurs libres peut étre calculée.
Et, d'aprés des résultats obtenus par d'autres études, l'ordre de grandeur de 107
cm/s correspond bien aux différents résultats trouvés pour des porteurs plutotque
pour des excitons mentionnés ci-haut.

Une autre observation que I'on peut faire sur la figure 2.14 est que, lorsque
l'intensité du laser passe de 1,2x104 W/em?2 (0,41,) a 0,6x104 W/cm?2 (0,2ly), le
signal disparait abruptement, tandis que si l'intensité passe de 4,8x10° W/cm?2
(0,81,) a 1,2x104 W/em2 (0,41;) la décroissence se fait trés graduellement.
Observe-t-on un changement de phase? En-dessous de ~1x10% W/cm? les excitons
sont diffusifs et, n'ayant un temps de vie que de quelques ns, ne peuvent se rendre
aux électrodes et, au-dessus de 1x104 W/cm2, les excitons seraient condensés et
voyageant plus vite pourrait éire détectés. D'autres expériences seront faites pour
tenter de seconder cette observation.

Il serait bon de calculer la densité d'excitons créés a cette intensité
d'excitation et de vérifier si nous sommes bien dans la région ol il est possible
d'observer cette transition de phase. En supposant que tous les photons soicnt
absorbés dans la couche couverture et produisent des paires électron-trou, et
qu'une partie des paires électrons-trou trouve le moyen de se rendre dans le puits
quantique du niveau d'énergie 11H et puisse former Fexciton correspondant, on
peut calculer la densité excitonique produite. Avec I, =4,8x 10° W/cm?, on
obtient un flux de 7,5x1023 excitons/cm2s. Supposant une réflexion de 50% des
photons de 2 eV sur la couche couverture de GaAs, et considérant que le temps de

vie des excitons soit de 1 ns (de l'ordre de 10 fois plus petit que la largeur
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temporelle du pulse), on se trouve alors dans un état non stable, et on obtient une
densité a I'équilibre de ~3,8x 1014 excitons/cm? pendant le pulse laser.

La densité d'états dans un systéme 4 deux dimensions pour n=lest donnée
parl1.10] ;

P2p =M *mh? (2.8)
Pour m*=0,065m_ on obtient une densité de p,, =2,8x 10"/ cm*meV pour les
échantillons n°2 et no3. Avec une largeur de puits de Lp = 85A et une
concentration d'indium de x = 16,6 % nous mesurons, a I'aide de nos résultats, une
énergie pour les électrons, dans le niveau 1H 4 4,2 K, de ¢} = 33 meV, résultant en
une densité d'états de: 9,3 x 10" étass/ cm?,

On s'appergoit qu'avec la densité d'excitons créés, notre échantillon est
complétement saturé méme avec l'intensité la plus faible utilisée ici. Avec I;, on
obtient une densité de 3,1x1013 excitons/cm2. 1l est donc possible qu'a ces
intensités notre échantillon étant saturé, la phase condensée soit présente dans le
puits, et que «l'excés» d'excitons se trouve dans la couche de GaAs. Il faudrait
donc travailler avec des intensités plus faibles pour espérer observer une transition
de phase entre le condensé et le diffusif. Une intensité de 1 = 3x102 W/cm?2
(correspondant & 0,011,) donnerait un flux de 9,4x101! excitons/cm? ce qui
correspondrait d'aprés nos calculs au point de transition de phase. Par contre, a une
basse intensité, le signal est trop faible pour étre mesuré puisque le temps de vie
des excitons est de l'ordre de la ns, et qu'ils sont majoritairement recombinés avant
d'étre détectés. Il nous faut donc des échantillons dont le temps de vie des excitons
est beaucoup plus grand, de l'ordre de la ps pour obtenir un signal a basse
intensité.

Ce sont la des valeurs arbitraires puisque nous avons supposé que tous les
photons absorbés produisent des paires électron-trou, et que le temps de vie des

excitons est de Ins (alors qu'il pourrait étre de 0,1 ns).
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2.5.3 Photosignal des porteurs en fonction de Lintensité
d'excitation pour I'échantilon n°3 et n°4 (électrodes non-obstruées)

Ces mesures du photosignal ont été faites sur un puits quantique simple

(échantilion n°3) de Ing )7Gag g3As/GaAs avec un substrat de GaAs dopé au

silicium, identique a I'échantillon n°2 décrit dans le premier chapitre (on peut s'y

référer pour retrouver les spectres complets et autres caractéristiques utiles), ct une

S —"
0.201
-
1)
c
=
®
c
2
N
100 110 120 130 140 150

Temps {ns)

Fig. 2.15 : Photosignal de I'¢chantillon n®3 pour plusicurs
intensités d'excitation a position ct température fixes. T=1,9 K,
1,=3-10% W/em?2.

couche épitaxiale de
GaAs déposée elle
aussi sur un substrat
dopé au Si. Sur ces
deux échantillons les
électrodes ont une
configuration
«sandwich»  (figure
2.2b).

Les tnesures
obtenues ont été faites
sans obstruction des
électrodes; on espérait
pouvoir ainsi mesurer
distinctement le
photosignal direct

(pour obtenir une

référence temporelle) et le photosignal di au transport des excitons ou porteurs,

donnant des mesures de vitesses beaucoup plus précises et concluantes.
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Les graphiques 2.15 et 2.16 représentent des spectres en fonction de
I'ntensité d'excitation pour le puits quantique et la couche épitaxiale
respectivement, pour une température de 1,9 K. On observe bien, encore une fois,
un changement de la vitesse et de I'amplitude du signal en fonction de l'intensité
d'excitation. Ce qui est encourageant, c'est que l'on observe une différence
marquée des résultats entre le puits quantique et le substrat épitaxial. Il y a donc
bel et bien une différence dans le déplacement des excitons et/ou des porteurs dans
un puits et dans une couche épitaxiale. Malheureusement, la distinction entre le
photosignal direct et le photosignal retardé ne semble pas trés claire. Pour bien
analyser ces mesures, on a établi des graphiques du temps de détection

(inversement relié a la

e 0,0061, vitesse) au maximum du
0,021,

N . .
T ~ 0,032, pic en fonction du
- _,ﬁ__,__ﬁ/_,_—__yé"’_. logarithme de l'intensité

0,081,

- 0.131, d'excitation pour le

----- ———— ——e 90

_E,J__‘P_\F\//k.__o,zoln puits quantique (figure
0,32l

R %\\—-—ﬁal—o—' 2.15) et la couche

,,M_,\/u.79lo épitaxiale (figure 2.16)
1,3l
“*”—’\/\———’-’—’Rll et ce, pour quelques

Signal (un. arb)

températures. Sur la

figure 2.17, on observe,

a grande  densité

d'excitation, une

M T

0 100 110 120 130 140 150 transition dans le temps
Temps (ns)
du maximum (donc une
Fig. 2.16 : Photosignal dc l'échantillon n® pour plusicurs
intensités d'cxcitation @ position et température fixes. T=1,9 K,  transition dans la
1,=3-10% W/em?, X
vitesse). Comme nous
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l'avons déja vu auparavant, la densité critique pour la condensation varie en

fonction de la température. Autant la relation de la densité critique en fonction de

la température pour un systéme a trois dimensions n.ocT32 est connue, autant

celle-ci n'est pas claire dans un systéme a deux dimensions. Plusieurs chercheurs

s'attardent sur cette étude mais aucune relation n'est encore établie, et la référence

[2.23] donne plus de détails. Par contre, comme déja expliqué, pour une

température plus faible, la densité critique devient plus faible donc une moins

grande intensité d'excitation est requise. A T = 15,4 K et 1,9 K, aucune transition

n'est observable. A 1,9 K la transition serait 4 plus faible intensité et & 15,4 K a

plus forte intensité due a la dépendance de la température. On retrouve a 7,1 K une
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Fig. 2.17 : Temps de détection au maximum de la raic en fonction de
l'intensité a distance d'excitation fixe pour plusicurs températurcs

T

0,1

T

Intensité (l,)

(¢chantillon n©3). 1,=3-10* W/cm2,

1

87

—

=

10

transition a 0,5 1,
(1,5%104  W/cm?),
ol on remarque une
augmentation  de
vitesse (la pente est
plus rapide). Est-il
question d'un
changement de
phase ou somines-
nous a l'intérieur de
la marge d'erreur
due a la limite des
appareils ou du
temps de vie trés
court des excitons?
On observe, en

outre, que le temps



de détection des excitons ou des porteurs libres est plus rapide lorsque la

température augmente, ce qui est plutdt inattendu. On peut expliquer ce fait par

une différence de la position du point d'excitation a chaque température, résultant

d'une erreur expérimentale.

On remarque aussi sur la figure 2.17 une augmentation du signal lorsque

Vintensité d'excitation augmente méme si, d'apres nos calculs, notre échanttllon est

saturé. Ceci est possiblement dii au fait que nos calculs aient surestimé la densité

d'excitons créés puisqu'ils furent faits sous des conditions idéales. Une baisse de la

densité d'excitons formés & intensité donnée donnerait un point de transition & plus

haute intensité donc par conséquent possiblement observable. Ou, encore, on

137 i emax: 19K
emin:19K

{ { { amax:71K

132 } amin:7,1K

127 -

Temps de détection {ns)

122 - § % % I{{

MR iF

0,001 0,01 0.1 1 10

intensité (l,)

Fig. 2.18 : Temps de détection au maximum de la raic en fonction de
lintcnsité & distance d'excitation fixe pour plusicurs températures
(¢chantition n°4). 1,=3-104 W/cm?.

remarque une
augmentation car on
mesure nen
seulement les
excitons dont le
puits est saturé mais
les porteurs qui se
retrouvent a
l'extérieur du puits
puisque celui-ci est
saturé.

Si on
compare ces
mesures a celles du
substrat, on

remarque sur la

figure 2.16 deux raies distinctes (1 et 2), dont le temps de détection est représenté

88



a la figure 2.18 en fonction de l'intensité pour plusieurs températures. A partir des
résultats indiqués a la figure 2.18, on est porté a dire que la série des minima de la
figure 2.16, correspondrait au photosignal direct puisque, indépendamment de la
température, les deux raies ne scmblent pas teliement changer temporellement
dans la limite de l'erreur (tout a fait normal). Par contre, la séric des maxima
semble démontrer une transition a [ = 0,51, pour T=7,1 K et 4 1 = 0,151, pour
T=1,9 K. Résultats intéressants et cohérents, puisqu'a haute température la
transition se ferait a plus haute intensité et, a basse température, la transition se
ferait 4 plus basse intensité. Malheureusement, I'échantillon considéré dans ce cas
est une couche épitaxiale et non un puits quantique, comme nous V'avions espére!
Les différentes séries pourraient alors étre, considérant que l'on parle d'une couche
épitaxiale, le signal des électrons atteignant I'électrode d'or pour les minima et les

trous atteignant, un peu plus tard, le contact ohmique pour les maxima.

2.5.4 Photosignal en fonction de l'intensité d'excitation pour
1'échantillon n°4 (électrodes obstruées)

Pour vérifier si, sur la figure 2.16, une des raies est due au photosignal
direct ou non, nous avons refait l'expérience mais cette fois-ci en obstruant les
glectrodes. Nous avons vérifié en méme temps si la transition obscrvée dans la
couche épitaxiale est réelle ou simplement due 4 une erreur expérimentale.

On remarque sur la figure 2.19 sensiblement les méme résultats que sur la
figure 2.18, sauf que la transition 4 1,9 K semble se faire maintenant a [ = I, au
lieu de 0,151, et on retrouve & 15 K une transition (moins abrupte) al=2l, En
conclusion, on remarque les mémes effets, que les électrodes soient cachées ou
non, ce qui explique pourquoi nous avons de sérieux doutes sur l'origine de tous

ces signaux. Sont-ils dus aux excitons et/ou porteurs libres? Une chose est
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Fig. 2.19 : Temps de détection au maximum de la raie en fonction
dc lintensité a distance d'excitation fixe pour plusieurs températures
(¢chantillon n4). [,=3-10% W/cm?2.

certaine, dans une
couche épitaxiale
déposée sur substrat
dopé au silicium, les
excitons créés dans la
couche de GaAs ont
une  énergie  de
fiaison beaucoup
moindre que ceux
créés dans un puits
quantique (cf.
chapitre 1). Donc, la
probabilité d'observer
un photosignal
excitonique dans une

couche de GaAs est

beaucoup plus faible que dans un puits quantique. Par conséquent, le signal obtenu

dans la couche épitaxiale serait dii aux porteurs libres et on peut se demander

pourquoi on a un changement de phase dans la couche de GaAs et aucun dans le

puits quantique ol on mesure des excitons.

Conclusion

Ces expériences faites par spectroscopie photovoltaique sur l'observation de

la condensation Bose-Einstein des excitons dans un puits quantique n'ont pu

déterminer clairement une transition de phase suprafluide/diffusive comme ce fut

le cas pour les échantillons de cuprite. Nous avons pu par contre mesurer et
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estimer une vitesse moyenne de diffusion des porteurs de l'ordre de 107cmv/s qui
correspond étroitement a d'autres résultats obtenus déja mentionnés.

On s'apergoit que l'expérience accomplie ici est sensiblement analogue a
celle faite par J.R. Haynes et W. Shockley [2.24] on, par contre, la dérive se fait
par l'application d'un champ électrique et non pas par un gradient de corcentration
comme c'est le cas ici.

Nous nous sommes vite rendu compte qu'une expérience de ce genre cst
trés difficile a réaliser puisque nous sommes toujours a la limite des instruments de
mesure. Considérant que les porteurs sont détectés quelques ns aprés l'impulsion
laser et que F'oscilloscope posséde une résolution de 2 ns/division, une résolution
de l'ordre du ps/division serait nécessaire; le laser donne une impulsion d'une
durée de 10 ns et le temps de vie des excitons est de 1 ns (ou moins), et on se
retrouve dans un état instable; la fente lumineuse n'est pas parfaitement étroite ct la
répartition de l'intensité est plutdt gaussienne ce qui donne une répartition spatiale
de la densité des porteurs crées.

La limite la plus sévére est probablement le temps de vie des excitons. Si on
suppose un temps de vie de 1=1ns, celui qui a été utilisé pour tout nos calculs, on
s'apergoit que trés peu d'excitons vivent assez longtemps pour atteindre les
électrodes et étre ainsi mesurés. Si un At~5ns est considéré, seulement =3% des
excitons peuvent étre détectés, tandis que pour 1=100 ps, de T'ordre de 0% seront
détectés. Il nous faut alors comme pour I'expérience de cuprite, des échantillons
dont le temps de vie des excitons est de l'ordre de la microseconde pour pouvoir
mesurer une plus grande densité d'excitons et de plus pouvoir observer
distinctement le photosignal direct et indirect. Avec un temps de vie plus long nous
nous retrouverions maintenant dans un état d'équilibre.

Nous sommes donc présentement 4 la recherche d'échantillons dont ia durée

de vie des excitons est plus longue, pour pouvoir continuer ces expériences. Je
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laisse donc & un éventuel Maitre ou Docteur continuer cette recherche. Si
observation d'une condensation des excitons dans un puits quantique il y a, ce sera
un projet que j'estime fort intéressant et qui fera, sans le moindre doute, avancer ce

domaine de recherche considérablement.
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Annexe

Nous avons noté dans la section sur la théorie de I'effet photovoltaique que

la densité de courant peut étre reliée au coefficient d'absorption o(w) par

I'expression (1.27) :

2 -a(w)W
J =ﬂ£unlom W - ! +& (A)
€, oo  o(w)
que nous utiliserons sous la forme :
—a(w)W
o= A Wo— 48 (B)
a(®) o(w)

olt W (depletion width) est une constante. Supposons qu'a ® = @, a(®) soit un

maximum, c'est-a-dire que les deux conditions :

6, = (d—"‘) -0 ©)

do /,,
et & = (d—“) <0 (D)

do*® /.

sont vérifiées. Etudions le comportement de J¢ au voisinage de o,
(ﬂh) = A[L,- L g -ﬂe-““'] &, (E)
do /,, o ot o .,
=0 par (C)

2

J¢ est donc un extréme & w=w,. Etudions le signe de d ; a 0=0,. Si l'on réécrit
0

I'expression (D) sous la forme :

(%J(-Df-) - Af(0)d (F)

93



On obtient :

d’3, df . N
[m)mn = A(——d%)_))..,,an + Af(o ), Q)

Le premier terme est nul par 'expression (C). A est une constante positive et par

2
[
2

©

I'expression (D) &, est négatif;, donc a le signe inverse de f{u )]

e
m=m,

Si l'on définit :

w=2 (H)
(94

oll a est une constante positive sans dimension, on peut écrire :

I R
f(a)=?[1—e —ae ] )
a2 étant toujours positif, cherchons le signe de g(a)
g(a)=1-e" —ae™ )]
Ona lim %(a) =0"etlimg(a)=1 (K)
dg(@) _ W
da

or l'expression (L) est toujours positive pour a>0 donc g(a) est une fonction

croissante; d'aprés (K), g(a) est toujours positif, donc f(a) est positif, donc

2
[d i] est négatif, et donc J¢ est un maximum,
o)
w

(-]
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